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RESUME

Mots-clés : Homogénéisation, conductivité¢ thermique effective, morphologie ellipsoidale,
comportement anisotrope, schéma auto-cohérent généralisé, interface imparfaite

L’augmentation de la puissance ¢électrique des composants électroniques pose le probléme de
la dissipation de la chaleur générée. Les boitiers électriques doivent permettre la dissipation
de cette chaleur en conservant une isolation électrique. La solution retenue pour évacuer la
chaleur par transfert thermique consiste en matériaux composites dont les renforts par leur
structuration vont améliorer la conductivité thermique. Des composites a matrice polymeére
ont ét¢ choisis pour leur aptitude de mise en forme. La conductivité thermique et 1’isolation
¢lectrique sont assurées par des charges céramiques. Les méthodes d’homogénéisation
donnent des pistes d’amélioration du comportement de composites en fonction des propriétés
de leurs constituants, de leur géométrie et de leur distribution. Elles fournissent ainsi une
formulation optimisée de matériaux répondant a certaines caractéristiques issues de cahiers
des charges émanant du partenaire industriel (Institut de Soudure). La conductivité thermique
attendue des composites impose une forte fraction volumique de charges pour compenser le
caractére isolant de la matrice polymere. Des méthodes d’homogénéisation ont été
développées pour prédire la conductivité¢ thermique effective pour de forts taux de charges
(supérieur a 20%) et des contrastes élevés de conductivité thermique. La présence d’une
interphase provenant d’incompatibilités fortes entre les composants doit également E&tre
modélisée.

Une premiére approche basée sur le modele d’assemblage de sphére composite de Hashin
(1962) propose une extension dans le cas de morphologie ellipsoidale. Le modele
d’assemblage d’ellipsoide composite a été étendu dans le cas d’interface imparfaite décrite
par une résistance interfaciale de Kapitza. Cette approche donne des résultats exacts dans le
cas de conductivité thermique anisotrope. Une seconde approche a été développée pour des
composites a inclusions avec des enrobages multiples, permettant une homogénéisation par un
schéma auto-cohérent généralisé plus adapté aux forts taux de renforts et aux contrastes de
propriétés élevés. Le cas de I'interface imparfaite constitue un cas limite de comportement
d’interphase a conductivité thermique faible. Une approche par la technique des fonctions de
Green conduit a des relations de localisation de [D’intensité thermique. Un premier
développement met en ceuvre des tenseurs d’Eshelby thermique intérieur et extérieur et donne
des localisations exactes dans le cas de condition de confocalité entre les ellipsoides décrivant
les inclusions et les enrobages successifs. Un second développement donne des relations de
localisation approchées basées sur une hypothése de simplification portant sur le choix du
comportement du milieu extérieur a une inclusion composite. Les tenseurs de localisation
établis par ces deux méthodes ont des expressions similaires, la formulation approchée
incluant la formulation exacte gérée par la condition de confocalité. Les conductivités
thermiques sont obtenues dans le cas général de comportement anisotrope des phases et pour
des inclusions a enrobages multiples. Les résultats obtenus sont validés par comparaison avec
les solutions de la littérature obtenues pour des configurations simples (spheres, ellipsoides
confocales, comportement isotrope) et par des simulations numériques. Des échantillons ont
été réalisés aprés sélection d’une matrice thermoplastique et des charges permettant
d’augmenter la conductivité thermique sans modification de la conductivité électrique. Le
procédé de mise en forme a été optimisé afin d’éviter la formation de conglomérat, porosité et
décohésion avec les charges. Ces échantillons a divers taux de charges ont fait I’objet d’une
caractérisation thermique pour définir la conductivité thermique. Les essais ont mis en
¢vidence D’existence de porosités et une dégradation relative a forts taux de charges
consécutifs a I’augmentation relative de la surface entre les constituants.






ABSTRACT

Keywords : Homogenization, Effective thermal conductivity, ellipsoidal morphology,
anisotropic behabior, Generalized Self-Consistent Scheme, imperfect interface

The increase of electronic components in the integrated circuits and the required electrical
power set the question of the dissipation of the heat generated. The electrical box must favor
the heat dissipation while maintaining electrical insulation. The solution chosen to transfer the
heat is to develop composite materials whose reinforcements by their structure will improve
the thermal conductivity. Polymer-based composite materials were chosen for their building
ability. Thermal conductivity and electrical insulation are insured by ceramic reinforcements.
The homogenization methods allow to improve the composites’ design according to the
properties of their constituents, their geometry and their distribution. They thus provide an
optimized formulation of materials satisfying the characteristics emanating from the industrial
partner (‘Institut de Soudure’). The expected thermal conductivity of the composites imposes
a high volume fraction of reinforcements to counterbalance the insulating polymer matrix.
Homogenization methods have been developed to provide predictions of effective thermal
conductivity for high (greater than 20%) reinforcement rates and high thermal conductivity
contrasts. The presence of an interphase resulting from strong physico-chemical
incompatibilities between the components must also be modeled.

A first approach based on the composite sphere assemblage model of Hashin (1962) is
extended to ellipsoidal morphology. The composite ellipsoid assemblage model has been
extended in the case of imperfect interface described by Kapitza interfacial resistance. This
approach dedicated to two-phase materials gives accurate results in the case of anisotropic
thermal conductivity. A second approach has been developed to determine the effective
thermal conductivity of multi-coated inclusions composites, allowing homogenization by a
Generalized Self-Consistent Scheme which is more suitable to high reinforcement rates and
high contrast ratios. The case of the imperfect interface then constitutes a limiting case of
interphase behavior with low thermal conductivity. An approach based on the Green’s
functions technique leads to localization relations of the thermal intensity. A first
development uses internal and external thermal Eshelby tensors and gives exact localization
within the confocal assumption between the ellipsoids describing the inclusions and the
successive coatings. A second development gives approximate localization relations based on
a hypothesis brought on the behavior of the external neighborhood of the composite inclusion.
The localization tensors established by these two methods have similar expressions, the
approximate formulation including the exact formulation handled by the confocality condition
between the ellipsoids. The effective thermal conductivities are obtained in the general case of
anisotropic behavior of the phases and for inclusions with multiple coatings of ellipsoidal
shape and arbitrary distribution. The obtained results are validated by comparison with the
solutions of the literature obtained for simple configurations (spheres, confocal ellipsoids,
isotropic behavior) and by numerical simulations."Model" samples were made after selection
of a thermoplastic matrix and fillers chosen to increase the thermal conductivity without
modification of the electrical conductivity. The building process has been optimized to avoid
the formation of conglomerate, porosity and separation with the fillers. These 'model' samples
at various reinforcement rates were thermally characterized to define thermal conductivity and
thermomechanical characterization to validate mechanical strength at different temperature
levels. The tests revealed the existence of porosities and a relative deterioration at high levels
of reinforcement following the relative increase in the surface area between the constituents.
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1 INTRODUCTION GENERALE

De nos jours, le trafic aérien représente une part significative du transport des personnes et de
marchandises. En 2017, le nombre de passagers transportés par 1’aviation civile a dépassé le
nombre de 4 milliards, autrement dit chaque seconde 127 passagers prennent I’avion dans un
des aéroports de la planéte. Aprés comparaison au trafic en 2014, qui est de 2,97 milliards de
personnes, nous avons donc une augmentation de plus de 30% en trois ans. Selon 1'TATA
(Association Internationale du Transport Aérien), le transport aérien va connaitre une
croissance forte. Le nombre de passagers transportés pourrait atteindre 7 milliards en 2033 et

méme 16 milliards en 2050.

Le transport aérien est responsable de 2 % a 3 % des émissions de gaz a effets de serre au
niveau mondial. Il est donc nécessaire de minimiser la masse totale de ces engins afin de
réduire au maximum leur consommation de carburant et, par conséquent, réduire leur impact

environnemental.

Afin de réduire la consommation énergétique due au trafic aérien, il est nécessaire de
diminuer la masse des appareils. Par exemple, le fait de passer d’un standard de distribution
¢lectrique de 28V DC a une valeur dix fois supérieure permet pour une méme puissance
transmise de réduire de facon notable la masse des cablages. L’augmentation du standard
¢lectrique induit dans le méme temps, un niveau de contrainte extréme dans les domaines de

I’isolation électrique et des échanges thermiques.

Le but de cette thése consiste a rechercher et étudier un matériau ou une combinaison de
matériaux alliant de bonnes qualités d’isolant électrique, tout en ayant une bonne conductivité
thermique. Ce matériau doit conserver les caractéristiques indispensables a son utilisation
dans le domaine de I’aviation (tenue a I’environnement et tenue au feu) et bien siir conserver

ses propriétés mécaniques et thermiques

Nous devons dans un premier temps avoir une conductivité €lectrique faible, les métaux sont
du fait disqualifiés. Nous pouvons nous intéresser par la suite a la conductivité¢ thermique. Il
nous reste donc certains matériaux céramiques qui peuvent avoir a la fois ces deux propriétés

antagonistes la conductivité thermique et 1’isolation électrique.

Nous avons aussi d’autres contraintes, telles que la mise en forme de matériaux pour des

formes complexes et la 1égereté du matériau. Dans ce cas, ces matériaux céramiques ne sont
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pas adaptés a notre probléme. Nous pouvons donc associer les propriétés des céramiques avec

celles des matériaux polymeéres afin de diminuer la masse totale et faciliter la mise en forme.

Afin de profiter au mieux des avantages des différentes matieres, 1’utilisation de matériaux
composites peut étre une solution. Le composite permet d’optimiser les caractéristiques du
matériau ainsi obtenu en sélectionnant au mieux les différents produits utilisés ainsi que leur
proportion. Par la suite nous allons définir de maniére plus approfondie les matériaux

composites.

La présentation des travaux est développée en trois parties : une partie bibliographique, une

partie modélisation et une partie expérimentale.

Dans la partie bibliographique, chapitres 2 et 3, un descriptif des phénomenes de transfert est
réalisé. Dans un premier temps, chapitre 2, nous nous intéressons au phénomene de transfert
dans le cas de matériaux homogenes, en décrivant les mécanismes de transferts thermique et
¢lectrique dans les métaux, minéraux et céramiques. Dans un second temps, chapitre 3, nous
¢tudions plus particulierement le phénomeéne de transfert thermique dans les matériaux
hétérogenes en recensant les ¢léments influent sur celle-ci. Cette premicére partie nous permet
d’identifier les différents paramétres a prendre en compte pour pouvoir modéliser les
transferts thermiques dans les matériaux composites de manicre satisfaisante que sont: le
rapport de forme, la fraction volumique des inclusions, le contraste local des conductivités

thermiques, l'anisotropie des phases et l'interface imparfaite.

Dans la partie modélisation, chapitres 4 a 8, nous cherchons a déterminer la conductivité
thermique effective d’un composite a renfort particulaire par des modéles de transition
d’échelle. Dans le chapitre 4, les principes de la méthode par transition d’échelle sont
exposes, par I’intermédiaire du développement du modele d’Eshelby(Eshelby 1957). Dans le
chapitre 5, nous présentons différents modeles permettant de déterminer la conductivité
thermique de composite & matrice chargée de renforts particulaires. Ceci nous permet de
mettre en évidence qu’aucun modele ne permet de prendre en compte la totalité des

parametres influencant la conductivité thermique identifiée dans le chapitre 3.

Dans les chapitres 6 a 8, nous développons donc trois nouveaux mod¢les. Dans le chapitre 6,
nous avons développé un nouveau modéle permettant de déterminer la conductivité thermique
d’un composite chargé de particules ellipsoidales avec des interfaces imparfaites, tout en
prenant en compte 1’anisotropie des phases et la forte fraction volumique de charge. Une

nouvelle équation intégrale a été¢ définie, dans le cas d’un assemblage d’ellipsoide composite,
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par I’intermédiaire des fonctions de Green, permettant de prendre en compte le cas d’une

particule enrobée dans une matrice finie.

Dans le chapitre 7, nous avons développé la solution au probléme d’une inclusion multi-
enrobée, basée sur les fonctions de Green et 1’équation intégrale, dans le cas d’un transfert

thermique, en utilisant les opérateurs de Kunin (Kunin 1983), et une hypothése de confocalité.

Dans le chapitre 8, nous avons développé un modele dans le cas d’inclusion multi-enrobée,
basée sur les fonctions de Green et I’équation intégrale. Une hypothése sur le choix du milieu
de référence permet de proposer une solution dans le cas général de morphologie d’inclusions

et pour des comportements anisotropes des phases.

La partie modélisation a permis de modéliser la conductivit¢ thermique effective de

composite a matrice renforcée de particules qui sera utilisé dans la partie expérimentale.

Dans le chapitre 9 nous présentons les essais expérimentaux réalisés. Pour des raisons de
confidentialité le manuscrit ne présentera pas les valeurs réelles des propriétés thermiques,
mécaniques et €lectriques car ces travaux sont issus d’un développement industriel. Dans un
premier temps nous sélectionnons les matériaux a utiliser pour la production de matériaux
composites permettant de répondre aux différentes contraintes thermiques, électriques et
mécaniques. Nous étudions ensuite le procédé de mise en forme et les parametres influant sur
celui-ci. Enfin nous effectuons une caractérisation thermique, électrique et mécanique des

échantillons ainsi produits. Finalement une conclusion générale est faite sur I’ensemble des

travaux effectués dans cette étude dans le chapitre 10.
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Chapitre 2 : Phénoménes de transfert dans les
matériaux homogenes
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2 PHENOMENES DE TRANSFERT DANS LES MATERIAUX HOMOGENES

2.1 INTRODUCTION

Dans le but de trouver un matériau qui permet de réponde aux attentes, il nous faut identifier
les matériaux existants. Dans ce chapitre nous nous intéressons au cas des matériaux

homogenes. Nous avons identifié trois familles de matériaux : les métaux, les minéraux et les
polymeres.

Un descriptif de leurs caractéristiques va étre réalisé, comprenant principalement leur
structure atomique, leurs propriétés thermiques et leurs propriétés électriques, afin de les

différencier.

Par la suite nous allons décrire les phénomeénes régissant les transferts électriques et
thermiques dans les milieux homogenes. La conductivité thermique, la résistivité et le
claquage électrique étant les trois caractéristiques primordiales du matériau souhaité, nous
nous focaliserons, pour le transfert thermique, sur la conductivité thermique et nous nous
intéresserons particulierement, pour le transfert électrique, aux phénomeénes de résistivité

¢lectrique et de claquage électrique.

2.2 MATERIAUX

1E+27 .
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Figure 1 : Représentation de la répartition des différentes familles de matériaux en fonction de leur
conductivité thermique et de leur résistance électrique [CES EduPack 2005]. La couleur des
ellipsoides correspond a leur nature : polymeéres en vert, céramiques en rose et métaux rouge. Les
autres couleurs sont des mélanges des trois matériaux cités précédemment.
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La Figure 1 donne une représentation graphique des différentes familles de matériaux en
fonction de la conductivité thermique et de leur résistance électrique. En abscisse est

représenté la conductivité thermique du matériau et en ordonnée sa résistivité électrique.

Les bulles en vert clair représentent la famille des matériaux polymeéres, qui se retrouvent
principalement dans la partie en haut a gauche du graphique, indiquant que ces matériaux sont

des matériaux isolants électriques et de faibles conducteurs thermique.

Les bulles en rouge représentent la famille des métaux, qui se retrouvent dans la partie en bas
a droite. L opposé des matériaux polymeres, les métaux sont donc des matériaux conducteurs

¢lectriques et thermiques.

Les minéraux et les céramiques sont quant a eux représentés par des bulles roses et sont
répartis sur tout le graphique. Les bulles d’autres couleurs sont des matériaux composites

constitués des phases des trois autres types de matériaux.

2.2.1 Les métaux

Les métaux ont une structure atomique faite d'assemblages d'atomes assurés par des €lectrons
libres. Ces liaisons appelées liaisons métalliques, sont des liaisons faibles non directives qui
admettent les dislocations, permettant, méme a basse température, des déformations plastiques
¢levées. Les liaisons métalliques impliquent une résistance aux réactions chimiques limitées,

une dilatation thermique €levée et une ductilité des matériaux métalliques.

Les ¢électrons libres assurant les liaisons atomiques permettent les transferts d’énergie
thermique et électrique. C’est pourquoi, les métaux sont de trés bons conducteurs thermiques

et électriques (Lécrivain 1987).

2.2.2 Les minéraux
Les minéraux sont des solides homogenes, a structure atomique ordonnée et a structure
chimique définie. Ils possedent une structure atomique périodique, symétrique reflétant le

systeme cristallin.

Les céramiques sont des minéraux non organiques, non métalliques formés ou consolidés a
haute température, comme par exemple le verre, le platre ou le ciment. Les céramiques sont
des solides artificiels constitués de minéral anhydre cristallisé, associé par phase vitreuse

(Lécrivain 1987).

Les matériaux céramiques peuvent présenter différents niveaux de performance. Les

céramiques de performances minimes correspondent a des matériaux naturels peu ou pas
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épurés et possédent des qualités variant selon la provenance. Mais ils peuvent aussi étre
trouvés sous la forme de composés de qualité¢ élevée, de grande pureté, épurés par voie
physique ou chimique ou bien obtenus par synthése, permettant de parfaitement controler les

caractéristiques matériaux.

2.2.2.1 Propriétés des céramiques

Les atomes présents dans les céramiques sont de nature différente avec des structures
complexes. Les liaisons présentes dans ce cas sont des liaisons fortes, qui enrdlent I’ensemble
des ¢lectrons présents dans la mati¢re. Ces liaisons sont mixtes, de type ionique et de type
covalent, dont la proportion est définie suivant la nature électromagnétique des especes en
présence. Ces liaisons sont donc appelées des liaisons iono-covalente, ces liaisons permettent
de résister de maniére importante aux attaques chimiques et d’augmenter les propriétés

physiques.

Avec leur structure atomique iono-covalente, les céramiques ne posseédent pratiquement
aucune plasticité a basse température. En effet, ces liaisons, contrairement aux liaisons
métalliques, sont des liaisons directrices qui n’autorisent pas les dislocations. Nous avons
donc ici une structure de type fragile, impliquant une faible déformation a rupture et une
faible tenue aux chocs. La faible tenue aux chocs s’explique par le fait que la quasi-totalité de
I’énergie mécanique transmise par un choc a une céramique est disponible pour la propagation
des fissures et non dissipée par la dislocation. Les céramiques possédent donc une trés grande
dureté. Les céramiques sont souvent utilisées en tant qu’abrasif, outils de coupe ou comme

picce résistante a 1’érosion.

Les céramiques ont de plus une trés bonne tenue thermique, ayant une stabilit¢é mécanique
jusqu’a 1000°C (silicate d’alumine), voir une température supérieure a 1400°C pour des
céramiques spécifiques (carbure de silicium). A 700°C les céramiques méme poreuses

possedent une résistance mécanique supérieure a celle des aciers (Lécrivain 1987).

Les céramiques sont des matériaux isolants de par leur structure iono-covalente, la structure
ne possédant pas d’électrons libres permettant le transfert d’énergie thermique et électrique.
Le transfert d’électrons se fait uniquement par I’intermédiaire de migration de lacune au sein
du réseau cristallin. Il y a donc une augmentation de la conductivité thermique et €lectrique

avec |’augmentation de la température.

Le plus souvent, les céramiques sont des isolants thermique du fait de 1’absence d’électron

libre di a leur liaison atomique.
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Certaines céramiques (SiC, AIN, HBN,...) possedent un plus grand nombre de liaisons
covalentes. Les liaisons covalentes permettent une transmission de I’énergie thermique par
I’intermédiaire de vibration mécanique entre atomes et molécules. Cette énergie thermique

transmise par vibration mécanique est associée a une quasi-particule appelée phonon.

Par ce phénomene, ces céramiques sont nettement plus conductrices et ont une conductivité
thermique de I’ordre de 10 & 100 W.m™".K™". En comparaison, les céramiques qui possédent

. .. e ey -1 -1
moins de liaisons covalentes ont une conductivité de ’ordre de 1 W.m™ .K"".

Les céramiques ont une diffusivité thermique relativement faible, pouvant entrainer la
formation des gradients thermiques importants entre 1’intérieur et ’extérieur de la picce.
L’importance du gradient thermique rend la céramique vulnérable aux chocs thermiques biens

que leur dilatation thermique soit faible.

2.2.3 Les polyméres
Un polymere est une macromolécule formée de ’enchainement d’un trés grand nombre
d’atomes ou groupes d’atomes, groupes d’atomes appelés monomeres. Ces monomeéres sont

principalement constitués d’atomes de carbone et d’hydrogene.

Le polymere se forme par une réaction chimique appelée la polymérisation, procédé par
lequel des monomeres réagissent entre eux pour former des molécules de masses molaires
plus élevées. La taille des macromolécules ainsi formées est caractérisée par leur masse
moléculaire ou par leur degré de polymérisation. Le degré de polymérisation est défini

comme le nombre de monomeéres contenus dans les macromolécules.

Les caractéristiques du polymeére sont étroitement liées a la longueur des chaines
macromoléculaires, comme la rigidité moléculaire. La rigidité moléculaire étant la capacité de
déplacement de certaines liaisons ou groupements d’atomes. Les chaines polymeres peuvent

se présenter sous différentes formes :

e Une forme linéaire ou les monomeres sont alignés les uns apres les autres.
e Une forme ramifiée, ou la chaine de molécules peut se diviser en plusieurs branches.
e Une forme réticulée, ou la chaine de molécules se divise en plusieurs branches, toutes

reliées entre elles.

Les polymeres se classent en deux familles, les polyméres thermoplastiques et les polymeres

thermodurcissables.
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2.2.3.1 Polymeéres thermodurcissables

La structure réticulée est caractéristique des Thermodurcissables (TD), avec sa structure
tridimensionnelle, ces polyméres sont quasi infusibles et insolubles. Pour ces polymeéres nous
avons un lien irréversible entre les différentes parties de la structure moléculaire, créant des

liaisons fortes entre les macromolécules.

Les TD ont une mise en ceuvre qui nécessite une polymérisation lors de la production de
picce, venant du fait de leur infusibilité. Avant la mise en forme, la mati¢re se présente sous
une forme liquide. La matiére utilisée pour la polymérisation étant du monomere ou
prépolymere (assemblage de monomeres de faible longueur) linéaire ou ramifié, permettant

d’obtenir une grande fluidité, trés utile pour I’imprégnation de renfort.

2.2.3.2 Polymeres thermoplastiques

Les Thermoplastiques (TP) peuvent avoir une structure lin€aire ramifiée et
exceptionnellement réticulée. Les liaisons entre les chaines sont des liaisons faibles de type
Van Der Waals. La mise en ceuvre des TP se fait en chauffant la matiére permettant le
mouvement des chaines de molécules qui rend la matiere fluide, puis par refroidissement pour
solidifier la matiére. Le procédé de mise en ceuvre ne nécessitant qu’un cycle de chauffe et
refroidissement. Le temps de mise en ceuvre est considérablement réduit car les temps de

chauffe et de refroidissement sont plus courts (Aucher 2011).

La tenue en température des TP est réduite (<200°C) par rapport au TD du fait de la fusibilité,

cependant des TP de haute gamme supportent une température assez élevée (>300°C).

Les TP se présentent sous la forme de matériau solide prét a ’emploi, par conséquent ne
possédant pas de probléme de stockage, ni de probléme pour les conditions de travail. De

plus, les chutes de ces polymeéres étant fusibles, le matériau est recyclable.

Un point négatif pour ces polymeres étant la viscosité, les chaines de polymeére étant plus
grandes lors de 1’état fondu, la viscosité est plus importante que celle des TD, dont les

chaines, avant polymérisation se présentent sous la forme de prépolymere.

2.2.3.2.1 Cristallinité des polymeres
Les TP peuvent se présenter sous deux formes, une forme amorphe, ou les chaines de
polyméres sont totalement désorganisées et une forme semi-cristalline, avec une partie

amorphe et une partie cristalline, la partie cristalline ou les chaines sont organisées.

La cristallinité dépend de la longueur de la chaine de polymeres. Plus la longueur de la chaine

est importante plus le taux de cristallinité¢ est faible et les zones cristallines créées sont
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imparfaites. Le cycle thermique lors de la mise en ceuvre influe sur le taux de cristallinité du
polymére : un refroidissement lent permet 1’obtention d’un taux de cristallinité plus élevé

qu’un refroidissement rapide fait chuter la cristallinité.

2.2.3.2.2 Polymere amorphe
La phase amorphe d’un polymeére, est une phase qui ne possede pas d’ordre établi dans sa
structure moléculaire. Cette désorganisation lui permet de laisser plus facilement passer la

lumicére, lui permettant d’étre transparent.

A basse température la phase amorphe est dans un état vitreux, dans ce cas les molécules
présentent une faible mobilité relative. A une température plus élevée, la phase amorphe passe
dans un état caoutchoutique. La température a laquelle se fait cette transition s’appelle la
température de transition vitreuse notée Tg. Une fois cette Tg dépassée, il se produit une
modification de la propriété mécanique, dii a I’amélioration de la mobilit¢ des molécules en

fonction de I’augmentation de la température (Aucher 2011).

La vitesse de montée et descente en température, n’influe pas sur les propriétés finales des
matériaux contrairement a la phase cristalline. Les propriétés mécaniques de la phase amorphe
sont plus faibles que celles de la phase cristalline, cependant, ses caractéristiques de tenue en

fluage et en résistance a 1I’impact sont supérieures.

2.2.3.2.3 Polymére semi-cristallin

Les polyméres cristallins ont des structures moléculaires trés organisées et solidement
enchevétrées. Les polymeres ne sont pas totalement cristallins, le pourcentage de cristallinité
ne représente qu’au maximum 80% (Aucher 2011), le polymére possede obligatoirement une

phase amorphe qui fait le lien entre les cristallites.

Les cristaux se forment lors du passage de 1’état fondu a 1’état solide. La cristallisation
commence a partir d’un centre de germination et grossit de maniere tridimensionnelle avec
une orientation radiale, jusqu’a ce que les germes rentrent en contact. Il se forme ainsi des
cristallites ou des lamelles. Les lamelles s’assemblent pour former des spheres appelées

sphérolites de différentes formes et tailles.

Lorsqu'un polymere linéaire est chauffé puis lentement refroidi, les chaines tendent a se
déplier, puis a s'empiler. Cet empilement est favorisé si des liaisons intermoléculaires peuvent
se créer. Cette cristallisation n'est jamais parfaite, les cristallites sont en général dispersées

dans une matrice amorphe. Une cristallite est une structure formée de chaines repliées sur
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elles-mémes et qui s'empilent. Une chaine peut étre en partie dans une cristallite et en partie

dans une zone amorphe, voire faire partie de deux cristallites.

La dimension de ces cristallites est variable, elle va de 100 A a quelques dizaines de
micrometres (Avenas 1978). La formation de cristallites est influencée par différents facteurs
tels que le procédé de mise en forme et la vitesse de refroidissement. La présence de charge

peut elle aussi influencer la cristallisation du polymere.

Les germes primaires apparaissent la plupart du temps au niveau de la surface des corps
étrangers. Une fois les germes primaires formés, des dépots de chaine se forment autour du
germe. Par conséquent, la présence de charge permet d’augmenter le nombre de surfaces de

corps étrangers et donc le taux de cristallisation du polymeére.

Les polyméres semi-cristallins présentent deux températures caractéristiques, la température
de transition vitreuse, due a la présence de phases amorphes et une température de fusion,

température a laquelle les cristallites se désorganisent.

L’inconvénient de ces martiaux est qu’ils nécessitent un refroidissement contr6lé pour gérer la
cristallisation des polymeéres, complexifiant la fabrication comparée aux matériaux amorphes.
Les caractéristiques des polyméres peuvent étre modifiées en fonction du cycle de temps et
température. Plus la vitesse de refroidissement est élevée, plus le taux de cristallinité est bas et

par conséquent, plus les caractéristiques mécaniques sont faibles.

2.3 TRANSFERT THERMIQUE

Dans le but d’évaluer la quantité de chaleur d’un matériau, il est nécessaire d’étudier le
phénoméne de transfert de chaleur. Les transferts d’énergie thermique sont définis par
I’évolution de la température dans I’espace et dans le temps. On note cette grandeur T'(r, t),

ou r(xq, X3, X3) est le vecteur position et t est le temps.

La variation de température dans I’espace peut étre déterminée par la dérivation spatiale de la
température, la grandeur ainsi obtenue est un vecteur appelé intensité thermique :

T _

e, = ———=
¢ axi

- T, (2.1)
On définit aussi la densité de flux thermique q, le flux de chaleur ¢, et la quantité de chaleur
Q:

dq

¢=Lq.nd$ et ¢=E. (2.2)

31



Si I’on considére un milieu V, limité dans I’espace, nous devons définir 1’ensemble des flux

thermiques agissant sur le domaine. Quatre flux peuvent étre identifiés :

e lc flux entrant : ¢°
e le flux sortant : ¢°
e le flux généré : @9
e le flux stocké : ¢**

Grace a la premiére loi de la thermodynamique, le bilan énergétique du domaine est fait :

P + P9 = PS5 + L. (2.3)

Il faut par la suite définir I’expression des différents flux thermiques puis le reporter dans le
bilan énergétique afin d’arriver a une équation différentielle permettant I’obtention de la

température en tout point du domaine

Le flux stocké est défini comme étant une augmentation de 1’énergie interne avec le temps :
aT
st — Vc,— (24)
PY e
avec p la masse volumique, V' le volume et ¢, la capacité calorifique massique a pression

constante.

Le flux généré correspond a la transformation d’une autre forme d’énergie (mécanique,

électrique,...) en énergie thermique :
P9I =V (2.5)
avec @ la densité volumique d’énergie générée.

Les flux entrant et sortant sont définis par trois phénomenes : le rayonnement, la convection et

la conduction.

Le rayonnement est un mode de transfert d’énergie €électromagnétique entre deux surfaces, le
transfert est fait par des quasi-particules, les photons, qui permettent le transfert d’énergie
¢lectromagnétique. Le rayonnement ne nécessite pas de support matériel, ce transfert

d’énergie peut se produire dans le vide. Ce mode de transfert a pour expression :
p=0eS(T,*—T,H (2.6)

avec o la constante de Stefan, € le facteur d’émission de la surface, T la température de la

surface et Ty, la température environnant la surface.
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La convection est un mode de transfert par déplacement de fluide. Le transfert de chaleur par
convection est dii au déplacement de molécules de différentes températures, il se déroule dans
un fluide (un liquide ou un gaz). Ces molécules se déplagant, elles transferent leur chaleur a

un autre endroit du systéme. Le mode de transfert est défini par la loi de Newton :
p=hS(Ts—Tw) (2.7)
avec h le coeficent de chaleur par convection.

Et finalement, le mode de transfert thermique par conduction peut étre discrétisé en deux
phénomeénes distincts : le transfert d’énergie thermique par transfert de charge dans le solide
par le biais des électrons au sein du matériau et le transfert de chaleur par la vibration des
atomes ou des molécules (Randrianalisoa 2006). Ces mouvements vibratoires peuvent étre
décrits par des ondes ¢lastiques auxquelles on associe des quasi-particules : les phonons. Le
transfert par conduction est décrit par la loi de Fourier, qui lie la densité de flux et du champ
d’intensité thermique :

¢=—SK — 2.8)

avec K la conductivité thermique du milieu.

Le transport d’énergie thermique dans les solides est donc assuré par les électrons, les

phonons et les photons.

Dans le cas des métaux, matériaux conducteurs ¢électriques, le transfert est assuré a la fois par
les électrons, les photons et les phonons, permettant de leur octroyer des conductivités

thermiques tres €élevées, comme le cuivre (350W/m.K) ou I’argent (420 W/m.K).

Dans le cas des matériaux isolants €lectriques, comme les polymeres et certaines céramiques,
le transfert de chaleur ne peut se faire que par I’intermédiaire des phonons et photons.
Cependant, pour une température d’utilisation faible (inférieur a 200°C), le transfert par
photon n’est que tres peu actif et peut étre négligé. Les isolants électriques sont donc limités

au transfert de chaleur par phonons.

Dans le cas de certaines céramiques, leur structure atomique iono-covalente leur permettent
de profiter un maximum du transfert par phonons, permettant d’atteindre des valeurs de
conductivité thermique importante, comme par exemple le nitrure de bore ayant des variétés

pouvant aller jusqu’a 300 W/m.K.
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Pour les polymeéres, leur structure ne permet pas un transfert par phonons efficace, expliquant

leur faible conductivité thermique variant de 0.1 a 0.45 W/m.K.

e Equation de la chaleur

Dans le cas ou nous considérerons que le transfert de chaleur se fait uniquement par
conduction et sans source de chaleur interne, nous obtenons I’équation générale de la chaleur

de la forme :

aT . 2.9)
pep5, =—divg. (

En introduisant la loi de Fourier, on obtient I’équation de diffusivité linéaire :

oT K 2.10
—=a VT aveca = — (2.10)
Jt P Cp

ou « est la diffusivité thermique, caractérisant le comportement thermique dynamique du

matériau.

2.4 TRANSFERT ELECTRIQUE

2.4.1 Résistance électrique

Pour développer un composite effectivement isolant €lectriquement, il est nécessaire de
comprendre comment le phénomene de transfert électrique fonctionne. Le transfert d’énergie
¢lectrique se fait par I’intermédiaire d’un transfert de charge, soit un mouvement d’¢lectrons
au sein du matériau. Afin de permettre ce transfert d’énergie, il est nécessaire que le matériau
possede des électrons libres, un électron faiblement lié¢ au noyau atomique, qui participe a la
circulation de 1’électricité (Toureille 2009). Les métaux par exemple, avec leur liaison
métallique, possedent des électrons libres, ces matériaux sont donc dit conducteurs
électriques. Au contraire, les polymeres ne possédent pas de liaison avec des électrons libres,

ces matériaux sont donc dit isolants électriques.

Les transferts d’énergie €lectrique peuvent étre définis grace au courant électrique et au

potentiel électrique.
Le courant ¢€lectrique I est un déplacement de charges électriques dans un matériau.

Le potentiel électrique U définit 1'état électrique d'un point de l'espace. Il correspond a
I'énergie potentielle €lectrostatique que posséderait une charge électrique unitaire située en ce

point.

34



Le transfert électrique est décrit par la loi d’Ohm, qui lie courant é€lectrique et potentiel

¢lectrique :
U=R.1 (2.11)

avec R la résistance électrique du milieu

2.4.2 Rigidité diélectrique
La rigidité diélectrique est la tension maximale que peut supporter une certaine €paisseur d’un
matériau avant sa dégradation, cette tension est appliquée avec une fréquence de 5S0Hz et

s’exprime en kV/mm.

La tension maximale s’appelle la tension de claquage, cette tension implique un fort
enlévement thermique localisé, entrainant la fusion ou la destruction du matériau. En ces

points, la nature isolante électrique du matériau change et passe a un état conducteur.

Ce phénomene de claquage est initié par la présence de charges (électrons, ions,...) pouvant

étre libérés par une énergie apportée (énergies thermique, haute tension électrique,...).

La mécanique de rupture est différente selon I'organisation de la structure atomique des

matériaux.

Dans le cas d’une structure ordonnée comme les cristaux, lorsque les électrons sont
suffisamment accélérés par un champ électrique €levé, I’entrée en contact avec la maticre crée

une ionisation. Cette ionisation produit de nouvelles charges créant une réaction en chaine.

Les électrons ainsi reliés créent un canal conducteur électrique au sein du matériau isolant,
entrainant une forte élévation de la température et une fonte ou une destruction du matériau.
Ce phénomene d’emballement thermique est accentué par I’association du transfert thermique

d aux charges accélérées et a I’action des phonons.

Dans le cas des matériaux avec une structure moins ordonnée, la mécanique initiale
d’accélération des électrons est similaire a celle des matériaux ordonnés, mais le
déclenchement du phénomene de claquage est différent. Pour que le phénomene de claquage
se produise dans le cas de matériau moins ordonné, il est nécessaire que I’énergie des charges
électriques soit supérieure a 1’énergie de liaison entre les molécules et macromolécules du

matériau.
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2.5 CONCLUSION

Nous avons observé les caractéristiques des matériaux homogenes : métaux, céramiques et
polymeres. Nous avons constaté que les métaux, bien que trés bons conducteurs thermiques,
¢taient aussi des conducteurs électriques, que les polymeéres étaient des isolants électriques et
thermiques et que seuls certaines céramiques possédaient a la fois des caractéristiques de

conducteur thermique et isolant électrique.

Cependant, les céramiques ont une faible résistance aux chocs et sont complexes a mettre en
forme. Afin de profiter au mieux des caractéristiques thermiques, électriques et mécaniques
de ces matériaux, nous avons décidé d’utiliser des matériaux composites, des matériaux

hétérogenes composés de deux ou plusieurs phases.

Par la suite, nous allons nous intéresser aux phénomenes de transferts thermiques dans les
matériaux hétérogenes et dans une partie dédiée aux études expérimentales, effectuer un choix

des matériaux et du procédé de mise en forme a utiliser pour le composite.
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3 PHENOMENES DE TRANSFERT THERMIQUE DANS LES MATERIAUX

HETEROGENES

3.1 INTRODUCTION

Dans la partie précédente, nous avons vu qu’il était nécessaire d’utiliser un composite pour
avoir un matériau a la fois conducteur thermique, isolant électrique, ayant des caractéristiques

mécaniques adaptées a notre objectif et commode a mettre en ceuvre.

Pour déterminer la conductivité thermique dans le composite, nous nous intéressons aux
phénomenes de transfert dans les matériaux hétérogenes. De nombreux parameétres viennent

influencer, de manicre positive ou négative, les caractéristiques thermiques du composite.

Nous nous intéressons particuliérement aux phénomenes de percolation, a I’influence de la
nature des charges, leur fraction volumique et leur morphologie et aux défauts tels que la

porosité et les interfaces imparfaites.

3.2 PHENOMENES DE PERCOLATION

La percolation est définie comme étant un phénomeéne de transmission d’une « information »
entre deux points du systéme. Cette « information » dans le cas des transferts thermiques et

¢électrique est une transmission d’énergie.

Dans le cas d’une matrice isolante ¢€lectrique et de charge électriquement conductrice cela
correspond a la création d’un réseau électrique entre les charges, permettant la circulation de

I’électricité entre deux faces du matériau.

Dans le cas d’une matrice isolante thermique et de charge thermiquement conductrice la
transmission d’énergie correspond a la formation d’un chemin thermique entre les charges,

permettant un transfert thermique plus aisé entre deux faces du matériau.

Le seuil de percolation est introduit comme étant le taux de charge limite a partir duquel un
chemin réseau de particules se forme. Pour la conductivité électrique le seuil de percolation
est trées net, il marque la transition entre un composite parfait isolant et un composite
faiblement conducteur. Le seuil de percolation pour la conductivité thermique permet
d’améliorer le transfert thermique mais il est beaucoup moins perceptible que dans le cas de

transfert €lectrique.
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Figure 2 : Représentation de ’effet de percolation par création de réseau dans des matériaux
composites : (a) avant le seuil de percolation, (b) au seuil de percolation et (c) aprés le seuil de
percolation

Le seuil de percolation est principalement influencé par le facteur de forme des charges. La
forme des charges définit leur capacité a créer des chemins préférentiels. Des charges
sphériques ont de plus faibles chances d’entrer en contact, les charges devant étre tres proches
les unes des autres. Le seuil de percolation des nanotubes de carbone est de 1’ordre de 0.05%
(Bonnet et al. 2007), alors que dans le cas de particules sphériques le seuil n’est atteint que

pour des taux de I’ordre de 10%.

3.3 INFLUENCE DES CHARGES

L’ajout de charges conductrices thermiques dans une matrice isolante permet d’améliorer la
conductivité¢ thermique du composite. Pour optimiser la conductivité thermique du composite,
le choix de la charge est primordial. La charge influe grandement sur le résultat final et
plusieurs paramétres sont a étudier : la nature de la charge, sa fraction volumique et sa

morphologie.

3.3.1 Nature de la charge

La conductivité thermique des charges, contrairement a celle des polymeéres, varie de manicre
trés importante (calcaire : 1W/m.K, nitrure de bore : 300W/m.K). Dans une méme famille de
matériaux, la structure et la pureté de la charge peut faire varier la conductivité du simple au

double (alumine avec impureté : §W/m.K alumine sans impureté : 14W/m.K).

La nature de la charge utilisée est un point important a définir pour assurer un transfert
thermique optimal. Généralement, 1’utilisation d’une charge avec une conductivité thermique
¢levée permet, a taux de charge égal, d’augmenter la conductivité thermique du composite.
Cependant, la conductivité thermique n’est pas le seul parametre a prendre en compte,

d’autres facteurs entrent en jeu lors de du choix de la nature des charges.
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Le domaine d’application du composite est a prévoir. L’utilisation de charge métallique ou
carbone pour maximiser la conductivité thermique, ne pourra se faire que dans des
applications autorisant une conductivité électrique élevée. Des charges céramiques faiblement

conductrices de ’¢lectricité permettront leurs utilisations dans le cas de I’isolation électrique.

La nature des charges est corrélée a la morphologie des particules et conditionne le taux de
charge atteignable. Ces deux facteurs ont des effets importants sur la conductivité effective du
composite. Certaines charges céramiques ne pourront pas se présenter sous des formes
spécifiques comme les fibres et les nanotubes de carbone ne peuvent étre utilisés a des taux de

charge ¢élevés (Riviere 2016).

3.3.2 Fraction volumique

La fraction volumique influe de maniére importante sur la conductivité thermique effective du
composite. On remarque généralement qu'un taux de charge plus élevé augmente la
conductivité¢ thermique du composite. Cette augmentation n’est pourtant pas proportionnelle.
Pour un taux de charge faible (<10%), les particules n’induisent qu’une faible augmentation
alors que pour des taux de charge élevés (>50%) la conductivité thermique effective est tres

fortement impactée (Figure 3) (Ordonez-Miranda et al. 2014).

Cependant I’augmentation de la quantité de particules n’est pas toujours positive d’un point
de vue thermique. L’augmentation du nombre de particules pour certaines morphologies de
charges, entraine I’accroissement du nombre d’interfaces entre charges et matrice, réduisant
de fait le transfert thermique dans le composite. Un taux de charge trop élevé peut aussi

induire une lacune de matrice entrainent la formation de porosités.
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Figure 3 : Evolution de la conductivité thermique effective en fonction de la fraction
volumique de charges pour différentes natures de charge (valeurs expérimentales extraites de

(Ordonez-Miranda et al. 2014))

3.3.3 Morphologie des charges

La morphologie des charges est divisée en plusieurs catégories : la taille, la forme,

’orientation et la répartition des charges.

3.3.3.1 Tadille des charges
La taille des charges peut influencer la conductivité thermique effective du composite suivant

deux phénomenes :
e liés a la présence d'interface entre particules et matrice.

Des charges de petites dimensions ont des surfaces spécifiques importantes qui par
conséquent augmentent la surface entre particules et matrice et donc la résistance a I’interface,
réduisant ainsi la conductivité effective du composite. De la méme maniere les charges de
grande dimension ont une plus faible surface spécifique ce qui minimise les interfaces. Dans
ce cas nous en déduisons que des particules de taille importante permettent d’obtenir une

conductivité thermique plus élevée.
e liés au seuil de percolation.

Lorsque les particules sont de petite taille, des chemins thermiques ont plus de chance de se
former et inversement pour les particules de grande dimension. Nous avons donc une

augmentation de la conductivité thermique pour des particules de taille réduite.
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3.3.3.2 Facteur de forme

Le facteur de forme est le rapport entre la plus grande dimension et la plus faible dimension
de la particule. La particule avec un facteur de forme de ‘1’ est une sphére, ayant des
dimensions identiques dans toutes les directions. Des formes d’oblate et de prolate (Figure 4)

ont des facteurs des formes s'éloignant de la valeur “1°.

Si on considére une particule ellipsoidale de demi-axes a4, a, et az respectivement dans les
directions 1, 2 et 3, nous pouvons identifier la forme de la particule suivant les relations
existantes entre les demi-axes. Dans le cas ou a; = a, = a3, nous avons une sphére, si
a; > a, = as, nous avons un prolate, pour a; < a, = az, nous avons une oblate, avec

a; < a, = az, nous avons un platelet et enfin, si a; = o0 nous avons un cylindre.

(a) (b) (c) (d) (e)

Figure 4 : Charges avec différentes facteurs de forme : (a) cylindre, (b) prolate, (c) sphére, (d) oblate et
(e) platelet.

Dans le cas de facteur de forme proche de ‘1°, les chances que les particules présentes dans le
composite entrent en contact est faible et les surfaces de contact entre particules sont réduites.

La spheére est donc la plus mauvaise configuration pour maximiser le transfert thermique.

Un facteur de forme plus important augmente la surface des particules et par conséquent
accroit le risque de formation de résistances thermiques aux interfaces charge/matrice, ce qui

peut minimiser les effets du facteur de forme.
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Figure 5 : Conductivité thermique effective isotropie en fonction du facteur de forme pour un
rapport de conductivité thermique charge/matrice de K*/K™ = 10 et pour différentes

fractions volumiques f(Li et al. 2017)

Sur cette figure on observe I’influence du facteur de forme @ = a3 /a; et a; # a, = as sur la
conductivité thermique effective normalisée. On voit les formes oblate pour @ > 1, les formes
prolate pour @ < 1 et pour @ = 1 la forme sphérique. Nous constatons avec ce graphique que
’utilisation de particules sphériques est le plus défavorable pour améliorer la conductivité
thermique effective. Des valeurs asymptotiques sont présentes pour des facteurs formes
limites, pour ¢ - —oo et pour @ — +o00, la conductivité thermique ne peut donc pas étre

améliorée indéfiniment par 1’utilisation de charges avec un fort facteur de forme.

L’effet du facteur de forme est amoindri par une dispersion importante des particules. Une
dispersion trop importante peut, en €loignant les particules les unes des autres, rendre nul

I’effet bénéfique du facteur de forme sur la conductivité thermique du composite.

3.3.3.3 Orientation des charges

L’orientation des charges correspond a 1’orientation de 1’axe principal des particules par
rapport au repere du composite. Pour définir une orientation il faut que les particules ait un
facteur de forme supérieur a un, dans le cas contraire, cas de la sphére, il n’y a pas

d’orientation possible.

Dans un composite, lorsque les particules sont sphéroidales avec une orientation parfaitement

aléatoirement et si les différentes phases ont une conductivité thermique isotrope, les
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caractéristiques thermiques sont identiques dans toutes les directions, le matériau composite a

alors une conductivité thermique effective isotrope.

Lorsqu’un matériau composite posseéde des particules avec une orientation dans une direction
particuliére et quelles que soient la nature, anisotrope ou isotrope, des charges, les
caractéristiques thermiques ne sont pas identiques dans toutes les directions, le matériau est

alors anisotrope.

L’orientation des charges est un des parametres les plus complexes a contrdler car il nécessite
une maitrise du procédé de mise en ceuvre et de la forme des pieces a produire. La maitrise de
cette grandeur est donc possible pour la production d’éprouvettes mais beaucoup plus difficile

pour des pieces complexes.

Afin d’illustrer I’influence de 1’orientation des charges, nous représentons la conductivité
thermique effective en fonction de la fraction volumique de charge dans deux configurations :
une configuration ou les particules sont toutes orientées dans la méme direction (Figure 6 (a)),
nous utilisons le modele de Lee et Kim (Lee & Kim 2010) et une configuration ou les
particules sont orientées de maniere aléatoire (Figure 6 (b)), pour laquelle nous utilisons le

modele de Benveniste & Milton (Benveniste & Milton 2010).

N

| |*

S Q/
- SIS

(a) (b)

Figure 6 : Représentation des modéeles de Lee et Kim (Lee & Kim 2010) (a) et Benveniste et Milton
(Benveniste & Milton 2010) (b)

Pour ces modeles, on considére un composite constitué d’une matrice chargée de particules de
forme prolate. Le rapport entre les demi-axes des particules est défini tel que a; = a a, =
a az avec a > 1 et ou a est appelé le facteur de forme. Les conductivités thermiques des
phases sont supposées isotropes, la matrice a une conductivité thermique notée K™ et les

charges une conductivité thermique K*.
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Dans le cas du modele de Benveniste et Milton (Benveniste & Milton 2010), les charges sont
supposées étre aléatoirement orientées, la conductivité thermique effective K¢// du composite
est donc isotrope. Dans le cas du modele de Lee, les charges sont supposées toutes Etre
orientées dans la méme direction, bien que les phases aient une conductivité thermique
isotrope, la forme des particules induit une anisotropie. La conductivité thermique effective
du composite n’est donc pas identique dans les trois directions et est séparée en trois

composantes Kfff, Kzeff et K;ff

respectivement dans la direction 1, 2 et 3. Dans le cas de
phases isotropes avec des particules de forme prolate (a; = @ a, = a a3 avec > 1) et pour

K' > K™ la relation suivante est vérifie : KI// > K/ = k&7

100 - Keff /KM
90 A — K{?{f [Lee & Kim 2010]
80 |
—-K3{/ lLee 8Kim 2010]
70
60 ——Keff [Benveniste 2010]
50 -
40 -
30 A
20
10 -f—’.’_ﬁ”r—"‘-“/‘ ‘ HQ—HI .‘f
0 SRS 4‘7':':.:4'-0—0—4 D "'-0- ""TH he : | 1
0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7 0.8 0o 1

Fraction volumique de charge

Figure 7 : Evolution de la conductivité thermique effective normalisée en fonction de la fraction
volumique de charge pour une forme prolate, avec K1 /K™ = 100 et a = 5.

On examine, avec le tracé de ces deux modéles, I’influence de 1’orientation sur la conductivité
thermique du composite. Une grande différence est observée entre les conductivités
thermiques obtenues avec le modele de Lee et Kim (Lee & Kim 2010) dans la direction 1 et
les directions 2 et 3. La conductivité thermique dans la direction 1 étant nettement plus élevée
que celle dans les autres directions. Le modele de Benveniste et Milton (Benveniste & Milton
2010) donne des valeurs de conductivité plus faibles que celles obtenues dans la direction 1
par Lee mais plus élevées que les conductivités de Lee dans les directions 2 et 3. Ce modéle
possede une conductivité thermique identique dans toutes les directions, venant de

I’isotropisation réalisée par Benveniste et Milton (Benveniste & Milton 2010).

L’orientation des charges dans un composite permet de favoriser la conductivité thermique

dans une direction au détriment des autres, cet effet peut étre recherché. Cependant
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I’orientation des charges est un paramétre complexe a maitriser, dépendant de nombreux
facteurs comme la forme des particules, la forme de la piece finale, le procédé de mise en

ceuvre et autres, dont la modification n’est pas toujours possible.

3.4 INFLUENCE DES DEFAUTS DANS LES COMPOSITES

Plusieurs facteurs peuvent étre préjudiciables aux propriétés thermiques et mécaniques du
composite. Il y a principalement deux phénomeénes extrémement néfastes qui peuvent
diminuer la conductivité thermique des matériaux composites, la présence de porosités et la

présence d’interfaces imparfaites.

3.4.1 Laporosité
La porosité est définie comme étant la présence de bulles ou de cavités contenant du vide ou
du gaz dans un matériau. La définition du taux de porosité est introduite comme le rapport

volumique entre le volume total des porosités et le volume du composite.

@ .0(8) L Q (b) . (c)

:.'j;".,ﬁ @ ¥

0.5
3

Matrice Porosité Charge

Figure 8 : Représentation des différentes morphologies de porosité

Trois morphologies de porosité peuvent étre distinguées comme le montre la Figure 8 :

e La porosité fermée (a) :
Les porosités fermées sont des cavités isolées a I’intérieur de la matrice. Ce genre de porosité
entraine un affaiblissement de la matrice, d’un point de vue thermique mais aussi mécanique.
Ces cavités remplies de gaz, de faible conductivité thermique, réduisent le transfert thermique

au sein du matériau poreux, la conductivité effective du composite en est diminuée.

Les porosités fermées sont consécutives a une humidité trop importante dans le composite lors
de la mise en forme, produisant de la vapeur d’eau lors de la chauffe. La formation de ces
porosités peut aussi €tre causée par un emprisonnement de gaz lors de la production du

composite.
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e La porosité ouverte (b) :
La porosité ouverte est une cavité connectée a la partie extérieure du composite. Cette
porosité crée un défaut qui se positionne principalement a la surface du composite. Ce défaut
de surface introduit une résistance de contact lors d’un transfert par conduction avec une autre
piece, mais peut favoriser le transfert par convection du composite par I’augmentation de la

surface.

Ce genre de porosité est produit par un emprisonnement de gaz lors de la mise en forme ou a
cause d’un décollement de maticre lors du démoulage de la piece dii & un probléme
d’accroche. Cette porosité étant un défaut externe, elle est facilement repérée et dans certain

cas réparee.

e La porosité d’interface (c) :
La porosité d’interface est une porosité¢ s’étant développée a I’interface de la matrice et la
charge. Cette porosit¢é comme la porosité fermée contient du gaz de faible conductivité
thermique. La porosité d’interface, avec ce gaz, vient limiter I’apport de la charge. Comme la
charge est amplement plus conductrice que la matrice, cela entraine une réduction

significative de la conductivité thermique effective du composite.

Plusieurs facteurs peuvent introduire des porosités d’interface dans le composite. Le retrait, la
réduction du volume de la matrice polymeére lors du refroidissement, peut entrainer un
décollement entre la matrice et la charge. L’incompatibilité entre la charge et la matrice peut
empecher la création d’une liaison mécanique et aussi entrainer un décollement entre la
matrice et la charge. La porosité d’interface peut étre licée a la problématique d’interface

imparfaite, qui sera développée par la suite.

Ces trois morphologies de porosité sont généralement présentes en méme temps dans les
composite, dans des proportions variables, ceci pouvant devenir un probléme primordial pour

la conductivité thermique du composite.

3.4.2 Ll’interface imparfaite

Les interfaces, surfaces entre particules et la matrice du composite, jouent un réle clé lors des
phénomenes de transfert tels que la conductivité thermique, la conductivité électrique, la
diffusivité, la perméabilité.

On parle d’interface imparfaite lorsqu’un défaut est présent au niveau de ’interface et vient

faire obstacle au transfert thermique entre la charge et la matrice. Ces défauts peuvent étre dus

48



a une mauvaise adhérence chimique, a la présence d'une rugosité relative, a la différence de
dilatation thermique entre les phases locales ou encore a un retrait de la matrice polymeére trop

important.

Les petites charges ayant une surface spécifique importante, la surface en contact entre les
charges et la matrice est plus grande que pour des charges de plus grandes dimensions, a taux
de charge égal. Plus la surface entre charge et matrice est ¢levée plus la formation de défauts
de surface est accentuée. Les charges de petite taille sont donc plus enclines a favoriser la
présence d’interfaces imparfaites. De la méme maniére, un facteur de forme et une fraction
volumique de charge ¢élevés augmentent la taille de 1’interface et par conséquent favorisent

I’existence d’interfaces imparfaites.

Cette interface imparfaite est vue au niveau thermique comme une discontinuité de la
température lors du passage entre la matrice et la charge, ceci étant équivalent a la présence

d’une résistance thermique a I’interface.

Cette résistance thermique a l’interface a des effets néfastes sur la conductivité thermique
effective du composite en limitant grandement le transfert thermique entre la charge et la

matrice.

Pour illustrer I’influence de I’interface imparfaite, on utilise le modéle de Hasselman
(Hasselman & Johnson 1987), dans le cas de renfort sphérique. Pour cela, nous prenons : K!
la conductivité des renforts, K2 la conductivité de la matrice a le rayon de I’inclusion, a la
résistance interfaciale. La Figure 9 représente la conductivité thermique effective normalisée
du composite en fonction du logarithme base 10 de la résistance thermique interfaciale

modifié aK?/a.
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Figure 9 : Mode¢le de Hasselman & Johnson (Hasselman & Johnson 1987) avec interface impartfaite
pour: K1/K? =100et f = 0.3 etou h® = aK?/a.

3.5 CONCLUSION

Avec cette revue des phénoménes agissant sur la conductivité thermique des matériaux
hétérogenes nous avons vu que la percolation permet d’améliorer la conductivité thermique
du composite par la formation de réseaux thermiques. Cependant, dans le cas d’utilisation de
matériaux a la fois conducteur thermique et électrique, les réseaux facilitent aussi la
circulation du courant et annule donc 1’isolation ¢électrique de la matrice. Nous pouvons donc

constater que ’utilisation de matériaux conducteurs €lectriques est impossible.

Pour les charges, on a observé que leur conductivité thermique élevée n’était pas le seul
facteur permettant d’améliorer la conductivité du composite : leur fraction volumique et leur
morphologie influent grandement. Une fraction volumique importante permet d’accroitre la
conductivité du composite mais risque cependant, lorsqu’elle est trés importante, de favoriser

la formation d’interfaces imparfaites et de porosités.

Nous avons aussi montré que la taille des charges peut modifier la conductivité thermique du
composite. En effet, des charges de petite taille peuvent soit améliorer la conductivité
thermique du composite en augmentant 1’effet de percolation soit la diminuer en amplifiant le

risque de formation d’interfaces imparfaites.

L’augmentation du facteur de forme permet d’¢élever la conductivité thermique du composite.
Cette croissance est limitée par la présence de valeurs asymptotiques et par le fait de la

limitation des formes des particules par la nature de charge et leur méthode de production.
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L’orientation des particules permet dans le cas d’une orientation parfaitement aléatoire
d’obtenir un matériau isotrope. Dans le cas d’un matériau avec des particules orientées 1’on
obtient une conductivité thermique améliorée dans une direction préférentielle au détriment

des autres, toutefois, 1’orientation des particules est un paramétre complexe a maitriser.

Nous avons observé I’influence, sur le transfert thermique, des défauts que 1’on retrouve dans
les matériaux composites, la porosité et I’interface imparfaite. Dans le cas de la porosité, nous
avons montré que la porosité, avec la présence de gaz, de faible conductivité thermique,
diminue grandement la conductivité thermique du composite. De méme, les interfaces
imparfaites créent une discontinuité a l’interface des champs de températures, charge et

matrice, induisant une résistance, limitant le transfert thermique dans le matériau.

L’ensemble des paramétres micromécanique influencant la conductivité thermique du
composite ont été présenté. Par la suite, notre objectif est de déterminer la conductivité
thermique effective du composite en prenant en compte les fortes fractions volumiques, la
morphologie des charges, I’anisotropie des phases, la porosité¢ et 1’effet des interfaces

imparfaites.
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4 MODELISATION DE LA CONDUCTIVITE THERMIQUE DES COMPOSITES A

RENFORTS PARTICULAIRES

4.1 INTRODUCTION

Dans le domaine des phénomenes de transfert dans des matériaux hétérogenes, I'analyse de la
conductivité thermique est d'un grand intérét pour la conception de nouveaux composites dans
des applications d'ingénierie modernes telles que la protection électronique, l'isolation
thermique, etc. L'optimisation de la conductivité thermique est une étape clé dans la

conception et le développement de ces composites.

Les méthodes d'homogénéisation basées sur la modélisation multi-échelle sont des outils
adaptés pour la détermination des propriétés effectives du composite a partir de la
morphologie, de la fraction volumique, des orientations et des propriétés de chaque phase
locale. Les interfaces entre les constituants jouent un réle clé lors du transfert de phénomenes
tels que la conductivité thermique, la conductivité €lectrique, la diffusivité, la perméabilité,

etc.

Nous avons donc choisi d’utiliser méthodes d'homogénéisation par champs moyens pour
modéliser la conductivité thermique du composite. Ce chapitre s’articule autour d’une
présentation des bases d’homogénéisation et du probléeme classique de 1’inclusion d’Eshelby
(Eshelby 1957) en thermique. Cette premiere section se termine par les différents schémas
d’homogénéisation qui seront appliqués dans ce travail de theése. Le probleme particulier de
I’inclusion enrobée sera ensuite évoqué a travers une synthése des travaux issus de la
littérature dans une seconde section. Les résultats issus des modeles de la littérature seront
exposés a des fins ultérieures de comparaison pour en fixer leurs limitations. Les résultats
seront analysé€s par rapport aux bornes de Hashin et Shtrikman (Hashin & Shtrikman 1962).
Les derniéres sections sont consacrées a la présentation des méthodes développées dans cette
these permettant de prendre en compte 1’anisotropie de comportement des phases, la

géométrie des renforts et leur forte concentration.

4.2 BASES DE LA METHODE DE TRANSITION D’ECHELLES ET METHODES D’HOMOGENEISATION

4.2.1 Principes et représentation du milieu hétérogene
Dans le cadre de notre, étude nous sommes amenés a évaluer la conductivité¢ thermique de

matériaux composites. Une phase de modélisation a été effectuée afin d’estimer les
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caractéristiques qu’il est possible d’atteindre en choisissant les différentes phases du
composite. Cette modélisation permet de limiter la quantité d’essais a réaliser afin de
déterminer quelles sont les parametres les plus adaptés a 1I’obtention des propriétés thermiques

attendues.

Nous avons choisi de baser notre modélisation sur une méthode analytique par transition
d’échelle. Lors de la mise en ceuvre de cette méthode, il est important de fixer 'ordre de
grandeur de I'échelle. Prendre une échelle trop fine ou au contraire trop grande peut modifier

les équations de comportement a utiliser.

Le principe de transition d’échelle repose sur le fait de substituer le Milieu Homogene
Equivalent (MHE) par un milieu hétérogene. Les propriétés du MHE sont définies a partir des

parameétres des constituants du milieu hétérogeéne et de sa morphologie.

Le but est de définir une relation entre les parametres de 1’échelle locale du milieu hétérogene

et celle de 1’échelle macroscopique du milieu homogene.

Les approches a transition d’échelles reposent sur la définition de différentes grandeurs : celle
de I’hétérogénéité de dimension d, celle du Volume Elémentaire Représentatif (VER) de
dimension [ et enfin celle de la structure macroscopique notée L. Ces dimensions doivent

vérifier ces conditions de séparation :
L > L : pour une structure considérée comme continue

[ > d : pour avoir un comportement homogene du VER.

Le comportement effectif du milieu hétérogéne est défini comme la réponse moyenne du VER

a un chargement moyen.
Les méthodes d’homogénéisation s’effectuent en trois étapes :

-La représentation du matériau, qui consiste en la description des matériaux a 1’échelle
locale. Pour cela, les différentes phases sont décrites en définissant leurs répartitions spatiales

et leur comportement local.
-La localisation, qui permet de lier le comportement locale au comportement macroscopique.

-L’homogénéisation, qui consiste en une détermination du comportement macroscopique en

effectuant une opération de moyenne de 1’étape précédente.
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Figure 10 : Modélisation par changement d’échelle

4.2.2 Localisation et homogénéisation
Nous allons développer les méthodes de changement d’échelles dans le cadre de la

conductivité thermique de matériau hétérogene.

Dans un milieu V de frontiére dV, nous définissons un point matériel 7(xy, x5, x3) et un
vecteur normal unitaire N orienté vers ’extérieur de la surface dV. Nous définissons la
relation entre les champs locaux intensité thermique e(r) et flux thermique q(r) et les

valeurs macroscopiques E et Q en utilisant les relations de moyennes :

_ 1
E = v fT(r)N(r)dS

av

(4.1)

_ 1
Q =7 f(q.N)rdS.
ov

Soit un milieu V, dans lequel est défini un flux thermique q(r) équilibré (div q(r) = 0) et
un champ d’intensité associé e(r) avec le champ d’intensité macroscopique E, tel que
e(r)=—-VT(r)pour r €V avec T(r) = —E.r pourr € dV. Dans le cas des interfaces
parfaites ou la température T'(1) et le flux q(7) sont continus dans le milieu V, les équations

(4.1), deviennent :

E=%je(r)dV= e
Y (4.2)

_1 —
0=y [ amaw -7
%4
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Nous définissons un tenseur d’ordre 2 liant les champs locaux et macroscopiques, nommé
tenseur de localisation. Ces tenseurs notés A pour le tenseur de localisation du champ

d’intensité et B pour le tenseur de localisation du flux thermique, sont tels que :
e(r) =A(r).E et q(r)=B(r).Q (4.3)
ou A(r) et B(r) sont des tenseurs symétriques (4;; = Aj;) qui vérifient les conditions :
A =1etB =1oul estle tenseur d’identité d’ordre 2.
Le lemme de Hill-Mandel est formulé dans le cas du transfert thermique :

La condition de macro-homogénéité sur le volume V s'écrit :

lj q(r).e(r)dV = —%j q(r).VT(r)dV. (4.4)

|4
14 14

En utilisant la relation de la divergence, 1’équation (4.4) devient :

%j q(r).e(r)dV = —% j

q(r).T(r).N(r)dS +% J div q(r).T(r)dS. 4.5)
v ov ov

Nous obtenons :

%f q(r).e(r)dV =% fq(r).E.r.N(r)dS: E.Q. (4.6)
14 v

L’¢étape d’homogénéisation consiste a déterminer la loi de comportement macroscopique. On

définit tout d’abord la loi de comportement local :
q(r) = K(r).e(r)

e(r) = H(r).q(r)

(4.7)

ou K(r) est le tenseur de conductivité thermique d’ordre 2 et H(r) est le tenseur de résistivité

thermique d’ordre 2.

En utilisant I’équation de comportement (4.7), les tenseurs de localisations (4.3) et les
conditions de Hill-Mandel (4.4), nous pouvons écrire la loi de comportement macroscopique,

permettant d’obtenir la conductivité thermique effective du MHE :
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Q= %f K(r).e(r)dV = %f K().A(r)dV.E = KT E
74 |4

(4.8)

1
avec K¢/ = Vf K(r).A(r)dv
\%4

ot Ké/7 est la conductivité thermique effective du Milieu Homogéne Equivalent.

De la méme maniére, la résistivité thermique effective du Milieu Homogene Equivalent est

définie en partant le champ d’intensité macroscopique:

1 1
E=¢ = Vf H(r).q(r)dV = Vf H(r).B(r)dV.Q = H¥7.Q
174 14

(4.9)

1
avec He/T = Vj H(r).B(r)dV
v

ot HéT est la résistivité thermique effective du MHE.

4.3 MODELE D’INCLUSION D’ESHELBY

Le probléme d’inclusion a été initialement développé par d’Eshelby en élasticité (Eshelby
1957). Ce modéle permet de résoudre le probléme d’une inclusion ellipsoide plongée dans
une matrice infinie. Mura (Mura 1982) a introduit le concept de I’inclusion équivalente.
Ensuite, Hatta et Taya (Hatta & Taya 1986) ont étendu ces concepts au cas de la conductivité

thermique.

4.3.1 Probléme d’inclusion d’Eshelby
On considére un milieu V de frontiére V constitué d’un matériau homogeéne K°, dans lequel
est noyée une inclusion V; de frontiere S;. L’inclusion V; est soumise a un champ d’intensité

libre e (r). La loi de Fourier s’écrit:

q(r) =K% e(r) — K°. et (7). (4.10)
Le champ d’intensité e(r) est défini par :

ei(r) = —T;(r) (4.11)
ou T(r) est la température.

La relation de conservation de 1’énergie est introduite :
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qi,:(r) = 0. (4.12)
La condition a la limite dV est définie par:
T(r) =0pourr € aV. (4.13)

En utilisant la relation de conservation de I’énergie (4.12) avec I’équation (4.10) et I’équation

(4.11), nous obtenons :
KT ji(r) — K2jefy(r) = 0. (4.14)
On introduit les fonctions de Green G° associées au milieu V et 4 K° donnant la température

au point 7 produite par une source de chaleur ponctuelle en un point ' dans un milieu infini :

K)GY(r—r)+6(r—1) =0 avec limG°(r—r)=0 4.15)
’ r—00

ou 6(r — r') et la fonction delta de Dirac.

L’équation (4.14) se transforme en une équation intégrale définie par :

T(r) = f GS(r—r)Kjes(r) dvy’

!

41
(4.16)
o) = [ 19 =K eby avy

vy’
avec I'°(r — ') le tenseur de Green modifié défini par I} (r — ') = —=G{;(r — 1").
L’inclusion V; est soumise a un champ d’intensité libre e (r) selon:

el pourr e v, 4.17)
el(r) = {

0 pourr & V;

ou el est un champ d’intensité libre uniforme dans I’inclusion. En remplagant 1’équation

(4.17) dans I’équation (4.16), le champ intensité e(r) devient:

(4.18)
e(r) = j r°r—r')dv,".K° e".

vy’

Dans le cas ou l’inclusion V; a une forme ellipsoidale et pour r € V; , Dintégrale

fvl’ Ir’(r — r") dV;'est une fonction uniforme dans V; (Hatta & Taya 1986). Ainsi, le champ
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d’intensité e(r) est uniforme dans I’inclusion. Le tenseur de conduction de polarisation L}

associé a K° et a I’inclusion V; est introduit tel que :

(4.19)
L} = f r’(r—r")dv," pour re€V,.
vy’
Le champ d’intensité e(r) dans le volume V;, noté e est donc déterminé par
el = L}.KC. el (4.20)
Le tenseur d’Eshelby en conductivité dans ’inclusion V;, $, apparait selon :
gl = §1 el (4.21)

avec S = L. K°.

4.3.2 Probléeme d’hétérogénéité
On considére une matrice infinie V de conductivité thermique K° dans laquelle est noyée une
inclusion V; de conductivité thermique K*. Un chargement en champ d’intensité constant

e est appliqué a la frontiére dV de V.
Pour résoudre ce probléme, il est décomposé en deux sous problémes :

Le sous-probléme A :

Une matrice infinie V constituée d’un matériau homogeéne K°. Sur la surface extérieure de la
matrice V, notée dV, est appliqué un champ d’intensité e°. Le champ d’intensité dans le sous

probléme A, e?(r), est défini par :
et(r) =e’pourreVv. (4.22)

Le sous-probléme B :

Une matrice infinie V de conductivité thermique K° contient une inclusion V; de conductivité
thermique K° . L’inclusion V; est soumise a un champ d’intensité libre
el = —HO. (K' — K°).e'. Avec I’équation (4.20), on exprime le champ d’intensité dans le

sous-probléme B, e? () :
e?(r) = —S(r). H°. AKY/°. e'pourr € V (4.23)

ou AKY/® = K* — K°
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En utilisant le principe de superposition, le champ d’intensité¢ dans le milieu hétérogeéne est

donné par :

e(r) =e(r)+ef(r) = e’ — S(r). H*. AKY/°. @' pourr € V. (4.24)
En effectuant une opération de moyenne de e(r) sur le volume V;, nous obtenons :

el = e’ — Li.AKY/0 &, (4.25)
Le tenseur de localisation de 1'inclusion A s'écrit :

el =A4'¢°

. (4.26)
A' = [1+ L. AKY°] .

4.3.3 Schémas d’homogénéisation

4.3.3.1 Schéma dilué

Dans le cas du schéma dilu¢, on considere une représentation semblable a celle du probléme
d’hétérogénéité d’Eshelby. On définit un milieu hétérogéne infini V constitué d’une matrice
infinie V,, de conductivité thermique K™, dans laquelle est noyée une inclusion V; de
conductivité thermique K*. Un chargement en champ d’intensité constant e° est appliqué a la

frontiére dV. Le champ d’intensité macroscopique E est supposé €gal au champ d’intensité

constant e :

e’ =E (4.27)
K° = K™,

En utilisant les équations (4.26) et (4.27), le champ d’intensité dans 1’inclusion est défini par:
el = [I+ L%, AKY™| "' E = AP E avec A'PP = [I + L%, AKY/™] ", (4.28)
Les relations de moyennes en flux et intensité s’écrivent sous la forme :
e=fel+(1-fe™ (4.29)
a=fq'+1-f)g"

ou f est la fraction volumique des inclusions.

Avec les relations de moyennes (4.29), la localisation dans 1’inclusion (4.28) et (4.8), nous en

déduisons la conductivité thermique effective du schéma dilué¢ K¢/ /PP:
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Ke/IPD = g™ + FAKY/™ A1DD, (4.30)

4.3.3.2 Schéma de Mori-Tanaka
Pour ce schéma, un milieu hétérogéne infini V est constitué d’une matrice infinie V,, de
conductivité thermique K™, dans laquelle est noyée une inclusion V; de conductivité

thermique K. Un chargement en champ d’intensité constant e est appliqué a la frontiére V.
q g p ppliq

Le champ d’intensit¢ moyen dans la matrice €™ est supposé identique au champ
d’intensité e°, se traduisant par :
e’ =¢em

(4.31)
K° = K™,
Nous en déduisons avec les relations (4.26) et (4.31), le champ d’intensit¢ moyen dans
I’inclusion:

el = [I + L, AKY/m]| " gm = 410D gm. (4.32)

En utilisant 1’équation de localisation dans I’inclusion (4.32) et les relations de moyennes
(4.29), on arrive a une équation liant le champ d’intensité moyenne dans le milieu V, e et le
champ d’intensité moyenne dans la matrice ™ :
E=(1-fem+fAl.em

(4.33)
e =[(1—- I+ fAPP]"LE.
En utilisant les expressions (4.8), (4.29), (4.32) et (4.33) on en déduit la conductivité

thermique effective pour le schéma de Mori-Tanaka K¢//MT :

-1

-1
Ke/IMT = K™ + FAKY/™ AMT avec AMT = [f 1+ (1 - )47 (4.34)
4.3.3.3 Schéma auto-cohérent (Self consistent)
Pour le schéma auto-cohérent, on définit un milieu hétérogeéne infini V constitué, d’un milieu
fictif infini V de conductivité thermique effective K4¢ inconnue, dans laquelle est noyée une
inclusion V; de conductivité thermique K'. Un chargement en champ d’intensité constant

e est appliqué a la frontiére OV .

On suppose que le champ d’intensité macroscopique E est €gal au champ d’intensité constant

e, le champ d’intensité moyen dans I’inclusion est donnée par :
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e =E (4.35)
K° = K4,

Nous avons donc :

el = A% E (4.36)
AAC = [I + L. AKY4C] ",

avec L}, le tenseur de conduction de polarisation associé a K4¢ et a I’inclusion V.

Avec les relations (4.8), (4.36) et les relations de moyennes, nous obtenons donc une équation
implicite permettant de déterminer la conductivité thermique effective pour le schéma auto-
cohérent:

KA¢ = K™ + fAK'/™, A4C

1 (4.37)
avec A4¢ = [I + L}.. AKY/4C] .

4.3.4 Bornes

4.3.4.1 Bornes dans le cas sphérique

Hashin et Shtrikman (Hashin & Shtrikman 1962) ont proposé leurs fameuses bornes
inférieure et supérieure, pour des composites biphasés isotropes. Pour cela, Hashin et
Shtrikman déterminent la conductivité thermique d’une inclusion sphérique de conductivité

thermique isotrope enrobée dans une matrice finie de conductivité thermique isotrope.

Hashin et Shtrikman (Hashin & Shtrikman 1962) présentent une méthode pour trouver la
conductivité effective exacte pour le modele d’assemblage de spheres composites(ASC). La
topologie de son modele est telle qu’une inclusion sphérique de volume V; de rayon r; et de
conductivité isotrope K est enrobée dans une phase de matrice sphérique concentrique de
volume V,, =V, —V; de rayon extérieur r, et de conductivité isotrope K™ ou V, est le

volume total de ’assemblage. La solution obtenue par ce modele s’écrit :

KeffHs— — gm 4 (r1/1)° .
T 1-G/n)
K™ — K1 3K™
3 (4.38)
KeffHS+ — Kl + 1- (rl/rZ) :
1 (r1/1)3

Ki—K3 T 3K1
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Dans le cas de inclusions sphériques et de phases isotropes, nous constatons que le modele de
Hashin & Shtrikman (Hashin & Shtrikman 1962) correspond au modéele de Maxwell
(Maxwell 1873).

4.3.4.2 Bornes dans le cas ellipsoidale

Le modéle de Calvo-Jurado et Parnell (Calvo-Jurado & Parnell 2015) est une extension des
bornes de Hashin-Shtrikman (Hashin & Shtrikman 1962) au cas ellipsoidal. Ce mod¢le utilise
une résolution variationnelle pour obtenir les bornes pour un composite comprenant une

matrice et n différentes inclusions ellipsoidales.

Pour présenter ce modele nous allons nous contenter d’un matériau biphasé, constitu¢ d’une
inclusion ellipsoidale ‘1’ de conductivité thermique K enrobée dans une phase de matrice
ellipsoidale ‘0’ de conductivité thermique K™. L’énergie effective W¢// est exprimée dans le

cas d’une conductivité thermique uniforme K¢, sous la forme :

1 1 4.39
welf(e) = (<) EKCE. e+ Eé. Tel7, (4.39)
L’énergie supérieure correspondant au cas ot K¢ < K™ et inférieure au cas ou K¢ > K1 :
e =fol+ (- )™ (4.40)

ou 7¢/7 est le tenseur de conduction de polarisation moyen. Les 7% satisfont les équations :

m_ pey-igm _ L _amy — 3 (4.41)
(K™ —K9) ¢ 1_fM.(‘t1 ™) =¢6

(Kt — K9 ¢t —%M. (tt—-1t™) =¢€

ou M est un tenseur dépendant de la conductivité K¢ et de la microstructure, écrit sous la
forme :

M = f(L* — fL®) (4.42)

L' et L° sont les tenseurs de conduction de polarisation associés a K€ et respectivement au

facteur de forme de I’inclusion ellipsoidale et au facteur de forme de la matrice ellipsoidale :
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L' = f rc(r—r")dv,avecr' eV,
v,

1

(4.43)
L° = f re(r—r'")dv,avecr' €V,.
Vo
Nous pouvons, aprés simplification, définir les bornes supérieure et inférieure :
1 . _
KT < K°I + Ereff.e—l = K* pourK¢ = K*
(4.44)

1
K¢/ > K°I + E‘I’eff.e"l = K~ pour K¢ = K™,

La borne inferieure est obtenue, aprés avoir remplacé les termes de polarisation (7™ = 0) et la

conductivité thermique K¢ = K™ :
KP =K™ + f((K* — K™~ + L' — fL?)"1. (4.45)

La borne supérieure est obtenue, aprés avoir remplacé les termes de polarisation (1 = 0) et la

de conductivité thermique K¢ = K1 :

-1
K*P =KU+(1-)) <(Km —KH) 1+ 1fo(L1 - fL2)> . (4.46)
100 | KT /gm
90 | -
—[Calvo-Jurado & Parnell, 2015] Borne inférieure -
80 -~

70 — -[Calvo-Jurado & Parnell, 2015] Borne supérieure _ -~
60
50
40
30
20 -
10

0

0 0,2 04 0,6 0,8 1

Fraction volumique de charge

Figure 11 : Bornes de Calvo-Jurado et Parnell (Calvo-Jurado & Parnell 2015) dans le cas d’une prolate
pour a;/az = 5et K*/K™ = 100, dans le direction 1
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Figure 12 : Bornes de Calvo-Jurado et Parnell (Calvo-Jurado & Parnell 2015) dans le cas d’une prolate
pour a;/a; = 5et K1/K™ = 100, dans le direction 3

4.4 APPLICATIONS

Les différentes méthodes d’homogénéisations vont étre comparées. Le cas sphérique va
d’abord étre traité en comparant les modeles, exposés précédemment, aux bornes inférieure et
supérieure de Hashin et Shtrikman (Hashin & Shtrikman 1962). Ensuite, les méthodes
d’homogénéisation seront étudiées dans le cas de inclusions ellipsoides, plus efficaces pour
augmenter la conductivité¢ thermique et comparés aux bornes de Calvo-Jurado et Parnell

(Calvo-Jurado & Parnell 2015).

e (as sphérique :
Nous pouvons définir les tenseurs de conduction de polarisation dans le cas des inclusions
sphériques et de phases de conductivité isotrope afin d’obtenir les valeurs des conductivités
thermiques effectives avec les différents schémas. Mura (Mura 1982) donne la valeur du
tenseur de conduction de polarisation dans le cas sphérique sous la forme (voir annexe):

, 1
Lrln: fl’m(r—r)dVl :ml (447)

v’

Avec ce tenseur de conduction de polarisation, on définit les conductivités thermiques

effectives :

- pour le schéma dilué :
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3f(K' — K™K™ (4.48)

KeffDD = K™+
K1+ 2K™

- pour le schéma de Mori-Tanaka :

3f(K! — K™)K™ (4.49)

K = K PR g+ R

- pour le schéma auto-cohérent :

1 (4.50)
Kerrac = 2 (Bf — DK+ (3f —2)K™

+ J8K1Km +(GBf - 2)k™ — 3f - DKY)” |.

Afin d’évaluer les différents modeles d’homogénéisations, une comparaison avec les bornes

de Hashin et Shtrikman (Hashin & Shtrikman 1962) est effectuée.

KsupHS — Kl + 1- f
1 f
Km— K1 3K!?
(4.51)
KianS = K™+ f
1 1—f
KT—Kkm T 3K™
10 - Keff /Km P
9 - a
-<--[Hashin & Shtrikman 1962] Borne inférieure A
8 - + [Hashin & Shtrikman 1962] Borne supérieure .
——Dilué »: 2

7 ——Mori-Tanaka Y
6 - Auto-cohérent o
5 -
4 4
3 B
2
1 o0
0 T 1

0 0,2 0,4 0,6 0,8 1

Fraction volumique de charge

Figure 13 : Comparatif des différents schémas d’homogénéisation et des bornes de Hashin et
Shtrikman (Hashin & Shtrikman 1962) dans le cas de particule de forme sphérique avec un contraste
K1/K™ =10
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Nous constatons que pour des fractions volumiques faibles (inférieures a 0.15), les valeurs
obtenues avec les différents schémas d’homogénéisation sont trés proches. Pour une fraction
volumique plus importante le modele dilué est complétement en dehors des bornes de Hashin
et Shtrikman (Hashin & Shtrikman 1962). Le schéma de Mori-Tanaka est, dans cette
configuration, confondu avec la borne inférieure de Hashin et Shtrikman. Le mod¢le auto-
cohérent pour des faibles fractions volumiques est proche de la borne inferieure de Hashin &
Shtrikman mais surestime la valeur de conductivité thermique pour des fractions volumiques

plus grandes.

e C(Casellipsoidal :

Les tenseurs de conduction de polarisation sont définis dans le cas de inclusions de forme
prolate de dimension a;, a, et a; respectivement dans la direction 1, 2 et 3 telle que:
a, >a, =a; et de phases de conductivité isotrope afin d’obtenir les valeurs des

conductivités thermiques effectives selon les différents schémas d'homogénéisation.

Dans le cas ou toutes les particules sont orientées dans la méme direction, une anisotropie est
induite par la forme des particules. Nous définissons, d’aprés la forme des particules, une

relation entre les conductivités thermiques effectives dans les trois directions avec
eff eff _ peff
Kiiw # Ky =Ksz™ .

Nous allons valider les différentes méthodes en plagant les conductivités thermiques estimées
par rapport aux bornes. Nous avons choisi d’utiliser les bornes de Calvo-Jurado et Parnell
(Calvo-Jurado & Parnell 2015), qui utilisent une méthode similaire a celle utilisée par Hashin

et Shtrikman (Hashin & Shtrikman 1962) appliquée au cas ellipsoidal :

KP=K"I+f((K* = K™+ L' — fL?)! (4.52)

-1
K*? =K' I+ (1-f) ((Km —KYH) I+ 1fo(Ll - fL2)> : (4.53)
Mura (Mura 1982) donne les expressions du tenseur de conduction de polarisation dans le cas

d’inclusion de forme prolate :

oo =11 = 415 i 1 — cosh™? e
m - H¥mgp T 2
33 2 K™(a,? — a3?)3/? [asz \as as

(4.54)

1
1 — 1
Lmll - Km —2 Lm33'
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Connaissant I'expression des tenseurs de localisation, il est possible de tracer les conductivités
thermiques effectives dans deux directions principales en fonction de la fraction volumique

Figure 15.

100 - Kefi/Km

90 - -¢ [Calvo-Jurado & Parnell, 2015] Borne inférieure by
80 —+—[Calvo-Jurado & Parnell, 2015] Borne supérieure o
70 4 ——Dilué o’d
——Mori-Tanaka G
60 - ¢

20 o
OM

10 0000 _____________________

Fraction volumique de charge

Figure 14 : Comparatif des schémas d’homogénéisations et des bornes de Calvo-Jurado et Parnell
(Calvo-Jurado & Parnell 2015) dans le cas de particules ellipsoidales avec a; /a, = 5 et
K'/K™ = 100 dans la direction 1.

100 -Keff/Km

90 - -¢- [Calvo-Jurado & Parnell, 2015] Borne inférieure

80 ——[Calvo-Jurado & Parnell, 2015] Borne supérieure
——Dilué

70 -

——Mori-Tanaka
60

50 -
40 -
30 -

10

OO

Fraction volumique de charge

Figure 15 : Comparatif des schémas d’homogénéisations et des bornes de Calvo-Jurado et Parnell
(Calvo-Jurado & Parnell 2015) dans le cas de particules ellipsoidales avec a; /a, = 5 et
K'/K™ = 100 dans la direction 3.

Nous constatons que dans le cas de particules ellipsoidales, le modele dilué est toujours en

dehors des bornes. Le modéle de Mori-Tanaka dans la direction 3 est a ’intérieur des bornes
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de Calvo-Jurado et Parnell (Calvo-Jurado & Parnell 2015). Dans la direction 1 le modéele de

Mori-Tanaka sous-estime la conductivité et est nettement a 1’extérieur des bornes.
4.5 CONCLUSION

Dans ce chapitre, nous avons fait un descriptif de la méthode de transition d’échelle, avec les
trois étapes que sont la représentation, la localisation et 1’homogénéisation. Nous avons
présenté le modele d’inclusion d’Eshelby, donnant I’expression de la localisation dans le cas
d’une inclusion noyée dans une phase de matrice, appliqué au cas du transfert de chaleur.
Nous avons comparé les schémas d’homogénéisation en utilisant la localisation obtenue avec

Eshelby.

Nous avons pu constater que les modeles basés sur la méthode d’Eshelby avec les différents
schémas d’homogénéisations ne sont pas les plus adaptés aux cas des grandes fractions
volumiques et des inclusions de forme ellipsoidale. Le modéle dilué n’est valable que pour de
faibles fractions volumiques, inférieures a 0.15. Le modéle de Mori-Tanaka est valable dans
le cas sphérique mais sous-estime la conductivit¢ thermique dans le cas d’inclusions
ellipsoidales. Le mod¢le auto-cohérent surestime la conductivité thermique dans le cas de

fortes fractions volumiques supérieures a 0.3.

Afin de prendre en compte les fortes fractions volumiques et I’influence du facteur de forme,
il est nécessaire d’utiliser d’autres représentations. Pour cela deux représentations seront
développées dans le cadre de ce travail : une représentation basée sur une inclusion entourée
d’une phase de matrice finie, appelée inclusion enrobée et une représentation basée sur le
modele auto cohérent généralisé, représentée par une inclusion enrobée dans une phase de
matrice plongée dans une phase de conductivité thermique égale a celle du milieu homogene

équivalent.
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5 [MODELISATION DE LA CONDUCTIVITE THERMIQUE DES MATERIAUX

HETEROGENES PAR LES APPROCHES D'INCLUSIONS ENROBEES

5.1 INTRODUCTION

Les modeles décrits dans le chapitre précédent sont moins adaptés dans le cas des fractions

volumiques et de contrastes de conductivité thermique €levées.

Il existe d’autres classes de modeles basées sur le concept d'inclusion enrobée permettant de
mieux prendre en compte les fortes fractions volumiques et les contrastes de propriétés élevés.
Pour cela, on considére un corps contenant un grand nombre d’inclusion uniformément
repartit. Le corps est trés grand comparé aux inclusions. On suppose que si la distribution est
uniforme, alors si 1’on prend arbitrairement un élément composite du corps, cet élément
posséde une fraction volumique d’inclusion identique a celle du corps. Un champ d’intensité

homogeéne e° est applique a la surface extérieure du corps.

Figure 16 : Représentation d’un composite a deux phases découpé en éléments composites.
Deux approches ont ét¢ développées:

e Le modele d'assemblage de sphére composite (ASC) de Hashin et Shtrikman (Hashin
1960; Hashin & Shtrikman 1962). La surface de chaque élément composite est

supposée étre soumise au champ d’intensité e®. Le comportement du corps est
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suppos¢ identique au comportement d’un élément composite. L’élément composite est

approximé par deux sphéres concentriques.

eO

1 J
\/ \/ /
/ A \ L

|
{

— (Y ¢ )
/ T'/\ ) T ~

Elément composite Mode¢le ASC

Figure 17 : Représentation du modele ASC.

e Le mode¢le auto-cohérent généralisé (Generalized Self-Consistent Scheme (GSCS)) est
un modele proposé par Hashin (Hashin 1968). Ce mod¢le consiste a supposer que la
conductivité thermique effective du composite est équivalent a un ¢lément composite
plongé dans le milieu homogeéne équivalent dont on cherche le comportement.
L’¢élément composite est approximé par deux sphéres concentriques plongé dans le

milieu homogéne équivalent infini.

—
—
——

Elément composite Modele GSCS
dans le milieu

homogéne équivalent

Figure 18 : Représentation du modele GSCS.

Les modéles basés sur le concept d’inclusion composite, d’apres les études de Christensen

(Christensen & Lo 1979; Christensen 1990), montrent de bonnes corrélations avec les
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simulations numériques des propriétés effectives, pour des fractions volumiques modérées ou
¢levées et des contrastes de propriétés €élevées entre l'inclusion et la matrice. Nous proposons
une synthése des modeles utilisés dans la littérature dans les cas d’inclusion sphériques et

ellipsoidales avec interfaces parfaites et imparfaites.

5.2 MODELE ASSEMBLAGE DE SPHERE COMPOSITE AVEC INTERFACE PARFAITE

Hashin et Shtrikman (Hashin & Shtrikman 1962) présentent une méthode pour déterminer la
conductivité effective pour le modéle ASC. La topologie de son modele est telle qu’une
inclusion sphérique de volume V; de rayon 7y et de conductivité isotrope K est enrobée dans
une phase de matrice sphérique concentrique de volume V,,, = V, — V; de rayon extérieur 1,

et de conductivité isotrope K™ ou V, est le volume total de I’assemblage.

Par la suite, les températures sont définies pour chaque phase du mode¢le, dans le cas ou I’on
prend un systéme de coordonnées sphériques (7, 8, @) ou le centre correspond au centre de la

spheére considérée. Nous écrivons :

I{Clrcose pourr <7y (5.1
T(r) = 4' (C®’r+C3r?) cosOpourr; <r <.

\—¢ 7 coso pourr =1,

Les constantes C1, C? et C3 sont déterminées en utilisant les conditions de continuité de la

température et du flux thermique aux interfaces :

- Alasurface ST our = 7 dans le cas de continuité en température :

Ctr = (C?r +C3r7?) =0 (5.2)

- u = inuité Ux :
A la surface ST ou r = r; dans le cas de continuité en fl

K1C! —K2(C?2-2C31,73) =0 (53)

- Alasurface S? our = 1, dans le cas de continuité en température :

(CZT2+C3 T2_2)+80T2=0 (54)

- Alasurface S? our = 1, dans le cas de continuité en flux :

K2(C?*—2C3r,3) + KTe® =0 (5.5)

Les paramétres C1, C2, C3 et K¢/ sont obtenus par résolution du systéme d’équations :
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0 1 1

1 _1 - (Tl/T2)3 O Cl 0
K' —K? 2K™ (r,/1)3 2» ¢ 2 8, (5.6)
0 Km —_2 Km Keff HO 0

La résolution du systéme conduit a I’expression du module effectif :

(7'1/7'2)3
1 1-(n/m)* (5.7)
Km_Ki T 3K™

KeffHS = K™+

Dans le cas de inclusions sphériques et de phases isotropes, nous constatons que le modele de
Hashin et Shtrikman (Hashin & Shtrikman 1962) correspond au modéle de Maxwell
(Maxwell 1873).

5.3 INTERFACE FAIBLEMENT CONDUCTRICE

Les imperfections peuvent induire une résistance thermique interfaciale dans le composite.
Selon le modele de résistance thermique interfaciale de Kapitza (Kapitza 1941), le saut de
température a 1’interface est supposé proportionnel a la composante normale du flux
thermique.

Ti(r) —T?(r) = —aq.npourr €S, 5:9)

avec a représente la résistance thermique du Kapitza.

5.4 MODELE AVEC INTERFACE IMPARFAITE DANS LES CAS SPHERIQUE ET CYLINDRIQUE

Dans le cas sphérique, Hasselman et Johnson (Hasselman & Johnson 1987) considerent la
température T dans une sphére de rayon a et la température T™ dans la matrice avoisinante,
qui s’écrivent sous la forme :

T =r Acos9
(5.9)

T™ = 8T r cos8 + (B/r?*) cos 8

avec 8T le gradient de température a grande distance de l’inclusion, A et B sont des
constantes, r et 6 sont des coordonnées sphériques ou 0 est I’angle entre le vecteur r et le

gradient thermique.
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A l‘interface entre ’inclusion et la matrice, ¢’est-a-dire pour r = a, nous avons les relations
suivantes:

d d — m m
K4(@T*/or) = K™(0T™/or) (5.10)

Té —T™ = —(K%/h¢)(0T%/or)

ou h¢ correspond a la résistance thermique d’interface, (I’interface est considérée parfaite

pour h¢ = o0).

Les constantes A et B, sont estimées grace aux conditions aux limites. Apres simplification, la
conductivité thermique effective peut étre définie sous la forme :
K* K¢ K*  2K“
2lpm—e— 1)Vt o+ 5=+ 2
K ah txmt o

K4 K%\ ., K& 2K4

Keff Km (511)

ou V¢ représente la fraction volumique des inclusions, soit V¢ = a®/b3.

Nous pouvons remarquer que lorsque la résistance thermique d’interface est nulle, c’est-a-dire
pour h¢ = oo, la conductivité thermique effective est similaire a celle obtenue avec le modéle

de Maxwell (Maxwell 1873).

Avec la méme méthode de résolution nous pouvons déterminer la conductivité thermique

effective dans le cas d’une forme cylindrique. Dans ce cas nous pouvons déterminer les

nouvelles définitions de températures T¢ et T™ :

T% =7r Acos8
(5.12)

™ = 8T r cos + (B/r) cosé.

En utilisant les conditions d’interface (5.10), nous déterminons la conductivité thermique

effective dans le cas de forme cylindrique :

d d d
[(K——K——l)vd K+ K +1]

Keff = gm DK thch im ahc (5.13)

ou V¢ représente la fraction volumique des inclusions, soit V¢ = a?/b?.
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5.5 MODELE AUTO-COHERENT GENERALISE DANS LE CAS SPHERIQUE

Le mod¢ele GSCS de Hashin (Hashin 1968) donne la conductivité thermique effetive dans le
cas sphérique et pour des phases isotropes. On considére une sphére composite de rayon r,
constituée d’une inclusion sphérique de conductivité thermique K et de rayon r; enrobée
dans une matrice de conductivité thermique K™, plongée dans un milieu homogéne
¢quivalent. Ce modele est basé sur la résolution des équations du transfert de chaleur, avec

pour hypothése une continuité de température et de flux de chaleur aux interfaces.

Les températures sont définies pour chaque phase du modéle, dans le cas ou 1’on prend un
systtme de coordonnées sphériques (7,8, @) ou le centre correspond au centre de la sphére

considérée. Nous écrivons :
I{Cl r cos® pourr <1y
T(r) = 4 (C®’r+C3r?) cosOpourr; <r <. (5.14)

L(—eo T + C3r %)cosh pourr =1,
La conductivité thermique effective est définie par:

(T1/r2)3

1 + 1- (7'1/7”2)3.
Km— K1 3 K™

K¢/l = K™ +

(5.15)

Nous retrouvons le résultat obtenu par le modele de Hashin et Shtrikman (Hashin &

Shtrikman 1962).

5.6 IMODELE AUTO-COHERENT GENERALISE DANS LE CAS SPHERIQUE A (N+1) PHASES

Hervé (Herve 2002) a généralisé le modele de Hashin (1968) dans le cas de spheres multi-
enrobées d’un composite a N phases isotropes. On considére une sphére composite constituée
de N sphéres concentriques de rayon 1; avec pour chaque phase (i) une conductivité
thermique K* associée, plongée dans le milieu homogéne équivalent V. Ce modéle est basé
sur la résolution des équations du transfert de chaleur, avec pour hypothése une continuité de

température et de flux de chaleur aux interfaces.

Les températures sont définies pour chaque phase (i) :
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T! = (A'r + B'r72) cos@
(5.16)
gl = _Ki(Ai _ 9Bl r—3) cos0; qé = Ki(Ai + Bt r‘3) sing; qu =0

avec A! et B! constantes.

Les conditions aux interfaces des phases (i) sont définies par:

T'—TH1 =0 pour1<i<N-1
(5.17)

(g —q*).ni=0 pourl<i<N-1
et par les conditions a la surface dV,de V/:

T =—ex. (5.18)

La résolution du systeme d’équations donne la conductivité thermique effective sous forme

récursive:
Keff/i — Ki + Ki(ri—IB/riB)
Ki 1 ri3 _ ri_13 (519)
K1 gi T3\ 13

Si on considére le cas particulier d’un composite biphasé (soit i=2) et K¢/f/i=1 = K1 nous
retrouvons les résultats obtenu par les modeles de Hashin et Shtrikman (Hashin & Shtrikman

1962; Hashin 1968).

5.7 MODELE D’INCLUSION ELLIPSOIDALE ENROBEE

Dans le cas d’inclusions ellipsoidales, la solution de Laplace est exprimée avec des fonctions
harmoniques ellipsoidales grace a la théorie des potentiels définis en coordonnées
ellipsoidales (Kellogg 1929). Sur la base de cette solution, des approches ont été consacrées
au probleme des inclusions ellipsoidales enrobées avec des interfaces parfaites. Les modéles

ASC et GSCS ont été étendus au cas ellipsoidal.
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Figure 19 : Assemblage d’ellipsoide composite

5.7.1 Modeéle assemblage d’ellipsoide composite pour un comportement isotrope par
phases
Benveniste et Miloh (Benveniste & Miloh 1989) proposent une solution exacte pour un

modele AEC dans le cas d’inclusions ellipsoides pour un comportement isotrope par phases.

Benveniste et Miloh considérent un ellipsoide V, hétérogene de demi-axes by, b, et bz, de
frontiere S,. Cet ellipsoide est composé d’une inclusion V;, de demi-axes a;, a, et a;, de
frontiére S;, de conductivité thermique isotrope K', enrobée dans une matrice V,,, de

conductivité thermique isotrope K™. Un champ d’intensité e® est appliqué a la frontiére S, :
T(r) = —e°.r pourr € dV. (5.20)

Les deux surfaces, intérieure et extérieure, sont définies par :

3 02
l

E Pk 1pourr € S5,
l

i=1
(5.21)
3.2
Xi
Zb_z = 1pourr € S,.
=1t
Les deux ellipsoides sont liés par une relation de confocalité:
az = a12 - a22 = b12 - b22
(5.22)

2 _ 2 2 2 2
ﬁ —a1 _a3 —b1 _b3.

Les coordonnées ellipsoidales (p, i, v) et les coordonnées cartésiennes (x;, x5, x3) satisfont le

systéeme :
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(417 = p* u2 v a?p?

JIXzZ = (p? —a®)(p* —a®)(v* — a?)/a*(B? — a?) (5.23)
\ts? = (0 = B — O — F2)/F*(* — @)

ouf? < p?<oo; a?<p?<pP%0<v?:<a’

Les surfaces intérieure et extérieure sont caractérisées respectivement par p = a, et p = b;.
La température T* dans le domaine a est défini par :

T* =T e (5.24)
avec T le champ de température dans le domaine a dans la direction i

L'équation de Laplace admet des solutions en coordonnées ellipsoidales, on définit donc dans
I’ellipsoide intérieure le champ de température par 1’intermédiaire de la fonction de Lamé E*
du premier type. De méme, les champs de température a 1’extérieur de 1’inclusion sont définis
par I’intermédiaire de la fonction de Lamé E" et F}, ou F} sont les fonctions de Lamé du

second type :

T (p) = C} E1(p)EL(W)E{(v) pour p > a,
(o) = €2 EL(p)ELOEL() + G Fi (D) ELGOEL(v) pour ay = p = by 52
avec
EX(p) = p; E2(p) = (p? — a®)V2 et E3(p) = (p? — ?)/?
ds (5.26)
ELS)] [(s? — a?)(s2 — 2]/

Fi(p) = 3 Ei(p) f [
p

Par la suite en utilisant les équations de continuité en flux thermique et en température et la

condition aux limite, la conductivité thermique effective est donnée par :

KTME = gm o4 Wby, b (5.27)
i Kl i i .
(KT—K™) Wi(ay, a) — Wh(by, aq)
ou Wi(r, s) est le pseudo-Wronskian défini par :
, Fi(r Fi(r
Wi(r,s) = A K@ (5.28)

CEN(r)  ENr)
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donnant dans le cas d’ellipsoide de forme prolate avec une direction principale dans la

direction 1 (a; > a, = az):

K? _ a,as* [ln (by + @)(a; — a) + 2a (_ _ 1)] -1
(K1 —K™) 2a3 (by —a)(a, + @) b, a
(5.29)
K1 _ala32 ln(b1+a)(a1 )+2 _& -1
(K1 —K™) 4a3 (b —a)(ay + @) b3 as?
100 - eff/Km
20 -¢& [Calvo-Jurado & Parnell, 2015] Borne inférieure
80 1 ——[Calvo-Jurado & Parnell, 2015] Borne supérieure &
70 - ——[Benveniste & Miloh 1988] 4
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Figure 20 : Comparaison des bornes de Calvo-Jurado et Parnell (Calvo-Jurado & Parnell 2015) et du
modele de Benveniste et Miloh (Benveniste & Miloh 1989) dans le cas d’une prolate pour a; /a; = 5

et K1/K™ = 100, dans le direction 1

100 ~ eff JK™ i
90 :'
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Figure 21 : Comparaison des bornes de Calvo-Jurado et Parnell (Calvo-Jurado & Parnell 2015) et du
modele de Benveniste et Miloh (Benveniste & Miloh 1989) dans le cas d’une prolate pour a;/a; = 5
et K1/K™ = 100, dans le direction 3.

Les conductivités thermiques effectives obtenues par Benveniste et Miloh (Benveniste &
Miloh 1989) sont comparés aux bornes obtenues par Calvo-Jurado et Parnell (Calvo-Jurado &
Parnell 2015) pour des inclusions de forme prolate (a;/as; = 5) dans le cas d’un contraste de
propriété thermique K1/K™ = 100 selon les directions 1 et 3 (Figure 20 et Figure 21,
respectivement). Les expressions obtenues de Benveniste et Miloh coincident analytiquement
avec les bornes inférieures de Calvo-Jurado et Parnell lorsque les ellipsoides sont liés par la

relation de confocalité.

5.7.2 Modéle d’inclusion ellipsoidale enrobée dans une matrice infinie

Giordano (Giordano 2015) donne la solution au cas d’une inclusion enrobée plongée dans une
matrice infinie. Le modéle considére un volume V constituée d’une inclusion ellipsoidale V;
de conductivité thermique anisotrope K* enrobée dans une phase V. de conductivité thermique
isotrope K. L’inclusion composite V, (inclusion et enrobage) est plongée dans une phase

Vo = V =V, de conductivité thermique K° isotrope.

On considere que les deux ellipsoides sont liés par une relation de confocalité, s’écrivant sous

la forme :

z g (5.30)
b2+ '

i=1
ou A = 0 décrit la surface de V/,, v € S, et ou A = A, décrit la surface de V;, r € §;, avec :

e = a2 — by® = a2 — by = az® — by”. (5.31)

La température dans le composite est définie par des fonctions potentielles, une fonction

constante a I’intérieur de 1’inclusion et une variable dans la matrice :
Cixjpourr € V;
T(r)=<{ Pix;+ S;F;(A)pourre V, (5.32)
k—eioxi + Q;F;(A) pourr € V,

ou C;, P;, S; et Q;, sont des vecteurs constants et F;(r) est une fonction introduite telle que :
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3

. r ds Cabrs 2
F(D) = x, lf e O = [ +5)

=1

1
2

(5.33)

Les facteurs de dépolarisations L; et L;, respectivement de 1’inclusion et de 1’enrobage, sont

introduits :

A(  ds . S P
Ly = 2 1 (a2 + S)Aa(s); A%(s) = 1—1[(&1' +5)2 etA = a;a,a3
1=

L Bfoo ds B
== etB=a,a,a
¢ 2/1 (bi2 + s)Ab(s) s (5.34)

soit :
2 2
Fi(Ae) = 2% Ly; et Fi(0) = = x; L

Afin de déterminer les constantes C;, P;, S; et Q;, il est nécessaire d’exprimer les équations de
continuité :
- de la température a la fronticre S; :

[T]=T¢—T'=0. (5.35)

- de flux a la frontiére S; :

[ql.n=¢q°n—q'.n=0. (5.36)

- de la température a la frontiere S, :

[T]=T°—-T¢=0. (5.37)

- de flux a la frontiére S, :
[ql.n=q°n—q°.n=0. (5.38)
Nous obtenons un systeme permettant de déterminer les constantes :

( 2
PL+Z LliSi _Ci :0

2 .

(5.39)

2 ;2
Pi+glaSi +e&f —5LaQi=0

2 2
| K¢ [Pk +§(Lck - 1)Sk] —K° [—318 +§(Lck — D0« =0
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Apres résolution du systeéme, la conductivité thermique effective par I'approche de Giordano

(Giordano 2015) est donnée par:

K76 = K. I+ fK® (K* — K°.I).[(f Lo — Ly). (K" — K.I) — K°.1

L, 0 0 Ly, 0 O (5.40)
0]:1L1=<0 L12 0>etLC=<0 LCZ 0>etf=A/B
3

0o 0 I 0 0 L

Le modéle de Giordano (Giordano 2015), dans le cas ou la conductivité thermique de
I’inclusion est isotrope, donne des valeurs similaires a celles obtenues avec le modele AEC de

Benveniste et Miloh (Benveniste & Miloh 1989).

5.8 CONCLUSIONS

Nous avons exposé, dans ce chapitre, différents modeéles permettant d’obtenir la conductivité
thermique effective des composites dans le cas de fraction volumique importante avec les
modeles de types ASC et GSCS. Ces modeles ont été présentés dans le cas d’inclusions de
forme sphérique et ellipsoidale, dans le cas d’interface parfaite et imparfaite, dans le cas de

matériaux a deux phases et a (N + 1) phases.

Dans la littérature, nous n’avons pas trouvé de modeles permettant de prendre en compte a la
fois tous les parametres de la microstructure : haute fraction volumique de charges, forme des
inclusions, interfaces imparfaites, anisotropie des phases et présence de porosité. Nous
développerons trois nouveaux modeles, le premier basé sur la représentation d’assemblage
d’ellipsoide composite avec interface imparfaite et phases anisotropes et les deux autres
modeles basés sur une représentation auto-cohérente généralisée étendue au cas d’inclusion
multi-enrobée de comportement anisotrope par phases. Ces deux derniers modeles sont traités

par deux approches différentes.
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6 CONDUCTIVITE THERMIQUE EFFECTIVE PAR L’APPROCHE

D’ ASSEMBLAGE D’ELLIPSOIDE COMPOSITE

6.1 INTRODUCTION

Pour déterminer la conductivité thermique d’un matériau composite a renfort particulaire,
Hashin et Shtrikman (Hashin & Shtrikman 1962) ont développé le modele ASC. Cependant,
cette méthode est restreinte aux inclusions de forme sphérique et aux faibles fractions
volumiques de particules. Benveniste et Miloh (Benveniste & Miloh 1989) ont développé un
mode¢le prenant en compte les formes ellipsoidales des inclusions et I’influence de 1’interface

imparfaite mais en se limitant au cas de phases isotopes.

Dans ce chapitre, on propose un mode¢le d'assemblage d’ellipsoide composite (AEC) avec une
interface imparfaite dans le cas général de morphologie ellipsoidale et de comportement
thermique anisotrope par phase. Contrairement aux modeles apportant la solution de
I'équation de Laplace en termes d'harmoniques ellipsoidales, nous proposons une nouvelle

formulation micromécanique du modele AEC basée sur la technique des fonctions de Green.

Dans un premier temps, nous développons ce modele dans le cas ou l’interface entre
I’inclusion et la matrice est parfaite, tout en prenant en compte ’effet de la forme et de
I’anisotropie. Dans un deuxiéme temps, nous développons ce modele dans le cas d’interface
imparfaite, en introduisant la résistance interfaciale (Kapitza 1941) ou la température est

discontinue et la flux thermique reste continue a I’interface.

Des études paramétriques seront effectuées sur le rapport de forme, la fraction volumique des
inclusions, le contraste local des conductivités thermiques, l'anisotropie des phases et le

parametre d'interface.
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6.2 CAS DE L' INTERFACE PARFAITE

6.2.1 Equation intégrale dans le cas d’un milieu fini
Dans le cas d’un régime permanent et en I’absence de source de chaleur interne, les équations

du probléme dans le cas de conductivité thermique dans un milieu hétérogéne s’écrivent :
e Laloi de Fourier :

q(r) = K(r).e(r). (6.1)
e [’équation de conservation d’énergie

divq(r) = 0. (6.2)

e Le champ d’intensité

e(r)=-V.T (r). (6.3)

Nous définissons deux équations en fluctuation : en température ou T° est la température
imposée a la frontiére et T% le terme de fluctuation et en flux ou qest le flux imposé a la

frontiére et q¢ le terme de fluctuation.
T(r)=T°+T%r) (6.4)
q(r) = q° +q° (). (6.5)

Deux types de sollicitations thermiques peuvent étre appliqués aux frontiéres extérieures, en

imposant un gradient de température ou un flux thermique. Dans cette étude, on choisi

d’imposer le gradient de température a la frontiere 9V :
T(r) = —e°.r pourr € dV. (6.6)

Les interfaces au sein du matériau sont supposées parfaites, ce qui implique la continuité des

champs de température et de flux thermique:

[T]=T°—-T*=0surS (6.7)
[qiln; = (¢f —q{)n; =0 surS

ou n est le vecteur normal a la surface S.

Nous considérons un milieu homogeéne de référence fini de conductivité thermique K° de

sorte que le tenseur de la conductivité thermique locale K(r) puisse étre séparé en une partie

uniforme K° et partie de fluctuation SK(7) :
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Ki;(r) = K + 6K;;(r). (6.8)
Avec I’équation de comportement (6.1) et I’équation (6.8), nous obtenons:
q;(r) = —Ki(} T,j(r) - 5Kij(r) T,j(r) (6.9)

Puis, en utilisant 1’équation de la chaleur (6.2) :

kS T8 @) + (8K, 7,@) =o. (6.10)

Classiquement, I'équation intégrale d'un probléme hétérogeéne est basée sur la technique de la
fonction de Green associée a un milieu infini. Ici, le milieu de référence est fini et il est
difficile de déterminer la fonction de Green dans ce cas. On propose une sorte de fonction de
Green G (1) qui s'annule a la frontiére d'un milieu infini mais non nulle sur la frontiére du

milieu de référence de conductivité thermique K° considéré.

On introduit la fonction de Green G° associée a K°:

KJGY(r—7)+8(r—71") =0 avec }EL} GC'r—1)=0 6.11)
ou §(r — 1') et la fonction delta de Dirac.

Avec les équations (6.10) et (6.9), nous obtenons :
T%(r) = — f Gy (r—rKST") dV'. (6.12)
VI

Le théoreme de la divergence s’écrit:
]f(r) g;(r)dv = ]f(r)g(r)Nj(r) ds — Jf,j(r) g(r) av (6.13)
4 av 14

ou N est le vecteur normal a la surface dV et f et g deux fonctions.

En intégrant par partie et en appliquant le théoreme de la divergence (6.13) a I’équation

(6.12), on obtient :
T (r) = — f Gy(r—r)KjT ") Ni(r') dS' + f Gu(r—r)KSTI@N) AV, (6.14)
v’ V!

Le théoréme de la divergence est de nouveau appliqué au premier terme de 1’équation (6.14) :
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f Go(r—r) KT dv’

VI

= f GOr =) K Ti(r') N;(r') ds'’ (6.15)

av’

— f GOr—r)KSTHG)dv'.

VI

Avec (6.2) et (6.10), on obtient:

f GOr—r) K TS (") dv’

VI
= - f G°(r —1") 6K;;(r") T;(r") N;(r") dS’ (6.16)
v’
+ f G,(i)’ (r - r') SKij(r') TJ(T") dv'.
VI
Avec la propriété des fonctions de Green G’?, r—r)= —G? (r —7r"), I’équation (6.14)
s’écrit :

T(r)=T°r) + ]{G}?(r —r)KGT") - GO(r — 1) q?(r’)} N;(r') ds’
v 6.17)
+ ] GY(r—1") 6K;;(r') T,;(r") dV’.
v
Comme sur la surface extérieure dV la température T (r) est imposée a T°, nous en déduisons

que T% = 0, I’expression précédente devient donc :

T(r)=T") + f Gfi’(r — 1) 6K;j(r") T;(r") dV’
v (6.18)
- ] G(r—1") q?(r’) N;(>') dS’.
v’

Finalement, nous obtenons le champ d’intensité suivant:
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en(r) =ed + f GO (r — 1) 8K;;(r") e;(r") dV’
4 (6.19)
+ f Go(r—1") qf (') N;(r") dS’.
av'’

L’équation ainsi obtenue est composée de deux intégrales :

e la premicre intégrale est classique et est relative a un probléme thermique hétérogéne,
e Ja seconde intégrale est un nouveau terme relatif aux conditions introduit par

I’utilisation d’un milieu de référence fini.

On considére une ellipsoide V, hétérogéne de demi-axes by, b, et bz, de frontiere S,. Cette
ellipsoide est composée d’une inclusion V;, de demi-axes a4, a, et a;, de frontiére S;, de
conductivité thermique K*, enrobée dans une matrice V., de conductivité thermique K°. Les

deux surfaces, intérieure et extérieure, sont définies respectivement par :

3 X 2
Z o7 = 1pourres, (6.20)
=1

3 X 2

Zb—zzz 1 pourr € S,. (6.21)
i=1

Les valeurs moyennes du champ intensité dans V, et V/; sont données par :

1
e =e)+ 7 f f GY(r—1") AKii-/oej(T')dV'dV

Vv, Vll
(622)
1
L [ [ eser-rragemana ar
2y e
1
&= el tor ] j GL,(r — ) AKY e, () av' v
A (6.23)

! GO Y gt (r")N:dS' dV
+71 ‘p(r—r)qj(r) ; )

Vl 52’

Comme I’intégrale de volume est constant a I’intérieure de 1’inclusion composite V, quand

" €V,, le tenseur de polarisation intérieur L? associé a K° et a la morphologie de
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I’ellipsoide V, peut étre introduit. De plus, I'intégrale de volume dans 1’inclusion V; est
uniforme pour 7’ € V;, ainsi on introduit le tenseur de polarisation intérieur L associé¢ a K°

pour Dellipsoide V;. Les tenseurs L et L? s*écrivent:

Ly =~ J. GY(r—7r")dV pourr’ €V,

V2
(6.24)
L;)i =- f G,?,l-(r —1r')dV pourr’ € V] .
1

Pourr € Vyetr' € S,, il n'y a pas de singularité pour G,g, de sorte que l'on peut permuter
I’intégrale de surface et l'intégrale de volume. On définit un vecteur intérieur A?(r") associé a
K° et pour I’ellipsoide V,. De méme, quand r € Vietr’ € S,, on peut permuter I’intégrale de
surface et l'intégrale de volume. Comme r’ € S, est a extérieur de V;, on introduit le vecteur
extérieur AF¥t/1(r") associé a K° et pour Iellipsoide V5. Les vecteurs AP*/1(r") et A%(r")

s’écrivent:

A (") = — f GS(r—r")dV pourr’ € S;.
V2

(6.25)
Af,xt/l(r’) = — f GS(r—r")dV pourr’ € Sj.
1
Les équations sont donc réécrites sous la forme :
v 1 (6.26)
— 1 0~ ! ! ! 1
e =e)— VZLf,iAKé./ & — A j A3 (r)q (rN;(r)dv
Ss,'
(6.27)

1
o) = ef ~ a5 — - [ A5t romas'ar
1

S5’

Dans le suite, nous proposons une méthode de détermination exacte de AP g A2
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6.2.2 Expressions analytiques des tenseurs et vecteurs L? et A# (1)

L'objectif de cette section est de déterminer les tenseurs et vecteurs LB (") et A? () afin de

pouvoir exprimer les équations (6.22) et (6.23).

Dans le cas ou K° est anisotrope, les fonctions de Green ne sont pas explicites. Un
changement de variable est appliqué aux fonctions de Green données en (6.11), ce qui

permettra de calculer des tenseurs et vecteurs de polarisations L? et AP ().

Ce changement de variable repose sur une transformation linéaire des coordonnées
cartésiennes comme suggéré dans les travaux de Weiglhofer (Weiglhofer et al. 1997) et

Giordano (Giordano & Palla 2008).(Les calculs sont présentés en annexe 12.1)
On obtient I'expression des tenseurs de polarisations :

e L%(r") pour r' € V,’, et relatif a la conductivité thermique K° et V,:

72 0o~1
_ Ij (0) Kpj

- (6.28)
pJ 47
o A%(r") pourr’ € S,’, et relatif a la conductivité thermique K° et V,:
NB(r) = x)'L2, (6.29)
o L") pourr' € V', et relatif a la conductivité thermique K° et V;:
7 o1
ACLE (6.30)
pj -
o AFX/1(y")pourr’ € S,’, et relatif 4 la conductivité thermique K° et V,:
18 I2(0)  x'TPO)KS TN v
Ext/1, o _ 5 %\ X pi__ _ V12 e ot
A7) = 47 @ a KD = e = Xj V—Zijpour r' €S,. (6.31)

Avec les équations (6.28), (6.29), (6.30) et (6.31), les équations de localisation de I'intensité

s’obtiennent par:

V.
e =e — VlLZ.AKl/O.él + L2, g% (6.32)
2

el = e’ — L' AKY/° 8" + L%.q%. (6.33)

ou g% et @' sont définis par :
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!

_dz—i 4@y av’ t_l—l (r)dv’ 6.34

q; _Vz q;j (r eej—V1 ej(r . (6.34)
VZI Vl

Nous définissons la relation entre les champs moyens d’intensités e(r) et de flux thermique

q(r) et les valeurs macroscopiques E et Q en utilisant les relations de moyennes :

E = Vi T(r).Nr)dS=fe'+ (1—f)e
2
Sz

. (6.35)
0= f(q.zv).rds = fq + - T
Sz

avec: f =V, /V,

Dans le cas du modéle AEC: e® = E et K° = K™, les équations (6.32) et (6.33) se
simplifient, permettant ainsi l'obtention de 1'équation de localisation de l'intensité dans
l'inclusion V;:
el =ALE

» (6.36)
avec A* = [I+ (L}, — fL%).AKY™] .

Les tenseurs L1 et L? deviennent donc relatif a8 K™

La conductivité thermique effective dans le cas d'un comportement anisotrope est donnée par:
Keff = K™ 4+ FARY/™ [1 + (L3, — fL2).AKY™] ", (6.37)

La conductivité thermique ainsi obtenue permet de prendre en compte a la fois la forme de
’inclusion par 1’intermédiaire des tenseurs de conduction de polarisation L! et L? et de
I’anisotropie de la conductivité thermique de I’inclusion et de la matrice. Dans le cas
d’inclusion sphérique et de phases isotropes, nous obtenons des résultats en tout point
identique au modele de Hashin et Shtrikman (Hashin & Shtrikman 1962) (équation (5.7)).
Dans le cas ou I’on prend une inclusion ellipsoidale et des phases isotropes, le modele AEC
donne une expression similaires a celle obtenue avec la méthode développée par Giordano

(Giordano 2015) et Benveniste et Miloh (Benveniste & Miloh 1989).
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6.2.3 Applications et comparaisons

6.2.3.1 Comparaison du modéle

Pour valider notre modéle, nos résultats sont comparés a ceux obtenus par Kushch (Kushch et
al. 2015) dans le cas d'interface parfaite. Nous considérons donc des inclusions de forme
oblate ( a; =a,>az ) telle que a;/az =3 et un contraste de propriétés

K'/K™ = 1000.

Kushch développe une approche basée sur une homogénéisation de Rayleigh combinée avec
le modele de cellule unitaire représentatif, permettant de modéliser les composite hautement
chargé ou avec une forte hétérogénéité. Ces modeles prennent en compte la microstructure du
composite, pour des arrangements aléatoires le modele est appelée RND et pour un
arrangement a face centrée proportionnelle FCP. Kushch propose une comparaison avec
I’homogénéisation de Maxwell, prenant en compte les interfaces imparfaites mais étant limité

a des fractions volumiques faibles de charges (<0.2).

16 - Kigf/Km /'
/
14 // »
-+ FCP [Kushch, 2015] /
12 /
-+ -RND [Kushch, 2015] /
/
10 - ——Estimation de type Maxwell [Kushch, 2015] ]
8 | -=Modéle AEC //

0 0,1 0,2 0,3 0,4 05 0,6

Fraction volumique de charge

Figure 22 : Comparaison du modele AEC aux modeles de Kushch (Kushch et al. 2015)

L’approche ACE donne des résultats cohérents avec ceux obtenus par Kushch pour
I’arrangement FCP pour des fractions volumiques supérieures a 0.2 (Figure 22). Les
prédictions issues du modele de Maxwell sont disqualifiées pour les fractions volumiques

supérieures a 0.2.
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6.2.3.2 Influence du facteur de forme de l'inclusion
L'effet du facteur de forme, défini par a, ou @ = a3/a, et a; # a, = as, sur la conductivité

thermique effective normalisée par celle de la matrice est représenté sur la Figure 23.

Keﬁ/Km

—
T g —
ST T A = i R e e —

g h— et h a8

0,5 1 ' 2

Facteur de forme (Log a)

Figure 23 : Influence du facteur de forme sur la conductivité thermique effective du composite chargé
de particules ellipsoidales avec K*/K™ = 100

L’influence du facteur de forme sur la conductivité thermique effective est analysée pour
différentes fractions volumiques de charge (0.5, 0.6, 0.7) selon deux directions principales 1
et 3 (Figure 23). On constate une augmentation de la conductivité thermique effective selon le
plus grand axe des ellipsoides. La forme sphérique minimise la conductivité thermique
effective. On choisira donc d’orienter les charges selon leur plus grand axe pour augmenter la
conductivité thermique selon cette direction. En effet, I’amélioration de la conductivité
thermique effective dans cette direction préférentielle atteint un facteur 10 par rapport a la
géométrie sphérique lorsque le facteur de forme est supérieur a 30 (log,o ¢ > 1.5) et pour

une fraction volumique de 0.5.

6.2.3.3 Influence du contraste

L’effet du contraste des propriétés thermiques entre l’inclusion et la matrice sur la
conductivité thermique effective est analysé pour une inclusion de forme oblate
(aqy = a; = 5 a3) selon les directions principales 3 et 1 (Figures 24 et 25 respectivement).
Les phases sont considérées isotropes et les fractions volumiques de charge varient de 0.3 a
0.6. On montre que la conductivité thermique effective est améliorée dans la direction de plus
grand axe quand les inclusions sont plus conductrices que la matrice. Un seuil de saturation

apparait toutefois : I’amélioration de la conductivité thermique effective est limitée pour un
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contraste de propriétés. Cette remarque s’applique a toutes les fractions volumiques

considérées.

30 - Kf{f/Km

—f=03 25 -

—-f=04

—=f=05 20
-~ f=06

logyo(K*/K™)

Figure 24 : Influence du contraste sur la conductivité thermique effective du composite chargé de
particules de forme oblate avec a; /a; = 5 dans la direction 1

3 K:;f/Km

—f=03 2,5 1
—-f=04

1 3 5
logyo (K" /K™)

Figure 25 : Influence du contraste sur la conductivité thermique effective du composite chargé de
particules de forme oblate avec a; /a; = 5 dans la direction 3
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6.3 CAS DE L'INTERFACE IMPARFAITE

6.3.1 Equation intégrale dans le cas d’un milieu fini avec interfaces imparfaites

Benveniste et Miloh (1986) ont développé le seul modele permettant de prendre en compte a
la fois la forme ellipsoidale des inclusions et I’influence de I’interface imparfaite mais en se
limitant au cas de phases isotopes. Dans le cadre du modele d’inclusion plongée dans une

matrice infini, ce mod¢le est valable uniquement dans le cas de faible fraction volumique.

Dans cette section, nous proposons d’étendre le modeéle AEC au cas de I’interface imparfaite.
Nous définissons 1’interface entre I’inclusion et 1’enrobage comme étant imparfaite, se
traduisant par une discontinuité de la température et une continuité du flux thermique sur S :
[T]=T¢—=T'#0surS
(6.38)
[q:]n; = (¢f — qi)n; = O sur S.
Une nouvelle équation intégrale est formulée en tenant compte des conditions d'interface
imparfaite entre l'inclusion et la matrice. L'équation (6.12) donnant le champ de température
T4(r) va étre modifiée en faisant apparaitre les discontinuités lors de l'intégration par partie.
Puisque le milieu hétérogene V contient une interface S imparfaite, le champ de température
est discontinu sur S. Selon le théoréme de Gauss, l'intégrale sur le volume V d'une fonction

f(r) se fait comme suit:
[rimav = [ @ as- [ireineas (639)
4 av S

ou N et n sont respectivement les vecteurs normaux aux surfaces dV et S.

En appliquant le théoréme de la divergence sur 1’équation (6.12), on obtient I'expression du

champ de température:

T (r) = — ] G’?, (r—r) K T4@") N;(r') ds’
av'
+ j Gu(r—r)KGTi@)av’ (6.40)
VI

+ j G‘?I (r—r) K [T n@G')dS'.

Sl
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Le deuxieme terme de 1’équation (6.40) est isolé et le théoréme de la divergence est de
nouveau appliqué:

f Gu(r—r) KT dV' = f GO(r—r) K TS(") N;(r') dS’
Z v’

- f GO(r— 1) K T5;(r) dv’ (6.41)
VI
- f GOr—r) K5 [ TFE)] () dS'.
S,
Avec (6.2) et (6.10), on obtient:

f GO(r—r'") K f?i(r’) dv’' = — j GO(r — 1) 6K;;(") T;(r") N;(r") dS’
7z v’

+ f GO(r — 1) [6Ky () T, ()] mG) dS” (6.42)
Sl

+ f GJ?I (r - r’) 5Kij(r') TJ(r’) dv’.
VI
Avec la propriété G}?I (r—-rH)= —G’? (r — '), I’équation (6.40) s’écrit :

T(r)=T"+ f{G‘?(r —r)KjT4r") = GO — 1) qf ()} N; () dS’
v’

+ j G’?(T -1 SKij(r') T_j(r') av’ (6.43)

VI

— j GY(r—r) K [T(r)]n(r) dS'".

S’

Comme sur la surface extérieure dV la température T (1) est fixée a T°, nous en déduisons

que T% = 0, I’expression précédente devient donc :
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T(r)=T°+ f GY(r—1") 6K;(r") T,;(r") dV’

VI

— f GO(r—7)qf() N,(r") ds’ (6.44)

av’

- f GO — ) KO [T()] ny () dS'.
S’

Le champ d’intensité e(r) s'exprime en tenant compte des discontinuités de surface S :

e, (r) = e + f 6,\(r — ) 8Ky, (r') ¢, (") V"

VI

+ j GO, — 1) g2 N, (') dS” (6.45)
v’

+ j Gon(r =) K [T n; (") dS'.

Sl

L’équation ainsi obtenue est composée de trois intégrales :

la premicre intégrale est classique et est relative a la conductivité thermique d’un
milieu hétérogene.

la deuxiéme intégrale, comme vue dans le cas parfait, est relative aux conditions
introduit par I’utilisation d’un milieu fini.

la troisiéme intégrale est le nouveau terme relatif a la présence d’interface imparfaite.

On considére une ellipsoide V, hétérogéne de demi-axes by, b, et bz, de frontiere S,. Cette

ellipsoide est composée d’une inclusion V;, de demi-axes aq, a, et az, de frontiere S;, de

conductivité thermique K*, enrobée dans une matrice V., de conductivité thermique K°.

On définit la moyenne du champ intensité dans V;:
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1
ey =ep+ 7 f f GOu(r — ) AK%e;(r')dV'dV

Vl V1 !

f f GO(r — 1) q?(r")N;dS’ dv (6.46)

Vl SZ

f f i =1 ) K5 [T(r)] n;(r)dS'dv.

Vl Sl

Comme dans le cas d’interface parfaite ((6.30) et (6.31)), les deux premiéres intégrales de

I’équation (6.46) peuvent étre explicitées sous la forme :

e—l

5 =ed— LL,AKY 8! + 12,5

(6.47)
L j f (=) KO [TG)] ny (') dS"dv.

Vl Sl
Il nous faut donc définir la derniére intégrale de 1’équation (6.46).

6.3.2 Détermination du tenseur de polarisation extérieure

Dans le cas ou 1’ € S;’, le tenseur L1 (7") est plus complexe a obtenir. D’aprés (Bonfoh et al.
2017; Jost 2005), le théoreme de la différenciation sous le signe intégral ne permet de
permuter les intégrales de volume et de surface que si le volume d'intégration est libre de
toute singularité (refs voir Bonfoh). Dans le troisieme terme intégral de l'équation (6.46),
r eV, etr' €5, de sorte que la singularité se produit pour r = r'- (r'-est sur le coté
intérieur S; de l'interface, par exemple a l'intérieur de l'inclusion). Mais, en considérant 7'sur
la face externe Sy (r’+) de l'interface, on peut éviter cette singularité et ensuite permuter les

deux intégrales comme:

L f f 0 (r = P KTy dS,’ dVy
V1 s,

(6.48)

L j j 0 (r =K1 ()] AV, ;.

51 Vi

On définit le tenseur le tenseur Ll(r’+) :
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1

1 1+ - _
Lp](r ) 4 0,0

KO ¢t L™,

La fonction harmonique (p j est définie par :

¢t ) = =611 (0) — y,I;;(0) avec y*' € 5.
L’équation (6.49) peut étre réécrite sous la forme :

y;l;i(0)

t(r) =1 + .
p]( ) PL 4w og,aKY

En remplacant 1’équation (6.51) dans 1’équation (6.48) nous obtenons :

j L@ DOKST@ )]n; ds;

v;1;;(0)

= le KT )n d51+l KA [T( )| dSy.

Vi) 4ma,ok? K
S

De plus, nous pouvons simplifier le second terme (Giordano 2015) :

Y o
ﬁl{unj = —n,.
T o, 0 Ky

L’équation (6.52) devient donc :

1 1
72 — LK}, f [T ™)|n; dS; v f [T(r'")]|n, dS;

S1 S1

1
AR j (7l ds;.

1

(6.49)

(6.50)

(6.51)

(6.52)

(6.53)

(6.54)

Dans cette ¢étude, nous considérons le modele de résistance thermique de l'interface de

Kapitza (Kapitza 1941), qui suppose une proportionnalité entre le saut de température et la

composante normale du flux, tel que:

[T(r)] =—«a ap Np

ou «a représente la résistance thermique du Kapitza de sorte que:
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1 1 _ , _
v f [T]n; dS; = —Vaqln f NNy, dS] = —aRjmm (6.56)
1 ! 1 !

S1 S1

ou le tenseur R est défini par:

1
1
S1

En replagant les équations (6.30), (6.31), et (6.56) dans les équations de localisation (6.46), on

obtient:

B = € — LAY+ 1331 + (L — 8y Ry 658

9]

Le champ moyen d'intensité &5 dans l'inclusion s'exprime en fonction du champ extérieur

imposé par la relation de localisation:
e = A}, ep

1 1 10 2 10 -1
Al = [6pi + (Li; — fLY) Akjy + a8y — LK + FLEKR) Rim Kimp) (6.59)
Une opération d’homogénéisation est effectuée afin de déterminer la conductivité thermique
effective du composite. Le champ d’intensité extérieur e® est posé identique au champ

d’intensité macroscopique € : €° = E et nous considérons que la conductivité K° est

identique a la conductivité thermique de la matrice K™ : K = K™

En utilisant la relation de localisation (6.59) nous pouvons écrire :

el =A"E

» (6.60)
A' =[I+ (L%, — fL2).AKY™ + a(I — L. K™ + fL2.K™).R. K]
ol on considére : L' = L. et L? = L% car K° = K™.
La relation décrivant les moyennes en flux conduit a :
Q=0-q"+fq" (6.61)
De la méme facon, on obtient la relation liant les moyennes des champs d’intensité :
E=(1-f)e™+ fe'+ faR.K'.e (6.62)

La conductivité thermique effective K®// dans le cas d'une interface imparfaite s'écrit sous la

forme :
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K¢/ = K™ + f(K' — K™ — a R.K*. K™).A*, (6.63)

La conductivité thermique ainsi obtenue permet de prendre en compte a la fois la forme de
I’inclusion par D’intermédiaire des tenseurs de conduction de polarisation L! et L?
I’anisotropie de la conductivité¢ thermique de I’inclusion et de la matrice et 1’interface

imparfaite.
6.3.3 Applications et comparaisons
6.3.3.1 Comparaison du modéle

6.3.3.1.1 Cas d’inclusion ellipsoidale

Le modele ACE avec interface imparfaite est comparé aux résultats numériques fournis par
Kushch (Kushch et al. 2015). De nouveau, nous reprenons les mémes parameétres de
comparaison : des particules oblates (a; = a, > a; avec a;/a; = 3), un contraste de
propriétés K1/K™ = 1000 et une interface imparfaite décrite par le paramétre de

conductance 8 = a;/a K™ = 10.

T KE/KT

® -« FCP [Kushch, 2015]
5 | —+-RND [Kushch, 2015]

——Estimation de type Maxwell [Kushch, 2015]
44 —=—Modeéle AEC

0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6

Fraction volumique de charge

Figure 26 : Comparaison du modéle AEC avec interface imparfaite aux modeles de Kushch (Kushch
et al. 2015)

L’approche ACE donne des résultats cohérents avec les résultats obtenus par Kushch pour
I’arrangement FCP pour des fractions volumiques supérieures a 0.2 (Figure 26). Les
prédictions issues du modele de Maxwell sont disqualifiées pour les fractions volumiques

supérieures a 0.2.
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6.3.3.1.2 Cas d’inclusion sphérique et cylindrique

La conductivité thermique du composite a interfaces imparfaites a été étudiée par Hasselman
et Johnson (Hasselman & Johnson 1987) pour les cas particulier d'inclusions sphériques et
cylindriques et en supposant une conductivité thermique isotrope par phase. Dans la suite,
nous avons fourni l'expression de la conductivité thermique effective des assemblages de

spheéres composites et de cylindres composites, comme prédit par le présent modéle.

e Inclusion sphérique

D'apres 1’équation (6.63), pour une inclusion sphérique de rayon a, la conductivité thermique

isotrope est la suivante:

3f (K*— K™ —2 K™KY)

m 6.64
(1—f)K1+(2+f)Km+(2+f)aKmK1/aK ( )

K¢/ = K™ +

L’équations (6.64) est en accord avec l'expression fournie par Hasselman et Johnson

(Hasselman & Johnson 1987).

¢ Inclusion cylindrique circulaire

Pour une inclusion cylindrique de rayon a alignée dans la direction 1, la conductivité

thermique effective est transversalement isotrope:

KT = K™+ f(ky — K™)

(1=K + L+ f)Km+ 218

eff _ peff _
K,,” =Kj3° =K™+

(1+f) K™K?

Dans les directions transversales (2 et 3), les expressions obtenues sont similaires mais non

identiques a celles suggérées par Hasselman et Johnson (Hasselman & Johnson 1987):

KT = K™+ f(ky — K™)

a
2f(K'—K™——= Km™KY) K™ (6.66)
K =K = km 4 a Ky

A=F)K + A+ )Km+-(1+f) KmK!

Il n'y a qu'une mince différence entre les prédictions des deux approches. Dans Hasselman et

Johnson (Hasselman & Johnson 1987), les auteurs ont fourni des résultats approximatifs.
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Dans 1'équation (6.66), la valeur exacte 3 /8 semble avoir été remplacée par 1. L'équation

(6.65) est obtenue sans cette approximation brute.

6.3.3.2 Influence du I’effet forme

La conductivité thermique effective dans les directions principales 1 et 3 (Figure 27 et Figure
28) est analysée en fonction de la conductance thermique interfaciale normalisée
B = az/aK?, pour différentes valeurs du facteur de forme de I’inclusion a,/as;. On montre
que la conductivité thermique effective augmente avec le facteur de forme dans la direction de
plus grand axe (longitudinal pour 1’oblate et transversal pour le prolate). La géométrie

sphérique minimise a nouveau la conductivité thermique effective.

35 Kf{f/Km

- P ] 88 —=a
——aqfaz=1 31, )
—-aq/az=2 25 7'
ai/az=5
= ay/a3=10

==

D

logio B

Figure 27 : Influence du facteur de forme sur la conductivité thermique avec interfaces imparfaites, cas
oblate dans la direction 1 pour f = 0.3 et K1/K™ = 10
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Figure 28 : Influence du facteur de forme sur la conductivité thermique avec interfaces imparfaites, cas
oblate dans la direction 3 pour f = 0.3 et K1/K™ = 10

6.3.3.3 Influence de la fraction volumique

L’effet de la fraction volumique de charge est analysé de nouveau sur des configurations pour
lesquelles le facteur de forme, le contraste de propriétés sont définis. La conductivité
thermique effective dans les directions 1 et 3 (Figure 29 et Figure 30) est analysée en fonction
de la conductance thermique interfaciale normalisée § = az/aK™ pour différentes fractions
volumiques. La conductivité effective augmente avec la fraction volumique de charge lorsque
la résistance thermique d’interface est faible. Cependant lorsque cette résistance thermique de
l'interface augmente, l'efficacité de la conductivité diminue avec la fraction volumique des

inclusions car la surface d’interface augmente.

45 K/ gm

4,
—f=0,1
— =02 351
= [=0,3 3
L = | ] L ] | ] L a
=O'5 "
/ 25/ .
2’. A_’/"——_—*_———P_‘_—_
R
1,54
[
. — , 14
EaaTas S
0,5 -
; T T g T
-5 -3 -1 1 3 5
108103

Figure 29 : Influence de la fraction volumique sur la conductivité thermique avec interfaces
imparfaites, oblate dans la direction 1 pour a;/a; = 5 et K1/K™ =10
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Figure 30 : Influence de la fraction volumique sur la conductivité thermique avec interfaces
imparfaites, oblate dans la direction 3 pour a;/a; = 5 et K1/K™ = 10

6.3.3.4 Influence du contraste

La conductivité thermique effective selon les directions 1 et 3 (Figure 31 et Figure 32) est
analysée en fonction de la conductance normalisée pour différents contrastes de propriétés
entre I’inclusion et la matrice K*/K™. Les inclusions sont de forme oblate (a; = a, = 5 as)
et on choisit une fraction volumique de 0.3.

7 KR

—— K'/K™=0,1 81
—- K1/K™=1
- Kl/}(’"=10 5 -
’ Kl/Km.:100
K1/K™ =1000 4 -
3 ) L L - a
2 )
A e e — e — — - — — =
-5 -3 -1 1 3 5
logyo B

Figure 31 : Influence du contraste sur la conductivité thermique avec interfaces imparfaites, oblate
dans la direction 1 pour a;/a; =5, K™ =1W.m LK letf =0.3
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Figure 32 : Influence du contraste sur la conductivité thermique avec interfaces imparfaites, oblate
dans la direction 3 pour a; /a; = 5et f = 0.3

Les conductivités thermiques effectives augmentent avec la conductance thermique
normalisée § = a3/aK™, donc quand la résistance thermique diminue et que le rayon des
particules augmente. Pour une résistance thermique élevée a l'interface (8 — 0), l'effet du
contraste K1/K™ sur la conductivité thermique effective est difficilement perceptible.
Lorsque la résistance thermique interfaciale diminue (8 — o), la conductivité thermique
effective est grandement améliorée par I’augmentation de la conductivité thermique de

I’inclusion K.
6.3.3.5 Influence de I'anisotropie :

La présence de porosités dans la matrice induit une anisotropie de comportement liée a la
répartition non uniforme des porosités. Le modele ACE permet d’analyser I’effet de
I’anisotropie de la conductivité thermique des différentes phases. Nous considérons des
inclusions ellipsoidales de forme oblate (a; = a, = 5 a3). La conductivité thermique de la
matrice est définie par K35 = 1IW.m 1. K~ et nous analysons la variation du contraste
K{} /K35 variant de 0.1 a 10. La conductivité thermique effective transversale est présentée en
fonction de la conductance thermique normalisée f = as/aK: pour différents rapports

d’anisotropie de la matrice (Figure 33).
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Figure 33 : Influence de 1’anisotropie sur la conductivité thermique avec interfaces imparfaites, oblate
dans la direction 1 pour a; /a; = 5, K1 /K% =100et f = 0.3
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6.4 CONCLUSIONS

Dans ce chapitre, nous avons développé un nouveau modéle permettant de déterminer la
conductivité¢ thermique d’un composite chargé de particules ellipsoidales avec des interfaces
imparfaites, tout en prenant en compte I’anisotropie des phases et la forte fraction volumique

de charge.

Une nouvelle équation intégrale a été définie, par I’intermédiaire des fonctions de Green,
permettant de prendre en compte le cas d’une particule enrobée dans une matrice finie. La
solution a été obtenue dans le cas d’un assemblage d’ellipsoide composite, avec 'utilisation
de tenseur de conduction de polarisation intérieur et extérieur, pour des phases anisotropes et

des interfaces imparfaites.

Les expressions ainsi obtenues ont ét¢ comparées aux modeles de la littérature (Giordano
2015; Benveniste & Miloh 1989; Lee & Kim 2010) et se sont trouvées étre en accord avec
celles-ci. Des études paramétriques ont été réalisées afin d’identifier les parametres les mieux
adaptés a I’optimisation de la conductivité thermique des composites. Le modele ACE,
permettant de tenir compte a la fois de la forme des particules, de 1’anisotropie des phases, de
I’interface imparfaite et des grandes fractions volumiques, est aussi utilisable pour des

phénomeénes de transfert électrique et magnétique.
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Chapitre 7 : Conductivité thermique effective par
approche auto-cohérente généralisée, cas
d'inclusions multi-enrobées a morphologie confocale
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7 CONDUCTIVITE THERMIQUE EFFECTIVE PAR APPROCHE AUTO-
COHERENTE GENERALISEE, CAS D'INCLUSIONS MULTI-ENROBEES A

MORPHOLOGIE CONFOCALE

7.1 INTRODUCTION

Dans cette section, nous établirons la conductivité¢ thermique effective d’un composite chargé
de particules ellipsoidales dans le cas général du comportement anisotrope des phases pour de

la forte fraction volumique de charges.

Pour développer ce modéle, nous nous proposons de généraliser le modele de Hashin (Hashin
1968) au cas général de morphologie ellipsoidale d’inclusions. La méthodologie est basée sur
une formulation de 1’équation intégrale du probléme hétérogeéne en utilisant la technique des

fonctions de Green.

Dans la premicre partie, le modele est développé dans le cas d’un matériau biphasé, une
inclusion enrobée dans une matrice plongée dans le milieu homogene équivalent. Dans une

seconde partie, le modele est étendu au cas des inclusions a enrobages multiples.

7.2 MODELE AUTO-COHERENT GENERALISE A (2+1) PHASES

7.2.1 Equation intégrale

Nous considérons un domaine hétérogene de volume V', de conductivité thermique K(r)
dépend de la position 7(xy, x5, x3). Ce matériau est constitué¢ d’une inclusion composite de
volume V, constituée d’une inclusion ellipsoidale de volume V; entourée d’un enrobage de
volume V. intégré dans le milieu homogene de référence (MHR) noté¢ ‘0’ de volume

VOZV_Vz.

La conductivité thermique des phases est notée K” pour la phase 'P', l'exposant '0' fait

référence au MHR.

Dans le cas d’un régime permanent et en I’absence de source de chaleur interne, les équations

du probléme dans le cas de conductivité thermique dans un milieu hétérogeéne s’écrivent :

e [aloi de Fourier:

q(r) = K(r).e(r). (7.1)
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e [’équation de conservation d’énergie
div q(r) = 0. (7.2)
e Le champ d’intensité
e(r)=-VT (r). (7.3)
Dans cette étude, on choisit d’imposer le gradient de température a la frontiére dV :
T(r) = —e%r pourr € 9V. (7.4)

L’interface entre I’inclusion et I’enrobage est supposée parfaite, ce qui implique la continuité

des champs de température et de flux:

[T]=T¢—T'=0surS$;
(1.5)
[q:1n; = (gf — qi)n; = Osur S,

La conductivité thermique locale est décomposée en une partie uniforme et une partie de

fluctuation :
K(r)=K°+ 8K(r)

avec 8K(r) = AKY°0,(r) + AK</°0,(r)

ot AK'Y/? = K' — K° et AK®/® = K¢ — K* (7.6)
1 pourr €Vp

et Op(r) = avecP =1ouc.
O pourr & Vp

On propose d’utiliser, dans le cadre de la conductivité¢ thermique, le concept d'opérateurs de
projection initialement promu par Kunin (Kunin 1983) pour le comportement élastique. On

définit I'opérateur de projection IT%associé au MRH de conductivité thermique K°:

m° =re.K° (7.7)

ot Iest le tenseur de Green modifié en conductivité donné par:

ro = —vvgO. (7.8)

L'opérateur de projection présente les propriétés suivantes:
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e=-VToI’~e=e—¢e°
divg =0 I1°«H°.q = 0 avec H® = KO

ou le symbole ‘*’ désigne la convolution spatiale définie par :

frg= [ re-rgayav.

VI

L’application de I’opérateur de projection sur les équations (7.3) et (7.6), donne :

M°«H°.q=1°+e+I°«H°.(AK'°.e 6, + AK/°.€ 6,).
Puis en utilisant les équations (7.9) (7.10) dans 1’équation (7.12), on obtient :
e=e’—I1°« H°. (AK'/°.e0; + AK“/°.€ 6,).

Enfin I’équation (7.13) est écrite sous forme intégrale :

e(r)=e® — | M°(r —1").H. AKY/°.e(r")dV,

Vi

— | m°(r —7").H°.AK/°. e(r")dV,.
ve

(7.9)

(7.10)

(7.11)

(7.12)

(7.13)

(7.14)

Dans un premier temps, on détermine le champ intensit¢ moyen dans V, pour définir le lien

entre e°, e, e’ :

1
e?=e— A f f m°(r —r").H°. AK'/°. e(r") dV,’ aV,
g V2 Vll

1 !
_7f fﬂo(r—r’).HO.AKC/O.e(r’) av.' dv,.
2

v v/

En permutant les intégrales, 1’équation (7.15) s’écrit :
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1
e’ =¢e’—— f n°(r—r").H°dV, ; AKY°. e(r"dV,’

£
V]_, VZ
(7.16)
1
A f n°(r —r').H°dV, ; AK/°. e(r")dV,'.
2 v.' 2
On introduit le tenseur d’Eshelby relatif a V, et a la conductivité thermique K° :
1
sz = n°(r—r").H°dV, pourr’' €V,. (7.17)
2 7
Apres simplification nous obtenons:
52 o Y1 2 o 10 51 _ Ye 2 o 0 5
e?=e’—— SZ.HO.AK'/°, &' — —SZ HO.AK/® .e°. (7.18)
V2 V2
De la méme maniére, le champ d’intensité dans V; est donné par :
1 !
el =e’ - 7 ] f n°(r—r").H°.AK/°. e(r") dV,' dV;
! Vl V]_,
(7.19)

1
_7f fﬂo(r—r’).HO.AKc/o.e(r’) av,' dv;.
1

Vi VZI

Dans I’équation (7.19) la premiere intégrale sur V; est uniforme. La seconde intégrale sur V;

n’est pas uniforme en dehors de V; avec (r' € V;) :
el = e’ — S§.H°.AK'/°. &'

1 , (7.20)
_V] jﬂo(r—r’).HO.AKc/O.e(r’) av,' dv;.
1

Vl VZI

Nous proposons ici une méthode exacte d’évaluation de cette intégrale dans le cas d’une

morphologie confocale des ellipsoides.

L'équation intégrale d'un probléme hétérogene est généralement basée sur la technique des
fonctions de Green associée a un milieu infini. Toutefois, une fonction de Green G° associée a
K€ est introduite, s'annulant a la frontiére d'un milieu infini mais non nulle sur la frontiére du

milieu de référence de conductivité thermique K¢ considéré.
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Cette fonction de Green satisfait :

K5G5(r—r)+68(r—1") =0 avec lim G°(r—1")=0.
r—oo

La conductivité thermique locale est décomposée d’une nouvelle maniere :

K(r) = K¢ + AKY/<0,(r) — AK/°0, (1)

1pourr €V,
ou 90(7‘) = .
0O pourr &V,

On introduit I’operateur IT€, associé a K€, défini par :
I° =re°.K°¢
ou I'“est le tenseur de Green modifié en conductivité donné par:

rc=-vvee.
Les tenseurs IT€ permettent les propriétés suivantes

e=-VIeoll‘re=e—¢e°

divg=0 o II°* H°.q = 0 avec H® = K°".

En tenant compte des équations (7.25) et (7.26), I’équation (7.14) devient :

e(r)=e° —j m¢(r —r").H. AK'/¢.e(r")av’
Vi

+- j m¢(r —r").HS. AK/° . e(r")dV’.
V’

0

Les champs d’intensités &2 et €' s’écrivent :

|7 1
el=e’— 7153 .HC.AKV¢. @' + A f f m¢(r —r").H°. AK/e(r") dvdV’
2

2 !
Vo VZ
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(7.26)
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1
el =e’—S! . H°. AK'/¢. @' + — I¢(r —r").H.AK“/°. e(r") dVav'. (7.29)
1v" vy

Les intégrales exprimées dans les équations (7.28) et (7.29) ne sont pas uniformes dans le

t/B

\ o \ . . o Ex . .
volume V" a ’extérieur a l'inclusion, les tenseurs d'Eshelby extérieur S, sont introduits

pour fournir les expressions exactes des intensités 2 et e':

setPan = f I(r —").HdV pourr’ €V,
) (7.30)

avecf =1ou?2.

7.2.2 Détermination des tenseurs d’Eshelby extérieurs

t/B

, . . Ex , T | p
La détermination du tenseur S, repose sur des développements similaires a ceux effectués

dans la partie 6.2.2, on obtient :

~ ~ ~ﬁ ~

extsp o Oull (Ag)  Yili;(p)

S (r) = + . (7.31)
cp 4t a,a;Ky A a,aKy

Les deux surfaces, intérieure et extérieure, sont définies respectivement par :

3
Z }:—2 =1lavecy €S, (7.32)
i=1 a

3
2 ;—2 =1lavecy € S,. (7.33)

i=1

Les deux ellipsoides sont liées par une relation de confocalité, on en déduit donc :
z NZy;,. =1let ~2}’+ =1. (734)

La relation de confocalité permet d'établir une relation entre 1, et A, :
bt + 1, = d? + 1,. (7.35)

On cherche a définir un lien entre les premiers termes de Sfxt/ Let Sfxt/ ? donnés en (7.31).

Pour cela, on pose :
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71(11)=2T[C~116~126~13 .f = =~ d~s —
J z (bjz - Al + AZ + S)Al(S)
! (7.36)
avec : &y (s) = J(Bf A4 s) B Ay Ay 4 5) (B2 Ay + Ay +5).
Nous faisons un changement de variable u = —1; + 1, + s :
s o r du
Ijl(/ll) = 2 A a1 az a3 _ — — — (737)
o (87 +) (B2 +) (B2 + ) (52 + )
On obtient la relation :
ot Vi o, =
11'1(’11) A 11'2(’12)
2
avec :
. o ds (7.38)
Ijz(ﬂ.z) = 27T b1b2b3 — — —
o (B +5) (B2 +5)(B3 +5) (B2 +5)
. Vi _ Vi _ a, a, ds;
Vo Va by by by
De méme, nous cherchons a définir une relation entre les seconds termes de Sf”/ et Sf”/ 2
—2mad 0,05 2y;

~ 7 T VA243 A (3 VA2 .3
o a;”+ A )@+ 14,)41(A41) @+ A
(1) _ @ +4)( ,1,) 1) & L (7.39)
L YiYi _

(@*+ 1)
Avec la relation de confocalité (7.35) nous pouvons écrire :
_271'&1&253 2yl
o b? + 1,)(b? + 1,)A,(A,) b? + 1
11(/11): ( l 2)( J .2? 2( 2) l 2. (740)
b YiYi _
(b7 + 12)

On obtient la relation :
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o Vi . o~
() =37 1(%2). (7.41)
2

Nous pouvons donc en déduire avec les équations (7.31), (7.38) et (7.41) :

1 ! 1 ! !

A J. n°(r —r').H°dV = A f I°(r —r").HdV avecr’ €V, (7.42)
1, 25

La différence entre les équations (7.28) et (7.29) donne:

2 - VN _
e’ —e! =S¢ H°.AK'/<. @'~ -~ S H . AKY/* @
2

) (7.43)
v _
Soit: e! = [1 + (sé —7155) .HC.AKl/C] .e? = A2 e?
2
avece
1/2 1 V1 2 c 1/c -
A2 = [1+ (SC.—VSC>.H .AK ] . (7.44)
2

A l'aide des équations (7.18), (7.44) et la relation de moyenne, le tenseur de localisation de
l'inclusion composite V,, A%/°, s*écrit :

-1

V. V. -
A?/0 = [1 + S2.H°. (71 AK/°, [1 + (s} - 7153) H°. AKl/C] + AKC/")l : (7.45)
2 2
Avec les équations (7.44) et (7.45) nous pouvons obtenir la localisation :
A0 = A2 pA?/0, (7.46)

Nous pouvons donc écrire :
el =A'/0e°

e¢ = A0 g°

o

avec :
(7.47)

17 17
A0 = [1 + SZ. HO. (—1AK1/° + (1 - —1) AKC/O)

v, v,
-1

v
+ (I + S3. HO. AK</°). (s} - 7153) HE AKW]
2
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aco = 4L (S%—ESg).HC.AKl/C AYC,
Vl VZ

L’équation (7.43) représente la solution exacte au probléme d’inclusion enrobée dans le cas

d’inclusion de forme ellipsoidale et de phases de conductivités thermiques anisotropes.

Nous définissons la relation entre les champs moyens d’intensités e(r) et de flux thermique

q (1) et les valeurs macroscopiques E et Q en utilisant les relations de moyennes :

E= Vlz f T(r).N@)dS = f & + (1 — f)ee
S2

) (7.48)
0= f(q.N).rds — @+ (- N7
S2

avec f =V, /V,.

Nous utilisons un schéma d’homogénéisation auto-cohérent généralisé, avec e® = E et

K° = K°/7_ On obtient la conductivité thermique effective s’exprime sous la forme :
Ke'T = K¢ + fAKY/¢ AY/¢fT (7.49)
avec:
AYO = [I1+ 82 HT (fAKYIT + (1 — f)AK/eIT)
+ (I + S%;,. HF AR/ F). (S1 — £$2). HE.AKV/] .
La conductivité thermique ainsi obtenue permet de prendre en compte a la fois la forme de

’inclusion par I’intermédiaire des tenseurs de conduction de polarisation L! et L? et de

’anisotropie de la conductivité thermique de I’inclusion et de la matrice.

7.3 MODELE AUTO-COHERENT GENERALISE A (N+1) PHASES

Nous avons étendu le modéle auto-cohérent généralisé dans un cas a (N + 1) phases. Nous
considérons un volume hétérogene de volume V, dont la conductivité thermique K(r) dépend
de la position r(x;,x,,x3). Ce matériau est constitué d’une inclusion ellipsoidale de
volume V; entourée de N — 1 enrobages d’autres phases intégrées dans le milieu homogéne de

référence(MHR) noté ‘0.
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La conductivité thermique de chaque phase est décrite par le module K¥ pour chaque

phase P € {1,2, ..., N} et K° pour le MHR.
Nous considérons un champ d’intensité e® imposé a la surface extérieure 0V du MHR.

La conductivité thermique locale est décomposée en une partie uniforme et une partie de

fluctuation :

N
K(r) = K°+ Z AKP/0 0,(r) ot KP/° = K — K° (7.50)
P=1

1 pourr € Vp

avee 0p(r) = {O pourr & Vp

ou Vp est le volume de la phase P.

Comme dans le cas précédent, on applique dans le cadre de la conductivité thermique, le
concept d'opérateurs de projection de Kunin (Kunin 1983). L'opérateur de projection
IM°associé au MRH de la conductivité K° est défini par les équations (7.7) a (7.10). En

utilisant I’opérateur de projection sur les équations (7.3) et (7.50), on arrive a :

N
HO*HO.q=Ho*e+H°*H°.ZAKP/°.eBP (7.51)
P=1
on obtient :
N
e=e’—I1°« HO.Z AKP/0 e 6. (7.52)
P=1

Enfin I’équation (7.52) est écrite sous forme intégrale :
N
e(r)=e + Z j n°(r —r").H°. AK?/°. e(r") dV,'. (7.53)
P=1 VP,

Nous considérons le domaine de 1’inclusion composite (); constitué par les phases P pour
j

Pe{l1,2,..,J}pour] € {1,2,..,N}. Les relations entre les différents volumes sont données

par:
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N J
'QN = Z VP ; .Q] = Z Vp ; Vp = 'QP - ‘QP—l' (754)
P=1 P=1

Les champs d’intensités sont déterminés dans les différentes phases :

N ]
i)
e = g,8 ; Le=) g (7.55)
Oy
P=1 P=1

ou ¢preprésente la fraction volumique de la phase P telle que : ¢pp = Vp /0y

Les opérations de moyennes sont définies par :

FP = 1 F(r)dV, et F% = 2z F(r)dV, (7.56)
V P 0 O’ '
P Jyp b Y0y

Les champs intensités e”et @2 satisfont la relation de moyenne :

0 Np_
— P gop _ P71 Gap g (7.57)
2y 2y

ppe”

Afin de déterminer la conductivité thermique effective du composite, il est nécessaire de
déterminer les tenseurs de localisation thermique A?/° reliant le champ intensité moyen dans

la phase P et le champ homogéne e°.

Le champ intensité moyen est déterminé dans 1’enrobage N par :
N
— 0 —
e =e’ — L,V Z ¢p AKP/0 &P (7.58)
P=1
ou Lg’\’ est le tenseur de conduction de polarisation associé a K%t a le volume 2y,

avec : Lg"’ = ] r’ (r—r)day pour r' € 0. (7.59)
On

Les relations entre les intensités &7/, 8%+ et @V sont définies, pour ] € {1,2,...,N — 1} :

eV = AU/ gl et @Y = AY/W g, (7.60)

En combinant les relations (7.57) et (7.15), on obtient :

e = AW/ g°
(7.61)
avee ©
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N -1
AW/® = | 4 LgN Z AKP/O.AA”P/”N]

P=1

ou:

AAP/ON = 2P p0p/0n _ 2P=1 p0p_1/0N ot g4 /0N = P g0 /0N
On On 2N

Le tenseur de localisation thermique A?/° de la phase P relatif au milieu homogéne de
référence a pour expression :

e’ = AP0 g°

(7.62)

avec AP/° = Q—NAA”P/”N.A”N/O.
P

L’¢équation de localisation thermique (7.58) donne de maniére exacte le champ d’intensité
dans I’inclusion composite 2. Des équations complémentaires écrites jusqu'a 1'avant dernier
enrobage (d'ordre N — 1) lient le champ d'intensité &% dans l'inclusion composite a celui

I'entourant immédiatement d'ordre / + 1 avec J variantde 1a N — 1.

L’équation (7.50) est décomposée sous la forme :

K(r)=K/*1+ (K° - K/*1) + Z(KP — K90, (7). (7.63)

P=1

Le terme de sommation est séparé en deux parties unede 1 a J etune autrede / +1a N :

] N
K(r) = K/*1 + (KO — K/*1) + Z(KP — K°)0,(r) + z (KP — K90, (r). (7.64)

P=J+1
Le terme issu de la deuxiéme sommation est réécrit :

J
K@) =K/* +(K°-K/*) + ) (KP = K®)0p(r) + (K/*' — K°)6,,,(1)
pP=1

. (7.65)
+ 2 (KP — K°)0,(r).

P=]+2

Les termes en (K/*1 — K°) sont factorisés:
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J
K(r) = K/*! + Z(KP — K90, (1) + (K'*1 = K°) (6,4,(r) — 1)
P=1

N
+ Z (KP — K90, (r).

P=]+2

La somme des 8y de 0 a N est égale a 1 nous permet d’écrire :

01(T) = 1= 6,2(r) = ) 0p() = 6,(¥)

J N
= @ = ) ) = ) 6p(1) = 041 (1)-p(1)

P=j+2
J N
=D 0= D 0p() = 0o,
P=1 P=j+2

La conductivité thermique K (1) s'exprime finalement par:
J J
K@) = KV 4 ) (KP = K9)6,(r) = ) (K/* = K%)0,(r)
P=1 P=1

= ) I = K0,() - (K~ K)6,(r)

P=J+2
N
+ K = KD,
P=]+2

soit apres simplification :

] N
K(r) = K+ + Z(KP _Ke,(r) + Z (KP — K/*1)0,(r)
P=1

P=j+2

— (K7™ = K%)8, (7).

(7.66)

(7.67)

(7.68)

(7.69)

L'équation intégrale d'un probléme hétérogene est généralement basée sur la technique des

fonctions de Green associée a un milieu infini. Toutefois, on considére ici une fonction de

Green G/*1 associée a K/*1 définie par :

Ki].HGHl(r —1)+6(r—71") =0 avec lim ¢/**(r—1r")=0.
J ) r—00

L’opérateur de projection associé a | + 1 s’écrit:
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"]+1 — F]+1.K]+1

ou I'’*1 e tenseur de Green modifié en conductivité donné par:

r’-1 =-vvg/+1,
Les propriétés IT'*1 sont définies par :

e=-VieIll’'''«xe=e—e°

dlvq =0 H]+1 * H]+1_q = (0 avec H]+1 — K]+1_1_

L'équation intégrale (7.53) est ainsi reformulée:

e(r) = e —z M+ (r—r"). 1L AKP/1* e(r') dV,'
Vp’

N

- zf M+ (r —r"). H*1L. AKP/1* e(r) dV,'
p=ye27 VP’

+ | W (r—7r").H*LAKIH0 e(r') avy'.
Vo'

Le champ intensit¢ moyen dans (2; s’écrit :
50 _“N P/J+1 g
eV =e° L] 1 2 ppAK

N
- E ]Lm AKP/I+L e(r) dVp

P=J+2y,/

1
+Q—] f Lfﬁ/”f AKI*1/0 e(r') dV,'.

Vo'

ou LB“ est le tenseur de conduction de polarisation associé a K#et au volume (2,,

Lg“ = j r* (r—r"dn, pour r' € 0,
a

a
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(7.71)

(7.72)

(7.73)

(7.74)

(7.75)

(7.76)

(7.77)



et Lgxt/ % egt le tenseur de conduction de polarisation extérieur associé a Kfet a 1’extérieur

de 2,

L% = f r (r—r")dn, pour r' ¢ Q,. (7.78)
0

a
La différence entre les champs d’intensités moyens 2+ et % est exprimée par:

J J

0} Ny
éﬂj+1_éﬂ]=_Q_NLﬂ]+1- E ¢PAKP/]+1 P+Q_L]+1 g ¢pAKP/]+1.éP
]

1 J+1
J+ P=1 P=1

N
1
B Z LEX U ARP/IL g(y1y avy'

J+1
! P=J+2 1y,
L&
Ext/0 ’ '
+_(2_ z L]+1 J AKP/I+L e(r") dVp (7.79)
T Ptz

1
+ f LEX O ARIH0 ey dvy

1 LExt/0 , ,
—Q—]f i1 AKITHO e(r") dVy

La derniére étape consiste a relier les champs d'intensité entre deux phases successives en
utilisant la relation de confocalité entre les ellipsoides. Les relations entre les intensités
intermédiaires @/ et @%/+1 sont obtenues en utilisant les relations de confocalité entre les

ellipsoides £2; et £2;,4 (voir démonstration (7.31) a (7.42)):

1 Extyo; 1 EXt/Q11

L
_Q] J+1 Q]+1 J+1 (780)

En utilisant 1’équation (7.80), I’équation (7.79) se simplifie en :

Visr Qy
a4 _ gy = J¥1 [+ Z dpAKP/I 1 (7.81)
.Q] _Q] 1 J+1°

J41 _ 241 Q4 Q41 Ly
avec L]+1 L}+1 Vi (L]+1 L]+1)

Le tenseur A2///+1 lie les champs intensité dans deux ellipsoides successifs par :
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J -1

A/ = |+ g’“ L]fj_ll.z AKP/T+1 AA2P/%
J+1 P=1

(7.82)

avec : AA%P/%) = z—PA”P/”J —2p7L f0p-1/9) ot AA1/ =22 /0y,

7 2y Q2

Le tenseur de localisation thermique A”/® de la phase ‘P’ est obtenu par la relation de

récurrence :
P/0 2y 0p/0 N/O
P

Les tenseurs de localisations A”/® constituent la solution au probléme d’inclusion multi-

enrobée. Nous obtenons une expression compacte dépendant des tenseurs de conduction de

. 0 , . . .
polarisation L] 11 donnés dans le cas de comportement anisotrope et d’inclusions de formes

ellipsoidales.

En utilisant la généralisation du modele a un cas multi-enrobé, nous considérons un composite
a trois phases (3+1 phases) constitué d’une inclusion, de conductivité thermique K* enrobée
dans une phase de conductivité K%, enrobé dans une phase de matrice, de conductivité

thermique K™ et I’ensemble plongé dans une phase infinie de conductivité thermique K°.

Nous définissons la relation entre les champs moyens d’intensités e(r) et de flux thermique

q(r) et les valeurs macroscopiques E et Q en utilisant les relations de moyennes :

1
E = o T(r).N(r)d S = ¢, &' + ¢p,e> + ¢ e3
3
S3

(7.84)

1 . _ _
0=4 f(q.N).rdS = $1 T + 62 + daT°
S3

En considérant une homogénéisation auto-cohérente généralisée, avec K° = K¢/ et e® = E,

nous définissons la conductivité thermique effective par :

KT = ¢, K. AV 4+ ¢, K?. A%/°fT + . K3. A3/efT (7.85)
ou:
Al/eff = A1/92 gR2/03 pgQs/eff (7.86)
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A2leff — (&1 _ EAl/-Qz) A22/95 p0s/eff

2 VZ
A3/erf = (& [_)2 A92/93> A%s/eff
V3 3
avee !
-1
AV = [1 i ——13. AKl/Z]
1ty

5 $1 o "1 Agl/2 A1/f22)]_1

A%/ f = [1+ L2 (AK3/®IT + ARV AV % + (¢,

A%/ = [1 + ¢5L3 (AK2/3 +——

+ ,)AK/3  A%2/95)] 7

Al/ﬂ3 — Al/.QZ.A.Qz/.Q3
7.4 APPLICATIONS ET COMPARAISONS

7.4.1 Applications pour des composites a deux phases

Dans la suite, on considére un composite biphasé constitu¢ d’une inclusion ellipsoidale de
volume V; de conductivité thermique K! entourée d’un enrobage de volume V. de
conductivité thermique K¢ intégré dans le milieu homogéne de référence noté 0’ de

conductivité thermique K/ (la conductivité thermique recherché).

7.4.1.1 Cas ellipsoidal

On considére une inclusion ellipsoidale de demi-axes (a4, a,, as) de conductivité thermique
isotrope K* = K'I, entouré dans un enrobage ellipsoidale de demi-axes (by,b,, b3) de
conductivité thermique isotrope K¢ = K€I. La condition de confocalité est défini par :
b3 — a% = b? — a?. Nous notons les facteurs de forme de I’inclusion a et de I’enrobage y
avec: a = az/a, = az/a, et y = b3/b; = b3/b,. la fraction volumique de I’inclusion est :
f=pBad/ab3. Les facteurs de formes a ety peuvent donc étre liés & f par I'équation non

linéaire suivante
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1—a?)3
yé-3 y4+<3+(a—2)f12>y2—1=0 (7.87)
En résolvant les équations implicites (7.49), les conductivités thermiques
transversales et longitudinales effectives peuvent étre exprimées comme:

f KS(K* = K©)

Kleff =Kzeff — KC - T —
K¢+ (K' - K)(g1(a) — f9:(B))

K — ke + f K°(K* — K°)
’ K¢+ (K* = K)(g3(a) — fg3(B))
(7.88)
avec:
x(cos™t(x) —xV1 — x2
gl(x) = ( 2(1 _x2)3/2 ) etg3(x) =1- Zgl(x) pour x <1
x(xVx2—1—cosh™1(x)
g1(x) = ( T ) et gz(x) =1—2g,(x) pourx > 1.

Les expressions sont identiques a celles obtenue par les modeles de Lee et Kim (Lee & Kim

2013; Lee & Kim 2010).
7.4.1.2 Cas sphérique
D’apres 1’équation (7.49), la conductivité thermique effective s’écrit :

3f (K* — K°)
A-HK*+Q2+f)Ke

Kefl = K¢ + K¢, (7.89)

L’expression est identique a celles obtenue par les modéles exactes de Hashin (Hashin 1968)

et Hervé (Herve 2002).

7.4.1.3 Cas cylindrique

On considere maintenant le cas de particule cylindrique aligné avec la direction 3 et de phases
de conductivités thermiques isotopes avec K* = K1I et K¢ = K°I. D’aprés ’équation (7.49),

la conductivité thermique effective s’écrit :
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2 f, (K = KOK®
(1 —f) K+ A+ f)Ke

(7.90)

Keff Kc_l_ f(Kl C)

On obtient des relations identiques a celle de Lee et Kim (Lee & Kim 2013; Lee & Kim 2010)

7.4.2 Applications pour des composites a trois phases

On considére un cas sphérique a 3+1 phases isotropes, constitué d’une inclusion ‘1’ enrobée
dans une phase ‘c’, enrobée dans une phase de matrice ‘m’, plongée dans le milieu homogene

équivalent ‘ef f’. Dans le cas de 3+1 phases, nous pouvons écrire:

el = AV E
(7.91)
e’ = A°/°IT E.
Soit :
K®T = K™ + f,(K* — K™).AY*/T + f.(K° — K™).A%/¢/f (7.92)
avec:
AVerf = [fl ((1 +Leff AKY/eIT) +f 7 (I+Leff AK™/fT)
x (U= fu = f2I+ (L = (fy + fIL™). AK“’”))
((1 + Leff AK®/eIT) + T f I+ Leff AK™/fT)
(7.93)

X ((1 —fA—fIl+ (Lfnc -+ fc)L%m)-AKC/m)>

-1

<1+<f1]:rfL1 flfifl“ )AKl/C)

AclelT = (H(flf:fc flf:fc ) AKl/C) AY/eIT,
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Dans le cas d’un comportement isotrope des phases et d’une morphologie sphérique, la

conductivité thermique effective se réduit a :

Keff = gm NKeff

Dyerr

avece
Nyerr = 2fo(1+ 2f, + 2f.)K? + 2f;KTK™

+ K (Gfy + 6f + f. + 8fife + fHK
(7.94)

+2(3f2 + 2(=1+ f)fe + u(=3 + f))K™)

Dyessr = 2fefuK* + fo(2 + f + fOK'K™
+ K ((3f, = 32 + f, — 4uf. — fOK

+(3f2 +22 + ff, + (6 + 5£))K™)

Nous obtenons une expression identique a celle obtenue par Hervé (Herve 2002).

Dans le cas d’un comportement isotrope des phases et d’une morphologie ellipsoidale, Le
modele GSCS donne des résultats en accord avec les résultats obtenus par Kushch (Kushch et

al. 2015) pour I’arrangement FCP pour des fractions volumiques supérieures a 0.2.

7.4.2.1 Influence du contraste de propriétés entre 'enrobage et la matrice

La conductivité¢ thermique effective dans la direction de plus grand axe est analysée en
fonction du contraste de propriétés entre I’enrobage et la matrice pour différents facteurs de
forme (Figure 34). La condition de confocalité est respectée entre I’inclusion et I’enrobage et
entre I’enrobage et la matrice. Le contraste de conductivité thermique entre 1’inclusion et la

matrice est K1 /K™ = 100 et des fractions volumiques f; = 0.4 et f, = 0.08.
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Figure 34 : Evolution de la conductivité thermique effective dans la direction 1 en fonction du
contraste de la conductivité thermique K¢/K™ pour différents facteurs de forme.

On observe une évolution sigmoidale de la conductivité thermique effective en fonction du
contraste de propriétés entre 1’enrobage et la matrice comme déja mis en évidence par
Benveniste (Benveniste 2013). Deux plateaux correspondent aux cas limites d’un enrobage
trés faiblement K¢ <« K™ ou hautement K¢ > K™ conducteur. Le plateau intermédiaire
montre que la conductivité thermique effective est également fortement influencée par le

facteur de forme.

7.4.2.2 Influence du facteur de forme sur la conductivité thermique effective pour différents

contrastes

Dans les mémes conditions, 1’effet de 1’évolution de la conductivité thermique effective dans

la direction 1 en fonction du log;, as/a, est étudi¢ pour différents contrastes K“/K™.
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Figure 35 : Evolution de la conductivité thermique effective dans la direction 1 en fonction du facteur
de forme pour différents rapports de conductivités thermiques K¢/K™.

De nouveau, la géométrie sphérique minimise la conductivité thermique effective. Lorsque
I’ellipsoide tend vers une forme cylindrique, la conductivité thermique effective selon le plus

grand axe tend vers une valeur asymptotique qui dépend du contraste K¢/K™ .

7.4.2.3 Influence de I’anisotropie

Les porosités affaiblissant la matrice dans les composites ne se répartissent pas de facon
homogene autour des inclusions. Le comportement de 1’enrobage dont les propriétés dérivent
de celle de la matrice par un facteur d’affaiblissement doit donc étre considéré anisotrope. Le
modele permet de rendre compte de 1’anisotropie de comportement de 1’enrobage qui est
décrit par le contraste K53/K™ avec K53/Kj; fixé a différentes valeurs (Figure 36). Le
contraste de conductivité thermique entre ’inclusion et la matrice est K*/K™ = 100 et des
fractions volumiques f; = 0.4 et f, = 0.08. L’anisotropie de la phase ‘c’ induit un décalage
du plateau entourant les valeurs de plateau asymptotiques obtenues pour une interphase
faiblement et fortement conductrice. Lorsque le rapport de conductivité K5;/K7; augmente, la
largeur du plateau diminue. Ce phénomene est cohérent avec un meilleur transfert de chaleur

induit par une conductivité plus élevée.
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Figure 36 : Evolution de la conductivité thermique effective dans la direction 3 en fonction du rapport
K55 /K™ pour différents rapports de conductivités thermiques K$5 /K{;.

7.5 CONCLUSIONS

Dans cette partie, nous avons proposé la solution du probléme d’une inclusion multi-enrobée,
basée sur les fonctions de Green et I’application des opérateurs de Kunin. L’hypothése de
confocalité a permis la simplification des équations intégrales liant les champs d’intensité
entre des enrobages successifs de ’inclusion composite. A travers le modele auto-cohérent
généralis¢, nous avons estimé la conductivité thermique effective de composites renforcés de
particules ellipsoidales et de comportement thermique anisotrope par phase et pour une

fraction volumique de charges élevée.

Dans le cas d’un composite biphasé, notre modele a été validé par le modele de Lee et Kim
(Lee & Kim 2013; Lee & Kim 2010) et par les résultats numériques fournis par Kushch

(Kushch et al. 2015) dans le cas de grande fraction volumique de renforts.

Une ¢tude paramétrique a été faite dans le cas d’un composite a trois phases, avec une
particule ellipsoidale enrobée dans une phase ‘c’ plongée dans la matrice. Nous avons montré
I’influence de la conductivité¢ thermique de la phase ‘c’ et du facteur de forme des particules

sur la conductivité thermique effective du composite.

Dans le chapitre suivant, nous proposons une autre approche pour résoudre le probléme d’une
inclusion multi-enrobée. Pour simplifier I'équation de récursivité, on pose une hypothese sur
le comportement du milieu dans lequel est plongé l'inclusion composite, permettant de

s’affranchir de I’hypothése de confocalité.
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Chapitre 8 : Conductivité thermique effective par
approche auto-cohérente généralisée, cas
d'inclusions multi-enrobées a morphologie arbitraire
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8 CONDUCTIVITE THERMIQUE EFFECTIVE PAR APPROCHE AUTO-
COHERENTE GENERALISEE, CAS D'INCLUSIONS MULTI-ENROBEES A

MORPHOLOGIE ARBITRAIRE

8.1 INTRODUCTION

Comme dans le chapitre précédent, nous nous intéressons a la résolution du probléme d’une
inclusion multi-enrobée a morphologie arbitraire plongée dans une matrice infinie. Nous
proposons la résolution de ce probléme d'hétérogénéités en thermique par la formulation d'une

équation intégrale établie par l'introduction de fonctions de Green thermique.

Le mode¢le sera développé dans un premier temps dans le cas d’un matériau biphasé et dans
un second temps dans le cas d’une inclusion multi-enrobée. L'objectif de cette section est
d'appliquer ce modéle aux matériaux composites présentant une interphase entre les
inclusions et la matrice. Dans ce cas le comportement de 1'interphase est assimilé a celui de la

matrice avec une dégradation des propriétés due a la présence des porosités.

8.2 IMODELE AUTO-COHERENT GENERALISE A (2+1) PHASES

Nous considérons un volume hétérogéne de volume V, dont la conductivité thermique K (1)
dépend de la position (X, x5, x3). Ce matériau est constitué d’une inclusion composite de
volume V, constituée d’une inclusion ellipsoidale de volume V; entourée d’un enrobage

ellipsoidal de volume V, intégré dans une matrice infinie (MHR noté ‘0’).

La conductivité thermique de chaque phase P est décrite par le module K”, ou K* représente
la conductivité thermique de I’inclusion, K¢ la conductivité de la phase d’enrobage et K° pour

le VER.
Le flux thermique q(r) et l'intensité e(r) sont décomposé€s comme suit:
e(r) = e + e4(r) (8.1)

q(r) = q° + q*(r) (8.2)

Les équations du probléme dans le cas de conductivité thermique dans un milieu hétérogéne

s’écrivent :
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q(r) = K(r).e(r) avec K(r) = K° + §K(r)
V.qr) =0

e(r)=-V.T (r)

T(r) = e®.r pourr € oV

Avec ce systéme nous pouvons écrire :

q(r) = K° e(r) + 6K(r).e(r)

Ki(}ej,i(r) + (6Kl](r)e](r))l = 0.

(8.3)

(8.4)

(8.5)

(8.6)

(8.7)

L’équation différentielle est résolue par I’intermédiaire des fonctions de Green G° associées

au MHR, définit par :

Ki(}G,(i)j(r —1)—=8(r—r1") =0avec rh_)r?o G°(r)=0.

(8.8)

La température et le champ d’intensité sont définis par Hatta et Taya (Hatta & Taya 1986),

tels que :

T (r) = — f GY(r —r)6Kj (re, (") dV’

VI

ef(r) = j G5 (r —r)6K; (re (r) av'.

VI

On obtient donc le champ d’intensité sous la forme :

e;(r) =el + j G (r — 8K (re,(r) dv'.

VI
Avec notre morphologie, nous pouvons écrire :

SK(r) = AKY° 6,(r) + AK®/°6,(r)
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1 pourr € V; 1 pourr €V,

avec 0,(r) = { etf.(r) = {

0 pourr ¢ V; O pourr ¢V,

L'équation intégrale (8.11) devient:

e(r)=e’ — f r’tr—r").AKY°. e(r')dv," — f r’(r—r".AK°. e(r") av.’ (8.13)

v’ v.'
ou I'® est le tenseur de Green modifié tel que : [ (r — ') = =G}, (r — 1)

Les opérations de moyenne peuvent donc étre définies, telles que :

_ 1
FP=— | Fr)dv,. (8.14)
Vp
Vp

Afin de déterminer la conductivité thermique effective du composite, il est nécessaire de
déterminer les tenseurs de localisations thermiques A'/° et A°/° reliant le champ intensité

moyen V; et V. au champ homogeéne e°.

Nous pouvons dans un premier temps déterminer le champ intensité moyen dans 1’inclusion

composite V, :
e?=e’ — ¢, L% .AKY/°. 8" — ¢ L2. AK/°. &° (8.15)

On note ¢ et ¢, respectivement les fractions volumiques de I’inclusion V; : ¢, = V; /V,et de

I’enrobage V. : ¢, = V./V,.

L3 est le tenseur de polarisation associé a K%et au volume V, :

L% = j r’(r—r')dv, pour r' € V,. (8.16)
V3

L’intensité & peut étre liée aux intensités &' et €° par la relation :

e’ =¢, el + ¢.ec. (8.17)

On définit la relation entre I’intensité de ’inclusion V; et I’intensité de V, par:
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el = A2 e (8.18)
En combinant les relations (8.15), (8.17) et (8.18), on obtient :

e = A%/0 ¢g°

avec : (8.19)
A2/0 = [I + L2 (¢, AKY/C. AV/? 4+ AR</0)]

Le tenseur de localisation thermique de 1’inclusion relatif au milieu homogeéne de référence

est noté A1/9:

gl = A41/0 g0
avec : (8.20)

Al/O — A1/2.A2/0.

Pour obtenir A1/° et A°/® nous devons déterminer A*/?. Nous reprenons 1’équation intégrale

(8.13) et nous déterminons le champ intensité moyen dans I’inclusion :

1
el=e' —— ] f rer—r"). AKY°. e(r" dv,' dv,

Vi
Vl V]_’
(8.21)
1 !
_V] j re(r—r").AK<°. e(r") av,’' dv,.
! Vi v/
L’équation peut donc se réécrire sous la forme :
el =e’ — Li.AKY/0 8!
(8.22)

1 !
_7f fl"o(r—r’).AKC/O.e(r’)ch av,
1

Vi v/

ou L} est le tenseur de polarisation associé a Kt a I’ellipsoide de volume V; :
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L} = f r’ (r—r')dv, pour r' €V,. (8.23)
Vi
Le second terme de 1’équation est plus compliqué a déterminer, car fvl r°(r —r'")dv, n’est
pas uniforme car r appartient a Vet r’ appartient a V. qui est extérieur a V.
Les champs d’intensit¢é moyens dans 1’inclusion V; et dans I’inclusion composite V, sont
établis pour une matrice infinie homogeéne. La différence entre @' et €2 est écrite :
e’ —e' = —¢,L3.AKY/°. 8" — ¢p.LE.AK/°. &° + L}. AK'/°. &'
1 , 8.24
+ 7 j j re(r—r").AK</°. e(r") dv,' dv,. (8.24)
1

Vi v/

L’équation (8.24) peut étre simplifiée en considérant que I’enrobage a la méme conductivité
thermique que le milieu homogéne de référence: K¢ = K°. La différence entre la

conductivité thermique de ’enrobage et du MHR s’annule : AK/® = 0. Nous obtenons :

el = [I+ (Lt — $,L2).AKY/<] 8% = A1/, g2
(8.25)
avec : AY? = [I + (L} - qbng).AKl/C]_1

ou Llest le tenseur de polarisation associé au module de conductivité K€ et a la morphologie

de Pellipsoide V;:

Ll = ] rc(r—-r")dv, pour r' € V,. (8.26)
Vi
Finalement, le tenseur de localisation A'/° est donné par :

A1/0 — Al/Z.AZ/O

1+ (L2 — ¢y 12). AKY/C] [1 + L2(¢, AKYC. [ + (LE — ¢, L2). AKY<] ™ (8.27)

-1
+ AKC/O)] :

Nous pouvons donc écrire :

149



el = AY0.e°
ec = A% &°
avec :

+ (I + L2 AKC/0). (L} — ¢, L2). AKY/<] ™"

A0 = (1 + (L - ¢1L§).AK1/C) A/

1-¢y
Nous définissons la relation entre les champs moyens d’intensités e(r) et de flux thermique

q(r) et les valeurs macroscopiques E et Q en utilisant les relations de moyennes :

1
E = A T(r).N(r)dS = ¢, e* + ¢ e°
2
Sz

(8.29)

_ 1 N)rd S = ¢, g gc
Q—V—zf(q- )rdS =¢1q" + ¢.q
Sz

Nous utilisons un schéma d’homogénéisation auto-cohérent généralisé, avec e’ = E et

K° = K°/7_ On obtient la conductivité thermique effective s’exprime sous la forme :

KeT = K¢ + ¢p,AK"/¢. A/ efT (8.30)
avec:

AT = [+ L. (91 AKYIT + (1 — ¢y )AK/IT)

+ (I + L2 ARE/°IF) (LE — ¢, L2). AKY/€] .

La conductivité thermique ainsi obtenue permet de prendre en compte la forme de I’inclusion
par I'intermédiaire des tenseurs de conduction de polarisation sans étre limité par I’hypothese

de confocalité.

8.3 IMODELE AUTO-COHERENT GENERALISE A (N+1) PHASES

Nous considérons un volume hétérogéne de volume V, dont la conductivité thermique K (r)
dépend de la position r(x;, x5, x3). Ce matériau est constitué d’une inclusion ellipsoidale de
volume V; enrobée de N — 1 phases plongé dans le milieu homogene de référence (MHR)

noté ‘0.
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La conductivité thermique de chaque phase est décrite par le module K¥ pour chaque

phase P € {1,2, ..., N} et K° pour le MHR.
Nous considérons un champ d’intensité e® appliqué a la surface extérieure dV du MHR.

On note la fluctuation 6K (r) sous la forme :

N 1pourreVp
SK(r) = Z AKP/0 6,(r) avec 0, (r) = etP € {12, .. N}. 8.31)
poi 0 pourr & Vp
Avec I’équation et (8.31), on obtient :
N
e(r)=e’ — Z J. r’Gr—r").AK?°. e(r")dv,'. (8.32)
P=1 VP,

Nous considérons I’inclusion composite {); constitué par la somme des volumes Vp pour
Pe{l1,2,..,]J} pour J €{1,2,..,N}. Nous obtenons les relations permettant de lier les

différents volumes :

N J
‘QN = Z VP 5 .(2] = z VP ; Vp = QP - .Qp_l. (833)
P=1 P=1

Les opérations de moyennes peuvent donc étre définies telles que :

FP = 1 F(r)dVp, et F = S F(r)dV, (8.34)
VP P QP 'QP. .
P 0p

Les champs intensité sont déterminés dans les différentes phases :

N ]
0
e = Z ppe’s oL el = Z bp & (8.35)

ou ¢preprésente la fraction volumique de la phase P telle que : ¢pp = Vp /02y
Les champs intensité e’et 8?7 satisfont la relation de moyenne :

"QP -0 "QP—l —
— P Np_y
o, e o, e . (8.36)

¢Pép =

Afin de déterminer la conductivité thermique effective du composite, il est nécessaire de
déterminer les tenseurs de localisation thermique A”/° reliant le champ intensité moyen dans

la phase P et le champ homogene e°.
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Le champ intensité moyen est déterminé dans (2 par :
N
— 0 —
g = g0 — [N, Z bp AKP/0. 6P (8.37)
P=1
ou Lg” est le tenseur de polarisation associé a K%et au volume Q) :

LN = f r’ (r—r")doy pour r' € Qy. (8.38)
On
Les relations entre les intensités 8%/, 8%+t et @V sont définies, avec ] € {1,2,...,N — 1}

eV = A%/ g%+ et @l = AN/ g, (8.39)
En combinant les relations (8.37) et (8.39), on obtient donc :

e = AW/0 g0

avec .
N -1
AW/ = [ 4 L0V, z AKP/°, AA”P/”N] (8.40)
P=1
ou:

AA2P/ON = 2P p0p/0Nn _ 2P-1 p0p_1/0ON of A4/ = 21 g01/0N
On On O

Le tenseur de localisation thermique AP/® de la phase ‘P’ relatif au milieu homogéne de
référence s’écrit :

e’ = AP/0 e°

(8.41)

AP/0 = Q_NAAQP/QN_AQN/O_
P

L’équation de localisation thermique (8.37) donne de maniére exacte le champ d’intensité de
I’inclusion composite (2. Des €quations complémentaires écrites jusqu'a l'avant dernier
enrobage (d'ordre N — 1) lient le champ d'intensité e/ dans l'inclusion composite a celui

I'entourant immédiatement d'ordre / + 1 avec J variantde 1a N — 1.

L’équation (8.31) est décomposée de la sorte :
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J
e(r) =e’ — Z J. re(r—r").AK?/°. e(r") avy’
\%4

!
P=1""F

N (8.42)
— Z f r’Gr—r").AK?°. e(r)dV,'.
p=T+17 VP’
Le champ intensit¢ moyen dans (2; s’écrit :
eV = e° ——Lﬂ] Z dpAKF/0. "
P
N (8.43)
1
-5 Z f f r°(r—r").AK"°. e(r') dvy'da;.
) p=TH1 Q vp!
La différence entre les champs moyen dans e?/+1 et e/ est exprimée par:
Vigr 02
g2+ _ g — 510 N L9,.. Z dpAKP/0. 6P AKT+1/0 g+l
J 2]+l J+1
1 &
n z f f r°(r—r') . AK?/°. e(r") dVp'd(2),4 (8.44)
T pTe2 2741 vp'
L
+5 z j f r'(r—r").AK"°. e(r') dVy'do,
J p=T+1 Qv
g0 —_J0 41 (10 0
aVeC . L]+1 -_ L_Q]+1 - V]+1 (LQ]+1 - LQ]).

On suppose que chaque enrobage de °/+1° a ‘N’ entourant I'inclusion composite 2; a la
méme conductivité que le MRH : K/*1 = K°. L’équation (8.44) devient en considérant cette

hypothése AK?/® = 0 pour P € {J,] + 1,...,N}:

]
Vsl 1
g+ — gty = JHL N L]]I11 E dpAKP/I+1 8P (8.45)

J¥1 _ p 2541 2y Q1 Y
avec Ly =L, ) V]+1(L]+1 L]+1)

Le tenseur de localisation du champ d’intensité s’écrit :
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Ji -1
a2/ = |1 4 2 Lf“.z AKP/I+1 AA%p19;
pP=1

.Q J+1
J+1 (8.46)

avec : AA%P/%) = z—PA”P/”J —2p7L f0p-1/9) ot AA1/ =22 /0y,

7 2y Q2

Le tenseur de localisation du champ d’intensité A”/%est obtenu par la relation de récurrence :

AP/0 = f)—NAA”P/”N.AN/O. (8.47)
P

AP/° constitue la solution du probléme d’inclusion multi-enrobée dans le cas de conductivité

thermique anisotrope par phase et de morphologie ellipsoidale arbitraire.

Nous considérons un composite a trois phases (3+1 phases) constitu¢ d’une inclusion, de
conductivité thermique K', enrobée dans une phase de conductivité K?, enrobé dans une
phase de matrice, de conductivité thermique K et ’ensemble plongé dans une phase infinie

de conductivité thermique K°.

Les tenseurs de localisation sont donnés par :

Al/o — Al/.QZ.A.Qz/.Q3.A.Q3/O

0, V
A2/ = (_21 _ _1A1/n2> A%2/%5 40:/0

v,V (8.48)
A3/0 = (&1 _ EA-QZ/-%) 43/0

7T
avec .

-1
A2z = [1 1% .AKl/Z]
$1+ P2
-1
A2/ = [1 + ¢5L3. (AK2/3 + LAKl/Z.Al/ﬂz>]
b1+ P (8.49)

-1
A%/0 = [1+ L?. (AK3/T + o AKY2 A% + (¢ + ) AK?/3 . A%2/93)]

Al/.Q3 — Al/.QZ.A.Qz/.Q3

Nous définissons la relation entre les champs moyens d’intensités e(r) et flux thermique q (1)

et les valeurs macroscopiques E et Q en utilisant les relations de moyennes :
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1
E=— | T@).N(IdS = ¢, 8 + ¢, + h5&°
3
S3

(8.50)

1 _ _ —
0= [@Mrds =97 + 6.3 + 57
3
S3

En considérant une homogénéisation auto-cohérente généralisée, avec K° = K¢/ et e® = E,

nous définissons la conductivité thermique effective par :

Ke/T = ¢, K*. AY eI + ¢, K2 A?/¢fT 4 . K3. A3/efT (8.51)

Les équations de localisation formulées par cette approche basée sur une hypothése
simplificatrice portant sur les propriétés du milieu entourant chaque inclusion composite a
chaque étape de localisation de I’intensité ont la méme structure que celles écrites dans le
chapitre précedent. En appliquant une condition de confocalité sur les enrobages successifs,
ce nouveau modele donne les mémes expressions de localisation que celles obtenues
précédemment. Cette nouvelle approche inclut la formulation exacte reposant sur les
conditions de confocalit¢ et permet de plus de proposer une solution pour les autres

morphologies d’assemblage (homothétique ou non).

8.4 APPLICATIONS ET COMPARAISONS

8.4.1 Applications pour des composites a deux phases

Dans la suite, on considére un composite V, a deux phases, constituée d’une inclusion
ellipsoidale de volume V; de conductivité thermique K* entourée d’un enrobage de volume
Vi, de conductivité thermique K™ intégré dans le milieu homogéne de référence noté ‘0’ de

conductivité thermique K¢/ (la conductivité thermique est recherché).

Nous utilisons un schéma d’homogénéisation auto-cohérent généralisé, avec e’ = E et

K° = K¢/T_ On obtient la conductivité thermique effective s’exprime sous la forme :

K®/ = K™ + fAKY/™ AY/eff
(8.52)
avee !

AYerS = [1+ (LY, — ¢, L%). (AKYIS + (1 — ¢y) (LY, — ¢4 L2). AKY/™ AK™/ I T )]‘1.
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8.4.1.1 Influence des facteurs de forme de l'inclusion et de 'enrobage

Notre modéle GSCS a morphologie arbitraire (GSCS-II) est appliqué au cas d’un composite a
deux phases constitué d’une inclusion ellipsoidale de conductivité thermique K* et de demi-
axes aq, a, et as, avec un rapport de forme : @ = asz/a; = az/a,, enrobée dans une matrice
ellipsoidale de conductivité thermique K™ et de demi-axes by, b, et b3, avec un rapport de
forme : p = b3 /b; = b3/b,. Le modele GSCS a morphologie arbitraire est comparé aux
bornes de Calvo-Jurado et Parnell (Calvo-Jurado & Parnell 2015). On considére donc un
composite avec des inclusions ellipsoidales d’alumine de conductivité thermique isotrope
K1 =20W.m 1. K™! enrobé dans une matrice d’aluminium de conductivité thermique

isotrope K™ = 247W.m™1. K~ avec une fraction volumique d’inclusion f.

Lorsque les facteurs de forme de I’inclusion et de I’enrobage sont différents, on retrouve la
conductivité¢ effective donnée par la borne supérieure de Calvo-Jurado et Parnell (Calvo-

Jurado & Parnell 2015): pour les inclusions sphériques @ = 1 et un enrobage avec un facteur
de forme oblate et prolate de respectivement p = \/7 ,p =1/f (Figure 37) et pour l'inclusion
ellipsoidale avec un facteur de forme oblates et prolate de respectivement @ = f, a = 1/

\/? dans le cas d’un enrobage de forme sphérique p = 1 (Figure 38).

A ff
250 Kef

—— KT, p = F1/2 [Calvo-Jurado & Parnell 2015]et modéle GSCS — II
\ —e- K175 p = f1/2 [Calvo-lurado & Parnell 2015]
\ —— Kf{“ ; p = 1/f [Calvo-Jurado & Parnell 2015]et modéle GSCS — 11

200 |V off—
Y —= KT p = 1/f [Calvo-Jurado & Parnell 2015]

150 A

100 ~

50

Fraction volumigue de charge

Figure 37 : Evolution de la conductivité thermique effective en fonction de la faction volumique
d’inclusion pour une inclusion sphérique et un enrobage ellipsoidale.
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250 n eff+ \
=K' ;a=f [Calvo-Jurado & Parnell 2015]et modéle GSCS — II
\ -=-K/'" ;a=f  [Calvo-lurado & Parnell 2015]
\
200 4 A — KT ;@ = f'/2[Calvo-Jurado & Parnell 2015]et modéle GSCS — 11
Y\ —w- Kflff_ ;@ = f~1/? [Calvo-Jurado & Parnell 2015]
\\
.
150 A
AY
N
N
h Y
N
100 A
50
0 \ \ 1
0 0,2 0.4 0,6 0.8 1

Fraction volumique de charges

Figure 38 : Evolution de la conductivité thermique effective en fonction de la faction volumique
d’inclusion pour un enrobage sphérique et une inclusion ellipsoidale.

8.4.2 Cas d’un composite a trois phases

On considére le cas de composites a 3 phases constitué d’une inclusion ‘1’ entourée d’un
enrobage ‘c’, plongé dans une phase de matrice ‘m’. On notera les fractions volumiques par

f1 et f. pour les phases ‘1’ et ‘c’ respectivement.

Les champs d’intensité dans les différentes phases satisfont les relations de localisation :

el = AV E

e = A°/¢IT E (8.53)
e™ = A™/°/T E.

La conductivité thermique effective K¢/ associée au schéma auto-cohérent généralisé est
décrite par :

K¢/f = K™ 4 f,AKY™ AY/eIT 4 f.AKC/™, AC/efT, (8.54)

avee
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AV/eff = A1/9% 49/ pQm/eff

Acleff = %(ch — QlAl/Qc)_AQc/Qm_AQm/eff
c

AM/eff = Vi(ﬂml — QCAQC/Qm)_AQm/eff
m

et
-1
A e = [1 + LLg. AKl/C]
¢1 + ¢c
-1
AQc/Om = [1 + ¢, L™, (AKc/m + 2! AKYC AL/ )] (8.55)
¢1 + d)c

-1
AOm/eff = [I 4 LT (AK™SS + ¢y AKY/™ AY O + (b + ;) AKE/™, A%/0m ) |

Q Q¢ Q¢ Qm
¢ch = Lc1 - ¢1Lc et ¢mL% =Ly — d)cl‘m .

Dans le cas de morphologie sphérique pour les inclusions, I’enrobage et la matrice, nous

retrouvons la solution exacte de Hervé (Herve 2002).

8.4.2.1 Influence du contraste de propriétés entre I’enrobage et la matrice

On considére le cas de composites a 3 phases constitué¢ d’une inclusion ‘1’ entourée d’un
enrobage ‘c’, plongé dans une phase de matrice ‘m’. On notera les fractions volumiques par
fi et f. pour les phases ‘1’ et ‘c’ respectivement. On se place dans le cas d’une homothétie de
forme entre I’inclusion, I’enrobage et la matrice. Le schéma d’homogénéisation est auto-

cohérent généralisé.

L’évolution de la conductivité thermique effective dans la direction 3 est analysée en fonction
du contraste de propriétés entre 1’enrobage et la matrice K¢/K™ pour différents facteurs de

forme a, /asfixés.
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Figure 39 : Evolution de la conductivité thermique effective dans la direction 1 en fonction du rapport
de la conductivité thermique de la phase ‘c’ et de la phase ‘m’ pour différents facteurs de forme pour
un cas homothétique.

De nouveau, la conductivité thermique effective présente 1’évolution caractéristique en
fonction du contraste de propriétés K¢/K™ présentée par Benveniste (Benveniste 2013) :
deux asymptotes sont mises en évidence pour une interphase entre les inclusions et la matrice
trés faiblement conductrice K¢ << K™ou trés fortement conductriceK¢ > K™. Le plateau
intermédiaire présente une conductivité thermique effective dont la valeur dépend fortement
du facteur de forme. La conductivité thermique effective est toujours améliorée dans la

direction de plus grand axe des ellipsoides.

8.4.2.2 Influence du facteur de forme

La conductivité thermique effective est analysée en fonction du facteur de forme a, /a3 pour
des contrastes de propriétés entre 1’enrobage et la matrice K°/K™ . Le contraste de
conductivité thermique entre inclusion et la matrice est K*/K™ = 100 et des fractions

volumiques f; = 0.4 et f. = 0.08 (Figure 35).
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Figure 40 : Evolution de la conductivité thermique effective dans la direction 1 en fonction du rapport
facteur de forme pour différentes conductivités thermiques de la phase ‘c’ pour un cas homothétique.

On constate comme dans le chapitre précédent que la conductivité thermique effective
augmente selon le plus grand axe des ellipsoides homothétiques et tend vers une valeur

asymptotique qui dépend du contraste K¢/K™ .

8.5 CONCLUSION

Nous avons présenté la solution du probléme de 1’inclusion multi-enrobée a morphologie
arbitraire dans le cas général de morphologie ellipsoidale et de comportement anisotrope par
phase. Nous avons évalué I’influence du facteur de forme des enrobages entourant 1’inclusion
sur la conductivité thermique effective. L’enrobage de I’inclusion peut décrire une phase
réelle de comportement dégradé par la présence de porosités, un compatibilisant ajouté pour
favoriser I’adhésion entre la particule et la matrice, et I’effet de la distribution des inclusions

dans la matrice (Ponte-Castaneda & Willis 1995).

Ce modele permettra I’interprétation de résultats expérimentaux développés dans le chapitre

suivant.
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Chapitre 9 : Etude expérimentale du comportement
thermomécanique et thermique des composites
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9 ETUDE EXPERIMENTALE DU COMPORTEMENT THERMOMECANIQUE ET

THERMIQUE DES COMPOSITES

9.1 INTRODUCTION

Dans ce chapitre nous nous intéressons a la partie expérimentale. La solution retenue pour
satisfaire le cahier des charges est un matériau composite a renforts particulaires dont la
formulation s'appuie sur les conclusions issues de la modélisation développée dans les

chapitres 2 et 3.

Par la suite, nous allons décrire le procédé¢ de mise en forme utilisé pour la réalisation des

¢échantillons ainsi que 1’étude faite sur I’optimisation des parametres de mise en forme.

Enfin, nous allons effectuer la caractérisation des échantillons réalisés, par 1’intermédiaire

d’essais thermiques, électriques et mécaniques.

9.2 CHOIX DES CONSTITUANTS DU COMPOSITE

9.2.1 Structure du composite

Un composite est un matériau hétérogene composé d’au moins deux matériaux non miscibles,
dont I’association confere a I’ensemble des propriétés qu’aucun des composants ne possede
séparément. Deux phases principales sont définies: les renforts et la matrice. Des
compatibilisants peuvent étre ajoutés pour améliorer 1’adhésion des renforts a la matrice. Des
additifs peuvent aussi étre incorporés a la matrice afin de modifier les propriétés du composite

(couleur, résistance aux UV, ...).

Matrice

Renfort

Figure 41 : Représentation schématique d'un matériau composite
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Les composites se divisent en plusieurs catégories suivant la nature de leur renforts et

matrice. La matrice est une phase de matériau solide enrobant les renforts. Cette phase est

de trois natures différentes : métallique, céramique ou organique. Différentes familles de

composites sont définies en fonction de la nature des renforts utilisés (Figure 42) :

e les composite a renforts particulaires

e les composite a renforts fibreux

e les composite a renforts structuraux

Renfort

E———

Particules

Fibres

Macro particules J— Micro particule Longues

Structure

Courtes

Stratifié

J—Panneau sandwich

UnidirectionnellesJ—

Tissées

Alignées

|

QOrientation
aléatoire

Figure 42 : Organigramme des différents renforts existants(Aucher 2011)

Les parties suivantes sont dédi¢es a la description de la matrice et des charges céramiques

choisies pour optimiser le composite selon le cahier des charges fixé par le partenaire

industriel.

9.2.2 Composite dans la littérature

De nombreuses études ont déja été faites sur ’augmentation de la conductivité thermique des

matériaux composites, avec des charges et des polyméres de natures différentes mais aussi

avec des procédés d’obtention variés. Le tableau suivant présente les conductivités thermiques

effectives obtenues dans la littérature, dans différentes configurations.
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Conductivité . Conductivité
thermique des Taux volumique thermique
Nature Charge Matrice de charge . Réference
charge o effective
W/(mXK)) W/(mK))
Cuivre 386 PEHD 10 0,7 (Tavman 1996)
Meétal Cuivre 380 PVC 40 1,8 (Mamunya et al. 2002)
Cuivre 384 PA 6 60 11,5 (Tekce & Kumlutas 2016)
Carbone Nanoplatelet de graphite 230 PP 25 1,2 (Kalaitzidou et al. 2007)
Graphite de synthése 600 PP 60 28 (King et al. 2010)
Quartz 10 PP 30 2 (Agari et al. 1990)
Alumine 35 Epoxy 80 4,5 (Bujard et al. 1994)
Céramique Nitrure d'alumine 180 PE 30 1,2 (Gu et al. 2009)
Nitrure de bore 60 PI 25 1,2 (Li & Hsu 2010)
Nitrure de bore 100 PI 60 7 (Sato et al. 2010)
Nitrure de bore 100 Epoxy 78,5 32,5 (Ishida & Rimdusit 1998)

Tableau 1 : Conductivités thermiques effectives obtenues dans la littérature pour différentes
configurations

On constate, avec le Tableau 1 que dans le cas de chargement avec de particules métalliques,
une conductivité thermique supérieure a 10W/(m.K) est atteignable mais nécessite des taux de
charge ¢élevés (60%). Cependant, 1’utilisation de particules métalliques avec un taux de charge
aussi important annule 1’isolation électrique du composite. De la méme maniére, 1’utilisation
de carbone permet une augmentation plus grande de la conductivité thermique du composite
mais rend le composite conducteur électrique. L’utilisation de charge céramique conductrice
thermique et isolante électrique est la seule solution permettant d’obtenir a la fois une

isolation ¢€lectrique et une conductivité thermique élevée.

Dans les travaux présentés dans le Tableau 1, deux méthodes pour la mise en forme des
composite ont ét¢ décrites : un mélange a chaud suivi d’une injection et un mélange de poudre

suivi d’une compression a chaud.

Pour la réalisation des composites dans les travaux de (Kalaitzidou et al. 2007; King et al.
2010; Tekce & Kumlutas 2016), la réalisation des échantillons est faite par un mélange a
chaud suivi d’une injection. Le procédé consiste a mélanger les charges, sous forme de
poudre, et un polymere, sous forme de poudre ou de granulé, a une température supérieur a la
température de fusion du polymere jusqu’a 1’obtention d’un mélange homogene. Le mélange
est ensuite injecté dans un outillage ou extrudé. (Tekce & Kumlutas 2016), (Kalaitzidou et al.

2007), (King et al. 2010)

Pour la réalisation des composites dans les travaux de (Agari et al. 1990; Tavman 1996;
Ishida & Rimdusit 1998; Mamunya et al. 2002; Li & Hsu 2010), la réalisation des
¢chantillons est faite par un mélange de poudre suivi d’une compression a chaud. Le procede

consiste a mélanger les charges et le polymere, tous deux sous forme de poudre. Les
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composant sont portés a température de fusion du polymeére et comprimés a haute pression

(>20MPa) dans un outillage de mise en forme.

9.2.3 La matrice polymére

Nous devons choisir un polymeére capable d’apporter des tenues en température et mécanique
suffisantes pour notre application. Un polymeére thermodurcissable serait envisageable, ayant
I’avantage d’avoir une trés bonne tenue en température. Cependant, la forme liquide des
thermodurcissables n’est pas bien adaptée aux mélanges a haut taux de charge, nécessaire
pour maximiser la conductivité¢ thermique, du fait de I’augmentation exponentielle de la

viscosité pour des taux de charge importants (Dupuis 2008).

Nous nous sommes donc dirigé vers des thermoplastiques, qui bien qu’ayant une tenue en
température en moyenne plus faible, disposent de polymeéres hautes performances pouvant
rivaliser avec les thermodurcissables. Nous avons choisi des thermoplastiques ayant les
caractéristiques thermiques et mécaniques les plus intéressantes : le PPS (Polyphényle
sulfone), le PBT (Polytéréphtalate de butyléne) et la famille des PEEK/PEKK
(Polyétheréthercétone/ Polyéthercétonecétone). Du fait du colit non négligeable de ces
matériaux, nous avons défini un autre polymeére, plus abordable, qui sera utilisé¢ pour effectuer

les essais préliminaires, le PA11 (Polyamide 11).

e Polyphényle sulfone (PPS)
Le PPS est un polymere thermoplastique semi-cristallin linéaire a faible ramification,
permettant un taux de cristallinité €élevé. Ce polymére possede une température de service
élevée, une résistant au feu et présentant un faible dégagement de fumées. Le PPS étant trés
peu visqueux au-dela du point de fusion, il est possible d’ajouter une grande proportion de
charge, jusqu’a 65%.

e Polytéréphtalate de butylene (PBT).
Le PBT est un polymere semi-cristallin dont le niveau de cristallinité est nettement supérieur
(60%) a celui de son homologue le polyéthylene téréphtalate (PET). Il possede une

température d’utilisation élevée et une bonne stabilité dimensionne avec son faible coefficient

de dilatation.

e Polyéthercétonecétone (PEKK)

Une structure quasi linéaire et aromatique confére au PEKK une excellente stabilité
thermique, y compris a long terme. Sa température de service en continu est importante, il se

situe ainsi immédiatement apres le polyamideimide et les polyimides.
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e Polyamide 11 (PA 11)

Le PA 11 est un polymeére thermoplastique semi cristallin bioplastique fait a partir d’huile de
ricin. Ce polymeére posséde des caractéristiques thermiques et mécaniques moyennes, une

densité tres faible et une bonne résistance a tout type de solvant.

Le tableau suivant représente les différentes propriétés qui nous intéressent pour les
polymeéres qui peuvent étre utilisées comme matrice. Nous y retrouvons les températures
caractéristiques, température de transition vitreuse, température de fusion et température
d’utilisation. Nous y voyons aussi les aspects au feu et fumées, le module d’Young, la densité

et la conductivité thermique.

9.2.4 Renforts minéraux

Afin d'affiner le choix de la nature des renforts, nous avons réalisé¢ un zoom de la Figure 1, ou
figure le détail des matériaux. Les ellipsoides de petites tailles représentent des dérivés du
méme matériau indiqué, nous pouvons donc en conclure que le choix des renforts répondant
au cahier des charges est limité. De plus, certains matériaux présents dans cette liste ne sont
pas utilisables, pour leur masse volumique trop élevée ou pour leur toxicité. La famille de

renfort retenue est donc celle des céramiques.
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Figure 43 : Représentation des matériaux en fonction de leurs conductivités thermiques (abscisse) et
de leurs résidences électriques (ordonnée) dans la plage souhaitée

Nous nous intéressons donc plus particuliecrement a deux types de charges céramiques, le
nitrure de bore et le nitrure d’aluminium. Du fait du colit non négligeable de ces matériaux,
nous avons défini deux autres minéraux, plus abordables, qui seront utilisées dans un premier

temps pour effectuer les essais préliminaires, 1’aluminosilicate et 1’alumine.
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e Nitrure de bore hexagonal

Le nitrure de bore est connu sous le nom de ‘graphite blanc’, il posséde une structure
hexagonale. C’est une substance avec des propriétés anisotropes, de bonne résistance a la
chaleur et de haute conductivité thermique (allant jusqu’a 300 Wm'K™). Cette derniére
propriété, combinée a une faible dilatation thermique, produit une excellente résistance aux

chocs thermiques.

Le nitrure de bore se différe du graphite par sa résistivité di¢lectrique et sa haute résistivité
electrique (10" Ohm.cm). Ainsi, il est souvent utilisé comme isolant électrique & trés hautes
températures. Inerte chimiquement, le nitrure de bore est utilisé dans la fabrication creusets
pour fondre les métaux. Ces caractéristiques tribologiques lui permettent d’€tre utilis€ comme
lubrifiant a haute température. Le nitrure de bore est non toxique et transparent aux

microondes.

e Nitrure d’aluminium

Le nitrure d'aluminium (symbole chimique : AIN) est un semi-conducteur. C'est un matériau
réfractaire et isolant électrique possédant une trés grande conductivité thermique (allant

jusqu’a 180W/(m.K)) et présentant une grande résistance a 1'oxydation et 1'abrasion.

e Alumine

L’alumine ou oxyde d’aluminium, de formule chimique Al,O3, est un composé chimique qui
existe a 1'état naturel dans la bauxite, sous forme d'alumine hydratée mélangée avec de I'oxyde
de fer. L'alumine est aussi utilisée comme matériau réfractaire et peut étre également utilisée

sous forme de corindon pour fabriquer des abrasifs.

e Aluminosilicate

Les aluminosilicates sont des minéraux du groupe des silicates dans lesquels certains atomes

de silicium Si sont remplacés par des atomes d'aluminium Al.

L’aluminosilicate est principalement utilisé en tant que céramique réfractaire et abrasive, mais
il est aussi utilisé en tant qu’isolant électrique. Il est aussi utilisé pour la fabrication de

porcelaine et d’accessoires de plomberie.

Le tableau suivant représente les différentes propriétés qui nous intéressent pour les charges
céramiques qui peuvent étre utilisées comme charge pour notre cas. Nous y retrouvons les
deux caractéristiques les plus importantes pour cette étude, la conductivité thermique et la

résistivité électrique. Nous voyons aussi la résistance mécanique a la compression, une
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propriété a ne pas négliger pour garder une tenue mécanique suffisante pour le composite et la
densité qui doit €tre la plus faible possible pour ne pas pénaliser la masse finale du matériau.
11 a été ajouté dans cette synthése, la dilatation thermique qui ne doit pas étre trop élevée pour
ne pas créer trop de décohésion lors du cycle thermique chauffe/refroidissement subi lors de

la mise en forme et lors de 1’utilisation du composite.

9.2.5 Conclusion

Nous avons choisi les matériaux permettant de répondre au mieux aux attentes, avec des
polymeéres a haute tenue en température (PPS, PBT et PEKK) et des minéraux isolantes
¢lectriques et a hautes conductivités thermiques (nitrure d’alumine et nitrure de bore). Ces
matériaux ayant un cott ¢élevé, nous avons sélectionné des matériaux modeles, a un prix plus

abordable, pour réaliser des essais préliminaires.

Les matériaux modéles ont été choisis comme ¢étant proches des comportements des
matériaux performants afin de pouvoir réaliser un plus grand nombre de tests. Nous avons
donc choisi comme matrice du Polyamide 11 (PA11) et comme charges, deux matériaux, de

I’ Alumine et de 1’ Aluminosilicate.
9.3 IMISE EN FORME DES COMPOSITES

Les essais expérimentaux sont faits en deux campagnes, une campagne d’essais avec les

matériaux modele et une campagne d’essais avec les matériaux plus performants.

La premicre campagne est faite avec des composites a matrice en PA11 chargée d’Alumine

ou d’Aluminosilicate, que 1’on notera respectivement PAAIO et PAAIS.

Les composites réalisés durant la deuxieéme campagne sont faits des matériaux plus
performants. Du PEKK a été choisi pour la matrice et du nitrure de bore a été sélectionné pour
la charge. Pour effectuer une comparaison avec la campagne d’essais précédente, nous avons
aussi réalis¢ un échantillon en PEKK chargé avec de I’Aluminosilicate. On notera

respectivement ces composites PEKKNB et PEKKAIS.

Un procédé de mise en forme par compression de poudre a chaud a été choisi, pour plusieurs
raisons : la possibilité de mettre en ceuvre des composites hautement chargés, la possibilité de

faire de faible quantité d’échantillons et pour sa simplicité de mise en ceuvre.

Le fait d’utiliser des matrices et des charges sous forme de poudre permet de s’affranchir des

problémes d’augmentation de la viscosité lors du mélange a haut taux de charge,
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contrairement au mélange a chaud. De plus, le systtme de mélange de poudre, de par sa

simplicité, permet de réaliser de faible quantité de mélange.

9.3.1 Descriptif du procédé de mise en forme

Les renforts et la matrice, sous forme de poudres, sont étuvés a une température de 80°C
durant 8h. Les constituants sont placés dans un récipient fermé dans les proportions
souhaitées et mélangées avec un mélangeur TURBULA® pendant quinze minutes a 50 tr/min

pour homogénéiser le mélange.

Le moule subit un traitement avec un agent démoulant, pour faciliter la sortie de la piece une

fois terminé le cycle de mise sous pression et de température.

Apreés mélange, la poudre est conditionnée dans 1’outillage et est placée sous la machine de
traction-compression pour appliquer une pression lors de la chauffe de 1’outillage. Une
pression de 1bar est appliquée durant la phase de chauffe jusqu’a atteindre une température
supérieure a la température de fusion. Une fois la température atteinte, une pression est
appliquée afin de maximiser la compacité de la poudre tout en faisant fondre la poudre de
matrice pour obtenir le matériau le plus compact avec une porosité minimale. La température
et la pression sont maintenues pour s’assurer de 1’homogénéité de la température de la
matrice. Ensuite, la pression est gardée, jusqu’a ce que la température atteigne un certain

seuil, puis réduite progressivement.
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Figure 44 : Représentation du cycle pression température
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9.3.2 Etude des paramétres de mise en forme

Pour optimiser les parameétres procédés, plusieurs essais sont faits pour définir I’influence sur
les caractéristiques du composite. Les effets sont évalués par I’intermédiaire de mesures de
densité, afin de mesurer la fraction de porosité. L’état de surface des picces et la présence de

fissurations sont également analysés.

Les essais expérimentaux sont faits en deux campagnes, une campagne d’essais avec les
matériaux modele et une campagne d’essais avec les matériaux plus performants. La premicre
campagne est faite avec des composites a matrice en PAIll chargée d’Alumine ou
d’Aluminosilicate et la deuxiéme campagne avec une matrice en PEKK chargé de de nitrure

de bore.

Pour des raisons de confidentialité, les valeurs des fractions volumiques de charges utilisées
pour la réalisation des échantillons ne seront pas données de facon explicites. Pour cela, nous
introduisons des fractions volumiques de charge notées Fi, avec i € {1,2,3,4,5,6}, tels

que : Fi<Fi+1 et Fi+1-Fi= Fi+2—Fi+1

9.3.2.1 Premiére campagne

Nous avons tout d’abord étudié¢ I’influence des parameétres procédés avec les matériaux
modele dans le but de déterminer les conditions optimales pour mettre en forme les
composites. L’influence de la pression, de la température de mise en forme et le temps de

maintien ont été évalués

9.3.2.1.1 Influence de la pression

L’influence de la pression appliquée a la piece lors de la mise en forme a été étudiée. La
pression appliquée au composite lors du procédé influe sur la fraction de porosité finale du
matériau. L utilisation d’une faible pression augmente le risque de présence de porosités, une
haute pression quant a elle réduit la proportion de porosité mais risque de dégrader les charges

et nécessite un outillage plus performant.

Pour les essais nous avons utilisé quatre valeurs de pression 25, 50, 75 et 100 bar, nous avons
utilisé deux matériaux : du PA11l soit d’aluminosilicate soit d’alumine avec une fraction
volumique de charge F3. Pour chaque pression, nous avons réalisé trois échantillons et six
mesures de porosité par échantillons. Une fois les matériaux mis en forme, nous avons mesuré

leurs fraction de porosité afin d’évaluer I’influence de la pression.
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i Temps de . Fraction
. Température . Pression .
Matrice Charge o maintient bar volumique de

min pores
PA11 Aluminosilicate 220 30 25 0,2
PA11 Aluminosilicate 220 30 50 0,16
PA11 Aluminosilicate 220 30 75 0,15
PA11 Aluminosilicate 220 30 100 0,14
PA11 Alumine 220 30 25 0,23
PA11 Alumine 220 30 50 0,19
PA11 Alumine 220 30 75 0,17
PA11 Alumine 220 30 100 0,17

Tableau 2 : Fraction de porosité mesurée pour pressions de mise en forme

On constate que pour une faible pression (25bar) la porosité est élevé, pour une pression de 50
bar on obtient une porosité moins importante. Pour des pressions plus grandes (>50%) on
n’observe pas de variation significative de la porosité. Pour la réalisation des échantillons a

caractériser nous choisissons donc une pression de 50 bar.

9.3.2.1.2 Influence de la température de mise en forme.

Ce palier a pour but de permettre la fusion de la matrice polymere, il doit donc étre supérieur
a la température de fusion. Plus cette température est haute plus la fluidité du polymere est
¢levée, mais une température trop €levée peut entrainer une dégradation du polymere. La
température de fusion du PAI11l étant de 190°C, nous choisissons donc de tester les
températures de 200, 220, 240 et 260°C. Nous avons utilisé deux matériaux : du PA11 soit
d’aluminosilicate soit d’alumine avec une fraction volumique de charge F3. Pour chaque
température, nous avons réalisé trois échantillons et six mesures de porosité par échantillons.

Une fois les matériaux mis en forme, nous avons mesuré leurs fraction de porosité afin

d’évaluer I’influence de la pression.

i Temps de . Fraction
. Température o Pression .
Matrice Charge o maintient bar volumique de

min pores
PA11 Aluminosilicate 200 30 50 0,19
PA11 Aluminosilicate 220 30 50 0,16
PA11 Aluminosilicate 240 30 50 0,11
PA11 Aluminosilicate 260 30 50 0,1
PA11 Alumine 200 30 50 0,2
PA11 Alumine 220 30 50 0,19
PA11 Alumine 240 30 50 0,16
PA11 Alumine 260 30 50 0,16

Tableau 3 : Fraction de porosité mesurée pour différentes température de mise en forme

la fraction de porosité diminue avec 1’élévation de la température de mise en forme, cependant

la diminution de la porosit¢ devient moins importante apres 240°C. En tenant compte des
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résultats obtenus et pour limiter le temps de chauffe nous avons choisi d’utiliser une

température de 240°C pour la mise en forme des échantillons.

9.3.2.1.3 Influence du temps de maintien

Le temps de maintien peut influencer I’homogénéité de la température dans I’outillage et la
fraction de porosité de la piece finale. Nous choisissons donc de tester un temps de maintien
de 0, 15 et 30min. Nous utilisions deux matériaux composés d’une matrice PA11 chargées
d’aluminosilicate ou d’alumine avec une fraction volumique de charge F3. Pour chaque
temps, nous avons réalisé trois échantillons et six mesures de porosité par échantillons. Une
fois les matériaux mis en forme, nous avons mesur¢ leurs fraction de porosité afin d’évaluer

I’influence de la pression.

3 Temps de . Fraction
. Température o Pression .
Matrice Charge °c maintient bar volumique de

min pores
PA11 Aluminosilicate 240 0 50 0,13
PA11 Aluminosilicate 240 15 50 0,12
PA11 Aluminosilicate 240 30 50 0,1
PA11 Alumine 240 0 50 0,17
PA11 Alumine 240 15 50 0,17
PA11 Alumine 240 30 50 0,16

Tableau 4 : Fraction de porosité mesurée pour différentes temps de maintien
Sur ces essais nous ne constatons quasi-aucune variation de la porosité pour des temps de
maintien de 0 et 15 min. On observe une légere diminution de la fraction de porosité pour un
temps de maintien de 30 min. Nous choisissions donc un temps de maintien de 30 min pour la

réalisation des échantillons

9.3.2.1.4 Choix des parameétres de mise en forme

Avec ces études, nous avons choisi les paramétres de mise en forme les plus adaptés, avec une
pression de 50 bar, une température de mise en forme de 240°C et un temps de maintien de

30min.
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Figure 45 : Cycle pression température des échantillons a matrice PA11

9.3.2.2 Deuxiéme campagne

Nous avons ensuite étudié I'influence des parameétres procédés avec les matériaux plus
performants pour valider les résultats obtenue avec les matériaux modeles. L’influence du
demoulant, de température de coupe de pression, de la température de mise en forme et le

temps de maintien ont été évalués.

9.3.2.2.1 Démoulant

Le moule subit un traitement avec un agent démoulant, pour faciliter la sortie de la piece une
fois le cycle de pression et température fini. Nous avons utilis¢ deux démoulant pouvant étre
employés en conditions de hautes températures, un démoulant de la marque Chemlease® et le

Zyvax®.

Avec ces deux démoulants nous avons évalué le nombre de pieces réalisables avant
application d'une nouvelle couche de démoulant. Nous avons pu constater que pour les deux
démoulants 1l était seulement possible de faire une seule piéce avant que des points
d’accroche n’apparaissent. Cependant le démoulant Zyvax® permet de refaire des pieces sans
point d’accroche avec le passage d’une seule nouvelle couche de démoulant alors que le
traitement au Chemlease® nécessite de refaire le traitement complet. Nous choisissions donc

d’utiliser le démoulant Zyvax®.

9.3.2.2.2 Influence de la température de coupe de pression
La coupe de la pression peut influencer le démoulage de la piece, une coupe de la pression a

trop haute température entraine une fraction de porosité plus importante et une coupe de la
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pression a trop basse température entraine une détérioration de la piece. Nous choisissons
donc de tester les températures de coupe de pression a 340, 270 et 160°C. Pour chaque

température nous faisons 2 échantillons et 6 mesures de porosité par échantillons.

i Temps de Temperatrue de Fraction
. Température . . .
Matrice Charge o maintient coupe de pression| volumique de
min °C pores
PEKK Nitrure de bore 340 30 340 0,1
PEKK Nitrure de bore 340 10 270 0,08
PEKK Nitrure de bore 340 0 160 0,07

Tableau 5 : Fraction de porosité mesurée pour différentes température de coupe de pression

Nous constatons que sur les échantillons avec une température de coupe de pression de 340°C
une augmentation de la fraction de porosité significative et un probléme d’accroche de la

maticre sur I’outillage sont constatés.

Sur les échantillons avec une coupe de pression a 160°C il y a une présence de fissurations
sur la piéce. Avec une coupe de la pression a 270°C, nous constatons une fraction de porosité
acceptable et aucune fissure. La température de coupe de pression la plus adaptée est donc
définie a une température de 1’ordre de 270°C pour éviter les risques d’accroches dus a une
coupe de pression a une trop haute température et la formation de fissuration a trop basse

température.

9.3.2.2.3 Influence de la température de mise en forme.

Ce palier a pour but de permettre la fusion de la matrice polymére, il doit donc étre supérieur
a la température de fusion. Plus cette température est haute plus la fluidité du polymere est
¢levée, mais une température trop ¢élevée peut entrainer une dégradation du polymere. Nous
choisissons donc de tester les températures de 10, 40 et 60°C au-dessus de la température de

fusion. Pour chaque température, nous faisons 2 échantillons et 6 mesures de porosité par

échantillons.
i Temps de Temperatrue de Fraction
. Température L . .
Matrice Charge o maintient coupe de pression| volumique de

min °C pores
PEKK Nitrure de bore 310 30 270 0,1
PEKK Nitrure de bore 340 10 270 0,08
PEKK Nitrure de bore 360 0 270 0,07

Tableau 6 : Fraction de porosité mesurée pour différentes température de mise en forme

On constate une légere diminution de la porosité¢ lors du passage de 310 a 340°C et une

variation non significative entre les températures 340 et 360°C. Nous pouvons donc choisir la
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température de 340°C ou 360°C sans influencer la porosité, cependant nous choisissons de

prendre la température de 340°C étant plus faible et donc plus facilement atteignable.

9.3.2.2.4 Influence du temps de maintien
Le temps de maintien peut influencer la fraction de porosité de la piéce finale. Nous
choisissons donc de tester un temps de maintien de 0, 10 et 30min. Pour chaque température

nous faisons 2 échantillons et 6 mesures de porosité par échantillons.

i Temps de Temperatrue de Fraction
. Température . . .
Matrice Charge o maintient coupe de pression| volumique de
min °C porosité
PEKK Nitrure de bore 340 30 270 0,07
PEKK Nitrure de bore 340 10 270 0,08
PEKK Nitrure de bore 340 0 270 0,07

Tableau 7 : Fraction de porosité mesurée pour différentes temps de maintien

Sur ces essais nous ne constatons aucune influence notable du temps de maintien sur la
fraction de porosité. Nous choisissions donc un temps de maintien de 10min, afin de limiter le

temps de cyc en assurant une homogénéisation de la température de 1’outillage.

9.3.2.2.5 Choix des parameétres de mise en forme

Avec ces études, nous avons choisi les paramétres de mise en forme les plus adaptés, avec une
pression de 50 bar, une température de mise en forme de 340°C et un temps de maintien de 10

min une coupe de la pression a 270°C.
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Figure 46 : Cycle pression température des échantillons a matrice PEKK
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9.4 ANALYSE DES CARACTERISTIQUES ET PROPRIETES DES COMPOSITES

9.4.1 Porosité

9.4.1.1 Méthode de mesure

La porosité est trés dommageable pour les différentes caractéristiques thermiques et
mécaniques. Pour 1’estimer nous nous basons sur la comparaison de la densité théorique avec

la densité mesurée.

Lors de la préparation du composite nous considérons que le matériau est biphas¢, une phase
de matrice et une phase de charge. Nous choisissons la proportion de chaque phase, nous
pouvons donc en déduire la fraction volumique de charge théorique f. Avec la densité de

chaque composant, nous pouvons en déduire la densité théorique du matériau p*"

ph=1—f)pM+fp° (9.1)
ol pMla densité de la matrice et p° la densité des charges.

La densité expérimentale p®*P, est mesurée avec deux mesures de masse successive, une
mesure effectuée dans 1’air M*"" et une dans I’eau M°*.

Mair

Mair _ Meau' (9-2)

poP =

Nous supposons que la densité expérimentale plus faible que la densité théorique est due a la
présence de porosité dans le composite.
pth _ pexp

oth (9.3)

fp:

Nous obtenons la fraction volumique de porosité f,,. Cette méthode ne prend en compte que

les porosités volumiques, les porosités ouvertes ne sont donc pas évaluées.

Lorsqu’il y a présence de porosité, le composite supposé biphasé devient un composite
triphas€¢ avec une phase de matrice, une phase de charge et une phase de porosité. Nous
pouvons donc redéfinir les fractions volumiques de chaque phase a 1’aide de la fraction

volumique de porosité :

A=-f)fetfu=0-£)A-1) 9.4)

ou f; et fy sont les fractions volumiques dans un composite poreux de respectivement la

charge et la matrice.
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9.4.1.2 Résultats

Les essais ont ¢té réalisés sur des échantillons de dimensions 10x10x3mm, avec pour chaque

spécimen six mesures.

e Premicre campagne d’essais :

Les essais ont été réalisés sur des échantillons composites a matrice PA chargée d’alumine et

d’aluminosilicate.

On observe, sur la Figure 47, que la fraction volumique de porosité augmente avec 1I’élévation
de la fraction volumique de charge et que les charges d’alumine induisent une fraction de
porosité plus importante que les charges d’aluminosilicate. Les charges ayant des dimensions
proches, une surface spécifique et une dilatation thermique semblable, nous en concluons que
les écarts entre les fractions volumiques de porosités sont imputables a une différence de
compatibilité entre la matrice PA et les deux natures de charges.
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Figure 47 : Fraction volumique de porosité f,, en fonction de la fraction volumique de charge f pour
des composite a matrice PA chargé d’alumine ou d’aluminosilicate.

Nous utilisons les valeurs de fraction volumique de porosité mesurées f,, pour déterminer la
fraction volumique de charge dans un composite poreux f; en fonction des fractions
volumique de charge dans un composite non poreux f (équation (9.4)). On constate que
malgré 1’ajout de charge, la fraction volumique de charge souhaitée f reste inférieur a la
fraction de charge réelle f;. L’ajout de charge dans le composite est donc compensé par la

formation de porosité. Pour remédier a cela, nous devons réduire la quantité de porosité.

e Deuxieme campagne d’essais :
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Pour la deuxiéme campagne d’essais, 1’utilisation d’une matrice PEKK et de nitrure de bore a
permis de diminuer grandement la fraction de porosité, de plus, nous avons optimisé le
procédé¢ de mise en forme afin de réduire au maximum la fraction de porosité des
¢chantillons.

0,14

0,12 ®

+ PEKKNB

01 o PEKKAIs

0,08

0,06

Fraction volumique de pores

F1 F2 F3 F4 Fs Fé

Fraction volumige de charge Fi

Figure 48 : Fraction volumique de porosité f,, en fonction de la fraction volumique de charge f pour
des composite a matrice PEKK chargé de nitrure de bore ou d’aluminosilicate.

On observe, sur la Figure 48, que nous obtenons une fraction volumique de porosité nettement
plus faible avec les composites PEKKNB qu’avec des composites PAAIS. Les valeurs ainsi
obtenues ne dépassent pas une fraction volumique de porosit¢ de 0.1 pour une fraction
volumique de charge F5, contrairement aux résultats obtenus précédemment de 0,32 pour une
méme fraction volumique de charge. Ces variations peuvent étre dues a une surface spécifique
plus importante des particules de nitrure de bore, par rapport a celles des particules d’alumine
et d’aluminosilicate, ou a ses propriétés tribologiques, permettant de faciliter la phase de

compression.

Comme précédemment, nous utilisons les valeurs de fraction volumique de porosité mesurées
fp pour déterminer la fraction volumique de charge dans un composite poreux f; en fonction
des fractions volumique de charge dans un composite non poreux f (équation (9.4)). Avec
une fraction volumique de porosité plus faible, la fraction volumique réelle de charge f;
augmente avec la fraction volumique théorique de charge f. Cependant bien que diminuée, la

porosité reste présente et affecte les propriétés thermiques et mécaniques du composite.
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9.4.2 Caractérisation des propriétés thermiques

9.4.2.1 Méthode de mesure

Nous cherchons a déterminer la valeur de conductivité thermique du matériau composite.
Deux régimes de mesure peuvent étre utilisés pour la caractérisation de la conductivité
thermique. Le régime stationnaire attend la stabilisation du transfert thermique dans le
spécimen pour la mesure des valeurs thermiques. Le régime transitoire est basé sur la mesure
des valeurs thermiques en fonction du temps apres une stimulation thermique de 1’échantillon.
Une loi de comportement est ensuite utilisée pour déterminer la conductivité thermique du

matériau.

Pour ces méthodes, on suppose que le matériau a une conductivité thermique identique en tout

point et qu’il a une conductivité similaire dans toutes les directions.

e M:¢éthode de la plaque chaude gardée

La méthode des plaques chaudes gardées est une méthode stationnaire. Elle est basée sur le
fait de reproduire le phénomene de transfert thermique a travers une plaque infinie limitée par

deux plans parall¢les isothermes.

On prend un échantillon de la forme d’une plaque, de faible épaisseur, pour limiter les effets

des transferts thermiques a ses bords, qui peuvent modifier le champ de température.

Afin de limiter les déperditions thermiques latérales, une zone de garde est ajoutée autour de

la zone de mesure, séparé par un espace.

On place I’éprouvette entre deux plaques : une plaque, dite plaque chaude et une autre plaque,
dite plaque froide. La plaque chaude est chauffée par effet Joule et la plaque froide refroidie

par un systeme de refroidissement par fluide.

Isolant thermique

l

«+——— Plaque chaude

Plaque froide

Garde Echantillon Espace

Figure 49 : Plaque chaude gardée

Des capteurs sont placés sur la partie centrale et sur la garde des échantillons pour mesurer la

température et pour s’assurer de I’équilibre thermique entre la plaque et la garde.
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Si I’on est capable de mesurer la quantité de chaleur transmise par la zone centrale de

I’éprouvette, on se retrouve proche des conditions théoriques.

Une fois I’état stationnaire établi, le flux de chaleur traversant 1’échantillon est mesuré, ainsi
la densité¢ du flux thermique est déterminée. La différence de températures entre les faces
opposées de 1I’échantillon est aussi mesurée. Une fois I’épaisseur, la densité de flux thermique

et la différence de températures connue, la conductivité thermique est déterminée.

Lors de la mise en contact entre 1’éprouvette et 1’outillage, une résistance thermique peut se
former par la présence de défauts de forme de I’échantillon. Ces défauts peuvent étre de
différentes natures : une imperfection de parallélisme entre les faces de 1’éprouvette, un défaut
de planéité ou encore une rugosité trop importante. Le flux de chaleur transmis est hétérogéne
sur ’ensemble de la piece et induit une incertitude de mesure. Cette valeur peut étre négligée

lorsqu’elle est nettement plus faible que la conductivité thermique de 1’échantillon.

e Me¢éthode flash

La mesure de conductivité thermique par méthode flash est une mesure en régime transitoire.
Cet essai consiste a stimuler thermiquement a ’aide d’un flash une face du matériau et a
mesurer la réponse en température sur I’autre face. Ceci permet d’évaluer la diffusivité du
matériau en comparant I’évolution de la température en fonction du temps au modele

théorique.

Afin de limiter les déperditions thermiques latérales, des isolants thermiques sont ajoutés sur

les cotés de 1’échantillon.

En mesurant la capacité thermique du matériau a I’aide d’une DSC et sa masse volumique,

nous obtenons la valeur de conductivité thermique de 1’échantillon.

Source lumineuse

<+— |solant thermique

.I._ Echantillon

¥ +————— Capteurde

température
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Figure 50 : Méthode flash

La méthode de mesure de diffusivité par flash est limitée par la capacité d’absorption du
matériau caractérisé. Dans le cas ou une partie de 1’énergie lumineuse n’est pas transmise a la
surface du matériau mais pénetre a I’intérieur, le modele de transfert utilisé est faux et les

résultats sont biaisés. Cette méthode est a écarter pour les matériaux poreux.

e Disque chaud

La méthode du disque chaud est une méthode transitoire. Pour cet essai, un combiné capteur
de température et source chaude résistive en forme de disque est placé entre deux échantillons

a caractériser. La source chaude est mise sous tension et la température est mesurée.

Les données de température en fonction du temps sont comparées a un modele théorique
dépendant des conditions aux limites appliquées a 1’échantillon, permettant de déterminer la

conductivité thermique effective du matériau.

Echantillon

Disque chaud et
capteur

Echantillon

Figure 51 : Méthode du disque chaud
e Limite des méthodes

Ces méthodes de mesure sont limitées par deux facteurs, I’hétérogénéité et I’anisotropie du

matériau.

La présence d’hétérogénéités dans le spécimen peut induire une variation de flux thermique
sur la surface de 1’échantillon. Les capteurs présents au niveau des hétérogénéités peuvent
induire une variation non négligeable de la conductivité¢ thermique mesurée. Lorsque le
matériau est anisotrope avec une conductivité¢ thermique plus importante dans la direction
perpendiculaire a la mesure, le flux de chaleur est canalisé vers le coté de 1’échantillon et

diminue le flux traversant la piéce, réduisant la valeur de conductivité thermique mesurée.
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9.4.2.2 Résultats

Pour des raisons de confidentialité, toutes les valeurs de conductivité thermique seront
normalisées par rapport a la valeur de conductivité thermique mesuré sur un composite

PAAIO chargé a une fraction volumique de charge F1.

e Premicre campagne
Les essais ont ¢té réalisés sur des échantillons composites PAAIO et PAAIS. Nous avons
modélisé la conductivité thermique du composite en utilisant le modéle basé sur I’approche
GSCS a N+1 phases développée précédemment (chapitre 8). Pour cela, nous avons utilisé le
cas a 3+1 phases, constitué d’une inclusion ‘1’ enrobée dans une phase de matrice affaiblie

‘c’, enrobée dans une phase de matrice ‘m’, plongée dans le milieu homogéne équivalent.

—~
Matrice —_— =N < Porosité
Matrice affaiblie ——— £ N\,
. N :
Inclusion —+—— - Matrice
\\‘

Milieu Homogéne \

Equivalent ———— \

Figure 52 : Représentation du modele 3+1 phases avec matrice affaiblie

Avec le modele GSCS a 3+1 phases, nous pouvons écrire la conductivité thermique effective

ainsi :
KT = K™ + f,(K* — K™).AY*/T + £.(K® — K™). A%/*/f 9.5)

avec:
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AVerf = [fl ((1 + Leﬁ AKYeIT) 4+ (r+ Leff AK™/fT)

fit f

x (= fi = f21+ (Lo = (fy + J%)Lﬁ,m)-AK”m)>

((1 + Leff AK®/eIT) 4+ (r+ Leff AK™/fT)

fit f

) ) (9.6)
x (A= fi = fl + (L = (fy + mme)-AKC/m))

-1

x(1+<f1fchg fﬁch )AKl/C)

Ac/erf = (1 + ( Je L - Ji LY ) AKl/C) AV/eST,
fi+ fc CA+fC

Pour pouvoir utiliser cette expression, il nous faut déterminer les différents paramétres : la

conductivité thermique de chaque phases : K* pour la charge, K¢ pour la matrice affaiblie et

K™ pour la matrice, le facteur de forme de I’inclusion et les fraction volumique de chaque

phases.

Nous donnons les contrastes de conductivité thermique utilisé pour chaque composite :
Pour le composite PAAIO, un contraste K1 /K™ = 46 est utilisé.

Pour le composite PAAls, un contraste K1 /K™ = 56 est utilisé.

La conductivité thermique K¢ de la matrice affaiblie est défini comme étant la conductivité
thermique effective d’un composite constitu¢ de sphere de vide plongée dans une matrice.

Pour déterminer cette valeur, nous utilisons le modele de Maxwell (Maxwell 1873) :

K'+2K? + 2f(K* — K?) 9.7)

K™ = g2 :
K+ 2K? + f(K? — K1)

Pour déterminer K¢ nous remplacons, dans le modéle précédent, K2 par la conductivité de la
matrice K™, la conductivité thermique K par zéro et la fraction volumique f par la fraction

volumique de porosité dans la matrice affaiblie f,.. On obtient donc :
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2(1 }pc)
K¢ =Km : 98
2 ]pc ( )

La fraction volumique f, est déterminé par : f,. = f,,/fc, avec f, la fraction volumique de
porosité mesuré et f. la fraction volumique de la phase de matrice affaiblie. f, est définie
arbitraient mais doit respecter certaines relations : la somme des fraction volumique doit étre
égal a 1: f. + f, + f1 = 1 (ou f; est la fraction volumique réelle de la charge (9.4) et f,,, la
fraction volumique de la phase ‘m’) et la fraction volumique de matrice affaiblie f. doit étre

supérieur a la fraction volumique de porosité mesuréefy, : fc > f,.

Pour définir le facteur de forme des particules, nous faisons une mesure du facteur de forme
moyen sur des micrographies des charges utilisées, pour cela nous utilisons les micrographies
tiré des travaux de Zhao (Zhao et al. 2018) (Figure 53). Les particules d’alumine ont une
forme sphérique et les particules d’aluminosilicate ont une forme oblate avec facteur de forme

de I’ordre de 4.

>, Aliminosilicate
{
/ r 3
A

S | ~ B
f
- e % “E .

B *-

5

Figure 53 : Forme des particule (a) d’alumine et (b) aluminosilicate (Zhao et al. 2018)

Nous avons tracé la conductivité thermique effective du composite en fonction de la fraction
volumique de charge théorique f. Ce modele permet de prendre en compte les fortes fractions

volumiques, la forme des charges et la présence de porosités.
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Figure 54 : Modelisation de conductivité thermique effective de composite a matrice Polyamide
chargée de particule d’alumine ou d’aluminosilicate en fonction de fraction volumique théorique f.

Expérimentale pour caractériser thermiquement ces matériaux, nous avons utilisé la méthode

des plaques chaudes gardées adaptée aux échantillons de petites dimensions. Les essais ont

été réalisés sur des échantillons de dimension 15x15mm avec une garde de 40x40mm

extérieur et 30x30mm intérieur. Les mesures de conductivité thermique ont été faites deux

fois par échantillons pour chaque fraction volumique de charge.

— N
- [3,] \S} o

o
&)1

Conductivité thermique normalisée

4/\ ®
=
4 =
t
-+-PAAIO Théorique
N = PAAIO Expérimentale
-»-PAAls Théorique
= PAAls Expérimentale
F1 F2 F3 F4 F5 F6

Fraction volumique de charge

Figure 55 : Comparaison des conductivités thermiques de composite a matrice Polyamide mesurées
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. Conductivité Conductivité
Fraction . .
N . thermique thermique Ecart
Matiere volumique de i L
mesurée modélisée %
charge . .
normalisée norlamisée
F1 1,00 1,13 13%
F2 1,17 1,08 -8%
PAAIO F3 1,10 1,03 -6%
F4 0,96 0,85 -11%
F5 0,67 0,62 -8%
F6 1,24 0,53 -57%
F1 1,52 1,77 16%
F2 1,88 2,01 7%
PAAI F3 2,01 1,92 -4%
> F4 1,65 1,63 2%
F5 1,43 1,12 -22%
F6 1,77 0,98 -45%

Tableau 8 : Valeurs de conductivité thermique, mesurées est simulées, de composite a matrice
Polyamide.

On constate que le modéle est proche des mesures effectuées pour les fractions volumiques de
charge de F1 a F6, seul les deniers points mesurés, a F6, sont trés €¢loigné des prédictions.
Nous remarquons que les valeurs de conductivité¢ thermique obtenues avec les PAAIO sont
nettement plus faibles que celles obtenues avec les PAAIS. Dans le cas d’un chargement a une
fraction volumique de charge F3, le rapport entre les conductivités thermiques des deux
matériaux est proche de 2, alors que la différence de conductivité thermique entre les charges
pures n’est que de 17%. Cette différence est due, en partie, a la présence d’une fraction
volumique de porosité quasiment deux fois plus importante dans les composites chargés
d’alumine que dans les composites chargés d’aluminosilicate, dans le cas d’un chargement a

une fraction volumique de charge F3, mais aussi a la différence de forme des particules.

On constate une évolution de la conductivité thermique similaire pour les deux composites.
Une augmentation de la conductivité thermique pour une fraction volumique de charge entre
F1 a F3 est suivie d’une diminution pour des chargements plus importants. L’explication peut
aussi venir de la présence de porosités. Pour des fractions volumiques de charge inferieures a
F3 les fractions de porosité sont assez faibles pour permettre de discerner 1’augmentation de la
conductivité thermique induit par une quantité de charges conductrices plus importantes. Dans
le cas de fractions volumiques de charge plus élevées, les résistances thermiques produites par
les porosités sont dominantes par rapport aux effets bénéfiques dus a 1’augmentation des

charges, nous constatons donc une diminution de la conductivité thermique.
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e Deuxieme campagne
Les essais réalisés par la suite ont été faits avec des matériaux plus performants. Le PEKK,
choisi pour la matrice, posséde une tenue en température élevée. Les renforts en Nitrure de
Bore (NB) ont été sélectionnés en raison de leur conductivité thermique élevée (4.3 fois plus
importante que celle de 1’alumine). Pour effectuer une comparaison avec la campagne d’essais

précédente, nous avons aussi réalisé un échantillon en PEKKAIs.

Nous avons également estimé la conductivité thermique effective des composites de cette
seconde campagne en utilisant le modéle GSCS a 3+1 phases. Pour cela, nous avons utilisé un

contraste K1 /K™ = 200.

Pour définir le facteur de forme des particules, comme pour la premic¢re campagne d’essais,
nous faisons une mesure du facteur de forme moyen sur des micrographies des charges
utilisées, pour cela nous utilisons les micrographies tirées des travaux de Hong (Hong et al.
2012) (Figure 56). Les particules de nitrure de bore ont une forme oblate avec facteur de

forme de 1’ordre de 6.

Nitrure d’alumine

Nitrure de bore

Matrice

Figure 56 : Forme des particule de nitrue de bore (Hong et al. 2012)

Nous avons pris pour fraction volumique f. une valeur de 0,4. Nous avons tracé la
conductivité thermique effective du composite en fonction de la fraction volumique théorique
f. Ce modéle permet de prendre en compte les fortes fractions volumiques, la forme des

charge et la présence de porosités.

Pour effectuer les mesures, nous avons utilis¢ la méthode de la plaque chaude gardée. Les
essais sont faits avec deux points de mesure par échantillons pour évaluer I’homogénéité de la

conductivité thermique des échantillons.
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Figure 57 : Comparaison des conductivités thermiques de composite a matrice PEKK mesurées par la
méthode de plaque chaude gardée et des modélisations.
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. Conductivité Conductivité
Fraction . .
i . thermique thermique Ecart
Matiere volumique de i L
mesurée modélisée %
charge . .
normalisée norlamisée
F1 1,49 2,20 48%
PEKKNB F3 1,87 2,83 51%
F6 1,55 3,29 112%

Tableau 9 : Valeurs de conductivité thermique, mesurées est simulées, de composite & matrice PEKK.

Contrairement a la campagne précédente, on remarque que le modele n’est pas en adéquation
avec les résultats expérimentaux, le modele surestime grandement les valeurs de conductivités
thermiques du composite. On constate, dans le cas de composite PEKKNB que la tendance est
la méme que précédemment, une augmentation de la conductivité thermique suivie d’une
diminution. Cependant, ceci ne peut pas étre totalement imputé a la présence de porosités,
étant donné que dans le cas de composite PEKKNB la fraction de porosité a ét¢ grandement
diminuée, atteignant une valeur maximale de 9% de porosité dans le cas d’une fraction
volumique de charge de F5. La présence d’interfaces imparfaites peut en étre la cause. En
effet, plus la surface entre les charges et la matrice est importante, plus le risque de formation
d’interfaces imparfaites est augmenté. Les particules de nitrure de bore utilisées possédent une

surface spécifique dix fois plus importante que celles des particules d’ Aluminosilicate.

La valeur maximale de conductivité¢ thermique obtenue avec le composite PEKKNB est plus
faible que celle obtenue avec le composite PAAIS de la premieére campagne. Cette valeur

pourrait s’expliquer par la présence d’une plus grande quantité d’interface imparfaite dans le
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cas de particule de nitrure de bore. Cependant, le nitrure de bore posséde une conductivité
thermique presque quatre fois supérieures a celle de I’aluminosilicate et le composite chargé
de NB a une fraction volumique de porosité deux fois plus faible que celle obtenue avec des
composites chargés en aluminosilicate. De plus, la valeur obtenue avec le composite
PEKKALIS chargé a une fraction de charge de F6 a une conductivité thermique 50% plus

faible que celle obtenue avec les composite PAAIS de la premiére campagne.

Pour évaluer la justesse des résultats obtenus, nous avons effectué¢ plusieurs essais
complémentaires. Deux autres méthodes ont été testées, la mesure par flash et la méthode du
disque chaud. Les méthodes ont été calibrées a 1’aide d’un matériau de conductivité thermique

connuce.

Aprés mesure, nous avons obtenu avec les méthodes par flash et par disque chaud des valeurs
de conductivtié¢ thermique normalisée de respectivement de 1.84 et de 1.90 sur des composites
PEKKNB chargés a une fraction de charge de F3, qui sont des valeurs trés proches de celles
obtenues avec la méthode de plaque chaude gardée. Les mesures de conductivités thermiques
faites sur un matériau de conductivité thermique connue ont donné des valeurs éloignées d’un
maximum de 5%. Les moyens de mesures peuvent donc étre considérés comme fiables, d’un

point de vue de la répétition et de la justesse.

La différence de mesure peut étre due a une différence de préparation des échantillons lors des
deux campagnes. Lors de la premicere campagne d’essais, les échantillons réalisés avaient un
défaut de parallélisme. Afin de pouvoir utiliser la méthode de plaque chaude gardée, un
surfacage a été effectué afin de supprimer ce défaut. Pour la deuxieme campagne, suite a
I’ajout d’un systeme de guidage sur 1’outillage de mise en forme, le parallélisme des plaques
¢tait acceptable pour I'utilisation de la méthode de plaque chaude gardée, il n’y a donc pas eu

de surfagage.

Pour les composites, la partie qui était en contact avec 1’outillage, appelée la peau, est une
partie constituée d’une plus grande quantité de polymere. Cette peau a une conductivité
thermique plus faible que le reste du composite et par conséquent, restreint sa capacité a
transférer la chaleur. Dans le cas d’un surfagage cette peau est supprimée, ce qui peut
expliqué que, dans le cas de la premic¢re campagne d’essais, les entaillons ayant subi un
surfagage ont une conductivité thermique plus importante que ceux de la deuxiéme campagne,

qui n’ont pas subi de surfacage.
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9.4.3 Electrique
9.4.3.1 Méthode de mesure
Nous cherchons a déterminer principalement deux caractéristiques ¢électriques : la résistivité

¢lectrique du matériau et la rigidité diélectrique du matériau.
e Résistivité électrique
La résistivité €lectrique d’un matériau est sa capacité a s’opposer au passage du courant. Elle

est définie par la résistance d'une partie de matériau d'un métre de longueur et d'un metre

carré de section et s’exprime en ohms metres (Q2-m).

Les mesures de résistivité électrique sont faites suivant la norme NF EN 62631-3. Pour cet
essai, une tension est appliquée au matériau et le courant le traversant est mesuré. Dans le cas
d’isolants électriques, les matériaux se comportent comme des condensateurs, ce qui leur
permet de stocker les charges électriques. Lors de leur mise sous tension, avec les
phénomenes de polarisation, il y a formation d’un courant de transition. Le courant traversant
la piéce lorsque la stabilisation est atteinte est appelé courant de conduction. Cette
stabilisation peut se produire au bout de plusieurs heures ou ne pas se produire a faible
température. Apres la suppression de la tension, un courant inverse est mesuré aux bornes du
matériau, ce courant est appelé courant de décharge. Le courant de conduction est utilisé pour

définir la résistivité du matériau, associé au temps de mesure correspondant.

Deux résistivités sont mesurées, la résistivité transversale définie comme la résistivité entre
deux faces opposées du matériau et la résistivité superficielle définie comme la résistivité sur
la méme face du matériau. Ces essais sont réalisés sur des éprouvettes en forme de plaque de

quelques millimetres.

Pour la mesure transversale, des ¢€lectrodes sont placées de chaque coté de la plaque et une
tension leur est appliquée. Pour éviter les fuites de courant pouvant passer par la tranche de la

plaque, une garde reliée a la masse est ajoutée sur une des faces autour de 1’¢électrode.

Pour la mesure superficielle, la tension est appliquée entre I’¢électrode et la garde de la méme

face.

191



J_ / Electrode

\ 7N\
Garde

[\

— (a) _:_ ()

Figure 58 : Mesure de résistivité €électriques (a) transversale et (b) superficielle
e Rigidité di¢lectrique
La mesure de la rigidité diélectrique est réalisée suivant la norme NF EN 6043. Le montage
est similaire a celui utilisé pour la détermination de la résistivité €lectrique. Les électrodes
utilisées sont sans bords vifs pour éviter la formation d’arcs électriques. Nous avons donc
deux types d’essais, les essais transversaux et les essais superficiels, qui utilisent tous deux
des éprouvettes sous forme de plaque. Pour ces essais, la tension est augmentée
progressivement par paliers jusqu’a atteindre la tension de claquage. Le claquage est
déterminé lorsqu’il y a une augmentation du courant dans le circuit et une diminution de

tension aux bornes de I’éprouvette.

+——————— Electrode

+—— Echantillon

Electrode

Figure 59 : Mesure de rigidité diélectrique (a) transversale et (b) superficielle

9.4.3.2 Résultats

Pour des raisons de confidentialité, toutes les valeurs seront normalisées par rapport a la

valeur mesurée sur un composite PAAIO chargé a une fraction volumique de charge F1.

Les essais ont été réalisés seulement sur les échantillons de la premiére campagne, composite
PAAIO et PAAIS dans le but de s’assurer du caractere isolant pour 1'¢lectricité du composite
formulé. La présence d’un grand nombre de porosités pourrait, avec la présence d’humidité,

créer une chaine conductrice au sein du composite.
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Les essais ont été réalisés sur des échantillons de dimension de 40x20x3mm, avec pour

chaque spécimen quatre points de mesures, trois volumiques ((a),(b) et (c)) et un surfacique

(d) (Figure 60).

Figure 60 : Positon des points de mesures de la résistivité électrique

Ces mesures permettent de déterminer si la résistance électrique du composite est bien

supérieure a la valeur seuil qui est de 0.1GQ.cm. Toutes les configurations des échantillons

dépassent grandement le seuil minimal souhaité, allant jusqu’a des valeurs plus que mille fois

supérieures. Il ne semble pas y avoir de tendance particuliere quant a 1’évolution de la

résistivité électrique en fonction de la fraction volumique de charge.
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Figure 61 : Résistivité électrique de composite a matrice PA pour différents points de mesures
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Des mesures ont été faites pour déterminer la tension de claquage des composites. Des paliers
de tension ont été mis en différents points de I’éprouvette (points identiques aux points de
mesures de la résistivité électrique Figure 60). Six paliers ont été appliqués : 500V, 1000V,
1500V, 2000V, 2500V et 2900V, en courant alternatif de 5S0Hz. Le courant traversant
I’éprouvette est mesuré, s’il est inférieur a une valeur ImA, la tension mise aux bornes de

I’échantillon est inférieure a la tension de claquage.

La tension appliquée aux bornes de I’éprouvette s'est révélée inférieure a la tension de
claquage pour tous les échantillons testés. En effet, dans le cas le plus défavorable d’une
tension de 2900Vac, le courant mesuré, le plus important, n’était que de 0.03mA, bien

inférieur a la limite de ImA.

Nous pouvons donc affirmer que 1’isolation électrique est assurée quels que soient les couples

de matériaux choisis pour la matrice polymere et les charges minérales.

9.4.4 Meécanique
9.4.4.1 Méthodes de mesure
e Compression/Traction

Les essais de compression ont été réalisés suivant la norme ISO 604 et les essais de traction
suivant la norme ISO 527. Pour ces essais, I’éprouvette a été soumise a une traction ou a une
compression a une vitesse constante, jusqu’a la rupture ou jusqu’a une contrainte prédéfinie.
Durant ces essais les valeurs de charge et de déformation ont été enregistrées dans le but de

déterminer la contrainte maximum a rupture, le module d’Young et la déformation maximale.

(a) (b)

Figure 62 : Essais de compression (a) et de traction (b)

e Flexion a chaud
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Les mesures de flexion a chaud sont utilisées afin de déterminer la température a laquelle le
matériau se déforme de maniere excessive. Les essais sont réalisés suivant la norme ISO 75
relative a la détermination de la température de fléchissement sous charge. Un chargement
fixe de 0.45 ou 1.80 MPa est appliqué a une éprouvette de flexion, le tout est placé dans un
bain d’huile et est chauffé a une vitesse uniforme. La température est relevée lorsque la fleche

atteint une valeur imposée par la norme par les dimensions de I’éprouvette et de la norme.

Figure 63 : Essais de flexion a chaud

9.4.4.2 Résultats

Pour des raisons de confidentialité, toutes les valeurs mécanique seront normalisées par
rapport a la valeur mesuré sur un composite PAAIO chargé a une fraction volumique de

charge F1.

Des essais mécaniques ont été faits durant les deux campagnes de mesures afin de déterminer
la tenue des composites. Des essais de compression et de flexion a chaud ont été fait pour la
premiere campagne et la deuxiéme campagne a quant a elle été caractérisé seulement par des

essais de compression.

e Premicre campagne d’essais

La premiere campagne a était fait avec des composites PAAIO et PAAIS avec des fractions
volumiques de charge allant de F1 a F6. Les essais ont été réalisés sur des échantillons de

dimension de 10x10x3mm, avec pour chaque configuration six mesures.
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Figure 64 : Contrainte a rupture en fonction de la fraction volumique de charge pour un composite a
matrice PA chargé d’alumine ou d’aluminosilicate.

Sur le graphique (Figure 64) est observée la contrainte a rupture obtenue pour des composites
PAAIO et PAAIS en fonction de la fraction volumique de charge. Pour des fractions
volumiques de charge de F1 et F2 on constate que la contrainte a rupture augmente et dans le
cas de fractions volumiques de charge supérieure a F3 la contrainte a rupture tend a diminuer
avec 1’¢lévation de la fraction volumique de charge. Cette chute de la contrainte avec
I’accroissement de la fraction de charge peut s’expliquer d’une part par 1’¢lévation de la
quantité de porosité produit par I’augmentation de la fraction de charge comme montré dans
la partie (9.4.1) mais aussi par la diminution de la quantité de matrice présente dans le

composite, seule phase responsable de la tenue mécanique du composite.

Les essais ont été faits sur des échantillons de dimension 80x10x3, chaque maticre est testée

deux fois. La contrainte de flexion appliquée est une contrainte de 1.8MPa.
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Figure 65 : Evolution de la température de flexion a chaud pour des composites a matrice PA chargé
d’alumine ou d’aluminosilicate.

Sur le graphique (Figure 65) on observe la variation de la température de flexion a chaud pour
des composites PAAIO et PAAIS et de polyamide non chargé représenté par droite noire.
Pour les deux type de charges, on constate une variation quasi-inexistante de la température
de flexion a chaud avec la fraction volumique de charge, seule une légere diminution est
remarquable pour les fractions les plus élevées. Cependant, on distingue une grande disparité
entre les valeurs obtenues. Les composite PAAIO qui possédent une HDT plus importante que
celle du PA pure mais deux fois plus faible que celle des composites PAAIS, une différence
s’expliquant par une disparité de la fraction de porosité des deux matériaux mais aussi par la

variation de compatibilité entre la matrice et les deux natures de charges.

e Deuxieéme campagne d’essais
La deuxiéme campagne a été faite avec des composites PEKKNB avec des fractions de
charge de F1, F3 et F5. Des échantillons en PEKKAIS chargé a F3 ont été réalisés afin de
faire une comparaison avec les résultats précedent. Les essais ont été réalisés en compression
sur des échantillons de dimension de 10x10x3mm, avec pour chaque configuration six

mesures.
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Figure 66 : Contrainte a rupture en fonction de la fraction volumique de charge pour un composite a
matrice PEKK chargé de nitrure de bore ou d’aluminosilicate.

On constate comme pour la premiére campagne d’essais que nous avons une diminution de la
contrainte a rupture avec I’augmentation de la fraction de renfort dans le composite. Les
valeurs de contrainte obtenues avec les échantillons de composite a matrice PEKK sont plus
faibles que celles obtenues avec les composites a matrice PA, ceci peut sembler contradictoire
du faut que la contrainte a rupture du PA pure est plus basse que celle du PEKK pur. Cette
réduction des caractéristiques mécaniques est produite comme dit dans la partie sur la mesure

de la conductivité thermique a un probléme de compatibilité entre les charges et la matrice.
9.5 CONCLUSION

Pour le choix des matériaux, nous avons choisi d’utiliser comme matrice des polymeres
thermoplastiques a haute tenue en température (PPS, PBT, PEKK) et comme charge des
minéraux a la fois isolants électrique et conducteurs thermique (nitrure de bore, nitre
I’aluminium et autres). Pour faire des essais préliminaires moins couteux, nous avons utilisé
dans un premier temps une matrice polyamide chargée d’alumine ou d’aluminosilicate. Dans
un second temps, nous avons utilisé des matériaux plus performants, une matrice de PEKK et

des charges de nitrure de bore.

Pour la mise en forme nous nous sommes basés sur un procédé ne nécessitant que peu de
matériel, nous avons opté pour un procéd¢é par compression de poudre a chaud. Ce procédé
ayant comme avantage de permettre un mélange a froid, sous forme de poudre, lui permettant

de ne pas étre limité par la viscosité induite par de fortes fractions volumiques de charges.
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Pour la caractérisation, dans la premiere campagne d’essais, nous avons constaté la présence
d’une grande quantité de porosité augmentant avec la fraction volumique de charge dans les
échantillons. Ces porosités ont affect¢é de maniére néfaste les caractéristiques thermiques et
mécaniques du composite en les faisant diminuer. Les caractéristiques thermiques devant,
d’apres les simulations, augmenter avec les fractions de charge ont chuté dans le cas de

fraction de charges trop imposante, a cause des porosités.

Dans la seconde campagne, le changement de matrice, de charge et 1’optimisation des
parametres procédés ont permis de faire drastiquement chuter la fraction de porosité, ce qui
aurait di permettre d’obtenir des composites avec de meilleures propriétés. Cependant, bien
que la fraction de porosité ait baissée, un autre type de défaut a affecté les caractéristiques du
composite, des interfaces imparfaites. Les caractéristiques de composite n’ont donc pu étre

franchement améliorées par I’utilisation de matériaux plus performants.

199



200



Chapitre 10 : Conclusions générales et perspectives
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10 CONCLUSIONS GENERALES ET PERSPECTIVES

L’objectif de cette thése était d’optimiser la conductivité thermique de composites a renforts
particulaires et a matrice thermoplastique pour permettre la dissipation de la chaleur en

gardant comme contrainte principale une bonne isolation électrique.

L’analyse bibliographique a montré que la solution technologique passait par la formulation
de composites : les matériaux homogenes ne pouvaient pas seuls répondre aux exigences
thermiques et €lectriques. Une étude approfondie des mécanismes de transfert de la chaleur et
de la conductivité électrique nous a permis de cerner les problématiques a résoudre, aussi bien

sous I’angle expérimental que dans 1’approche prédictive du comportement.

Nous avons privilégié une modélisation de la conductivité thermique de matériaux
hétérogenes a phases particulaires par une approche a transition d’échelles accompagnées de
calculs d’homogénéisation. Une transposition du probléme de I’inclusion d’Eshelby a été
réalisée en thermique (cette approche peut s’appliquer a tout phénomeéne de transport). Cette
approche a permis la mise en évidence d’équations décrivant les relations entre les différents
champs lors des changements d’échelle et a conduit a la détermination du comportement

effectif a travers les schémas d’homogénéisation classiques (Mori-Tanaka, Auto-cohérent ...).

Les modéles existants dans la littérature sont souvent dédiés a des géométries simples (sphére
ou cylindre) et limités a des conductivités thermiques isotropes des différentes phases. Les cas
traitant des inclusions a forme ellipsoidale se trouvant souvent limité par des hypothéses sur le

comportement des phases.

Un probleme supplémentaire a traiter dans cette these était la forte concentration de charges
nécessaires a garantir une conductivité thermique répondant au cahier des charges de
I’industriel qui souhaitait un composite a matrice polymére (fortement isolante
thermiquement). L’anisotropie induite par la présence d’inclusions ellipsoidales impliquait le
développement de modeles originaux suffisamment robustes pour traiter de taux de charges
¢levés, de contraste de propriétés importantes et de géométries ellipsoidales pour prédire le
comportement pour des charges minérales s’apparentant a des platelets et de conductivité
thermique élevée (par rapport a celle de la matrice). Les premiers échantillons modéles ayant
montré que I’interface entre les charges et la matrice avait également une influence importante
sur la conductivité thermique effective, les modeles ont donc été étendus en considérant la
présence d’une interface imparfaite ou d’une interphase a conductivité thermique dégradée

par la présence de porosités.
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Pour développer le modele a interface imparfaite, nous nous sommes basés sur une
représentation similaire au modele d’Assemblage de Sphéres Composites développé par
Hashin & Shtrikman (Hashin & Shtrikman 1962) que nous avons étendu au cas de particules
ellipsoidales, avec des phases anisotropes en utilisant une méthode de résolution basée sur les
fonctions de Green. Les résultats se sont montrés en adéquation avec les modéles existants
dans des cas particuliers de phases isotropes et d’interface parfaite. Nous avons pu faire des

¢tudes paramétriques dans le but d’évaluer I’influence des différents parameétres.

Pour développer un modéle a interphase, nous nous sommes basés sur le probleme de
I’inclusion a enrobages multiples dans le cas de particules ellipsoidales multi-enrobées et pour
des phases anisotropes. La conductivité thermique effective a été évaluée par un schéma auto-
cohérent généralisé plus adapté aux grandes fractions volumiques et aux forts contrastes de
propriétés. Une premiere version exacte du modele a été mise en évidence en utilisant des
tenseurs d’Eshelby intérieur et extérieur pour des ellipsoides & enrobages satisfaisant la
condition de confocalité. Les résultats se sont montrés en adéquation avec les modéles
existants dans des cas particuliers de phases isotropes et d’interface parfaite. Les résultats ont
rejoints ceux obtenus par I’Assemblage d’Ellipsoide Composite dans le cas d’une interface
parfaite. Une seconde version approchée du modele a permis de s’affranchir de la condition
de confocalité en simplifiant la démarche par un choix du milieu de référence lors de
I’établissement de 1’équation de localisation des inclusions composites. Cette derniére version
du modele, bien qu’approchée dans sa démarche, donne une formulation similaire des
équations de localisation : le calcul des tenseurs de polarisation combinés aux conditions de
polarisation donnant les mémes résultats que la premicre version exacte. Cette derniere
version du modele d’inclusions a enrobages multiples permet de traiter des applications avec
des composites pour des charges de nature différentes mais également permet de quantifier
I’effet induit par la présence de porosité corrélative aux fortes fractions volumiques de charge.
Il resterait a identifier plus finement la nature de I’interface imparfaite afin d’améliorer la
prédiction de la conductivité thermique. Le modele décrivant I’interface imparfaite reposant
sur le concept de résistance interfaciale de Kapitza, il serait intéressant de proposer une

modélisation du comportement de I’interface plus fine.

Avec les résultats obtenus par la modélisation et I’étude de la littérature, nous avons
déterminé les meilleurs composants et le procédé de mise en forme adapté a la réalisation
d’un composite thermiquement conducteur et €¢lectriquement isolant. Des échantillons ont été

réalisés et caractérisés.
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Pour les choix de la matrice, des thermoplastiques semi-cristallins a hautes tenues en
température ont été sélectionnés, PPS, PBT et PEKK. Pour les renforts, nous avons choisi des
matériaux céramiques a la fois conducteurs thermique et isolants électrique : nitrure de bore et
nitrure d’alumine. Pour le procédé de mise en forme, nous avons choisi une mise en ceuvre
par compression de poudre a chaud, un procédé adapté aux contraintes et caractéristiques des

matériaux de base.

Une premicre campagne d’essais a été réalisée avec des matériaux modeles, des matériaux
plus abordables mais avec de performances moindres. Pour cela, nous avons utilis¢ une
matrice en polyamide 11 et des renforts d’alumine et d’aluminosilicate. Les composites ont
été réalisés et caractérisés thermiquement, mécaniquement et électriquement. Nous avons
constaté¢ la présence d’une quantit¢ non négligeable de porosité pouvant nuire aux
performances du composite. Avec la prise en compte de ces porosités dans nos modeles nous
avons obtenu des valeurs théoriques trés proches des résultats expérimentaux. Les essais
¢électriques ont montré, comme attendu, une isolation satisfaisante des composites. Avec les
essais mécaniques nous avons observé que les caractéristiques du composite permettaient

d’obtenir une résistance supérieure a celle du polymere pur.

Pour la seconde campagne, nous avons utilisé¢ des matériaux plus performants, une matrice en
PEKK et des renforts en nitrure de bore. Avec la premiére campagne d’essais nous avons pu
améliorer le procédé de mise en forme. Les modifications du procédé¢ et 1’utilisation d’autres
composants nous ont permis de réduire de manicre importante le taux de porosité au sein du
composite. Nous avons caractérisé le composite thermiquement et mécaniquement. Les
résultats obtenus avec les essais thermiques ont montré, malgré une diminution de la porosité
et D'utilisation de renforts plus conducteurs thermique, une diminution de la conductivité
thermique effective des composites. Nous avons identifi¢ deux facteurs pouvant étre a
I’origine de cette réduction : la modification des conditions de mesure et une incompatibilité
entre la matrice et les renforts. En effet, un surfacage a ét¢ fait sur les échantillons lors de la
premicre campagne d’essais qui n’a pas €té fait sur la seconde, ajoutant un effet de peau sur

les échantillons de la seconde campagne réduisant la conductivité thermique.

Durant cette étude, nous avons développé trois nouveaux modeles permettant d’estimer la
conductivité thermique effective des composites avec une forte fraction volumique de charge
dans le cas de particules ellipsoidales pouvant prendre en compte 1’anisotropie des phases, les

interfaces imparfaites et le cas de particules multi-enrobées.
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Bien que nous n’ayons pas pu atteindre les valeurs souhaitées, les essais réalisés ont permis
d’identifier les paramétres a améliorer pour maximiser la conductivité thermique du
composite, tout en gardant une isolation électrique satisfaisante. Par la suite, plusieurs points
pourraient permettre 1’obtention d’un composite voulu. L’utilisation d’un compatibilisant ou
un traitement des charges permettrait d’améliorer les liaisons entre la matrice et les renforts,
permettant une meilleure circulation de la chaleur au sein du composite et une teneur
mécanique accrue. L’utilisation de polymeére avec une tenue mécanique plus élevée
permettrait au composite une résistance plus importante. Des renforts de méme nature mais de
gamme supérieure pourrait accroitre la conductivité thermique effective du composite. Enfin
Putilisati , \ s . . - ,
utilisation d’un procédé de mise en forme plus performant pourrait améliorer le mélange et

accroitre I’homogénéité du composite.
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12 DEFINITION DES TENSEURS ET VECTEURS DE POLARISATIONS Lﬁ ET

AB

12.1 DEFINITION DES TENSEURS ET VECTEURS DE POLARISATION

L'objectif de cette annexe est de déterminer les tenseurs et vecteurs de polarisation L? et A#
afin de pouvoir exprimer les équations de localisation dans les différents modeles développés.

Les tenseurs L? et AP sont définis comme :

Ay = - f GO(r—r")av
VB .
ouff =1ou?. (12.1)
.B n — !
L, (r') = - j GY(r—r)av
Ve

Nous cherchons a déterminer les intégrales des fonction de Green dans le cas de matériaux
. . e,y . . 0 ' .
anisotrope, cependant, pour une conductivité thermique anisotrope K", l'expression des

fonctions Green (12.2) n'est pas explicite.

KiGH(r—r)+8(r—1)=0 (12.2)
Pour résoudre ce probléme, on applique un changement de variable permettant un calcul
explicite des fonctions de Green (12.2). Le changement de variable repose sur une

transformation linéaire des coordonnées cartésiennes comme suggéré dans les travaux de

Weiglhofer (Weiglhofer et al. 1997) et Giordano (Giordano & Palla 2008).
L’équation (12.2) est décomposée:
K2G1,(r—1") + K9Gy (r — ') + K9G 33(r — ")+ §(r — ') = 0. (12.3)

Nous proposons le changement de variable K? = K a? avec of = K?/K) qui permet de

réécrire (12.3) sous la forme :
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0 2 az 2 ’ 2 az

On considéré le changement de variables défini par :

d d
Y= @Y TS @Y Qi = A (12.5)
l l

Nous pouvons introduire les fonctions de Green et de Dirac transformées :
Gr-r)->Gy-y); sa-1)->5b-y). (12.6)
L’équation (6.11) devient donc :

KPGpp(y—y)+6(y—y) =0. (12.7)

La solution de 1’équation (12.7) est donnée par :

~ 1 1
(y-vy)= , 12.8
Y T m Ky -yl (128)
Les vecteurs et tenseurs A% (r") et LB(r") deviennent :
, 1 9 1
Ay = - - J ——dV
4T a, Ky (’)yp17 ly —y'|
B
(12.9)
1 d 1 -
B /
LD . = — dv.
pi (™) 4m apo;KY 0y, 0y; J ly —y'|
Ve

Les volumes et surfaces transformés sont décrits apres le changement de variable sous la

forme

3 3

xl'z _ i2 3 ) a;

Vl'z—zzl;resl_) Vl.szzl;yeslaVecalz—

=1 i & a;

(12.10)

3 .X"Z ~ 3 2 ) ) ,
VZ:Z%:l;TESZﬁVZIZ%zl;yeszavecbi:_l.

L, 2.7 o

=1 im1 Di

D’aprés Mura (Mura 1982), on introduit la fonction harmonique @#, défini par:
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1 -
P00 = fly—y’ldv
Vg (12.11)
~ / 1(7 7 ’ 17 7
avec :¢F (y") = E (IB(/’IB) — ¥n Yn If(ﬂﬁ))
ou:
o r ds o r ds
Ill=2~~~f~—, IMNA,)=2md,d,ada —_—
R)=2ratd | 5o W=2ra®d | Grone
Aq A1
o [ ds I o ds 12.12)
2(i =2nbbbf~—, 2(i =2nbbbff (12.
(2) 1 by 3~ 1,05) n( 2) ) 3~ (b,%+s)A2(s)
2 AZ
A,(s) = \/(d% +5)(@2 + s)(@z + s) et 4,(s) = J(Ef + 5)(b% + 5)(b2 + s).
Avec 1[; définie comme suit :
3 2 3 2
Yi Vi .5 ' /
———=1 et ——— =1ouldg =0poury €Vj. (12.13)
i=1al + 1 i=1 b + 2,

Les vecteurs et tenseurs transformés (12.9) nécessitent les calculs des dérivées de la fonction

harmonique:
P ) = =y 6l (A) et @, (v) = =6,IF (Tg) — Il (%) (12.14)

avec :

- —21d, 8,8 - -
iL(h) = % o} (4,) =0 A
L) @ + 1)@+ A)a(a) 7 " +j(41) = 0 poury' €V

B —27h,b,b 3 3
2.(2,) = 12 A% ou I?;(1,) = 0poury €V,
W)= GE T G+ 2y ) :
- 2V Y 5 2 A
ot A,lj _ Yi / YiYi , /1,2]' =— YL~ / YilVi

df'z +4 (diz + 11)2 bj + 2, (Eiz + 12)2.

Pour 1’ € V,’, le tenseur L2(r") devient donc:

217



. . -1
5,72(0)  TZ(OKY
41 a, ;K7 41

Li;(r") = = Ly pourr’ € V. (12.15)

Finalement, on obtient 1'expression du tenseur de polarisation L% (") pour r’ € V' relatif a la

conductivité thermique K° et V5:

72 o -1
_ Ok,

L%, (12.16)
prJ AT
Dans le cas ou 1’ € S,’, le vecteur A%(r") devient:
x;8,12(0)  x'T2(0) KO, "
(") =2 il O 57O Ky o pour ' € S5, (12.17)

0~ J=pj
41 a,a;K; 4m

On obtient l'expression du tenseur de polarisation A%(r") pour r’ € S,’ relatif a la conductivité
thermique K° et V,:
2 _ 172
Ap = Xj ij
Pour ' € V', le tenseur L1(r") devient:

N - -1
;11 (0) B 1,'1(0)1(,9,-

A apaKY  4Am

1 n o _ — 71 ! !
ij(r) = = Ly jpourr € V;. (12.18)

On obtient l'expression du tenseur de polarisation LZ(r") pour r' € V;', et relatif a la

conductivité thermique K° et V;:

71 0o ~1
P AL T (12.19)

2 41
Dans le cas our’ € S;, soit r’ a I’extérieur de V;, nous définissons le vecteur de polarisation
extérieur AF¥t/1(r"),
Pour le déterminer, nous utilisons la relation de confocalité :

A = Ay poury' €S,’, avec :
(12.20)

~ 2 ~ 2 ~
AIC =b1 _dlzzbz _dzzzbg —das > 0.

L’équation (12.9) devient donc :
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X0y s
AT = — . ;.C;pl(o I' (A1) pour 1’ € S,. (12.21)
jOp i1

En posant :

B (he )

co

ds (12.22)

:27'[&1&2&3

oo (B = Tac + )| (B — Tag + )5 — Dae + ) — Tae +5)

Nous faisons un changement de variable, telle que u = —4;, + s :

co

du

0 (B2 +u) J (B2 + u)(B2 +u) (B2 + )

i:]'l(/;{lc ) =2n ﬁl dz d3

soit: [ (A, ) = fI7(0)
(12.23)

avee !

_ 7 ds i, i, ds
o (B +5) (B2 +5)(B3 + 5)(B2 +5) 1P2b3

Enfin, on obtient l'expression du vecteur de polarisation extérieur AE**/1(r") pour r’ € S,’
relatif a la conductivité thermique K° et V,:

! T I7 -1
x5'8u 7 (0)  x'T7(0) Ky,

AT ap iKY 41

A (") = = x/ L% ;pourr' € S}. (12.24)

219



12.2 DEFINITIONS DES TENSEURS DE CONDUCTION DE POLARISATION ET DES TENSEURS R DANS

LES CAS PARTICULIERS

Dans cette partie, on définit les tenseurs de conduction de polarisations et les tenseur R des
cas spécifiques : sphérique, oblate et prolate (Mura 1982; Bonfoh et al. 2017). Ces tenseurs
seront définis pour le cas d’une conductivité thermique isotrope K° et d’une ellipsoide V; de

demi-axes a4, a, et as
Dans le cas de particule de forme sphérique avec a; = a, = as,

e Le tenseur de conduction de polarisation s’écrit :

L} = f r’r—rHav, = e VZ2p(0) = 3 Kolpourr eV, (12.25)
vy’
e Le tenseur R s’écrit :
1
R=—IpourreV; (12.26)

as
Dans le cas de particule de forme oblate avec a; = a, > as,

e Le tenseur de conduction de polarisation s’écrit :

1/2

a12a3 _,43 Qs a32 /
L%)n:l‘%zz:_ 0(q.2 2y | €05 = 1-—
K°(a,? — az?) a aq aq

(12.27)
Ligs = % —2Lgy,
e Le tenseur R s’écrit :
3a;| (2a,? — az¥)tan™t (—“alzal_%z> —a;Ja? —as?
Ry =Ry = 4a1(a12 _ a32)3/2
(12.28)

a,

— Va2 —as?
3a3 a1 a12 - a32 - a32tan_1 -

R.. =
3 2a,(a,? — az?)3/?

Dans le cas de particule de forme prolate avec a; > a, = as,

e Le tenseur de conduction de polarisation s’€crit :
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2 2 1/2
13 =13 =-— N iy e 1 - cosh‘1ﬂ
11 22 K%(a,2 — az2) \ az \as? s

1
1 _ 3
L033 T KO0 2 L011

e Letenseur R s’écrit :

a,?> —as?
3a,| az\a;? — az? — (a,% — 2a3?)sin™?! g
1

Ri; =Ry = 4az(a.? — a32)3/2

_1(a
3a; (alzcos 1 (a—3) —asya,% — a32)
1

2a,(a,? — a32)3/2

R35 =
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(12.29)
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