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INTRODUCTION GENERALE

» Contexte :aéronautique : emploi de matériaux composites laaé@alisation de panneaux de
fuselage.

Les matériaux composites — de par leurs proprigiésifiques élevées — sont I'une des classes
de matériaux permettant entre autre de fabriguesttactures plus |égeres pour une meilleure
performance énergétique et une réduction conségdestémissions de GQ.es composites a
matrice polymére renforcé par fibres de carbone REF sont de plus en plus utilisés dans
l'industrie aéronautique civile pour la réalisatiode parties structurales, et récemment
également employés pour la réalisation de panneauxiselage.

Au cours du vol, les structures de fuselage samnsses a de multiples sollicitations : flexion,
verticale et horizontale, torsion, pressurisatiore#orts localisés, liés aux impacts et aux
sollicitations d’atterrissage. Les matériaux coniiggs(leur stratification, leur empilement)
peuvent étre adaptés pour répondre de facon optiraates sollicitationsD’autre part, le
fuselage contient des parties de structure secandaili ne sont pas utilisées dans des
conditions particuliérement contraignantesest surtout pour ces parties que les industriels
peuvent espérer gagner du poids en utilisant le®n@x composites

Pour donner un exemple, environ 53% en poids ddlia A350XWB et 25% en poids de
I’Airbus A380 (caisson central de I'aile, nervuresyties de fuselage (Figs. 1 et 2) et presque
80% en volume (50% en poids) des structures dungo7 Dreamliner (Fig. 3) sont réalisés
en matériaux composites.
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Figure 1 : Emploi de matériaux composites pouéddisation de structures (primaires et
secondaires de I'Airbus A380 : (a) applicationddse et (b) nouvelles applications en
matériaux composites [1].
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0 © (d)
Figure 2 : Structures primaires (aile et sectiofiudelage désassemblé) de I'Airbus A380 en
matériaux composites CFRPs [2].

Figure 3 : Section de fuselage désassemblé du @@&n Dreamliner, en matériaux
composites [3].

* Problématique : sollicitations de nature électrique, foudre, retda courant a la masse,
couplage thermoélectrique, échauffement, vieillizset.

Bien que les avionneurs soient orientés vers ldisedimn de structuregntierement en
composite I'intégration des CFRPs dans les constructiomereitiques ne se fait pas sans
difficultés : le fuselage — normalement soumis el@rges de la pressurisation — est souvent le
siege de chocs/impacts (Fig. 4), particulieremersidieux pour les composites, et est
directement exposé a l'agression de I'environnenfarnpérature, humidité, liquides des
circuits de refroidissement, ...).
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Figure 4 : Les principaux problémes associés auxtsires de fuselage en matériaux
composites [1].

Le fuselage est aussi le siegesidicitations de nature électrigueelles que celles liées au
retour de courant a la masse et au foudroiement.

Les sollicitations « €électriques » peuvent étresdaigle I'électricité statique, aux courants de
fuite ou encore aux impacts de la foudre. En r@gieerale, les courants électriques peuvent
étre catégorisés en trois types :

e courants électriques associées au foudroiementraots de forte intensité (de I'ordre
du kA) généralement appliqués pendant des tempstugrts (de I'ordre du ns ou ps).
Lorsqu’'un avion est foudroyé, son fuselage est quarc par de forts courants
électriques de quelques centaines de kA. La fopdw avoir des conséquences
meécaniques sur les structures de l'avion, provoguerperforation des piéces et
'endommagement des systémes embarqués. En oaitomulant de foudre peut se
propager jusqu’aux structures internes et pertugagrfonctionnement,

e courants électrigues « ordinaires » associés auwtifmmement des appareils
électroniques installés dans l'avion, d’intensigdativement faible (de l'ordre de
quelgues A jusqu’a 10 A) et de fréquence élevés(jia 1 kHz),

e courants électriques dus a l'accumulation de clsadjélectricité statique sur les
surfaces du fuselage et qui se produisent prireipaht au niveau des interfaces entre
les panneaux : ces courants ont généralementsuxi tres faibles et sont affectés par
la géométrie et 'arrangement structural des iatm$ et des panneaux.

Bien que des réseaux secondaires de cables éledtred de grillages métalliques soient prévus
afin de supporter ces chargéaction de courants de fuite, transitant a travées jonctions
boulonnés et rivetés, et les fortes différencegpatentiel électrique selon leur épaisseur,
conségquence du foudroiement, peuvent activer lplaga thermoélectrique (effet Joule, ...) et
conduire a I'échauffement localisé des structures.

Les phénoménes liés a ce type de couplage peutrenpaticulierement marqués dans les
CFRPs - les matrices polyméres étant électriquereethiermiquement quasi-isolants, le

comportement thermoélectrique global du compogéatdortement anisotrope — et méritent

d’étre approfondis. Lintégration de micro et natttarges — en particulier les nanotubes de
carbone (NTCs) — dans les résines polymeres oatarface fibre/matrice peut globalement

améliorer ce comportement mais il s'agit d’'une sohlutechnologique qui nécessite encore
d’étre explorée en détalil.
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Objectif de la thése :

Ce travail est consacré a la caractérisation dupootement thermoélectrique anisotrope de
matériaux CFRPs — chargés et non chargés en NTgite €aractérisation comprend :

la mesure des valeurs de résistivité/conductiviezteque longitudinale et selon

I'épaisseur du CFRP, leur évolution avec la tempéeaet I'effet des NTCs sur ces
valeurs,

la caractérisation des champs de température gt les courants électriques
(intensité, gradients ...) et I'effet des NTCs ses champs,

I'identification des parametres pour la modélisatii comportement thermoélectrique
de ces matériaux et pour l'interprétation des sssai

la caractérisation de l'effet d’'un environnementmide sur les valeurs de

résistivité/conductivité électrique du CFRP.

Ce mémoire est constitué de cing chapitres :

le premier chapitre est une étude bibliographidumeésente I'état des connaissances sur
le comportement thermoélectrique de CFRPs chatg@snechargeés,

le deuxieme chapitre présente les moyens et legitpees expérimentales utilisées au
cours de cette thése,

le troisieme chapitre présente les essais et nesla® propriétés thermoélectriques
dans le sens longitudinal, I'estimation des chadgtgempérature (intensité, gradients)
induits par le passage d’'un courant électriquéetfet des NTCs sur ces valeurs,

le quatrieme chapitre présente la caractérisatiorcamportement thermoélectrique
dans la direction de I'épaisseur, I'effet des char@\TCs et d’'un conditionnement
humide sur ce comportement,

le cinquieme chapitre présente la mise en placeatiles couplés thermoélectriques,
analytiques ou numériqgues (ABAQUS), pour la simatat des champs
thermoélectriques (transitoires et stationnairesy finterprétation des essais,

enfin, le sixieme chapitre présente les conclusatmeerspectives de ce travail.
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CHAPITRE I : ETUDE BIBLIOGRAPHIQUE

Ce chapitre présente une étude bibliographiqgueextiaustive concernant le comportement
thermoélectrique de matériaux et de stratifiés amsites, plus particulierement de composites
a fibres continus de carbone (CFRPS), et passerégat en revue les principaux effets des
nanocharges — telles que les NanoTubes de Carbditgs] — sur ce comportement.

1.1 Comportement thermoélectrique des matériaux et desstratifiés
composites

1.1.1 Propriétés électriques

Les matériaux composites sont constitués par uangél renfort fibreux/matrice dans lequel
généralement les fibres assurent la tenue mécariqgréace a des valeurs de rigidité et de
résistance spécifiques élevés — et la matriceeqmet la cohésion de la structure et le transfert
de charge. Les Composites a Matrices OrganiqguesQ€Meprésentent, aujourd’hui, un
volume trés important a I'échelle industrielle gharmi les CMOs — les composites a matrice
polymere (principalement thermodurcissable) ebéef longues de carbone (CFRPSs) se sont
imposeés dans le secteur aéronautique. Du poinie@hectrique les CFRPs sont constitués par
des fibres de carbone électriquement conductritggredes matrices polyméres ayant un
comportement quasi-isolant.

L'application d’'un champ électrique statique (ourte différence de potentiel électrique) dans
un milieu matériel engendre I'écoulement d’'une ghaglectrique, le courant électrique : la
relation entre la densité de courant électriquke ehamp électrique (loi d’Ohm) — souvent
linéaire — est caractérisée par la conductivitététpie du milieu, dont l'inverse est appelé
résistivité électrigue. La conductivité et la résig® sont des propriétés du matériau,
généralement dépendantes de la température. Leoctamznt des matériaux non conducteurs
est souvent plus complexe, car ces matériaux pépvésenter des phénomenes de polarisation
et de magnétisation, dont les lois de comportersent généralement complexes et fortement
non linéaires ([4]).

La conductivité électrique du carbone et des maugra base de carbone dépend généralement
du procédé de fabrication et du traitement thermigpar exemple, la résistivité du graphite
isotrope & est de I'ordre de’10.m, alors que le cuivre imprégné de graphite igstrtilisé
habituellement pour la réalisation de contactstétpes) peut atteindre des valeurs de I'ordre
de 10° Q.m ([5]). Comparativement, les métaux (par exenmifalegent, le cuivre, I'or et
I'aluminium) ont une résistivité inférieure, d’enon 10° Q.m. Les résines époxydes ont des
valeurs de résistivité électrique de I'ordre dé®*1@.m : d’autres non conducteurs sont les
verres (16°-10" Q©.m), le caoutchouc dur (environ *@.m), les résines thermoplastiques
(autour 16°Q.m), et le Teflon (jusqu’a £ Q.m). Un apercu assez exhaustif concernant les
propriétés électriques des polyméres des maténangucteurs a base de carbone peut étre
trouvé dans les références ([6]) et ([7]).

Les sollicitations électriques peuvent étre stasgycourants continus) ou dynamiques
(courants alternatifs) : il est souvent noté que reatériaux isolants ont une conductivité
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électrique proportionnelle a la fréquence de l#dtaltion, alors que les conducteurs ont une
conductivité indépendante de la fréequence (Fig.1).

La Spectroscopie Diélectrique Dynamique (SDD) est technique de mesure des propriétés
diélectriques et de conduction électrique des n@abtér qui permet d’enregistrer les relaxations

diélectriques des matériaux polymeres et de lesct@iser en fonction de la température et de
la fréquence. La SDD permet de mesurer — entresutta conductivité électrique « reelle »

d’'un matériaug’(®), exprimée par :

5'(03) = G(O) + G(CO) =0Opc tOnac 1)

oUopc etoac représentent les conductivités électriques assee@eain courant continu (DC), a
fréquence nulle, et alternatif (AC), respectivemdrd Fig.1 — illustrant des exemples de
spectres isothermes d’évolution@éw) pour une résine RTM6, seule et chargée en naestub
de carbone (NTCs) — montre gsi€w), pour un matériau isolant ou quasi-isolant, agigi® de
facon monotone en fonction de la fréquence du ca@actrique et atteint son minimum pour
des basses valeurs de fréquence (courant quagimgpnen outre les variations @& ®) ne
sont pas trés grandes sur une plages de valeans dlenviron 13 & 16 Hz.

1 07“2 r R A A AR AR AT A A AR R A A Ak A R R Rk AR R A R A AR AR A A
{ AN A AR RN AR AN R
10° : e IO IIT IS ISIEEEETEEE LTSS LSO SSSOIY. *»’
g { ATt e Tar T o e ot ot Tt o Toe ot Tod e Tt Tt o o ot To Tt ot Tt Tt o ot To T
» 10§
S r # NTCO0,7%
b r o NTC0,4%
r A NTC0,2%
14 F i ¢ NTCO0,1%
107 F st ¥ NTC0,04%
3 :ﬁ: + NTC 0,02%
r o RTM6
r ---- UDR
1048 SRPI EEPEFTT BT LRI RPN SR RPN BRI |

10! 10" 40" 10¢ 10° 10 10° 10° 107

Figure 1 : Partie réell€’'(») de la conductivité électrique d’une matrice epBXyM6
et des ses composites ([8]).

La conductivité/résistivité électriqgue d’un matéreomposite (mélange) peut étre mesurée ou
calculée a partir des méthodes d’homogénéisatiomermettent de déterminer les propriétés
effectives d’un milieu hétérogene a partir de celle ses constituants. Des modéles effectifs
d’homogénéisation des propriétés (mécaniques, ijaes, électriques et magnétiques ...) de
matériaux composites fibreux ont été présentégsetitts — entre autres — par Hashin ([9]).

Les modeles d’homogénéisation pour les matériadgrfeent hétérogenes tels que CFRPs, ont
éte discutés par Rajinder ([10]), qui a comparétemées expérimentales avec les simulations
des modéles avec des résultats globalement sséisfai
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Les modéles d’homogénéisation sont importants palguler — plus ou moins exactement — les

propriétés d’'un milieu homogéne équivalent a paktirla connaissance de la microstructure

mais également pour guider la conception et I'os@tion de matériaux ou de structures avec
des propriétés données. La « loi des mélangesréseqte le modele d’homogénéisation le

plus simple pour estimer les propriétés d’'un mihemogéne équivalent, proposant des bornes
(inférieures et supérieures) pour la conductivifgiéalente du compositee :

Gme
o,V +o,(1-V;)

SGeqSGfo +Gm(1_vf) (2)

ou, o est la conductivité des fibresy, est la conductivité de matrice et ¥st la fraction
volumique de fibres. Hashin et Shtrikman ([9]) aadifiné le calcul de ces bornes en proposant
les équations suivantes :

(1- Vi ) Vi

c; t £0,,s0,t

! 1 V, eaT Tm 1 1-V,
— 4+ +

-o; 3oy 6, —6,, 30,

3)

Om

La Fig.2 illustre les bornes supérieures et int@gs des conductivités électriques du milieu
homogene équivalent, calculées respectivemenggar dles mélanges et le modele de Hashin
et Shtrikman ([9]), en prenant — & titre d’exemplg, égal a 0.2 (S/m) et égal a 1 (S/m). On
peut noter que les courbes de modele Hashin-Stdariksont plus serrées que celles données
par la loi des mélanges.

=
N

—8— Mélanges borne supérieure

—— Mélanges borne inférieure

- @ - Hashin-Shtrikman borne supérieure -9
- ---Hashin-Shtrikman borne supérieur

o
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o
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o
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Figure 2 : Conductivité électrique équivalente (fas supérieure et inférieure) pour un
matériau composite homogene équivalent selon ladsi mélanges et le modéle Hashin et
Shtrikman ([9]).

Les modeles d’homogénéisation donnent des résatsesz satisfaisants pour des matériaux
composites renforcés par des particules condustfioatériau quasi-isotrope équivalent) ;
pour des composites CFRPs a fibres longues, leeb@upérieures et inférieures estiment —
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avec une approximation souvent insatisfaisantespactivement, la conductivité électrique
selon la direction des fibres (conductivité londinale, o) et la conductivité électrique
transverse aux fibres (conductivité transvesse, Pour une fraction volumique de fibres égale
a 0.6 (une valeur typique pour les CFRBgktot représentent respectivement, environ 65% et
40% de celle des fibres. Il faut noter que lorskpsevaleurs de conductivité électrique de la
matrice s’approchent de zéro, les modéles d’hom&gation prédisent des valeurs de
conductivité transverse proches de zéro, indépenaarndes valeurs de la fraction volumique
de fibres, V. Cette situation n’est pas observée expérimentiemdes modeles alternatifs
sont alors mis en place pour la prédiction des gotinités transverses de composites a matrice
guasi-isolante.

La théorie de la percolation est I'un de ces madellest capable de prédire/illustrer — de fagon
plus ou moins détaillée, et avec plusieurs nivedlagproximation — le processus physique de
transition d’'un état (non conducteur) vers un a(d¢omducteur) ([11]).

L’article de Lux ([12]), explique de maniére assxhaustive les mécanismes sur lesquels se
base l'effet de percolation : la conductivité élegte des mélanges a matrice isolante ou

guasi-isolante augmente considérablement et nettedngartir de valeurs assez bien définies

de fraction volumique de I'élément conducteur. @Gérmpmene peut dépendre de la géométrie
et de la répartition des charges conductricesindesactions charge/matrice et des procédés de
fabrication du mélange, en particulier de la disfmer des charges dans la matrice.

Une présentation a la fois simple et raisonnablptdtnoméne de percolation est la suivante :
lorsque les particules ou les charges conductneesont pas en contact (en faibles fraction
volumique, mauvaise dispersion), un comportemeniaiig a tendance a étre statistiquement
dominant et a caractériser la réponse macroscopigumilieu homogéne équivalent ; lorsque
les particules/charges entrent en contact, un uédegercolation est établi, le comportement
est globalement conducteur. L'apparition de ce agésest soudaine, par conséquent
'augmentation de la conductivité électrique du anéle est drastique : la transition a lieu
au-dela d’un seuil critique appedéuil de percolation

D’aprés les modeles de percolation simples la emtstdiélectriquegeq et la conductivité
électriquepeq du milieu homogéne équivalent suivent une Idiyge puissance et peuvent étre
exprimeées respectivement par les équations suwante

S

geq = ‘Vf - Vsp (4)

et
Geq = O¢ (Vf - Vsp)t (5)

ou Vs est la fraction volumique de charges au seuil @egdation, s et t sont des exposants
critiques, décrivant la fonctionnalité du systenmenposite, souvent identifiés a travers des
expériences. Les équations (4) et (5) sont valgides \; > Vs, Le modele de percolation est
souvent utilisé pour décrire le comportement éiget de matériaux composites a fibre
longues (composites renforcé par des fibres cad)yqae exemple), dans la direction transverse
aux fibres : dans ce casyWloit étre identifié a travers des expériencepdemmetre t est
souvent considéré constant et égal a 2.

La Fig.3 illustre la conductivité électrique équarate d’'un mélange en fonction de la fraction
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volumique de la charge conductrice, selon la tleedeila percolation (avec t = 25, 0.5 efo;

=1 S/m) : les valeurs de conductivité électriqgai¢alente d’un milieu composite a matrice
quasi-isolante peuvent étre trés faibles (voirdesyl mais pas pour toutes les valeurs de
fraction volumique, ce qui est en accord avec kobation expérimentale.
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3 i
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© i
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§ ! Vep=0.5
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Figure 3 : Conductivité électrique équivalente sdbothéorie de la percolation.

Les modeles de percolation, exprimés synthétiquerpan les formules (4) et (5), sont
supportés — entre autres — par des théories gfatist géométriques et thermodynamiques,
essayent d’expliquer sur une base physique bietefoile comportement observé : on pourra
citer les travaux de Lux et al. ([12]), de Kirkpekr([13]), prenant en compte la géométrie des
charges conductrices et utilisant la notion de mauibre, et ceux de Flandin ([14]) basées sur
des modéles de percolation statistique et donmaseéns physique bien clair aux exposants s et
t apparaissant dans les equations (4) et (5). Besnstructures 3D des valeurs de s et t sont
d’environ 0.7 et 2 respectivement, ont été calcuebon accord avec I'expérience ([14]).

Entre les modeles thermodynamiques et physiquesmelation on pourra citer — entre autres
— ceux de Miyasaka et al. ([15]), prenant en conggenteractions (forces de van der Waals,
forces de Coulomb, forces de contact ...) entre @sagj matrice et ceux de Schueler et al.
([16]), exploitant la physique des interactionsdamentales.

La conductivité électrique des CFRPs dépend fomerde I'orientation considérée (elle est
donc anisotrope, Fig.4) : la conductivité longihale (dans le sens des fibres,) est
généralement élevée et peut étre estimée a traskess formules d’homogénéisation
relativement simples (lois des mélanges, équatijn lforne supérieure), la conductivité
transverse (transverse aux fibreg, est généralement tres faible et peut étre cacutéaverse
les modeles de percolation (équation (5)). La cotidité électrique selon la direction
d’épaisseurdg) est souvent du méme ordre de grandeur que catisviersedr) mais peut étre
fortement affectée par la présence d'interface®gaiis : souvent I'incertitude sur la dimension
et la composition physico-chimique de ces intedaest a I'origine des incertitudes sur les
mesures deg.
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o =5 S/m

.= 1X10° S/m

Figure 4 : Conductivité électrique anisotrope deémaux composites CFRPs
unidirectionnels ([17])

Des mesures de conductivité électriqgue dans de$€lRidirectionnels effectuées par Park et
al. ([17]) (Fig.4) ont révélé une forte anisotropie comportement (valeurs de et ot tres
faibles par rapport &) montrant en méme temps que la conductivité édpetr selon
I'épaisseur est proche de celle transverse auvadibla faible conductivité dans les directions T
et E est due aux faibles valeurs de conductivitiadeatrice (comportement quasi-isolant).

Les mesures de conductivité électrique anisotrifpetaées par Todoroki et al. ([18]) dans des
composites CFRPs unidirectionnels en fonction dealion volumique des fibres (Tableau 1)
ont permis de mettre en évidence la forte disperEssociée a ces mesures et de corroborer — en
moyenne — les prédictions des modeles d’homogéi@isa

Tableau 1 : Conductivité électrique de compositEREs unidirectionnels en fonction
de la fraction volumique des fibres ([18]).

Vs oL (S/m) oelo, o+lo,
0.40 3700 1.8 x1b 1.6 x10°
0.47 4600 1.1 x1 2.2 x10*
0.62 5500 3.7 x10 3.8 x10°

Louis et al. ([19]) ont montré que la résistivitéatrique selon I'épaisseur de matériaux CFRPs
stratifiés (IM6/3501-6 et IM7G (12k) / E7T1-2) pediire fortement affectée par la présence
d’interfaces entre couches (qui ont tendance a aatgnla dispersion des mesures) et par la
stratification (séquence d’empilement) des plisn&itaires. Cela est partiellement lié au fait
que les fibres conductrices ne sont pas parfaitedreites mais légerement ondulées et — selon
le niveau d’ondulation — ont tendance a établisglu moins de contacts électriques avec des
fibres adjacentes.

Certains auteurs (entres autres [20] et [21]) aop@sé des modeles phénoménologiques
fondés sur I'analogie avec les circuits électrigpear prédire les propriétés électriqgues des
matériaux composites a fibres longues. Ces appsostmi-empiriques sont alternatives aux
méthodes d’homogénéisation classiques et sont sbaapables de capter la complexité du
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comportement des CFRPs.

Ces recherches — en particulier les résultats @ssires effectuées par Louis et al. ([19]) — ont
ouvert une réflexion concernant les notions desti&gtié/conductivité pour les stratifiés
composites CFRPs. Celle de résistivité/conductiegune notion applicable a des milieux
statistiguement homogenes et souvent difficilemextiensibles a des milieux fortement
hétérogeénes et anisotropes telles que les CFRIP®xpmple, le grande variabilité des valeurs
de fraction volumique, I'ondulation des fibres damspli élémentaire, la présence de couches
de résine (souvent épaisses et souvent elles nté&t@wgenes car chargées avec des nodules
conducteurs) aux interplis et a la surface extedee stratifiés (« baves de matrice »
conséquence du procédé de fabrication), la présdecéormes d’endommagement tres
localisées (en particulier délaminage entre pksjdent la notion de résistivité/conductivité
parfois douteuse pour un stratifié composite. Aseade cette variabilité, les échantillons
composites utilisés pour les mesures de résigtoitéuctivité risquent souvent de ne pas étre
réellement représentatifs du comportement intrineeduy matériau : il est dans ces cas plus
judicieux de parler de résistance de la « structumncue comme la différence de potentiel
électrigue mesurée suite a I'application d’'un catuédectrique. Des mesures de changement de
résistance électrique ont été employées pour e deil’état d’endommagement de structures
(principalement des plaques) stratifiees compositesnises a des charges monotones ou de
fatigue ([22—29]).

Ces méthodes sont en quelque sorte alternativeeabriques non destructives plus classiques
mais plus colteuses et plus difficiles a mettrplaee, telles que, par exemple, la radiographie
X ou la thermographie infrarouge ([30], [31]).

Il s’agit de techniques prometteuses bien queele déintre variation de résistance mesurée et
endommagement (type, intensité) soit souvent défi@ établir et nécessite I'appui de
simulations numeériques relativement complexes J[FHark et Okabe et al. ([32]), Xia et al.
([33], [34]), Sevkat et al. ([35]), ont expliqué fdeon assez exhaustive le lien entre variation de
résistance électrique, déformation et endommagem@mte forme de couplage

« électromécanique ») pour des matériaux compositedirectionnels sous chargement de
traction uniaxiale : dans ce cas la rupture desedibreprésente le principal mécanisme
d’endommagement de la structure composite et gear@&sonnablement simulé en utilisant
une approche de type Weibull.

La Fig.5 présente — a titre d’exemple — la relagatre la variation de résistance électrique (%)
et la déformation appliquée proposée par Park. €[3]) pour un composite unidirectionnel
sous traction monotone uniaxiale : cette relatiomng en compte les phénomeénes
d’endommagement (rupture de fibres) ayant lieu pahde chargement. Les équations du
modele ainsi que tous les parametres de la sironldhiistrative de Fig. 5 peuvent étre trouvés
dans la référence ([32]) : les principaux ingréthegte cette modélisation sont la rigidité et la
résistance mécanique des fibres, cette derniémtedg@ar un modeéle probabiliste de type
Weibull.
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Figure 5 : Variation de résistance électrique arction de la déformation appliquée (et de la
rupture des fibres) selon le modéle de Park €f32]). Les équations du modele ainsi que les
parametres de la simulation peuvent étre trouvaes & référence ([32]).

D’aprés la Fig.5 dans la premiere phase de changerfjesqu’'a environe < 0.006)
'augmentation de la résistance électrigue estcppalement due a la déformation mécanique
de I'échantillon (effet Jauge) : la rupture degdt (progressive) entraine dans la deuxieme
phase de chargement¥ 0.006) une variation assez brusque de la résistélectrique. Les

changements de résistance électriques sont morsgjasgu’a rupture.

La modélisation de Park et al. ([32]) est basée Ifiypothése que le courant circule
principalement dans les fibres, concues comme digsétectriques conducteurs » : la rupture
des fibres entraine la perte du contact électrgpare« rupture des fils ». La complexité des
chemins de conduction et des mécanismes d’'endonmeage (fissuration matricielle,
délaminage) ayant lieu dans une structure compdsiie en sorte que ces modeéles sont
difficilement applicables a des cas réels : darssoaes, d’autres types modélisations — plus
complexes (par exemple, modeles éléments finigjivedt étre utilisés.

1.1.2 Couplage thermoélectrique

Le couplage thermoélectrique représente et déatiédaction entre les champs thermiques et
les champs électriques: ce couplage peut étredirect» — dans ce cas les
coefficients/parametres des équations gouvernadesmeux champs sont affectés par 'autre
et vice-versa — ou « direct » — dans ce cas leati@mps gouvernant les deux champs sont
fortement couplées. Il n’est pas toujours posgiblé&ire une distinction entre couplages directs
et indirects et — en tout cas — cette distinctiépethd de la facon dont les équations de la
thermoélectricité sont formulées. L'approche thethactrigue que nous proposons sera
détaillée dans le Chapitre V.
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Le couplage « indirect » dans les matériaux coni@®s été observé — entre autres — dans
[36-39].

Des mesures de résistivité longitudinale ont decafées sur les fibres de carbone a différentes
températures. Généralement ([36]) une dépendanigerdsistance électrique des échantillons
composites de la température de la forme :

R=R, (1+yAT) (6)

est proposée, ougRest la résistance électrique a une températuneéfdesnce (i), AT la
différence de températureeest un coefficient phénoménologique dépendant ali¢mau et
du type d’échantillon.

En effet, lorsque la température d’un conductegnante, I'agitation des atomes s’accentue,
le nombre de collisions entre les électrons eatemes se multiplient limitant le déplacement
des électrons, la valeur du coefficient est alostive. Pour les semi conducteurs c’est plutdt
le contraire : la conductivité électrique a tendaac’accroitre faiblement avec la température,
le coefficient est dans ce cas négatif (ce qudté&adture anglosaxonne qualifie de «négative
température coefficientsy = 4.32x1F K dans ([40]). Gillet et al. ([40]) ont mesuré
directement la résistivité des fibres de carbondoantion de la température, mesurant une
variation d’environ 5% sur une plage de comprigeeet60°C et 60°C.

Il a été montré par certains auteurs (Fig.6 [40LP ¢ lorsque un matériau composite est soumis
a plusieurs boucles de montée en température gfiédissement (cyclage thermique) — la
conductivité électrique des composites subit uet &ffd’hystérésis » et tend a devenir de moins
en mois dépendante de la température. Lorsquet’'d# la température sur la résistivité est
mesuré sur des échantillons composites (comme[d@])s- le passage de courant engendrant
un échauffement diffus de I'échantillon et son exgsan thermique anisotrope — il n’est pas
toujours facile de séparer la part AB dérivant de la variation de résistivité électacgu
matériau de celle associée a I'expansion thermigsecchantillons.

22 ¢
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§ 1. p=5.0%
b 14F 465
42t i
10k p=2.0%
8F p=1.5%
5 | p=1.25%
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T K"
Figure 6 : Conductivité électrique en fonction aédmpérature pour un matériau
CFRPs ([41]).
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En ce qui concerne le couplage «direct », certaitgeurs ([40, 41]) ont mesuré un effet
Seebeck (différence de potentiel électrique indpéae un gradient de température) dans des
matériaux composites a matrice béton renforcé parfithres de carbone, mais pas dans des
CFRPs.

Des champs magnétiques alternatifs peuvent indlgsecourants parasites de Foucault, qui
peuvent a leur tour générer des phénomeénes d'dehsarit « par effet Joule » dans les
conducteurs ou d’hystérésis diélectrigue dans kes-aonducteurs. Dans les CFRPs ces
phénomenes ont été observés par Yarlagadda §42]) (hais seulement pour des valeurs
élevées des champs magnétiques injectés.

Des phénomenes d’échauffement par induction danSHRPs ont été également observés par
Shridhar et al. ([43]). Leffet Joule dans les CEBR&P été observé — entre autres — dans les
références [44] et [45].

L'effet Joule consiste en I'échauffement provogagélp dissipation de puissance qui a lieu dans
une résistance électrique traversée par un cowdlactrique d’intensité donnée — valeur
constante si le courant est continu, valeur efécgit est alternatif. La puissance dissipée (ou sa
densité, sa valeur par unité de volume) est ineédir@ctement dans I'équation de la chaleur en
tant que terme source. Plus de détails sur l'efatle, incluant sa généralisation au cas
tridimensionnel et anisotrope, seront fournis darShapitre V.

Les phénomenes d’échauffement provoqués par deartswcontinus de forte intensité sur des
plaques composites CFRPs (carbone/époxy) (321834 mmx 152.4 mmx 4.5mm) ont été
étudiés par Sierakowski et al. ([44,45]) : des &l®ns de température de 36°C et de 70°C ont
été mesurées, respectivement, sur la surface dititbias unidirectionnels et croisés soumis a
des courants continus de 25A et 50A pendant déeduelativement longues (environ 30 et 35
minutes, respectivement). Pour des stratifiés msin@e plis, épaisseur d’environ 1.4mm)
Gigliotti et al. ([46]) ont observé — en surfac&pfouvettes — des élévations de température
plus importantes, égales a environ 70°C pour desifgds unidirectionnels, environ 180°C
pour des stratifiés quasi-isotropes.

L'étude du couplage thermoélectrique ne peut pagiges les phénomenes de conduction

thermique ayant lieu dans le matériau ([46]) eBlesanges convectifs entre le matériau solide
et son environnement. Une vaste littérature existe sujet, en particulier en ce qui concerne le
transfert de chaleur par convection naturelle pme plaque verticale dans un écoulement
laminaire ([47-53]), ces aspects seront approfoddiss le Chapitre V.

1.1.3 Principaux résultats obtenus par le DPMM-ENSMA dande cadre du programme
de recherche FNRAE-VICOMTHE

Cette partie synthétise les principaux résultatseerals par le Département Physique et
Mécanique des Matériaux (DPMM), de I'Institut Ppeimte I'ISAE — ENSMA dans le cadre du
programme de recherche FNRAE-VICOMTHE (2008—-20P0)s de détails sur ces activités
peuvent étre trouvés dans les références [46]5684-

L'objectif du programme était de caractériser lemlage thermo-électro-mécanique dans des

plaques composites CFRPs minces (épaisseur 1.4tren)particulier d’estimer les élévations
de température suite au passage de courants glestrile niveau intermédiaire (jusqu’'a 10A,

10
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1000Hz).

Dans le cadre de cette activité, des éprouvett@&PSKEF200 mm x 20 mm x1.4 mm) UD @

QI [45/90/-45/0] ont été découpées a partir de plagues compositeaétallisées aux
extréemités en utilisant le procédé de métallisatProdec, consistant en un polissage
chimique/mécanique des extrémités et en un prosadsiectrodéposition d’une couche de
cuivre d’épaisseur 5@m (Fig.7a) : elles sont ensuite soumises a desantairélectriques
continus et alternatifs (jusqu'a 10 A, 1000 h) @&s par un générateur de courant VP
Electroniqgue hautement stabilisé (Fig.7b) a trawerscadre isolant spécifiguement concu
(Fig.7c), permettant de maintenir les éprouvettepasition verticale.

Figure 7 : (a) Eprouvettes CFRPs métallisées atrémités (procédée
Prodec Metal) ; (b) générateur de courant ; (cjeablant
spécifiquement congu pour les essais thermoéleesi¢ph4].

Pendant la campagne d’essais thermoélectriquesmassires de différence de potentiel
électrique entre les extrémités des éprouvettessi(ie électrique) en fonction du courant
électrigue continu injecté (Fig.8a) et des résistanélectriques d’échantillons de différentes
longueurs (Fig.8b) ont été effectuées.
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Figure 8 : (a) Tension électrique mesurée entrextsgmités d’éprouvettes UD et
QI en fonction du courant électrique injecté ;r@sistance électrique
d’éprouvettes UD et QI de différentes longueurq.[46

Les mesures de Fig.8 (b) ont permis d’établir guesistance totale des éprouvettes, peut
s'écrire comme la somme d’une résistance de cqrRaetdépendant des la nature du contact
électriqgue et des électrodes en cuivre aux extésmiies éprouvettes — et une résistance
intrinseque des échantillonss, RQui est fonction de la résistivité des fibres :

L
R =R_+R_= * _+R 7
tot s c pf eL Vf c ( )

y

La mesure de Rest représentée par la valeur dgéh L = 0, soit — pour les deux échantillons
(UD et QI) — par I'intersection des courbes en @y avec I'axe des ordonnées : dans ce gas R
= 0.08Q, valeur relativement basse qui explique I'absahéehauffement localisé a proximité
des extrémités.

La valeur de résistivité des fibres identifiée &ipde I'équation (7) est de 1.3xX@.m, pour

les deux échantillons (UD et QI), valeur cohéremtec la résistivité électrique des fibres de
carbone, ce qui laisse conclure que — pour ce dig@rouvettes et d’électrodes — le courant
électrique circule principalement dans les fibresarbone. Les mesures de (Fig.8a) ont permis
conclure — pour le matériau de I'étude — une faillpendance de la résistance électrique a la
température.

L'échauffement induit par le passage de courartigdgie (effet Joule) a été estimé a travers
des mesures des champs de température (interraidéernyts) par thermographie infrarouge sur
la surface d’éprouvettes UD et QI (Fig.9) : pouraourant de 8A la température moyenne
mesurée est d’environ 90°C pour les éprouvetteseUBenviron 220 °C pour les Ql. Des

modeles thermoélectriques couplés numériques (ABBJQt analytiques simplifiés ont été

mis en place pour linterprétation des essais aticpéier dans le régime transitoire. Ces

modeles ont servi — entre autre — pour la conceptieessais optimaux de fatigue

électromécanique.
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Les (Fig.9a) et (Fig.9b) montrent I'évolution dedanpérature de trois points (respectivement 1,
2 et 3 dans la figure) sur la surface d’éprouvettest QI de longueur,.= 200 mm, aux cours

du temps pour différentes valeurs du courant cantijecté, par paliers de 1A, jusqu’a 8A. Les
trois points sont alignés sur I'axe de I'éprouvetipoint 1 est situé au centre de I'éprouvette,
les points 2 et 3 sont situés a une distance demd7mm du centre.

Pour chaque valeur du courant électrique injectérgérature suit une évolution transitoire
jusqu’a atteindre un état thermique stationnaiogsespondant a I'équilibre entre la puissance
thermique dissipée par effet Joule et les puissatheemiques échangées avec I'environnement
par convection naturelle et par rayonnement.

Les températures mesurées aux points 1, 2 et 3résngroches, le champ de température sur la
surface de I'échantillon est approximativement amife : la température maximale est
mesurée systématiquement au point 2 (le point ktpkis en haut) a cause des phénoménes de
convection ayant lieu dans une plaque placée aggtizent.
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Figure 9 : Evolution de la température de troisipositués sur la surface d’éprouvettes

aux cours du temps pour différentes valeurs duatdwélectrique continu
injecté : (a) éprouvettes UD ; (b) éprouvettes 48[54].
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Des essais de vieillissement humide, électriquaétanique (fatigue €lectro-mécanique) ont
été conduits sur des éprouvettes QI. Le vieillisssrhumide a été réalisé a travers le maintien
d’éprouvettes QI préalablement séchées dans umoamement a 80 °C et 95% HR pendant
plus de 3000h ; le vieillissement électrique aréaflisée en injectant un courant électrique
continu et alternatif (d’intensité 6A) pendant 180Qe Tableau 2 présente les résistances
électrigues (moyennes) mesurées sur les éprouagdtes vieillissement : la variation relative
de résistance par rapport a la référence (éprauvigige) est inférieure au 2%, ces conditions
de vieillissement n’affectent pas les résistandestdgues des éprouvettes et donc n'ont a
priori aucun effet sur leur niveau d’échauffemaritesa un passage de courant. Si on effectue la
comparaison sur le parametre intrinséque idenpfiéla résistivité des fibres, qui permet
d’éliminer les dimensions géométriques des épraeseles différences relatives entre les
différents cas sont inférieures a 1%.

Tableau 2 : Résistance électrique mesurée surégitea QI vierges vieillies
humides (80 °C, 95% HR pendant3000h) et vieilliestéques (6A DC/AC
900Hz pendant 1000h)[55].

RQ) AR (%)

QI (Vierge) 0.6084

QI (Humide) 0.6078 -0.10
QI (DC 6A) 0.5983 —1.66
QI (AC 6A) 0.5978 —-1.74

Des essais de fatigue électro-mécanique ont é&éteéfs en injectant le courant électrique dans
I'éprouvette simultanément au cyclage mécaniqu\véers un montage spécifiquement congu
(Fig.10).

La Fig.10 montre les moyens expérimentaux mis emregpour la réalisation des essais de
fatigue électromécanique. Une machine de tractistron 1251 (Fax= 100 kN) a été utilisée
pour permettre le passage de courant pendant legeymécanique (Fig.10a), équipée avec des
mors spécifiques isolants électriquement (Fig.l€tbdine piece d’adaptation (Fig.10c) pour
I'injection du courant et le maintien du contaceditique pendant I'essai: ces piéces
d’adaptation sont réalisées avec un matériau harteaonducteur, montées directement entre
les mors et assurent le contact mécanique etigjeetgrace a la forme de ressort, permettant de
s’adapter aux sollicitations imposées.
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Figure 10 : Montage pour les essais de fatigudrélenécanique : (a) machine de fatigue
Instron 1251 ; (b) mors adaptées pour le passageutant électrique ; (c) pieces
d’adaptation [55][56].

Le Tableau 3 résume synthétiquement ces résuttatstrant que — nonobstant la dispersion des
mesures — la valeur moyenne du nombre de cyclaptare (pour une condition mécanique
donnée) est affectée par le courant injecté dangédeuvettes électrifiées.

Tableau 3 : Valeur moyenne, Nf, et dispersion (é&yae) du nombre de cycles a
rupture pour différentes conditions testées (fatiglectro-mécanique) [55][56].

Condition d’essai N,
0OA 33261
3ADC 58 500
6 ADC 18 740
6 AAC 300 Hz 7 602
6 AAC 900 Hz 6 794

Pour interpréter correctement ces résultats, ilimgortant de rappeler que des courants
électriqgues de 3A et 6A induisent, respectivemdas élévations de température d’environ
60°C et 150°C pour des puissances dissipées dameW et 25W : la température a un effet
important sur la durée de vie des éprouvettes.

Il a été montré ([56]) que les mécanismes de dagiad ayant lieu dans les éprouvettes
soumises simultanément aux effets de la fatigueanmidue et du passage de courant ne sont pas
différents de ceux des éprouvettes non électrifi@@sd’autres termes le passage de courant
pendant le cyclage mécanique accéléere (via la teanpé) les cinétiques d’endommagement
sans les modifier significativement.
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1.2Emploi de NanoTubes de Carbone (NTCs) pour l'amébration des
propriétés thermoélectriques des matériaux et degratifiés composites

1.2.1 Généralités sur les NTCs

Le graphite est une espéce minérale constituéelgmmatomes de carbone arrangés en une
structure hexagonale ou chaque atome est lié a &ures : il s’agit d'un bon conducteur
(d’électricité et de chaleur), stable a températuriante et a pression atmosphérique ; ses
plans — dits « plans graphenes » — n’interagisseiné eux que par des forces de van der Waals
attractives. La Fulleréene est un nom générique éanmine molécule de carbone de forme
sphérique, découverte en 1985 par Richard Smaflagpld Kroto et Robert Curl [57] (prix
Nobel de Chimie en 1996).

Dans I'histoire des NTCs, une date déterminantecegainement 1976 : en cette année
Morinobu Endo synthétise des NTCs a partir de @d#osition du benzéne, il les appellera
« fibres de carbone ». En 1991 lijima ([58]) dégaiks observations de NTCs au TEM a haute
résolution : il appelle d’abord ces structures erotubules » puis — sous l'influence de la
communauté scientifique — ces tubes prennent fimahé le nom de nanotubes de carbone : ces
structures étaient préparéees en utilisant une igearde décharge par arc électrique ([59]).

Avec le Fullerene, les NTCs représentent une desde allotropiques du carbone : la structure
d'un NTC consiste en un enroulement d’'une feuile gtaphéne autour d’elle-méme, les
observations TEM révelent que certains tubes pdugeentuellement étre fermés a leurs
extrémités par des « demi-fullerénes ». Généralengdenx types de nanostructures existent
(Fig.11) : les « monoparois », ou monofeuilletsligués par la littérature anglo-saxonne par
'acronyme SWNT (Single Walled Carbon Nanotubedgst« multiparois », ou multifeuillets,
des assemblages concentriques de monofeuillets, M{WNiIti Walled Carbon Nanotubes).

(b)

Figure 11 : NTCs « monoparoi » (a) et « mulipar@»([60]).
Une structure « monoparoi » peut étre de type zagig (axe du tube perpendiculaire a deux

cOtés opposés de I'hexagone), « armchair » (axtuloel parallele a deux cotés opposés de
I’'hexagone) ou « chiral », comme illustré schémagiment dans la Fig.12.
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Figure 12 : Repliement de feuillets graphéne potmér des structures « zigzag » (a),
« armchair » (b) ou « chiral » (c) ([61])
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Les nanotubes « multiparoi » sont constitués dsiglus tubes concentriques n'ayant pas la
méme chiralité et s’organisent en faisceaux conspaettubes paralléles, dont la cohésion est
assurée par les forces de van der Waals ([62]dlidtance entre les couches dans les MWNTs
est de l'ordre de 3 — 4A, ce qui est proche deiséadce inter plans dans le graphite. Les
nanotubes multicouches ont un diametre variant Bevaombre de feuillets : entre 2 et 25 nm,

pour une longueur allant de 20 &4,88.

Les différentes techniques et conditions de misesanre, ainsi que les différentes formes des
NTCs, jouent un rble essentiel sur les propriétégsigues et mécaniques de NTCs. Les
propriétés de deux types de NTCs (SWNT et MWNTXxtragtes des référence [63] et [64] —
sont présentées dans le tableau 4 : il s’agit derj@tés tout a fait exceptionnelles, si comparées
a celles de l'acier, par exemple.

Tableau 4 : Propriétés électriques et mécaniquésTas [63] [64].

Matériaux SWNT MWNT Acier
Module Young E (GPa) 1054 1200 208
Contrainte rupturer (GPa) 150 150 0.4
Densitép (g/cm3) 0.8 1.8-2.6 7.8
Conductivité thermiqué (W/mK) 3 000 -6 000 46
Conductivité électrique (S/m) 16 - 10 6x10

L'intégration des NTCs dans les matrices polyméneséramiques peut donner lieu a une
nouvelle génération de matériaux, les « matériaukifonctionnels ou multi-matériaux » et,
en régle générale — on doit faire une distinctioinee:

e nanocomposites : composites a matrice polymeregébate nanotubes de carbone (ou
autre particules ayant une dimension nanomeétrique),

e composites classiques : composites a fibres cowtedongues, n'ayant pas des
dimensions nanométriques ([65]).

Pour I'intégration de nanotubes dans les compgditeis techniques peuvent étre identifiées
[66] :

* les NTCs sont additionnés a la matrice qui viesué@e imprégner les fibres,
* les NTCs sont accrochés aux fibres et puis I'ensedt imprégné par la matrice,

* les NTCs sont ajoutés aux composites a fibres lesigiéja imprégnées de matrice.

Les deux premiéres méthodes sont les plus soutiésées.
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1.2.2 Nanocomposites constitués par un mélange résine/N$@t composites associés

Les nanotubes de carbone ont été intégrés danerafiff types de polymeéres:
thermoplastiques, thermodurcissables ou encore emlixta Fig.13 montre le procédé
d’élaboration le plus utilisé : les NTCs sont d’edbadditionnés a la matrice, le mélange vient
ensuite imprégner les fibres.

NTCs et matrice Fibres

+

Figure 13 : Les matériaux composites chargés end\JEOvent étre obtenus en
intégrant d’abord les NTCs dans la résine, puisrgmégnant les fibres de ce
mélange (illustration schématique).

Le procédé d’élaboration consistant en l'intégraties NTCs dans la matrice et la successive
imprégnation des fibres est le plus utilisé, castlifacile a mettre en ceuvre et les nanotubes de
carbone peuvent étre stockés dans la matrice eerssisn. En ligne générale, la dispersion des
NTCs dans la matrice peut étre correctement ca®rajuoique cela présente souvent des
difficultés d’ordre pratique non négligeables liéda viscosité de la résine. Limprégnation des
fibres peut se faire en utilisant le procédé RTMgR Transfer Molding), éventuellement
assisté par le vide (VARTM) : avec ce procédéalectde fibres est relativement faible (au
maximum 50%), en effet, la perméabilité des fidoegues aux NTCs agit comme un facteur
défavorable a la pénétration des NTCs dans latiothl volume de la piece composite.

Le mélange NTCs/résine peut constituer une nouvebdrice (matrice chargée, souvent
indiguée comme « nanocomposite ») aux propriétgsighes et mécaniques intéressantes et
étre utilisé pour la réalisation de matériaux edtgiés composites. Les propriétés électriques
de matrices polymeéres ou céramiqgues, notoiremettéragment faibles, peuvent étre
ameliorées par des charges de NTCs (la conductlgctrique des NTCs individuels est de
I'ordre de 18— 10' S/m, combinée avec leur rapport de forme trésbélenapport longueur sur

e

diamétre I/d= 10° et trés basse densité) : en outre, les proprigé&sniques (résistance a la
traction, module de rigidité, contrainte a ruptuck) mélange peuvent étre globalement
supérieures a celles de la matrice de départ. iEfésathtes techniques et conditions de mise en
ceuvre des NTCs, ainsi que leur topologie et leuctitre, jouent un réle sur les propriétés du
mélange ([67]). Il a été démontré gqu'une bonne alspn des NTCs dans les matrices
thermodurcissables permet d’atteindre des bonnkesirgade conductivité électrique, méme

pour des fractions volumiques inférieures a 1%.

Il existe des nombreux procédés de dispersion d€sNselon I'état et le type du polymere : le
mélange peut se faire avec le polymere a I'étaddionu a I'état liquide a basse viscosité, ou par
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suspension dans une matrice (par exemple, polyrd&sjute dans un solvant, cette derniere
méthode est notamment utilisée pour I'élaboraties élastomeres. En général, les nanotubes
sont d’abord traités par un procédé de Dépdét Chienign phase Vapeur (CVD — Chamical
Vapeur Deposition), puis dispersés dans la magicmaintenus a une certaine température
pendant quelques heures ([68], [69]).

La conductivité électrique des nanocomposites diperiement de la fraction de la phase
conductrice. La Fig.14 illustre des mesures de uotinté électrique obtenues par
Spectrométrie Diélectrique Dynamique (carrés) enpasure directe (cercles). La variation de
la conductivité électriqgue en fonction du taux #darges conductrice n’est pas linéaire : pour
des faibles fractions volumiques, la conductivéste trés proche de celle de la matrice, lorsque
le seuil de percolation est atteint, la conduaiatigmente de fagon drastique de plusieurs
ordres de grandeur ; ce phénomeéne est bien corpautétre raisonnablement expliqué par la
théorie de la percolation. Pour des nanocompositetenant des NTCs de type MWNTCs
correctement dispersés le seuil de percolation @eettres faible, de I'ordre de 0.0025 wt% :
toutefois, le seuil de percolation électrique esisible a la forme géométrique de la phase
conductrice, des tailles réduites et des grandporép d’'aspect favorisent généralement
I'abaissement du seuil de percolation. Des mesdeesonductivité électrique effectuées en
utilisant des courants électriques continus ouratiEfs, a température ambiante, montrent que
le seuil de percolation se situe environ a 0.04%I@€s en masse (soit 0.025% en volume)
([71]). Au dela du seuil de percolation, la conaitd n’évolue pas beaucoup avec le taux de
charges.
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Figure 14 : (a) Conductivité électrique mesurééoamtion de la concentration
massique et volumique de charges ([70]) ; (b) cotidité électrique et les prédictions
d’'un modele de percolation ([71]).

La conductivité électrique d’'un réseau de nanotwdgsend fortement de la morphologie du
réseau et du nombre de points de contact entredestubes. L'augmentation du rapport
d’aspect des nanotubes tend a réduire le seuiedmlation et, pour des nanotubes droits et
ondulés, la relation entre le seuil de percolagbie rapport d’aspect est approximativement
logarithmique linéaire (Fig.15, [72]).
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Figure 15 : Seuil de percolation en fonction dy@pd’aspect pour des
nanocomposites (mélange NTCs/époxy) de forme diiifiér ([72]).

A partir de mesures de résistance électrique darsers de I'épaisseur sur des feuilles de
matrice zéolite chargée en nanotubes (dimensidy),: #ang et al. ([73]) ont pu identifier des
phénomenes de super conductivité, a tres bassétatage (a 0.445K la conductivité mesurée
est de 'ordre de 320 S/cm, Fig.16) : ces mesumesearvi pour alimenter un modele théorique
et pour identifier les mécanismes physiques fondéaux gouvernant la conductivité des
réseaux de nanotubes.
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Figure 16 : Conductivité électrique en fonctionl@éempérature pour un réseau de nanotubes
(dimension : 4A) incorporé dans une matrice zéJita)).

La conductivité électrique d’'un réseau de nanot@stdiée a la conductivité intrinséque des
nanotubes — c’est la borne supérieure de la cowitécglectrique de composites — a la

conductivité de contact entre les nanotubes e¢ftet’ tunnel entre nanotubes suffisamment
proches. Il a été montré ([74]) que la résistartiabale d’un réseau de SWNTs est dominée par
la résistance de contact entre les nanotubes calesls théoriques prédisent des valeurs de
résistance de contact compris entre 100k 3.4 M), valeurs dépendantes principalement de
la zone de contact atomique, de la longueur duactdu diamétre des nanotubes.
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La complexité des mécanismes inhérents a la résistde contact est encore plus élevée
lorsque les nanotubes de carbone sont dispersésuti@nmatrice : dans ce cas une mince
couche isolante peut se développer en correspoadarer les points de contact entres les
nanotubes, augmentant la résistance totale. Gaitde peut également inhiber I'effet tunnel si
elle n’est pas suffisamment mince.

Dans des études sur la conductivité électrique ittes fminces NTCs/polymere, des
conductivités électriques variant entre®18 10° S/m ont été mesurées pour une fraction
volumique de charges inférieure au seuil de peticola des valeurs de conductivité électrique
comprises entre 0.01- 3480 S/m ont été mesuréesipedractions volumiques dans la gamme
0.11% a 15% ([75]). Plusieurs auteurs ([76]) orténgue la conductivité électrique de films
composites minces est fortement affectée par t'é¢ffienel : dans une étude récente Li et al.
([77]) ont conclu que la distance maximale entneobabes pour observer un effet tunnel dans
un nanocomposites a base polymeére ou céramiquieesiron 1.8 nm : ces auteurs ont aussi
formulé I'hypothese que la résistance de contastilté de la somme d’une résistance de
contact directe et d’'une résistance de contactliéffet tunnel.

Des travaux récents par Behnam et al. [78] ont rdoqtie les propriétés électriques de
nanocomposites sont fortement influencées paghalnent des nanotubes de carbone dans la
matrice : des champs électromagnétiques peuventuélisés pour aligner les nanotubes de
carbone dans des films minces ou dans des matrices.

Pour des composites a fibres de verre et a maidlygnére (GFRP) renforcés par des NTCs
(diameétre de 2.8nm) Gojny et al. ([68]) ont meswéeuil de percolation d’environ 0.1 wt% et
une conductivité électrique d’environ 0.01 S/m pone concentration en nano-particules de
0.5 wt%.

Faiella et al. [79] ont mesuré un seuil de peramtat’environ 0.05 wt% et une conductivité
électrique d’environ 10 S/m dans une matrice époxy chargée (de 0.005%’'ufyl% en
poids) en MWNTCs (diameétre 9.5 nm et longueur magebum).

Les propriétés électrigues des mélanges NTC/épbxyeeleurs composites peuvent étre
affectées par la température et 'humidité. En gg@nd’absorption d’humidité produit un
abaissement des propriétés mécaniques du polyragstitaant le matériau composite et — en
particulier — de sa température de transition vgeg . Le module de rigidité et la résistance
du matériau composite peuvent étre affectés (dégjate facon importante par des teneurs
d’humidité relativement faibles. La présence d’hditdé dans le composite engendre des
contraintes internes qui peuvent faciliter l'initem de I'endommagement et favoriser la
dégradation du matériau : la présence d'une irderfupplémentaire entre les NTCs et les
matrices polymeres peut avoir un effet négatifiauturabilité et le vieillissement du matériau.
Dans la littérature on trouve peu de travaux coraar I'effet de I'environnement sur le
comportement électrique et thermoélectrique de maaté fonctionnels.

Barkoula et al. [80] ont mesuré en temps réel fasténce électrique de stratifies CFRPs
quasi-isotropes [(0/+45/-45/90)2]s chargés en MWBI€&posés a un environnement humide.
En particulier, il est montré (Fig.17) que la rémise électrique, R, de ces composites évolue en
fonction de la racine du temps d’exposition, queigles valeurs de saturation soient
comparables a celles des matériaux secs.
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Figure 17 : Résistance électrique, R, en fonct®tadacine du temps (a) I'époxy avec
les NTCs: contenant massique 0.3%0)(0.5% @), et de 1.0%Y¥) ([80]).

Des recherches assez récentes (Cai et al, [81]nontré que la présence de nanotubes de
carbones peut avoir un effet significatif sur landoctivité thermique de nano composites. Il
faut toutefois souligner que I'amélioration des pexpriétés est dramatiquement affectée par le
niveau de dispersion des NTCs dans la matrice)([82]

1.2.3 Nanocomposites reéalisés par greffage des NTCs sugsl fibres et composites
associés

Linfiltration des NTCs dans les résines est séwenet limitée par la viscosité de celles-ci : par

ailleurs, lorsque I'imprégnation a lieu, I'écoulemele la résine peut avoir tendance a aligner
les NTCs dans la direction parallele au sens daedj qui est la plus défavorable pour

améliorer les performances de la matrice.

Une technique alternative consiste en I'accrochHT€s directement sur la surface des fibres
afin d’aligner les NTCs dans la direction radiglagsurer un renforcement optimal dans le sens
transverse et de I'épaisseur ([83]).

Ces charges ont été utilisées comme renfort pouréddisation de nouveaux types de
composites, les FC-NTCs composites (« CF-CNTs caitg®» en anglais). La Fig.18 illustre
schématiquement les étapes de réalisation de oagosites : les NTCs sont d’abord greffés
aux fibres de carbone, puis I'ensemble est imprétarés la matrice. Parmi les techniques
utilisées pour favoriser la croissance des NTCsctiiment sur la surface des fibres on peut
signaler la méthode de dép6t chimique en phaseuv&B®'D — Chemical Vapor Deposition) :
c’est un moyen simple pour réaliser un greffagea&te, avec un bon contrdle de la taille et de
I'orientation des NTCs ([82—-83]).
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CNTs et Fibres Matrice

+

Figure 18 : Intégration des NTCs dans les matéreaumposites : greffage préliminaire des
fibres puis imprégnation dans la matrice (illustnatschématique).

Les NTCs accrochés a la surface des fibres pepeemtettre la fixation des plis adjacents dans
les stratifiés : les clusters des NTCs peuventiseomme des « blocs de construction », en
améliorant la résistance interlaminaire et la tédages interfaces, la ténacité a rupture du
matériau. D’autre part, les essais de croissanseNd€s sur le graphite (fibres de carbone)
nécessitent des conditions opératoires qui peuwegtader par oxydation les propriétés des
fibres : des traitements de surface appropriés aloms nécessaires. Comme il est difficile

d’accrocher les NTCs directement sur la surfacdibess de carbone (la couche extérieure des
fibres est plus ordonnée que son noyau) des prec&deec pour augmenter la réactivité

chimique de surface sont souvent mis en ceuvres (84]) les NTCs sont accrochés sur la

surface des fibres par un procédé CVD en utilisantfour tubulaire, leur croissance est

contrdlée a l'aide de gaz vecteurs (Ar g}.H

A travers 'augmentation du module de cisaillemeintle la limite d’élasticité de la matrice
polymere entourant l'interface fibre/matrice camaichercheurs [85] esperent améliorer les
propriétés physiques et mécaniques des composiiss que La Contrainte Critique de
Cisaillement Interfacial notée IFSS (Interfaciab&hStrength), la résistance au délaminage et a
la fissuration matricielle et a la compression itundjnale.

Certains auteurs ([86], [87]) utilisent I'électraplse pour le dépbdt de NTCs multi-paroi et
mono-paroi sur les fibres de carbone : la résistame cisaillement inter laminaires et la

7 ]

conductivité électrique de ces composites ontr@tdiarées d’environ 30% grace a ce procédé.
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La Fig.19 montre des images MEB avant (a) et afiregreffage de NTCs sur la surface de
fibres de carbone : la croissance des NTCs est asg@rme.

Figure 19 : (a) Images MEB des fibres de carbomaatagreffage de NTCs ; (b) Images MEB de
la surface de fibres de carbone T700 apres gre{f@ge.

Des mesures de résistivité électrique ont été tees sur des « bouquets » de fibres en
injectant des courants continus (Fig.20, [89]) mamitque la présence des NTCs peut avoir un
effet bénéfique sur ces valeurs. Pas assez d'irftbors existent concernant la conductivité

électrigue transverse de ces matériaux : on peagimaer que la densité de points de contact
entre les fibres ainsi que le seuil de percolati@s charges conductrices jouent un role
important sur les propriétés électriques du comeosi

w

— T700CNT

- AS4

Resistance (Olan)
.
1

3 4 Resistance
T700/CNT  AB4
7.49 7.04
2 4 5.79 5.37
4.1 37

24 203
2 1.33 1.03
0¢Rc) 0.7 0.36
Electricad resistivity (Ohmem) 2 79E B 7R
0 T T T T

0 50 100 150 200 250
length (an)

Figure 20 : Résistance électrique en fonction derlgueur d’'un « bouquet » de fibres de type
AS4 et T700 chargés en NTCs ([89]).
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1.3 Conclusion

Dans ce chapitre, un certain nombre de travauxteiature concernant le comportement
électrigue de matériaux composites chargés ou emadotubes de carbone (NTCs) a été passé
en revue et discuté. Certaines notions élémentamesernant les nanotubes de carbone, leur
structure, leurs procédés de fabrication, leurpnpgtés physiques, leurs applications ont été
brievement présentées, tout en indiquant les grahes techniques d’'intégration des NTCs au
sein de matrices polymeres ou de fibres de carponela réalisation de nouveaux matériaux
composites fonctionnels.

La littérature offre un grand nombre d’études foia expérimentales et théoriques concernant
le comportement électrique de ces matériaux efeftet des NTCs sur ce comportement : la
majorité de ces travaux est consacrée a la misplae et I'optimisation de procédés
d’élaboration efficaces, c'est-a-dire, capablegydeantir une bonne dispersion des NTCs au
sein des polymeres, d’abaisser le seuil de peronlagt d’améliorer globalement les
performances électriques et mécaniques du mélabgeitres études sont consacrées a
I'utilisation de matériaux fonctionnels pour leduile I'état de santé de structures composites
pour applications industrielles : dans ce casdesants électriques en jeu sont tres faibles.

Par contre, on constate un manque assez importa@ttdds sur le comportement
thermoélectrique de ces matériaux, et en particdig la caractérisation des principaux
phénomenes d’échauffement lies a la circulation abeirants électriques d’intensité
intermédiaire.

Le but de cette these est d’apporter une contahudi la caractérisation du comportement
thermoélectrique de matériaux composites chargémoule NTCs : I'expérience gagnée dans
le cadre d’'un précédent programme de recherchetaedf@u laboratoire (projet VICOMTHE)
est utilisée pour la mise en place et I'exploitatid’'un protocole assez complet de
caractérisation des propriétés thermoélectriquesedematériaux et de I'anisotropie de ces
propriéteés.
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L'objet de ce chapitre est de présenter les mogrps&rimentaux utilisés pour la caractérisation
du comportement thermoélectrique de matériaux caitggchargés ou non en NTCs : les
matériaux — leur procédé de fabrication, la préparades éprouvettes, la métallisation des
surfaces pour I'injection du courant — sont égalenpeesentés.

Le but des essais est de caractériser le comparnteéheemoélectrique (propriétés électriques et
couplage thermoélectrigue) dans le sens longitlidieasens des fibres pour les échantillons
unidirectionnels), le comportement électrique (ceasation des conductivités électriques)
dans le sens de I'épaisseur, et I'effet d’'un caoditement humide sur ce dernier.

Le chapitre est ainsi organisé :

» la section 2.1 présente synthétiguement le matétiaan procédé de fabrication,

* la section 2.2 présente les éprouvettes et lesanéthexpérimentales utilisées pour la
réalisation des essais dans le sens longitudinal,

* la section 2.3 présente les éprouvettes et lesatéshexpérimentales utilisées pour la
réalisation des essais dans le sens de I'épaisseur,

« enfin, la section 2.4 présente les essais de ¢ondément humide.

2.1 Matériaux

Le matériau étudié — fourni par le laboratoire MSfSMe I'Ecole Centrale de Paris — est un

composite pré-imprégné aéronautique a matrice épxy et a fibres longues de carbone

T700GC 12K. La résine M21 est une matrice d’époxyakte performance » pour application

dans les structures aéronautiques et aérospatiellesprésente une excellente tolérance aux
dommages, en particulier aux impacts a haute enedgitempérature de transition vitreusg (T

— mesurée par I'essai DSC — est d’environ 210 +®W@ Annexe |).

Les fibres de carbone ont un diamétre compris énétel5 micrometres : il s'agit de fibres de
type Haut Module (E =250GPa®gt=5 000 MPa) ([90]) utilisées généralement dansllistrie
aéronautique. La résistivité d’une fibre de typ®T &st d’environ 2.5x1%.m.

Tableau 5 : Propriétés des fibres de carbone THl€ees dans I'étude ([90]).

densité dtex Nombre de 1Sect|(_)n Diametre
: d’une fibre
(g/cnt) (g/m) filaments () moyen (1 m)
T 700 GC 1.8 0.81 12 000 33.2 6.5

La fraction volumique de fibres dans le matériaunposite est d’environ 60%. Afin

d’augmenter les propriétés électriques et mécaniqlie composite final, des NTCs sont
accrochés aux fibres de carbone a travers une oetthe dépot chimique en phase vapeur
(CVD — Chemical Vapor Deposition) : la Fig.21 menttes images MEB de NTCs accrochées
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aux fibres (1% en masse de NTCs).

Figure 21 : Micrographies MEB de la surface deef#bf 700 : on note les NTCs accrochés.

Les fibres sont ensuite imprégnées dans la maidaela réalisation de films/plis composites :
les couches ainsi obtenues sont empilées en raspéatstratification demandée (stratifies
unidirectionnels [Q] et stratifiés croisés [0/90tespectivement), les stratifiés sont soumis a un
cycle de polymérisation en température et en passelon le schéma illustré dans la Fig.22).
Les plagues ont été réalisées dans un moule denslioms 180 x 85 mmz2 suivant un cycle de
cuisson optimisé : le palier de cuisson est d'emvit20 minutes, la rampe de montée en
température est d’environ 3°C/min a pression 7Baitée par la puissance du four.

Finalement nous disposons de deux types de matépiagues de Types A (CFRPs chargés
avec NTCs) et plagues de Type B (CFRPs non charg@&sI Cs), pour référence.

180°C

Tempeérature
Ambiante

t t;=2h t

Figure 22 : Schéma de cycle de polymérisationsétitiour la fabrication des plaques
composites.

A partir des plaques ainsi réalisées, selon I'ajpibn et le type d’essais a réaliser, différents
types d’échantillons sont réalisés :

» échantillons utilisés pour les essais de DSC (dgio&is : 2mmx2mmx2mm),

e échantillons utilisés pour les essais de caraet#is du comportement électrique et
thermoélectriqgue dans le sens longitudinal (dinersi 165mmx18mmx2mm),

» échantillons utilisés pour la caractérisation domportement électrique dans le sens de
I'épaisseur et pour le conditionnement humide édéhtes formes et dimensions).
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2.2Essais de caractérisation du comportement électng et
thermoélectrique dans le sens longitudinal

» Découpe des échantillons

La découpe des éprouvettes a été effectuée esautiline scie circulaire diamantée. La Fig.23
illustre le plan de découpe des éprouvettes arpdes plaques fournies par le laboratoire
MSSMat : dans la réalisation des échantillonstiegsentiel que les sections d’extrémité soient
régulieres pour pouvoir permettre la correcte saétibn d’électrodes en cuivre par
électrodéposition. Ici et dans la suite du mantsgrilL, et e représentent, respectivement, la
longueur, la largeur et I'épaisseur des éprouvettes

Figure 23 : Plan de découpe des éprouvettes & gastiplaques fournies par le
laboratoire MSSMat, pour la réalisation des essaisaractérisation du
comportement électrique et thermoélectrique dasstes longitudinal.

Le Tableau 6 présente les différents types d’édhand utilisés pour les essais.

Tableau 6 : Types et dimensions des éprouvettistas.

Echantillon n. Type + séquence d’empilement Dimemsi
#1 Type A [0
#2 (avec NTC) [0/90]4 _ _ _
43 Type B 0k Lx =165 mm, k=18 mm, e =2 mm
#4 (sans NTC) [0/90],

» Réalisation des électrodes d’extrémité par électragbosition de cuivre (procédé Prodec)

Les électrodes d’extrémité ont été réalisées disart un procédé de métallisation industriel
Prodec caractérisé par la réalisation d'un dépotudere d’épaisseur d’environ §om. La
Fig.24 illustre schématiqguement toutes les étapeprotocole expérimental associé a ce
procédeé : les extrémités des éprouvettes sont dlamumises a un polissage mécanique, puis
a un polissage chimique, au but duquel les fibrest s« mises a nu ». Le polissage
mécanique/chimique permet d’éliminer la mince caude résine — résultant du procédé de
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fabrication — située sur les surfaces d’extrénsitssceptible d’augmenter considérablement la
résistance de contact entre I'’échantillon et les électriques. Le vrai et propre procédé de
métallisation est constitué par I'électrodépositai plusieurs couches de cuivre, pour une
épaisseur totale d’environ 50 — 60 um : une miragcke d’or est également déposée pour
assurer une bonne protection de I'électrode anason et a I'oxydation.

Z :
polissage po_hs_sage
mécanique chimique

wun
* *

.....

depot de cuivre

courant dans les fibres

Figure 24 : lllustration schématique des étape®dksation du procéde de métallisation
Prodec.

La Fig.25 illustre les éprouvettes composites st ééectrodes d’extrémité réalisées par
métallisation Prodec-Metal : on note la présencla@euche d’or en surface.
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Figure 25 : Eprouvettes composites et électrodestidEmités réalisées par le procéde de
métallisation Prodec.

La Fig.26 illustre une image par microscopie opgigdiune tranche de I'échantillon, a
proximité des électrodes d’extrémité : on peut nqtee les métallisations en cuivre et or sont
capables de mettre en contact les fils électrigirestement avec les fibres de carbone.

Figure 26 : Observation par microscopie optiquend'tranche de I'éprouvette, a proximité des
métallisations en cuivre réalisées par le procéddde.

Ce type de meétallisation facilite I'injection du want électrique dans I'éprouvette, en
minimisant la résistance de contact, la puissarszpee par effet Joule et par conséquent les
augmentations de température (échauffements lésaléssociés au passage de courant.

» Montages pour la caractérisation du comportement élctrique et thermoélectrique dans
le sens longitudinal

Pour la mesure de leur résistance électrique lmitfa partir de laquelle des valeurs de
conductivité/résistivité peuvent étre inférés), éggouvettes sont disposées dans le montage
expérimental illustré dans la Fig.27a et serréesc awne faible pression, nécessaire pour
minimiser la résistance électrique de contact. @msants électriques de faible intensité (de
I'ordre du mA) sont injectés a travers un génératieucourant hautement stabilisé (Fig.27b) ;
la résistance totale, ;g des échantillons est mesurée par la méthode tregpaints » —
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permettant d’éliminer la mesure parasite de lastésce des fils — avec une précision de l'ordre

du Q.

Figure 27 : Montage et instrumentation utilisésrdaumesure de la résistance initiale.

En vue de pouvoir injecter des courants électrigliesensité « intermédiaire » (de I'ordre de
I'A, jusqu’a 10A) et de pouvoir accéder a des niveamportants de température pour I'étude
du couplage thermoélectrique, un montage spécifaj@é concu et réalisé au laboratoire
(Fig.28) : I'échantillon est installé en positioorfzontale, le courant électrique injecté a travers
des électrodes cuivrées équipées avec des repsontgttent d’appliquer une faible force de
contact : cette force est nécessaire pour mininhéseontact électrique entre les électrodes du
cadre et les extrémités métallisées des éprouvettes

éprouvette

Figure 28 : Cadre utilisé pour la réalisation desaés thermoélectriques.
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* Suivi électrique

L'acquisition des données se fait de deux manidifférentes, la premiére via une carte

d’acquisition analogique reliée a un ordinateurémehdant du contréle de la machine, la
seconde directement par I'alimentation électrique.

La Fig.29a montre I'alimentation de puissance lireéatilisée dans ces essais pouvant délivrer
un courant continu hautement stabilisé allant jissdq A. La Fig.29b présente le boitier
d’acquisition analogique, utilisé pour mesuregelasion électrique : un voltmétre est également
relié aux extrémités de I'échantillon afin de saeiva tension électrique en fonction de
I'intensité de courant délivré. Un systéme de piat Labview permet de suivre I'évolution de
tous les parametres en temps réel.

(b)

Figure 29 : (a) Alimentation électrique hautemeab#isée ; (b) boitier d’acquisition
analogique pour la mesure de la tension électrique.

* Suivi thermique

Une caméra infrarouge SILVER 420M-C0301.420 — esfiéun PC d’acquisition — est utilisée
pour la mesure de la température sur la surfacémtesivettes composites : les Figs. 30(a) et (b)

illustrent le montage ainsi que le « corps noitiksg pour la calibration et I'étalonnage de la
caméra.

(b)

Figure 30 : La caméra infrarouge, le montage etderps noir » utilisés pour la calibration et
I'étalonnage de la caméra.

A travers ce dispositif, la température peut étesumée en tout point de la surface d'un
échantillon avec une précision de I'ordre de 1 £Gre résolution spatiale de 320 x 256 pixels
(chaque pixel ayant une surface de 30 umx 30 pmrnsDe but d’optimiser les mesures de
température par thermographie infrarouge, les sesfaes éprouvettes ont été peintes en noir
mat, augmentant 'émissivité de ces surfaces. D&saptions sont prises pour que le fond sur
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lequel on observe I'image ou méme les supports@septent pas de sources de rayonnement
(le cadre de support doit étre noir mat).

D’aprés le manuel d'utilisation, la caméra doiegttacée a 500 mm environ de la source pour
respecter les conditions optimales de fonctionnénasec les parametres de réglage du
fabricant. Le suivi thermographique est effectu€aale du logiciel d’acquisition Altair,
permettant de post-traiter les images issues tediwvation thermographique.

2.3 Essais électriques dans le sens de I'épaisseur

Pour la caractérisation du comportement électripres le sens de I'épaisseur des échantillons,
deux méthodes ont été testées : une méthode «etlact et une méthode employant un
montage en compression spécifiquement concu. Sealela deuxieme est retenue : dans les
deux cas une tension électrique de moins de 0.Esh¥ppliquée.

« Méthode « ponctuelle »

La méthode « ponctuelle » consiste a mesurer lstaése électrique dans le sens de
I'épaisseur en correspondance avec des pointsssiudifferents endroits de la surface de
I'échantillon (Fig.31) : des couches de lague déatgde forme circulaire sont déposées en
chaque point. L'idée est de moyenner ces mesures gozéder a des mesures intrinseques
(résistivité du matériau) mais pour pouvoir égalentester la variabilité des mesures au sein
d’'une méme éprouvette.

Laque d'argent
s

@Q@’%@D -
O OO O OO

Figure 31 : Méthode « ponctuelle » pour la meseartadésistance et de la
résistivité/conductivité dans le sens de I'épaisseu

Les points sont disposés entre deux électrodesetypelles » (Fig.32a et 32b), dont la pression
est contrdlée par un gaz.
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Figure 32 : Le montage utilisé pour effectuer desumer de résistance en employant a
méthode « ponctuelle ».

Cette méthode a été finalement abandonnée pourrd@ons :
» latrés forte dispersion associée aux mesures,
» lincertitude sur le chemin effectivement parcopar le courant électrique suite a une
différence de potentiel appliquée entre les deumtpale mesure.
Quelques détails supplémentaires seront fournis @a@hapitre IV.

* Méthode employant un montage en compression dédié
La deuxiéme méthode utilise un montage en commes#edié, illustré dans la Fig.33 : le
montage est placé dans une machine de tractionRBII1195 (Fig.33a) et constitué par des

électrodes/plateaux métalliques polies jusqu’au(Rig.33b et 33c), permettant d’appliquer
une pression homogene sur toute la surface deavites (Fig.33b).

dectrodes

electrodes

Eprouvetie

Figure 33 : (a) Machine de traction INSTRON 119b6laguelle le montage est placé ; (b)
électrodes/plateaux en matériau métallique ; (@idéu montage complet avec une éprouvette
placée entre les deux plateaux/électrodes.

La machine de traction — pilotée en déplacemenkerce sur I'éprouvette un effort de
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compression croissant, jusqu’'a une valeur de déplant de 0.15 mm, la contrainte de

compression correspondante est représentée macéade la machine divisée par la section de
I'éprouvette.

La Fig.34 illustre le schéma du déplacement applgendant un essai (en mm) et la contrainte
compressive correspondante (en valeur absolue, Ra).M.a vitesse de déplacement de la
machine (en charge et en décharge) est fixée 49 100n/s.

Le logiciel d’acquisition des données — entieremdaveloppée au DPMM — mesure
simultanément tous les parametres fondamentauxedsal — courant et tension électrique,
température, humidité relative, force de la machine

correspondante pendant un essai électrique.
» Reéalisation des éprouvettes
Les échantillons pour les essais de conductiviégététiue dans le sens de I'épaisseur sont

découpés a partir de plaques de sorte a avoir @neenépaisseur et différentes sections (voir
Fig.35), et donc un rapport de forme (e/S) variable

Figure 35 : Eprouvettes utilisées pour les mestdeesonductivité électrique
dans le sens de I'épaisseur.
Apres découpe, un dép6t homogéne de laque d'argeintappliqué sur la surface des
éprouvettes (Fig.36) : un polissage est ensuite®fé sur les chants pour éliminer des résidus
de laque ayant éventuellement coulés sur les bords.
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Couche de la_l_ll.le d'argent

/" Fibres et NTCs

Figure 36 : lllustration schématique des éprousgettales contacts en laque d’argent utilisé
pour les essais de conductivité dans le sens pai$geur.

Pour les deux types d’échantillons (UDgQjroisé CR [0/9Q), le courant est appliqué dans la
direction de I'épaisseur des plis, et de faitgilpgut circuler gu’au travers les quelques contacts
radiaux existants entre les fibres ou entre les N&€crochés aux fibres. Avec ces types
d’éprouvettes, le courant — arrivant par les figctriques — se distribue de fagon homogéne sur
les deux électrodes de laque d’argent, obligeartolgrant a passer dans la direction de
I'épaisseur, suite a la différence de potentieteels deux électrodes.

La Fig.37 illustre des photos d'éprouvettes avecdépbts de laque d’argent sur les surfaces
supérieures et inférieures.

Figure 37 : Photos d’éprouvettes avec un dépbaaied d’argent sur les surfaces
supérieures et inférieures.

La Fig.38 illustre une observation par microscopigptique sur la tranche des éprouvette et a
proximité des électrodes de laque d’argent : on peter la présence d’'une mince couche de
résine entre le dépot et les fibres de carbonerapgort au cas des éprouvettes longitudinales
(les électrodes étaient directement en contact Bsefibres dans ce cas), cette couche est
susceptible de produire une résistance de coméscinhportant.
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Fs
fibres
de plhi 0
matrice .
couche de

lague d'argent

Figure 38 : Observations au microscope optiquecttiact entre la surface
de I'éprouvette et le dépbt de laque d’argent.
» Polissage pour observations microscopiques
Les échantillons sont polis suivant les procéddédaillées dans cette section : cette étape de
préparation s’avere essentielle pour les phasesséigations microscopiques successives.

(Voyiez la Fig. 39).

Surface observée

e Joevusevenivenene

LOCLICL K LICE N LN LML
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h

L,

Figure 39 : Schéma d’une éprouvette et de la seidhservée.
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Un appareil de polissage de type Struers RotoFat¢Eig. 40a) est utilisé : cet appareil permet
de régler :

» laforce d'appui (entre 30N et 400N) qui peut &jpeliqué sur un « porte échantillons »
(qui peut contenir six échantillons au maximum)sadun échantillon individuel,

* lavitesse de rotation du plateau (150 ou 300 tpm),

» le sens de rotation des porte-échantillons paradu plateau,

* la durée du polissage (jusqu’a 30 minutes).

Le porte-échantillons est illustré dans Fig. 40lpeut supporter au maximum six échantillons
de type cylindrique de diamétre allant jusqu’a 30mm

Les éprouvettes sont généralement enrobées damésine polymérique (Fig. 40c) et ensuite
montées sur le porte-échantillons pour le polissagematique.

support et les éprouvettes monle résine et I éprouvette

réglage de la nitesse de rotation et
la pression du drap

Figure 40 : Montage pour le polissage automatique.

Le protocole de polissage — dont les étapes sdailldés dans le Tableau 7 — comprend une
séquence d’'étapes, de durée variable entre 1retr30 Dans lesquels différents types de draps
et forces d’appui sont utilisés. Les éprouvetted polies en quatre étapes successives utilisant
du papier abrasif de granulométries 1000 au sprasnahte de 1 pm, correspondant a
différentes vitesses de rotation du drap.

Tableau 7 : Différentes étapes du protocole desgatje automatique.

Papier Spra Niveau de Vitesse .
Etape d?amanFt)é ’ pression (tr./min) Temps (min)
1 1000 100 N 150 2
2 4000 100 N 150 10
3 3um 100 N 150 10-15
4 lum 100 N 150 10-15

41



CHAPITRE Il : MATERIAUX ET MOYENS EXPERIMENTAUX

2.4Essais de conditionnement humide et mesure des cuctivités
électriques des éprouvettes vieillies humides

Des mesures de conductivité électrigue dans le den$épaisseur sont effectuées sur
éprouvettes séchées et vieillies humides : le podtode vieillissement sera précisé dans le
Chapitre V. La Fig.41 résume synthétiguement letquale d'essai: les échantillons
(dimensions 16mmx16mmx2mm) sont découpés a pardr glagues composites
unidirectionnelles 8 plis et ensuite séchées dan®ur sous vide, a 70°C. Apres séchage les
échantillons sont placés dans un environnement deiritiR = 85% T = 70°C). Apres
saturation, une couche de laque d’argent est dépusédes surfaces inférieure et supérieure des
échantillons, qui sont enfin placés dans le mon&mgeompression pour les essais électriques.

: -
F Y -
: + b
e Ly -
Ly Séchage H'\I
plaque composite sous vide |

electrodes

Vieillissement
humide

essai electrigue

Fd

dépdt d’une couche de
«— laque d’argent sur la
surface d’éprouvette

Figure 41 : Protocole d’essai pour la mesure detauctivité électrique d’éprouvettes vieillies
humides : découpe des éprouvetteséchage a 70°C sous vide vieilissement humide a
70°C et 85% HR—~ dépbt d'une couche de laque d’argent sur la sefa@ssai électrique.
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Pendant les essais de désorption et d’absorptibonddité, la masse des éprouvettes
composites est mesurée a grace a une balanceoglga a haute précision METTLER
(voyiez la Fig. 42a) : I'unité de mesure de la hataest le gramme, et le degré de précision est
de 10°g.

Le four sous vide (Fig. 42b) permet d’atteindre diegaux de pression d’environ 1®ars a
température ambiante : les caractéristiques prtespde I'enceinte sous vide — utilisée pour
les essais de désorption d’eau — sont les suivantes

» température maximale 200°C,
 niveau de vide proche de 2x1Bars,

(a) (b)
Figure 42 : Image de la balance électronique {audour sous vide (b).

Une enceinte SECASI (Fig. 43) contrélée en tempégatt en humidité est utilisée pour les
essais d’absorption d’eau a haute température.

Figure 43 : Enceinte contrblée en température duemdité pour les essais
de diffusion d’eau a haute température.

L'enceinte possede une porte vitrée en facade qureferme avec 2 genouilleres. La
température de I'enceinte peut étre régulée suplage allant de —50 °C a 200 °C, le niveau
d’humidité relative maximal de I'enceinte est dO#HR. Le chauffage de I'enceinte est
assuré par une résistance électrique et l'air lgragrace a un ventilateur. Pour le
refroidissement, le régulateur commande l'ouvertdiane électrovanne reliée a lair
comprimé ou a une bonbonne d’azote, pour les teatyp@s basses. La régulation en humidité
se fait en pilotant un évaporateur composeé d’'usistance au dessus de laquelle il se trouve un
réservoir alimenté en eau distillée.
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CHAPITRE Ill : ESSAIS ELECTRIQUES ET THERMOELECTRIQUES IS LE SENS LONGITUDINAL

CHAPITRE Il 1 ESSAIS ELECTRIQUES ET
THERMOELECTRIQUES DANS LE SENS
LONGITUDINAL

Ce chapitre présente les mesures électriques ehdktectriques dans le sens longitudinal
d’éprouvettes de Type A, chargées en NTCs, et ge By non chargées en NTCs, mesures
réalisées en utilisant les techniques expérimentaiésentées dans le Chapitre Il

Ces essais ont pour but de déterminer I'effet Hasges NTCs sur le comportement électrique
et thermoélectrique des éprouvettes, pour dewstgfmmpilements différents, respectivement
[0]s et [0/90}.

Le Chapitre est ainsi organisé :

» la section 3.1 présente la mesure des résistarice®ese conductivités/résistivités
électrigues dans le plan du pli composite a travensploi d’éprouvettes longues,

» dans la section 3.2 la mesure du champ de tempérstu la surface des éprouvettes
longues est abordée,

» la section 3.3 présente la mesure de la résistdactique des éprouvettes en fonction
de la température,

« enfin, la section 3.4 présente une discussionetdeclusions.

3.1 Mesure des résistances et des conductivités/résigés électriques
3.1.1 Mesures de résistance électrique dans le sens ldnginal

Ces essais sont reéalisés — a température ambiant@de des cadres (Fig.44) et des photos des
montages expérimentaux présentés dans le chapiffegl27a et Fig.27b) : les mesures de
résistance électrique sont effectuées en utilidastfaibles valeurs de courant électrique (de
'ordre du mA) pour éviter des phénomenes d'écleamént (diffus ou localisé) des
éprouvettes.

7

Figure 44 : Le schéma de la mesure de la résistdactique initiale.

Les Tableaux 8 et 9 présentent les résultats deare® pour des échantillons de Type A et de
Type B ([0 et [0/90}), respectivement, précisant les dimensions desuepttes (4
éprouvettes par Type et par empilement).
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Tableau 8 : Mesures de résistance électrique a&eyse ambiante pour échantillons de Type
A et dimensions des éprouvettes.

Epaisseur Longueur Largeur Résistance

Type A e(mm) L (mm) L (mm) Ru(Q)
#1-1 2.11 163 18.35 0.1102
(0] #1-2 2.18 163 18.20 0.1108
8 #1-3 2.18 163 18.92 0.1132
#1-4 2.24 155 20.41 0.1055
#3-1 2.11 165 18.17 0.2222
[0/90L: #3-2 2.14 165 18.34 0.2166
#3-3 2.11 165 17.79 0.2244
#3-4 2.13 155 20.14 0.2154

Tableau 9 : Mesures de résistance électrique d&etye ambiante pour échantillons de Type
B et dimensions des éprouvettes.

Epaisseur Longueur Largeur Résistance

Type B e(mm) L(mm) L (mm)  Ru(Q)

#2-1 2.10 165 19.45 0.1212

[0]s #2-2 2.08 165 18.06 0.1268
#2-3 2.09 165 18.02 0.1282

#2-4 2.12 155 18.31 0.1192

#4-1 2.07 165 18.08 0.2511

[0/90], #H4-2 2.05 164 18.47 0.2361
#4-3 2.08 164 18.15 0.2362

#4-4 2.06 155 21.30 0.2292

On peut noter que les échantillons de Type A (dV&Cs) présentent — en moyenne — des
résistances électriques plus faibles que cellegdeantillons de Type B, indépendamment de
I'empilement.

Dans le but de dépouiller correctement ces edgsaiésistance totale des éprouvettas, Bst
écrite comme la somme d’une résistance de corRgatiépendant de la nature et du matériau
des électrodes d’extrémité, et d’une résistancgitiodinale intrinseque de I'éprouvette, R

Rt = R+ Re 8)
A son tour, la résistance longitudinale intrinseqBRe, peut étre exprimée par I'équation

suivante :

_ PL
R =—- L 9
Lt ©

y
dans laquelle, est la résistivité équivalente du composite darsehs longitudinal,-L, et e

représentent, respectivement, la longueur, la large I'épaisseur totale de I'éprouvette.
Finalement :
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R, =t L, +R, (10)
L, &

tot
y

Pour des éprouvettes de méme largueur et de méisseépr — sous I'hypothése quee®. ne
dépendent pas dg k I'’équation (10) exprime une dépendance linédgrka résistance totale en
fonction de la longueur de I'éprouvette, dont leflioient directeur permet d’identifier la
résistivité equivalentey,, et la valeur en L= 0 permet d’identifier la résistance de contRgt,
La Fig. 45 présente la mesure expérimentale deédestance électrique longitudinale de 3
éprouvettes de type A avec différentes longueurs.

0.15

Résistance de contact

y=~0.0005x + 0.0326 ¢*
0.10 | | '

S
059
0.05 |
e Type AUD
0.00
0 50 100 150 200
L, (mm)

Figure 45 : Résistance électrique longitudinal@ é@prouvettes de Type A avec
méme largeur, méme épaisseur et différentes lomgueu

La valeur de R; en Lk = 0 — donnée par l'intersection de la courbe almepar régression
linéaire des données expérimentales avec I'axerdesnnées — permet d’identifier, dans ce cas,
des résistances de contact d’environ XB3valeur comparable a celle trouvée dans une
précédente campagne expérimentale (projet VICOMTHE)ployant le mémes types
d’électrodes : on peut faire 'hypothése que ag&tséstance soit la méme pour éprouvettes ayant
approximativement la méme largeur et le méme épaist que, notamment, soit la méme pour
toutes les éprouvettes testées. Dans ce cas, sinag@unt systématiquement la valeur identifiée
de R des valeurs mesurées de,Rpour toutes les éprouvettes testées, les valdess
résistances intrinseques des éprouvettepeRvent étre mesurées : la moyenne de ces valeurs
est présentée — pour les différents échantillotans le tableau 10.

Tableau 10 : Résistance intrinsequg, GRéprouvettes de différent type et empilement.

L. [0]s [O]s [0/90]4 [0/90],
Materiaux Type A Type B Type A Type B
RL (Q) 0.08 0.09 0.19 0.22
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A partir du tableau 10, les conclusions (parti¢lsvantes peuvent étre tirées :

* les éprouvettes de Type A (avec NTCs) présentem r@sistance intrinseque
longitudinale systématiquement plus faible (d’eomirl0%) des correspondantes
éprouvettes de Type B (sans NTCs),

* les empilements de type [0/9@résentent une résistance intrinseque longitueligai
est environ égale au double de celle mesurée suiteanents de type [@} on note que
le rapport entre les résistances mesurées dans edgslements [0/9Q] est
approximativement égal a I'inverse du rapport donbie des plis a 0° présents dans les
deux types d’échantillons.

Ces conclusions seront précisées dans les sestiorates.

3.1.2 Identification des conductivités/résistivités éleciques : effet de charges NTCs

En utilisant I'Eqg. (9), la conductivité et la résise (I'inverse de la résistivité) intrinseques
longitudinales, notées respectivementetp,_ peuvent étre identifiées.

Le Tableau 11 résume toutes les mesures des viddistet des conductivités électriques
longitudinales pour les éprouvettes de Type A éliyge B et pour les deux empilements testés.

Tableau 11 : Résistivité et conductivité électritpuagitudinale.

Matériau Résistivité Conductivité Matériau Résistivité Conductivité
pL oL pL oL

Ols  x10°am adtsim) | 9% ag®am)  (x10*sim)

#1-1 1.01 5.24 #3-1 4.47 2.24

e 172 1.96 5.09 #3-2 4.45 2.25
yp #1-3 2.10 476 #3-3 4.42 2.26
#1-4 2.22 450 #3-4 5.16 1.94

#2—1 2.5 4.45 #4—1 5.01 2.00

#2-2 2.20 4.54 #4-2 4.75 2.10

TypeB 45 3 2.25 4.45 #4-3 4.74 2.11
#o—4 2.25 4.45 #4-4 5.92 1.69

La Fig.46-47 et le tableau 12 illustrent I'influendes NTCs sur la conductivité et la résistivité
électrigues équivalentes longitudinales des épitbesr&D [0} et CR [0/90].
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6.0E+04 2.4E-05

()] [0]8 NTCs ©[0]8 NTCs (b)
5.4E+04 | O[oj8 o[oj8
2.2E-05 | !
T 4.8E+04| =
) =]
€ 4.2E+04| <
2.0E-05 |
3.6E+04 |
3.0E+04 1.8E-05
Type A - Type B Type A - Type B

Figure 46 : (a) Conductivité et (b) résistivitéatteque équivalente longitudinale d’éprouvettes
UD [0]s de Type A et de Type B.

2.4E+04 5.0E-05
(@) [0/90]4 NTCH [0/90]4 NTCs (b)
01[0/90]4 [1[0/90]4
4.8E-05 | [
_ 22E+04
E E
) S 4.6E-05|
e <
2.0E+04 |
4.4E-05 |
1.8E+04 4.2E-05
Type A - Type B Type A - Type B

Figure 47 : (a) Conductivité et (b) résistivitéatteque équivalente longitudinale d’éprouvettes
UD [0/90], de Type A et de Type B.

Pour les deux types d’empilement, en moyenne efafes NTCs est d’augmenter (diminuer)
les valeurs de conductivité (résistivité) électagéquivalente longitudinale d’environ 10 %
(Tableau 12).

Tableau 12 : Conductivité et résistivité électrigieprouvettes de Type A et de Type B :
tableau comparatif.

Type A Type B
o % Ze % x100%
(x10°'s/m) | (x10'S/m) o, °
[0]s 5.03 4.48 11%
[0/90L, |  2.25 2.07 8%
pa P Pe ~Pa x100%
(x10°Q.m) | (x10°Q.m) P °
[0]s 1.99 223 12%
[0/90], |  4.44 4.83 9%
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En utilisant la «loi des mélanges » (borne supéeieEq. (2), Chapitre 1) la conductivité
électrique dans le sens longitudinal du pli unicti@nnel [0} peut s’exprimer en fonction de la
conductivité électrique de ses constituants éléanest (fibres et matrices; et o) et de la
fraction volumique des fibres;V

Ol =0, =o,V, to,(1-V,) (11)

Si la conductivité électrique de la matrice esuioeap plus faible que celle des fibres, I'Eq. (11)
peut se réécrire sous la forme simplifiée (apprexhé

O =0¢ Vs (12)

qui permet d’identifier — en connaissant la fractiolumique du pli unidirectionnel — les
valeurs des conductivités et des résistivités ipets des fibres de carbone :

o 1
o = o p = (13)
f f

Ces valeurs sont comparées dans le Tableau 13atewrstirees de la littérature (en italique). Il
est a noter que pour les fibres non chargées desNIaS valeurs sont en trés bon accord avec la
fiche fournisseur ([91]). Dans notre cas, la présetties NTCs augmente, d’environ 12 % — la
conductivité électrique apparente des fibres dearaes non chargées en NTCs.

Tableau 13 : Conductivité et résistivité électrigies fibres de carbone, identifiés a partir de
mesures de résistance électrique de stratifiesranitbnnelles [0 dans le sens longitudinal.

Matériaux Résistivité électrique | Conductivité électrique
pr (Q.m) or (S/m)
Type Aavec NTCs 1.19x1+ 5x10°) 8.38 x10 (+ 3x10)
T700/NTCs [89] | 2.79x10[89] 3.58 x10'[89]
Type B sans NTCs  1.34xP(x 1.3x10") | 7.46 x10 (+ 4x10)
T700S [91] 1.60x10[91] 6.25 x10'791]
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3.1.3 lIdentification des conductivités/résistivités éleciques : effet de 'empilement des
plis

Les Figs. 48 et 49 permettent de comparer les aiivités (a) et les résistivités (b) électriques
équivalentes longitudinales d’éprouvettes unidiogatelles, [04, et croisées, [0/9Q]de Type
A (Fig. 48) et de Type B (Fig. 49).

6.0E+04 6.0E-05
(a) [0]8 NTCs [0]8 NTCs (b)
[1[0/90]4 NTCs [1[0/90]4 NTCs

4.0E+04 | _ 40E-05 |
€ E
@ <}
53 a

2.0E+04 | 2.0E-05 |

0.0E+00 0.0E+00

Figure 48 : (a) Conductivité et (b) résistivitéatteque équivalente longitudinale d’éprouvettes
unidirectionnelles, [Q] et croisées, [0/99]de Type A.

6.0E+04 6.0E-05
(@) [0]8 [0]8 (b)
0[0/90]4 01 [0/90]4 :

4.0E+04 | __ AOE-05f
E E
Q &
5 a

2.0E+04 | 2.0E-05 |

0.0E+00 0.0E+00

Figure 49 : (a) Conductivité et (b) résistivitéatteque équivalente longitudinale d’éprouvettes
unidirectionnelles, [Q] et croisées, [0/99]de Type B.

Les valeurs des conductivités électriques d’éprtiageunidirectionnelles, [@kont environ
doubles de celles mesurées dans des éprouvetiegex§0/9Q] : le rapport entre ces valeurs
est approximativement égal a I'inverse du rappwoitieele nombre total de plis unidirectionnels
des deux éprouvettes (voir Tableau 14). Les plip@&nt un réle essentiel sur les valeurs de
résistivité (conductivité) equivalente dans le skemgitudinal de ce type d’échantillons : du
moment que les électrodes sont directement en atoetac les fibres de carbone, le courant
électrique a tendance a circuler dans les dernc&mr@sne si elles étaient des fils électriques. Le
courant a donc tendance a ne passer que danssl@€s.pl
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Tableau 14 : Conductivité et résistivité électrigieprouvettes [Q]et [0/90}, : tableau

comparatif.
0] [0/90L,
oL oL OL,[OIQO]
(x10°S/m) (x10'S/m) OL o
Type A 5.22 2.25 0.43
Type B 4.48 2.07 0.46
] %L P L o0
(x10°Q.m)  (x10° Q.m) PLo
Type A 1.99 4.41 2.2
Type B 2.23 4.82 2.2

En utilisant les mesures de conductivité/résigivilectrique dans le sens longitudinal
d’éprouvettes de type croisé [0/9@t la «loi des mélanges » (borne inférieure, &9,
Chapitre 1), I'identification de la conductivitégistivité) transverse du pli unidirectionnel peut
étre tentée. Dans ce cas on peut écrire

eO ego e eo
P =p,—*Pr— - Pr=—|P -pL— | — 0 =— (14)
L,[0/90] L e T e T €y L,[0/90] L e T

Les valeurs der (p7) ainsi identifiees sont résumeées dans le Tabl&aaetlcomparées a celles
de la référence [17].

Tableau 15 : Conductivité et résistivité électrigquaamsverse du pli composite, identifiée
a partir de mesures de résistance électrique daenk longitudinale de stratifiés [0/90]

Matéri Résistivité électrique | Conductivité électrique
atériaux
pr (©.m) ot (S/m)
Type A avec NTCs 7.14 x10 1.4 x14
Type B sans NTCs 7.69 x10 1.3 x10
UD CFRP [17] 1.25 x10017] 0.8 x10917]

Suite a cette identification le rapport d’anisotep./ot, dans le plan du pli unidirectionnel est
égal & environ 4, valeur qui n’est pas en accoed aes données de littérature [17] et [18] pour
un matériau composite de type carbone — époxyn Sitiise la borne supérieure de la loi de
mélanges pour l'identification de la conductivitértsverse du pli UD, on trouve des valeurs
négatives, résultat non physiquement admissibleselinble donc que cette méthode
d’identification des propriétés électriques tramses du pli UD a partir de celles de stratifiés
croisés n’est pas concluante. Par contre, encaefais, on note que la présence des NTCs
augmente, denviron 8% — la conductivité électrigtansverse apparente du pli
unidirectionnel.
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3.1.4 Discussion des résultats

Dans ce type d’essai, a cause du type d'électrexgdoyées (directement en contact avec les
fibres « a nu ») le courant a tendance a circuiecgpalement dans les fibres de carbone — qui
se comportent du point de vue de la conduction cemes fils électriques.

Cela a deux conséquences majeures :

» l'impact des charges NTCs sur les propriétés étpas dans le sens des fibres (sens 0°)
du pli unidirectionnel est relativement faible (ié@ment d’environ 10% sur les valeurs
de conductivité) : 'augmentation du nombre etalgualité des points de contact entre
nanocharges n’a pas beaucoup d’effet dans la @iredes fibres, le comportement
électrique étant dominé par les fibres, les nangesaétant principalement alignées
dans la direction radiale (orthogonale aux fib€g). 50a),

» lidentification de la conductivité/résistivité tiaverse aux fibres — effectuée en utilisant
la « loi des mélanges » appliquée a des éprouvatiesses [0/9Q]chargés en NTCs ou
non — semble étre fortement en contraste avec desées de littérature [17]. La
configuration de I'éprouvette peut étre consid&@ame une des causes qui pourraient
fausser cette identification : les électrodes é@mmtcontact direct avec les fibres, le
courant a tendance a circuler dans les fibres, @nglis 0°, qui « monopolisent » les
chemins de conduction électrique. Une mesure phéxige de la conductivité
transverse pourrait étre atteinte a travers desumeedglirectes sur des échantillons
unidirectionnels 90° comme ceux illustrés schénuatigent dans la (Fig. 50b).

Contacts entre les NTCs
o o o ]

7 = i
= — —

(b)

Figure 50 : Chemins de conduction électrique dassptis unidirectionnels : (a) direction des
fibres (0°) (b) direction transverse aux fibres°j90
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3.2 Mesures de température

Des mesures de température sont effectuées surfd@e des éprouvettes a I'aide des cadres et
des montages expérimentaux présentés dans lerehkhfiig.28—30).

Les courants électriques (continus) sont injectBésextrémités des éprouvettes par paliers de
1A, jusqu’a 9 A. Le suivi du champ de températunecaurs du temps est garanti par une
camera infrarouge a haute résolution. Pour chageesam de courant électrique, un temps
d’environ 900s est nécessaire pour atteindre lldgai thermique : I'enregistrement d”une
image de température est effectué automatiquenaentrpsystéme de pilotage LABVIEW en
mesure d’'1 image par seconde.

La Fig.51 illustre un exemple de champ de tempégaestitué par la camera infrarouge.

Courant électrique
Voltmétre
—@

Electrodes

N[ | -

Eprouvette

Figure 51 : Exemple de champ de température régtdn la camera infrarouge

L'éprouvette (de dimensions ~165mmx18mmx2mm) esicg®@ horizontalement pour
minimiser les effets induits par la convection melle (courants convectifs ascendants)
observés dans une campagne d’essais précedentegsoaprouvettes placées verticalement
(Fig. 7, Chapitre 1).

Pour pouvoir dépouiller correctement ces essaissuwi de température est effectué
respectivement :

» selon trois lignes horizontales paralléles a I'dgd’éprouvette,

» selon trois lignes verticales perpendiculairesa®d’de I'éprouvette,
e sur trois points situés sur la surface, alignésrskfxe de I'éprouvette.
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3.2.1 Champ de température mesuré le long de trois lignelsorizontales situées sur la
surface des éprouvettes

Le champ de température bidimensionnel fourni pacdmera infrarouge et par le logiciel
d’acquisition ALTAIR peut étre caractérisé le lodg chemins choisis par I'utilisateur, selon
des directions données. Dans le but de caractéesgradients de température existant sur la
surface des éprouvettes, les profils de températant visualisés le long de trois lignes
horizontales A, B et C situées sur la surface égrtuvette (Fig. 52) : la ligne A est située en
correspondance avec I'axe de I'éprouvette, les detres a une distance d’environ 5.4 mm de
celle—ci.

O
AL %_5_4_111_111: ________ 18 mm
B | ____ ¢>4mm
>
) 165 mm j

Figure 52 : lllustration schématique des troisdigi\, B et C horizontales situées
sur la surface des éprouvettes et choisies pouahser les profils de la
température.

La Fig.53a présente — pour une éprouvette de Type]sA— les profils de température en

fonction de la distance (x) de I'extrémité gauckd’éprouvette (voir Fig. 52) le long des trois

lignes choisies pour différents valeurs du coudettrique injecté. La Fig. 53b présente les
mémes profils pour une seule valeur de courant.(9A)
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Figure 53 : (a) Profils de température le longtdeis lignes A, B, C pour différents valeurs
du courant électrique injecté (b) profils de tenapédre a 9A (éprouvette
unidirectionnelle [0 de Type A).
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On note que les profils de température ne sontupiigrmes et qu’ils présentent un maximum

au centre de I'échantillon avec des valeurs plitsefs au niveau des contacts; en outre, les
températures mesurées le long de la ligne B (lighérieure) sont systématiquement plus

basses que celles mesurées le long des lignegng (tientrale) et C (ligne supérieure). On peut
se poser des questions concernant I'origine dé€gsogénéités : la convection naturelle peut
jouer un rdle dans la mesure ou des gradients rdpémture « ascendants » sont relevés ;
d’autre part on peut suspecter des differencesod&act électrique aux extrémités et on peut
également imaginer I'existence d’'un flux de chalsortant de I'éprouvette, en direction des

électrodes cuivrés, chaleur globalement absorbéle gpadre de support.

Pour une éprouvette unidirectionnelle g[e Type B les profils de température sont
qualitativement similaires a ceux illustrés dankita 53. Pour comparaison, la Fig. 54 présente
les profils de température (ligne A) mesurés a Srples éprouvettes de Type Aet de Type B :
on note que la température moyenne mesurée suliégite de Type B est plus élevée de celle
mesurée sur les éprouvettes de Type A. En outng, les deux échantillons, le champ de

température est approximativement uniforme surzaome proche du centre de I'éprouvette,

dont I'étendue est d’environ 80 mm (Fig. 54).

Les gradients sont concentrés dans une zone pradse électrodes d’extrémité :
vraisemblablement ces gradients témoignent desktemce d’'un flux de chaleur sortant de
I'éprouvette, en direction du cadre de maintien.

110 r .

oA

| [

90 I I

%) | |

N g | 9
- x I ligne A Type A | °
70 75 I [ o)
© : o ligne A Type B : ©

| [

I I

50 I |

0 30 60 90 120 150 180
X (mm)
Figure 54 : Profil de température le long de ladid\, a 9A, pour des éprouvettes
unidirectionnelles [Q]de Type A et de Type B.
Les Fig.55 et Fig.56 — qualitativement similaires &ig.53 et 54 — concernent des éprouvettes

croisés [0/9Q] de Type A et de Type B. Des considérations anaegucelles effectuées pour
les éprouvettes unidirectionnelles peuvent étrecaffes dans ce cas.
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Figure 55 : (a) Profils de température le longtdeis lignes A, B, C pour différents valeurs
du courant électrique injecté (b) profils de tenapédre a 9A (éprouvette croisée
[0/90], de Type A)
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Pour comparaison, la Fig. 56 présente les proélsedhpérature (ligne A) mesurés a 9A pour
des éprouvettes croisées [0/90¢ Type A et de Type B, respectivement. On noeeleuorofil

de température est similaire dans les deux cadergérature moyenne mesurée sur
I'éprouvette de type B étant plus élevée de celeurée sur les éprouvettes de Type A. On note,
encore une fois comme dans le cas de configuratioiirectionnelles [Q] et pour les deux
échantillons, que le champ de température est appativement uniforme sur une zone
proche du centre de I'éprouvette, dont I'étendua’esviron 80 mm.

180
140
o |
- |
a .
100 | = | ®ligne AType A |
. : o ligne A Type B :
© I I
I I
60 | |

0 30 60 90 120 150 180
X (mm)

Figure 56 : Profil de température le long de ladid\, a 9A, pour des éprouvettes croisées
[0/90], de Type A et de Type B.

3.2.2 Champ de température mesuré le long de trois lignegerticales situées sur la
surface des éprouvettes

Les profils de température sont également visumleséng de trois lignes verticales E, D et F
situées sur la surface de I'éprouvette (Fig. 3d)ligne D est située en correspondance avec
I'axe symétrie de I'éprouvette, les deux autres@distance d’environ 51mm de celle-ci.

$51mm 51 mm

Figure 57 : lllustration schématique des troiséigikc, D et F verticales situées sur la surface
des éprouvettes et choisies pour visudkseprofils de la température.
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Les Figs. 58a et 59a présentent — pour des éptesvee Type A unidirectionnelles §0ét
croisées [0/9Q]respectivement — les profils de température entfom de la distance (y) de
I'extrémité basse de I'éprouvette (voir Fig. 57)dag des trois lignes choisies pour différents
valeurs du courant électrique injecté.

Les Figs. 58b et 59b présentent les mémes prafils pne seule valeur de courant (9A), pour
des éprouvettes de Type A unidirectionnelles acégs.
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Figure 58 : Les profils de la température de tligises verticales sur la surface

d’éprouvette Type A [Q]avec NTCs
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Figure 59 : Les profils de la température de tligises verticales sur la surface d’éprouvette

Type A [0/90}, avec NTCs

Enfin les comparaisons des profils de températave ges éprouvettes de Type A et de Type B
unidirectionnelles (Fig. 60) et croisées (Fig. ®iyntre une différence significative entre

I'éprouvette de type B et I'éprouvette de Type @ tigmpérature de I'éprouvette B étant plus
élevée que celle mesurée sur une éprouvettes @eA)yp
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Figure 60 : Profil de température le long de ladidD, a 9A, pour des éprouvettes
unidirectionnelles [Q]de Type A et de Type B.
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Figure 61 : Profil de température le long de ladidd, a 9A, pour des éprouvettes croisées
[0/90], de Type A et de Type B.

Les gradients verticaux de température mesurédksirés dans cette section ne sont pas dus
aux effets de un flux de chaleur sortant de I'épetie¢ en direction du cadre de maintien, la
convection naturelle qui aurait tendance a mettngl&ce des profils monotones de température
associés a des courants ascensionnels de massehetielur.
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La présence de ces gradients peut étre par cagera I'hétérogénéité des contacts électriques
d’extrémité et probablement a l'anisotropie despp#iés thermiques et thermoélectriques
(conductivité thermique et électrique) du matégamposite étudié.

3.2.3 Suivi de I'évolution transitoire de la température de trois points situes sur la
surface de I'éprouvette

Dans le but de simplifier la lecture du champ dapérature mesuré, variant de facon assez
complexe dans l'espace et dans le temps, troistpatignés sur I'axe horizontal de
I'éprouvette (ligne A, Fig. 62) sont sélectionnés point 1 est situé au centre de I'éprouvette,
les points 2 et 3 sont situés a une distance dem@l mm du centre : la valeur « ponctuelle »
de température représente en effet une moyennetwete sur trois rectangles de petites
dimensions (contenant chacun environ 6 pixels)weatd les « points » de mesure. Le choix de
ces points n'est pas aléatoire : en mesurant lpéemture de ces points, I'hétérogénéité du
champ de température selon la ligne A est suffisamimeprésenté, tout en éliminant les forts
gradients observés a proximité des extrémités plesieettes.

! ;

51 mm 51 mm

Figure 62 : Le schéma des positions de trois paimigsis pour les mesures de température

Les Fig.63 et Fig.64 illustrent — en fonction dmps et pour différents niveaux de courant
injecté — I'évolution de la température de troigp®(1, 2, 3) situés sur la surface d’éprouvettes
unidirectionnelles ([Q) de Type A et de Type B.

Pour chaque valeur de courant on note I'existehurgedpohase transitoire suivie par une phase
de stabilisation de la température. Les élévatmdempérature sont liées a la puissance
thermique dissipée par effet Joule : plus précisénhe palier de température observé exprime
I’équilibre entre la puissance thermique dissipEle® puissances thermiques échangées avec
I'environnement par rayonnement et par convectatrnelle.
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Figure 63 : Evolution temporelle de la températigdrois points (1, 2, 3) situés sur la surface
d’éprouvettes unidirectionnelles (fpde Type A (avec NTCs)
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Figure 64 : Evolution temporelle de la températigdrois points (1, 2, 3) situés sur la surface
d’éprouvettes unidirectionnelles (e Type B (sans NTCs)
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On note également que la température du point éystématiquement supérieure a celle des
points 2 et 3 : cela est du a I'existence des gradide température présentés dans la section
3.2.2. Les températures maximales atteintes au pqar les eéprouvettes de Type A et de Type
B sont, respectivement d’environ 93 °C et 98 °GAa

De fagon analogue les Figs.65 et 66 illustrent foantion du temps et pour différents niveaux
de courant injecté — I'évolution de la températieetrois points (1, 2, 3) situés sur la surface
d’éprouvettes croisées ([0/9DPHe Type A et de Type B, respectivement.

Dans ce cas, les températures maximales atteuntasiat 1 par les éprouvettes de Type A et de
Type B sont, respectivement d’environ 140 °C et AG0a 9A.

160

T(°C)

o Point 1 O Point 2 ¢ Point 3

0 3000 6000 9000
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Figure 65 : Evolution temporelle de la températigdrois points (1, 2, 3) situés sur la surface
d’éprouvettes croisées ([0/9DHe Type A (avec NTCs)
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Figure 66 : Evolution temporelle de la températigdrois points (1, 2, 3) situés sur la
surface d’éprouvettes croisées ([0/9@le Type B (sans NTCs)

Le tableau 16 résume — en fonction du courant t@jecles valeurs des températures
maximales atteintes a la fin du palier de stalitisaet mesurées au point 1 pour les quatre
éprouvettes testées. A premiere vue, la présenbd @s a tendance a diminuer, sur toute la
plage des courants testés, les valeurs des tempmyataximales d’environ 7 % en moyenne
pour les éprouvettes unidirectionnelles (@t d’environ 4 % en moyenne pour les croisées
([0790]4).

Tableau 16 : Températures maximales atteintefiradiau palier de stabilisation et mesurées au
point 1 pour les quatre éprouvettes é&sstén fonction du courant injecté.

Trmax (°C) Type A Type B
L (A) [0l  [0/90k  [O]s  [0/90L
1 20.4 24.6 22.9 25.4
2 24.5 32.4 28.0 32.9
3 31.1 43.4 34.4 43.4
4 40.4 55.9 43.1 57.7
5 48.8 71.5 51.4 72.8
6 58.6 86.3 62.3 91.7
7 70.2 103.2 73.6 110.4
8 81.3 120.6 85.5 130.2
9 93.4 138.2 97.7 149.1
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3.2.4 Discussion des résultats des mesures

Dans la Fig. 67 les valeurs moyennes des tempémstiabilisées (atteintes a la fin du palier)
des points 1, 2 et 3 et la « dispersion » (le nid& min des trois mesures) sont représentées en
fonction du courant injecté pour des éprouvettgsd0[0/90}, de Type A et de Type B.
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Figure 67 : Valeurs de température moyenne mesatgda surface d’éprouvettes
(a) unidirectionnelles [@]et (b) croisées [0/9Q]de Type A et de Type B, en
fonction du courant injecté.

Pour mieux interpréter ces mesures dans la Fipsb8carts de température,(F Tp) ou Tp est
la température initiale de I'essai sont tracésogetion de P/S ou P est la puissance électrique
dissipée (P = ) et S la section de passage du courant.
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Figure 68 : Valeurs de température moyenne (etiveldispersion) mesurées sur la surface
d’éprouvettes (a) unidirectionnelles @ (b) croisées [0/99]de Type A et de Type B, en

fonction de la puissance électrique dissipée dévjs# la section de passage du courant.

Cette représentation (Fig.68) permet d’éliminerdifsts de la température initiale (Iégerement
différente dans les différents essais) et desrdifiges dimensionnelles des éprouvettes (en
particulier des sections de passage du courantgdaon de passage du courant n’étant pas
exactement la méme pour toutes les éprouvetteSetedtes Figs. 68a et 68b permettent de
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noter — pour les deux empilements testés — unérdifte entre les éprouvettes de Type A et de
Type B : la température atteinte dans les éproesettec les NTCs est |égerement inférieure a
celle des autres éprouvettes, pour toutes lesgnass électriques testées.

Une interprétation correcte de ces résultats nieess mise en place d'un modele
thermoélectrique couplé, qui puisse rendre comegetendances observées. Cela sera I'objet
du Chapitre V.

3.3 Evolution de la résistance électrique des éprouvies en fonction de la
température

La Fig. 69 illustre la tension électrique, U, m&ruentre les deux extrémités des éprouvettes en
fonction du courant injecté pour toutes les éprttegetestées. Les mesures sont effectuées en
utilisant le méme montage expérimental employé pesimesures de température et présenté
dans le Chapitre Il (Fig. 28-30).

On constate sur la Fig. 69 que, pour un type dié&mtie donné, il existe une excellente
corrélation linéaire entre U et | (loi d’'Ohm). Lpentes des régressions linéaires correspondent
aux valeurs de résistance électrique des échamtilloa qualité de ces corrélations semble
indiquer que ces valeurs dépendent faiblement taraérature.
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1.5 Type B: y=0.1223x + 0.0141
’ R2 = 0.9999
Type A: y=0.1221x + 0.0045
e R2=0.9942
0.0 ' '
0 5 10 15

I(A)
Figure 69 : Tension électrique mesurée entre lag drtrémités des éprouvettes en
fonction du courant injecté

Les Fig. 70 et 71 illustrent des mesures direceegatiation de résistance électrique avec la
température, pour des éprouvettes de Type A etde B et pour les deux types d’empilement,
respectivement.
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Figure 70 : Variation de la résistance électriquéoaction de la température d'éprouvettes UD
[0]s(Type A et Type B)
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Figure 71 : Variation de la résistance électriguéomction de la température d’éprouvettes CR
[0/90]4 (Type A et Type B)

La présence de Iégéres discontinuités dans lebesute Figs. 70-71 est liee au cadre de
maintien utilisé pour effectuer les mesures (F&Chapitre 1) : dans ce cadre I'éprouvette est
soumise a une légere pression — nécessaire auienatht contact électrique au niveau des
électrodes d’extrémité — tout en pouvant se dilalers « sauts » observés sont donc
directement liés au repositionnement de I'éproevetans le cadre suite a la dilatation

thermique générée par le passage du courant.
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Pour un échantillon unidirectionnel de Typeg[Qh variation relative de résistance électrique
avec la température peut s’écrire sous la formeaste :

AR, _Ap, AL, AL, Ae_Ap,

- X
yo o PLo

+a, AT —=2v, .0, AT 15
RO pLO LXO |_ L LTYT ( )

ou vt représente le coefficient de Poisson (dans le plardu pli unidirectionnelg, et ar,
respectivement, les coefficients d’expansion thguas dans le sens longitudinal et transverse
du pli unidirectionnel, qui peuvent étre approxiivenent calculés partir des propriétés
correspondantes des constituants élémentaireslisanttle modéele de Shapery [92] :

— Efafvf + Emam\/m
; Efvf + Em\/m

(16)

o = @+ve)o, Ve +@+v)a,V, —a v, (17)

Dans 'Eq. 15 on peut noter la présence de deuxeterran terme directement lié a la variation
de résistivité électrique intrinséque du matériauneterme associé a I'expansion thermique de
I’échantillon suite aux variations de températuratepassage du courant électrique.

Sur la Fig. 72, est représentée 'Eq. 15 (Modélepherprenant en compte que I'expansion
thermique suite au passage de courant, en suppdsaatque la résistivité du matériau est
constante dans la gamme des températures testées.

La comparaison entre les valeurs mesurées et c@lenogontre que cette hypothése est
justifiée.

1.02
UD-[0]g

1.01

1.00
o
x 0.99 .
< R

098 | = Type A

o Type B
0.97 — Modele
0.96
15 30 45 60 75
AT (°C)

Figure 72 : Variation de résistance électriqueagrction de la température d’éprouvettes UD
[0]8 (Type A et Type B) et simulation d’'un modélke prenant en compte que I'expansion
thermique de I'échantillon suite au passage deacuur
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3.4 Conclusions

Ce chapitre a été consacré a la caractérisati@omyportement électrique et thermoélectrique
dans le sens longitudinal de matériaux composktagyés (Type A) ou non (Type B) de NTCs.

La résistance électrique dans le sens longitudRald’échantillons unidirectionnels [Dkt
croisés [0/90] a été évaluée a travers des mesures de tensabrigile entre les extrémités des
éprouvettes. La mesure explicite des résistanceiact entre électrodes et éprouvettes et
I'exploitation directe des mesures effectuées shastillons unidirectionnels [9 permis de
déterminer les valeurs des résistivités/conduésvélectriques du matériau dans le sens des
fibres L, oL) : la mesure des ces mémes propriétés dans léraaesersepf, ot) a €té tentée

a travers I'emploi d’échantillons croisés [0/9@} de la loi des mélanges, avec des résultats
assez douteux.

Dans ce type d’essai, principalement a cause dudiglectrodes choisis, le courant a tendance
a circuler majoritairement dans les fibres de caghoqui monopolisent les chemins de
conductions électriques.

La présence de charges NTCs produit I'abaissenangthentation) des valeurs de résistivité
(conductivité) électrique longitudinalg, (o) d’environ 10 %.

L'échauffement induit par le passage de courantmidgie (effet Joule) a été testé en mesurant
par thermographie infrarouge le champ de tempérasur la surface d’éprouvettes
unidirectionnelles [Q] et croisées [0/9Q]de Type A et de Type B et en utilisant des cogrant
électriques continus d’intensité intermédiaire @uia 9A).

A 9A, des températures maximales d’environ 95°Cdet145°C ont été mesurées, sur
éprouvettes unidirectionnelles et croisées resgauint : la présence des NTCs a tendance a
diminuer, sur toute la plage des courants test&s,vhleurs des températures maximales
d’environ 7% en moyenne pour les éprouvettes wttionnelles et d’environ 4% en moyenne
pour les croisées.

Les champs de températures mesurés en surfaceuk@pies présentent des gradients assez
marqués a la fois dans la direction longitudinale dans la direction transverse, dont l'allure
n'est pas modifiée par la présence des NTCs. Poterprétation de ces gradients la mise en
place d'un modéle thermoélectrique couplé s'avémessaire.

Des faibles variations de résistance électrique tvéempérature ont été mesurées, pour des

éprouvettes de Type A et le Type B. |l sembleraé ges variations soient principalement liées
aux phénomeénes d’expansion thermique associésssagmmde courant.
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CHAPITRE IV: ESSAIS ELECTRIQUES DANS LE
SENS DE L'EPAISSEUR

Le but de ces essais est de déterminer la condéatiectrique selon I'épaisseur, parameétre
pour des éprouvettes unidirectionnelles E]croisées [0/9Q] de type A et de Type B.

Le Chapitre est ainsi organisé :

» lasection 4.1 présente synthétiquement la mesuleerésistance électrique dans le sens
de I'épaisseur a travers I'emploi de la méthodercfuelle »,

» la section 4.2 présente la mesure de la résistdactique dans le sens de I'épaisseur a
travers I'emploi d’'un montage dédié,

* la section 4.3 présente l'identification de la coctilité/résistivité électrique dans le
sens de I'épaisseur,

* lasection 4.4 présente la mesure de la conduetgctrique dans le sens de I'épaisseur
d’échantillons saturés en eau,

» enfin, la section 4.5 propose une discussion etdeslusions.

4.1 Mesure de la résistance électrique dans le sensltgaisseur a travers la
méthode « ponctuelle »

La méthode « ponctuelle » consiste a mesurer ligtaése électrique dans I'épaisseur du

composite en différents endroits de la surfaceééhantillon (Fig. 73) : des couches de laque

d’argent de forme circulaire sont déposées en ahamint. Cet essai donne la possibilité

d’acquérir un grand nombre de mesures — qui peldtemtensuite moyennées pour accéder a
des valeurs intrinseques de conductivité/résigtidit matériau — mais permet également de
tester la variabilité des mesures au sein d’'une enépnouvette.
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e B R D B2 Ligne 1
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o L

0O 20 40 60 80 100 120 140 160
X (mm)

Figure 73 : Mesures de résistance électrique dasaris de I'épaisseur a travers I'emploi de la
méthode ponctuelle.

Cette méthode a été finalement abandonnée a cause d

» latrés forte dispersion associée aux mesures,

» lincertitude sur le chemin effectivement parcopar le courant électrique généré par
une différence de potentiel appliquée entre lex g@ints de mesure, chemin qui ne se
situe pas nécessairement le long de I'épaisseléa®ntillon.

4.2 Mesure de la résistance électrique dans le sens lgpaisseur a travers
'emploi d’'un montage dedie

La deuxieme méthode [93,110] utilise un montagecempression dédi€, illustré dans le
Chapitre 1l (La Fig. 33) : l'idée de cette mesust schématisée dans la Fig. 74 : le courant
appligué dans la direction perpendiculaire auxefidte carbone, de fait, ne peut circuler qu’'au
travers des quelques contacts radiaux existants lestfibres ou entre les NTCs accrochés aux
fibres. Avec ces types d’éprouvettes, le couraatrivant par les fils électriques — se distribue
de facon homogene sur les deux électrodes de thaigent, obligeant le courant a passer dans
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la direction de I'épaisseur, suite a la différemt=e potentiel entre les deux électrodes. Le
montage permet d’appliquer une pression homogéendosite la surface des éprouvettes,
permettant a son tour d’améliorer la qualité dutacinélectrique de surface, au niveau des
électrodes en laque d’argent.

laque d’argent fibres ave NTCs
éﬁ% ** %\%ﬁé matrice

laque d’argent

Figure 74 : Représentation schématique de I'essailp mesure de la conductivité électrique
dans le sens de I'épaisseur.

La Fig.75 illustre le déplacement appliqué pendargssai (en mm) : la vitesse de déplacement
de la machine (en charge et en décharge) estdi®e@015 mm/s.

Le logiciel d'acquisition des données — entieremdgveloppé au DPMM — mesure
simultanément tous les parametres fondamentauxedsal — courant et tension électrique,
température, humidité relative, force de la machine

0.16

o

o

D
T

= Déplacement

0 50 100 150 200
t(s)

Figure 75 : Déplacement de la machine et forceodgpcession correspondante pendant un
essai électrique.

La Fig. 76 montre le résultat d’'un essai pour yre@évette [0§ de Type Asans dépbt de laque
d’argent sur les surfaceda résistance électrigue mesurée dans le segmisseur, R,
représenté en fonction de la contrainte de comipressappliquée. Deux essais (deux montées
en compression conseécutives) sont présentés. Au délfessai pour une contrainte nulle (pas
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de contact entre les électrodes et I'éprouvettegdestance électrique mesuree est trés éleveée :
lorsque le contact électrique est atteint, dansasepour une contrainte de compression de
I'ordre de 2 MPa, la résistance électrique dimijusgu’a une valeur « quasi-asymptotique »,
guasiment indépendante de la contrainte applideéedant la deuxieme montée en charge, le
contact électriqgue a tendance a se mettre en plasdacilement, pour des valeurs plus basses
de la contrainte appliquée.

1200 5
Type A-[0]; avec NTCs
e/S=0.01 (1/mm)
]
800 90
S o
& o4 O essai-1
O essai-2
400 O
ol ©)
o o O
0 T A ()
0 1 2 3 4

Figure 76 : Résistance électrique dans le serigpidseur, R en fonction de la contrainte de
compressiom appliquée pour une éprouvetteg@ Type A sans dépbt de laque d’argent sur
les surfaces.

La Fig. 77 montre le résultat d’'un essai similagffectué sur une éprouvette O Type A
avec un dépbt de laque d’argent sur les surfadesrésistance électrique dans le sens de
I'épaisseur, R, est encore une fois mesurée en fonction de |l&aiote de compression
appliguée. Cette fois-ci la présence de la lagaegéht fait en sorte que le contact se met en
place pour des valeurs plus faibles (inférieurdd1laMPa) de la contrainte appliquée. La
résistance électrigue mesurée a partir du momdiéteblissement du contact (de I'ordre de 15
Q) est quasiment indépendante de la contraintecapi®i : les faibles variations relevées sont
liées aux variations de forme (changement de seaiépaisseur) de I'éprouvette, associées au
chargement mécanique appliqué.
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[0]g Type A avec NTCs
e/S=0.01 (1/mm)

Re (©)

O essai-1
O essai-2

1 15 2 2.5 3 3.5
o (MPa)

Figure 77 : Résistance électrique dans le serigpiEdseur, R en fonction de la contrainte de
compressiow appliquée pour une éprouvetteg Type A avec dépbt de lagque d’argent sur
les surfaces.

Une mesure analogue est effectuée pour une éptewretirectionnelle de Type B et illustrée
dans la Fig.78. La résistance électrique mesurés asens de I'épaisseur dans ce cas est
significativement plus élevée (de I'ordre de 3 @Q@leux ordres de grandeur environ) de celle
mesurée sur éprouvettes de Type A.

5000
[0]s Type B sans CNTs
4000 L e/S=0.01 (1/mm)
D1
@ 3000
L
04
2000 | :
O essal-1
O essai-2
1000 [
0

0 0.5 1 1.5 2 2.5 3
o (MPa)

Figure 78 : Résistance électrique dans le serigpi@dseur, R en fonction de la contrainte de
compressiomw appliquée pour une éprouvettegdé Type B.

81



CHAPITRE IV : ESSAIS ELECTRIQUES DANS LE SENS DE LEFRR$EUR

La Fig. 79 illustre des mesures de &ffectuées pour quatre configurations d’essaizasse
différentes, mises en place pour tester la répétalie ce type d’expérience. Les quatre
conditions testées prévoient (Fig. 79) :
* l'essai d’'une éprouvette posée sur le plan de emaegt et tournée de 0° par rapport a
ce plan (Essai — 1, Fig. 79a),
» l'essai d’'une éprouvette posée sur le plan de enaggt et tournée de 90° par rapport a
ce plan (Essai — 2, Fig. 79b),
» I'essai d’'une éprouvette posée sur le plan de enaggt et tournée de 45° par rapport a
ce plan (Essai — 3, Fig. 79¢),
* I'emploi d’'une contrainte de compression élevésgiva 3.5 MPa (Essai — 4).

électrode électrode électrode
essai—1 essai—2 essai—3
@ (b) (c)

Figure 79 : lllustration schématique des quatradit@ns d’essai utilisées pour tester la
repetabilité de la mesure.

Dans les quatre cas (Fig.80) — pour une méme éeptieuv- la réponse du systeme est
pratiqguement la méme. On note que — en atteigrembhideaux de contraintes de compression
supérieures a 2.5 MPa — la résistance électriqusumde continue a décroitre. Le niveau de
contraintes étant dans tous les cas assez faiblappaort a la résistance en compression du
matériau, la diminution est progressive et quastntiegaire, témoignant un comportement

mécanique élastique. Une condition extréme danselbela résistance électrique varierait

brusquement suite a la rupture en compressioregeolivette n'a pas été observée.

50
Type A [0k avec NTCs
44 e/S=0.01 (1/mm)
/4. IIIIIIIIIIIIIJIIIIIIIIIIIlIlIlIm
& 38¢f
DgJ @ Essai-1
32 A Essai- 2
@ Essai- 3
26 | O Essai - 4
20
0 1.2 2.4 3.6
¢ (MPa)

Figure 80 : Résistance électrique dans le sengpl@dseur, R en fonction de
la contrainte de compressierappliquée pour une éprouvettegl@¢ Type A
pour quatre différentes conditions d’essai.
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Des mesures de résistivité électriques analogussies illustrées dans les Figs. 76-80 sont
effectuées pour des éprouvettes caractériséeepdacteurs de forme, e/S, différents.

En fait, la résistance électriqgue dans le sensépaisseur de I'éprouvette peut étre exprimée
sous la forme :

R, =R, +°E (18)

comme la somme d’une résistance de contacgdociée aux électrodes en laque d’argent, et
une résistance intrinseque de I'échantillon, cérésste par la résistivité du matériau selon la
direction de I'épaisseur et affectée par les dinuerss géométriqgues de I'éprouvette. La
réalisation d’'essais sur éprouvettes présentamérelifts facteurs de forme (e/S) permet
d’identifier immédiatement la résistivité du madéricomme la pente de la courbg &
fonction de e/S et la résistance de contactdrme l'intersection de la courbe avec I'axe des
ordonnées.

Remarque :

Il est intéressant de noter que — a partir de I'E§8) — la variation relative de résistance
électrique, suite a une perturbation (par exemple gontrainte appliquée) peut s’écrire sous
la forme :

AR %+A_e_A_S: Ape +g,(1-2V) :%+%(1—2V) (29)

Reo Peo & S Peo Peo

En négligeant les variations de résistance asss@@ variations de résistivité — qui sont sans
doute minimes dans la plage des contraintes ap@igu- les mesures illustrées dans les Figs.
76—80 permettraient d’identifier les propriétés meicues du matériau, notamment le module
de rigidité en compression dans le sens de I'épars§éprouvette dans ce cas se comportant
comme une jauge de déformation.

4.3 Identification de la conductivité/résistivité életrique dans le sens de
I'épaisseur

Dans la Fig.81, la résistance électrique dans les s#e I'épaisseur d'une éprouvette
unidirectionnelle de Type A est illustrée en foantdu facteur de forme de I'éprouvette, e/S.

D’aprés I'Eg. (18) lintersection de la courbe issde la régression linéaire des points
expérimentaux fournit la valeur de la résistancea®act, R alors que la pente de la méme
courbe fournit directement la résistivité de I'@prette dans le sens de I'épaisseauy,
(directement erf2.m si R: et e/S sont exprimés dans les bonnes unités)chedes sont
tracées en utilisant des valeurs gaiesurées pour une valeur de contrainte de 1.5(\Paur

de contrainte pour toutes les éprouvettes testé@s$aible barre de dispersion illustrée dans la
Fig.81 est liée aux valeurs maximales et minimdésscontraintes pendant I'essai, pour chaque
éprouvette.
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100
Type A - [0 avec NTCs
75 B @ /////
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25 B ////
© -° © y = 1.6554x
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Figure 81 : Résistance électrique dans le sengpi@dseur, R en fonction de
du facteur de forme de I'éprouvette, e/S, pourchaétillon [0 de Type A.

La Fig. 82 est analogue a la Fig. 81 pour une émtbel unidirectionnelle de Type B.

2.E+04 ‘
Type B - [0} sans NTCs 9/
o ,,f’
1.E+04 | 7
L //
o AT
6.E+03 [ 276 y = 344.58x
R R? = 0.8785
.20 O
gP ©
0.E+00 & ‘

0 10 20 30 40 50
e/S (1/m)

Figure 82 : Résistance électrique dans le sengpdseur, R en fonction de
du facteur de forme de I'éprouvette, e/S, pourahaétillon [0 de Type B.

Dans les deux cas, la méthode conduit a une résestde contact trés faible par rapport aux
résistances totales mesurées dans le sens lomgitudi
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La comparaison des valeurs de résistivité obtepaesette méthode pour les éprouvettes de
Type B (345Q.m) est de deux ordres de grandeur plus élevéediigedes éprouvettes de Type
A(1.6Q.m).

Par contre, dans les deux cas, les valeurs defscoes de corrélation de la régression linéaire
(environ 0,8) dénotent d’'une relative dispersion aesures, qui pourrait étre liée a la surface
de contact ou étre intrinseque au « mateériau ».

Pour étudier plus en détail cette dispersion, trdiieérentes typologies d’éprouvettes
conduisant a des surfaces de contacts différentasréalisées, a la fois pour le matériau de
Type A et de Type B (trois éprouvettes pour chagpelogie).

Les trois typologies comprennent (Fig. 83) :

* une série d’éprouvettes de forme carrée de « failsdlerface de passage du courant
électrique (7.1mm x 7.1mm50mnf),

* une série d’éprouvettes de forme carrée de «foderface de passage du courant
électrique (15.2mm x 15.2mm240mnd),

* une série d’éprouvettes de forme rectangulaire flate» surface de passage du
courant électrique (10mm x 23mwr230mnd),

La deuxieme et la troisieme série d’éprouvettesemviron la méme section de passage du
courant. Ayant la méme épaisseur nominale, les géiies correspondent dans l'ordre a des
valeurs décroissantes du facteur de forme, e/S.

S =50 mm
Q S =230 mr?
. ¥ 7.1 mm
7.1 mm h 15.2 mm -

Figure 83 : Différente géométrie d’éprouvette
Les Figs. 84 et 85 analogues aux Figs. 81 et 82gemiéprouvettes unidirectionnelles de Type

A et Type B respectivement incorporent les meseiffestuées sur les trois séries d’éprouvettes
présentées dans la Fig. 83.
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Figure 84 : Résistance électrique dans le sengpi@dseur, R en fonction du
facteur de forme de I'éprouvette, e/S, pour un éthan [0]gde Type A. Etude de la
dispersion des mesures.

2.E+04 —
Type B - [0} sans NTCs g/
1.E+04 | R
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0.E+00 T——
0 10 20 30 40 50
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Figure 85 : Résistance électrique dans le sengpl@dseur, R en fonction de du
facteur de forme de I'éprouvette, e/S, pour un éthen [0]gde Type B. Etude de la
dispersion des mesures.
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Dans les deux cas, la superposition des troissséigprouvettes ne perturbe pas beaucoup les
courbes obtenues par régression linéaire des pip&rimentaux ni les valeurs des résistances
de contact moyennes identifiées par le tracé demabes.

Le Tableau 17 résume les valeurs de conductivéétidue mesurées dans des éprouvettes
unidirectionnelles [Q] de Type A et de Type B, respectivement, a tralVielsntification des
pentes des courbes (Figs. 81-85).

Tableau 17 : Valeurs de conductivité électriquesdarsens de I'épaisseur
identifiées dans des éprouvettes ULy [dlype A et Type B).

Conductivité
Matériaux électrique

OE (S/m)
Type Aavec NTCs 0.51 (x 0.26)
Type B sans NTCs 0.003 (+ 2 x3)0

Par rapport aux conductivités/résistivites mesudaass le sens longitudinal, cette fois-ci la
présence des NTCs semble avoir un impact signifisat ces valeurs : on note en effet une
différence d’environ deux ordres de grandeur diesaleux configurations.

L'observation des dispersions expérimentales ewtimm de la géométrie des échantillons
pourrait étre rapprochée des différences de surfdeecontact et/ou d’hétérogénéités
mateérielles.

En ce qui concerne la résistance de contact,tiifeier que le contact réel ne s’effectue pas sur
toute la surface apparente du contact mais géméeakeen un certain nombre de points : le
nombre et la taille de ces points dépendent deeliss facteurs tels que la contrainte de
compression appliquée, la forme macroscopique uwésces, leur structure microscopigue ou
encore les propriétés mécaniques du matériau diactorha qualité du contact pourrait étre
également affectée par les minces couches de résirgurface des éprouvettes (Fig. 38
Chapitre 1) qui n'ont pas été enlevées par pofjssaomme dans le cas des éprouvettes
longitudinales.

La série d’éprouvettes a forte section de pasdadsq facteur de forme) qui permet de tracer
la bande de dispersion contenue entre les ligngsoenillés rouges dans les Figs. 84 et 85,
semble liée a la nature et a la qualité des cantédettriques.

En ce qui concerne la dispersion intrinseque dwatérau », elle peut étre fortement affectée
par I'hétérogénéité de I'empilement, en particupar la présence de couches « interplis » de
résine, a l'interface entre plis adjacents.

Dans le cas de la série d'éprouvettes a faibleiasecte passage (fort facteur de forme),
I'épaisseur et la typologie des couches n’est paement la méme pour toutes les éprouvettes
testées. Cela rajoute une faible dispersion auxirasgcercle en bleu pointillé dans les Figs. 84
et 85), et semble associée a la variabilité inbgue du « matériau » dans le sens de I'épaisseur.
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Des observations par microscopie optique sur lemnchres polies d’échantillons
unidirectionnels [Q) de Type A et de Type B (Fig.86-87) témoignent &ptale la forte
hétérogénéité du « matériau » unidirectionne] fl3ins le sens de I'épaisseur. On remarque la
présence de couches de polymere « isolantes »isbépavariable qui pourraient expliquer les
fortes dispersions des mesures de résistancei@lectr

Par ailleurs la comparaison des Figs. 86 et 87leeles analogies morphologiques entre les
deux types d’échantillons : la qualité et I'épaigsdes « interplis », le niveau de densité de
fibres dans un pli unidirectionnel (fraction voluque), le nombre et le type de contacts entre
fibores dans un méme pli et entre plis adjacents sowiron les mémes pour les deux
configurations. La densité et le type de contaldsteques entre les NTCs présents dans les
composites des échantillons de Type A pourraiens skoute expliquer les différences de
conductivité mesurées, mais cette information éobap I'observation par microscopie
optique.
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Figure 86 : Observations par microscopie optiquetdenches des échantillons
unidirectionnels [QJ de Type A (avec NTCs)
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Figure 87 : Observations par microscopie optiquetdenches des échantillons
unidirectionnels [Q) de Type B (sans NTCs)
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Les Figs. 88 et 89 sont analogues aux Figs. 82 pb8r des échantillons croisés [0/Q@}t font
référence a des matériaux de Type A et de Typedpectivement.

30
Type A [0/90], avec NTCs
o
20 el
g/ /,,,
o o
10 <2,,»”
et © y = 1.0365x
Y R?=0.7035
-0
O //
0 5 10 15 20 25
e/S (1/m)

Figure 88 : Résistance électrique dans le sengpl@dseur, R en fonction de du
facteur de forme de I'éprouvette, e/S, pour un éthan [0/90], de Type B.

1500 —
Type B [0/90] sans NTCs ol
1000 | el
a /// O
T o,-”
o e
o .7
500 | el
’Q/ y =61.114x
20 - .
,/6@ R®=0.9661
O l”
0 5 10 15 20 25
el/S (1/m)

Figure 89 : Résistance électrique dans le sengpl@dseur, R en fonction de du
facteur de forme de I'éprouvette, e/S, pour un éthan [0/90], de Type B.

Par rapport aux Figs. 88 et 89 on note un niveauadn® de dispersion des mesures mais encore
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une différence notable de résistance électrigue émrouvettes de Type A et de Type B (d’au
moins un ordre de grandeur).

Les valeurs de conductivité électrique dans le derl®paisseur obtenues a partir des mesures
de résistance des éprouvettes [Q/9Bpntrent clairement I'effet tout a fait signifidates
NTCs — malgré la dispersion importante des meswrda conductivité électrique des
échantillons de Type A est environ 100 fois plessée que celle des échantillons de Type B.

Tableau 18 : Conductivité électrique dans le seni¥gaisseur pour
éprouvettes CR [0/99] Type A et Type B).

Conductivité
Matériaux électrique

OE (S/m)
Type Aavec NTCs 1.0 (£0.5)
Type B sans NTCs 0.016 (+ 3 x})0

L'observation par microscopie optique des trangh@ies des échantillons croisés [0/90¢
Type A et de Type B(Figs.90 et 91) conduit aux m&neenarques qui ont été faites a partir des
micrographies des échantillons {0JFigs.86 et 87): on constate la encore la présenc
d’interplis de matrice, a priori €électriquement gdigolants, qui doivent jouer un role
primordial dans la caractere hétérogene de la atimtuélectrique dans ces matériaux.

Compte tenu des dispersions expérimentales imgegatiscutées ci-avant, il apparait sur la
Fig. 92 que les valeurs de conductivité électridaes le sens de I'épaisseur dépendent peu de
'empilement considéré : on peut penser que leswal obtenues pour les stratifiés croisés
affaraissent plus élevées que celles des unidirentls (dans un rapport de x2 ax5), cette
constatation doit étre rapprochée des analogieststelles de ces deux configurations.

Par contre les écarts tres significatifs de condietentre les échantillons de Type A et de Type

B (quel gue soit I'empilement) ne peuvent pas éx@iqués par ces seules observations, mais
restent du méme ordre de grandeur.
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Figure 90 : Observations par microscopie optiquettenches des échantillons croisés [Q/90]
de Type A (avec NTCs)
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Figure 91 : Observations par microscopie optiquettenches des échantillons croisés [Q/90]
de Type B (sans NTCs)
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La Fig.92a et 92b permettent de comparer les val@eiconductivité électrique des différents
empilements, avec NTCs (Fig.92a) ou sans NTCsY9H&).

1.6 0.024
= [0]8 ©[0]8

1.2 | ©[0/90]4 0.018 | J[0/90]14 [
S o8| g; 0.012
e ©

04T 0.006 |

0 0

Type A Type B
(a) (b)
Figure 92 : Conductivité électrique des différegntgpilements : (a) avec NTCs et (b)
sans NTCs.

4.4 Conductivité électrique dans le sens de I'épaissediéchantillons saturés
en eau

Dans le but d’évaluer I'impact d’'un conditionneménimide sur les propriétés électriques et
thermoélectriques des matériaux composites daditdes mesures de conductivité électrique
selon I'épaisseur ont été effectuées sur éprowss/atimides (7 éprouvettes de UD Type A et 8
éprouvettes de UD Type B, ~16mm x16mm), en utitig@smprotocoles de conditionnement et
de mesure présentés dans le Chapitre Il (Figs.3)1-4

Pendant la phase de séchage, les échantillonpkméts dans un four a une température de
70°C sous vide (niveau de vide proche de ZxBars) pendant 40 jours et ont été pesés
régulierement a I'aide d’'une balance électroniouagr @ussi Chapitre II).

Pour les essais d’absorption, les éprouvettes ptatées dans une enceinte d’humidité
présentée (Fig. 43, Chapitre Il) a une tempérakure/0 °C et avec HR = 85 % HR.

Les pesées sont réalisées immédiatement aprés sortiiles éprouvettes de I'enceinte de
conditionnement. La quantité d’eau relative abserbétée M(%) est définie par :

_Wt'Wo

Mt
WO

(20)

ou Wp et W, représentent, respectivement, la masse de I'édbarit I'état initial et a un instant

t du conditionnement.

La (Fig.93) présente I'évolution de la variation ldemasse relative (en %) des éprouvettes

(Type A et Type B) en fonction du temps, pendarsglehage. On peut remarquer que la masse
des éprouvettes diminue au cours du temps et gitatnpseudo stationnaire est atteint aprés
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environ 900 heures (état sec).

1000

-0.6

Figure 93 : Evolution de la masse des éprouveitps A et Type B en fonction du temps
pendant les essais de désorption a 70°C sous vide.

La Fig.94 présente I'évolution de la masse deswfttes (Type A et Type B) en fonction du
temps, pendant le conditionnement humide. La coarlb@e allure pseudo-Fickien, un état
saturé est atteint apres environ 600h de condigioramt, puis le début d’'une anomalie de
sorption (reprise d’humidité aprés saturation)vésible a environ 1100 h de conditionnement.

1.2

0 200 400 600 800 1000 1200 1400
t (h)

Figure 94 : Evolution de la masse des éprouvetigse(A et Type B) en fonction de la racine
du temps pendant les essais d’absorption d’eau.
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Il faut noter que les deux échantillons (Type Awte B) présentent — tant en désorption qu’en
absorption — un comportement quasiment identiquapte tenu de la dispersion des mesures.
Pour interpréter ces essais, et compte tenu dérlandion des éprouvettes, un modele de
diffusion Fickien unidirectionnel selon I'épaissgeut étre employé [94]. D’'aprés ce modéle,
pour une plaque d’épaisseur e, la masse relateaudibsorbée, fiM,, (%), peut étre exprimeée,
en fonction du temps t, par :

n=co _ + 2_2
M, :1_% 1 e DE(2n2 1)2m2t 21)
<) L n=1 (2n+1) e

M., étant la masse d’eau a saturation et B coefficient de diffusion d’eau dans le sens
I'épaisseur de I'éprouvette. La comparaison desrbmsi expérimentales et des courbes
simulées pour différentes valeurs des deux parasdtr modele permettent d’identifier un jeu
de parameétres convenable (Fig.95 et Fig.96), du@mé dans le tableau 19.

Ces valeurs sont compatibles avec celles qu’ontpauner dans la littérature pour un matériau
similaire (tableau 19 [94][95]).

1.2
M.=1.01%
09
-~ | [ - De.,= 0.83x10% m’/s
C\ 2 2
< 06| — Dg,= 1.11x10% m’/s
= ——- Dgs= 1.81x10% m7/s
0.3
O Type A OType B
0
0 20 40 60 80 100

Figure 95 : Evolution de la masse d’eau dans lesuépettes composites pendant les essais
d’absorption en fonction de la racine du tempsmgaraison numerique/expérimentale pour
différentes valeurs du coefficient de diffusivitgénd le sens de I'épaisseuis. D
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1.2
De=1.11x10%m/s
09| J—m———m———
——— M,=1.06%
< — M,=101%
< o064 M_=0.92 %
=
0.3
O Type A O Type B
0 &

20 40 60 80 100

Figure 96 : Evolution de la masse d’eau dans lesuéettes composites pendant les essais
d’absorption en fonction de la racine du tempsmgaraison numerique/expérimentale pour
différentes valeurs de la masse d’eau a saturad#ign,

Tableau 19 : Valeurs de Met D: identifiées a partir des essais
de diffusion et en utilisant le modéle de Fick@nparaison
avec des données de littérature.

Composites Condition (Il//ls (rr?zis)

RC 9000042k | iR~ pays | LOL% (:0.09%) 1.11x10°%£0.7x10%)
e o I | 048084 | 15aves
FC I?ﬁéBll\gQ) [95] Dans leau | 15198 1.34x107195]
oe I(I(/??—?EK) [95] Dans l'eas 1.5[95] 1.22x10795]

Ensuite, les mesures de conductivité/résistiviertélues dans le sens de I'épaisseur sont
effectuées en utilisant le protocole présenté timssction 2.4 : le dép6t de laque d’argent est
dans ce cas réalisé apres saturation des éprajvietteédiatement avant I'essai, pour limiter
au maximum des éventuels phénomeénes de désorhiofig.97 illustre une mesure de
résistance électrique pour une éprouvette unidinecelle [0 de Type A saturée en eau : le
comportement est le méme que celui observé suntibias initiaux.

98



CHAPITRE IV : ESSAIS ELECTRIQUES DANS LE SENS DE LEFRR$EUR

Re (@)
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Figure 97 : Résistance électrique en fonction dmitdarainte de compression appliquée pour
une éprouvette unidirectionnelle [0]8 de Type A.

Dans la Fig.98, les mesures de résistance éleetdes éprouvettes saturées en humidité ont été
superposées aux valeurs obtenues précédemmermhsuntions initiaux. On constate que les
valeurs mesurées ne s’écartent pas significativendenla bande de dispersion tracée
précédemment. Il semblerait donc que la préserfuendtité a un effet négligeable sur cette

propriété électrique.
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2.E+04 —
Type B - [0} sans NTCs 7
O T
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it //
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Figure 98 : Résistance électrique en fonction dtefar de forme (e/S) d’éprouvettes saturée en
eau de (a) Type A et de (b) Type B.

4.5 Conclusions

Ce chapitre a été consacré a la caractérisati@omyportement électrique et thermoélectrique
dans le sens de I'épaisseur de matériaux compasiteges (Type A) ou non (Type B) de
NTCs.

La résistance électrique dans le sens de I'épajsRgud’échantillons unidirectionnels [t
croisés [0/9Q] a été évaluée a travers des mesures de tensarigele effectuées en utilisant
un montage dédié développé au laboratoire et desuégttes ayant différents rapports de
forme, e/S (épaisseur/section de passage du chueargxploitant directement les courbes des
résistances électriques mesuréeg) @ fonction du rapport de forme (e/S) les valalgs
résistivités/conductivités électrigues du matéudams le sens de I'épaissepk,(og) ont été
identifiées.

L'analyse des résultats a permis de mettre en Be@&lane relative dispersion des mesures, qui
n'est pas liée au montage expérimental, mais pktbhétérogénéité du matériau/structure
composite dans le sens de I'épaisseur et & lampréske couches « interplis » de résine isolante
a l'interface entre plis composites adjacents. téh@généité de la microstructure — confirmée
par I'analyse d’'images par microscopie optique rtigbue a rendre douteuses les notions
mémes de conductivité et de résistivité dans |s der’épaisseur d’un composite stratifie.

Si on accepte cette notion, les valeurs identifeese (pg) sont fortement impactées par la
présence des NTCs, une difféerence d’environ deuwdesr de grandeur entre les deux
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configurations (TypeA et Type B) est notée.

Par contre, les valeurs identifieesagpg) ne sont pas impactées par la présence éventuelle
d’humidité au sein des échantillons compositesyge A ou de Type B. Cela a été prouvé en
effectuant des mesures de ur échantillons saturés en eau a 70°C et 85%CHiRemarque

que le comportement en diffusion de deux configonst testées (Type A et Type B) est
identique, cela laisse supposer que la présendEl@s n'a pas d'impact sur les mécanismes
d’absorption d’eau.
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CHAPITREV: MODELISATION DU
COMPORTEMENT THERMOELECTRIQUE

Ce chapitre aborde la modélisation du comporterttegrimoélectrique couplé du matériau
composite : cette modélisation est employée pournfo une interprétation aux essais
thermoélectriques présentés dans le Chapitre Hibet effectuer des premiéres simulations du
comportement de structures de type aéronautiguemises a des chargements
thermoélectriques réalistes.

Le Chapitre est ainsi organisé :

» lasection 5.1 présente le développement du makétenoélectrique couplé sur la base
de l'approche classique de la thermodynamique desepsus irréversibles, son
implémentation dans le code élément finis commeABAQUS et la mise en place
d’'un modéele simplifié, négligeant les phénoménesataluction de la chaleur,

» dans la section 5.2, les modéles sont employées [interprétation des essais
thermoélectriques sur éprouvettes présentés autehdpet pour I'identification des
parametres physiques caractérisant le comportetimemhoélectrique,

» enfin, dans la section 5.3, les modéles sont engglppur la mise en place de premieres
simulations du comportement de pieces structuiddet/pe aéronautique soumises a
des chargements thermoélectriques et pour animer discussion autour de la
dangerosité potentielle de ces types de chargements

La représentation du comportement thermoélectiirestratifié composite nécessite d’abord
I'identification des lois de comportement du pliidirectionnel élémentaire : les valeurs des
conductivités/résistivités électriques du pli comsipm identifiées aux Chapitres Il et IV, sont
directement utilisées dans les modéles pour aliendas simulations. Les autres parametres
caractérisant le comportement thermoélectrique igentifiés a partir de la confrontation avec
les résultats expérimentaux.

5.1 Modélisation du comportement thermoélectrique

La modélisation du comportement thermoélectriqué pae abordée en utilisant les outils de

la Thermodynamique des Processus Irréversibles).(LH3 bases de ce formalisme peuvent
étre trouvées dans le livre de DeGroot et Mazuf [@@s développements récents se trouvent
dans [97] et [98].

5.1.1 Construction du modéle thermoélectrique couplé a gér de la thermodynamique
des processus irréversibles (TIP) et implémentatiodans ABAQUS

L'écriture des équations de bilan représente latpdé départ de cette approche : pour un
champ physique (scalaire, vectoriel, ...) quelcong(e,t), dépendant de I'espace et du temps,
la forme locale de bilan régissant I'évolution g, k) au cours du temps est donnée par (voir
Muller, [99])
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% + D kV) + 0 o [K] = o[K] (22)

dans lequell = iai+jai+kai. k(x, t) représente la densité mathématique d’une p@t&pr
X y z

physique K(t), dépendant uniqguement du temps, dpiK{ indique la production (source) par
unité de temps et de volumejef [K la]densité de flux conductif. Muller [99] introdwine
distinction entre une source intrinseqmg[K etlune source liée aux actions a distan¢s . ]
En général on dit que K(t) jouit de la propriétécdaservation si

o,[K]=0 (23)
c’est-a-dire, si sa source intrinseque est nulle.

L'Eg. 22 peut étre re-écrite sous la forme suivante

ok ~
E +0 GCond[K] - O[K] (24)

mettant en évidence la présence d'un flux tpfel], constitué par la somme du flux de
conductionjcondK], et d’'un flux de convectionconfK] = kv.

Une deuxieme forme alternative pour I'Eq. 22 estuvante

dk

E +[ chond[K] = O[K] (25)

exploitant la notion de dérivée totale
—=—+v0 (26)

Avant d’aborder la modélisation du couplage thenexiéque, on considérera d’abord le cas
de la conduction électrique, en I'absence d’efteermiques. Dans un conducteur rigide,
d’'aprés 'Eq. 27, le bilan de la charge électrigae unité de volumez (z représente la charge
électrique par unité de masse), est exprime par

dz
—+00=0 27
P (27)

Il est immédiat d’'identifier le termieavec le flux de conduction de z (densité de cdutdan
conduction) i représente le courant électrique par unité deaserfOn note que — dans ce cas —
la source de courant est nulle, on postule quelgant électrique ne peut pas étre créé (ou
détruit) dans un élément de matiere.

L'équation de bilan de I'énergie interne (E) pait@nle volumepe, s’écrit sous la forme
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py =L (28)

dans laquelleE représente le champ électrique. En I'absence el&fthermiques, le flux
d’énergie interne est nul, sa production (sourseyeprésentée par le terme dissipatif

L'équation de bilan de I'entropie (S) par unitévidume,ps, peut s’écrire

o el |_[g_pte|d (29)
dt z, T z,) T

e

dans laquelleuie est le potentiel chimique des électrons gegt la fraction massique des
électrons. En comparant I'Eq. 25 avec I'Eq. 29 entgdacilement identifier le flux conductif
d’entropie
. Mg i
Sl=—-""— 30
JCOHd[ ] Z -I- ( )

e

et la production intrinséque d’entropie

ofS] = o, [3] =[E—D%jaif (31)

Cette derniére équation suggere — pour un matkaewngene et isotrope — une relation linéaire
entre flux et forces thermodynamiques du type

(E—Dﬁ
e

e

j =P, (32)

dans laquellg. est la résistivité électrique du milieu. Or, pdes valeurs négligeableslﬂgi :
e

I'Eq. 32 prend la forme
E=p,i (33)

qui représente la loi d’Ohm. En utilisant I'expriess33 dans I'Eq. 31 la dissipation — le produit
de la température et de la production intrinsedeetbpie — prend la forme

TolS] =Ta, [S] =p.i’ (34)

qui représente la dissipation pedfet Joule. En considérant que dans un processsipatif la
dissipation doit étre toujours positive, I'explaiten de I'Eq. 34 permet de conclure que la
résistivité d'un milieu est une quantité strictempositive. Pour un matériau homogene et
anisotrope la quantité scalaipe est remplacée par un tenseur d’ordre dguxténseur de
résistivité électrique) qui peut étre supposé skimét (d’apres le postulat d’Onsager-Casimir,
[96]) mais pas forcément diagonal.
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Dans le cas de couplage thermoélectrique le biggledergie interne, Eq. 28, doit étre enrichi
d’'un terme prenant en compte la conduction thersi@un a alors

pi_fmm:m (35)

Dans ce cas, le flux d’énergie interne est repitésear le flux de chaleud,
Le nouveau bilan d’entropie — prenant en compteédbsnges d’origine thermique — devient

pd_S+|:] g—&l_ = E—D& E}I_—l ﬂ—&l_ mT (36)
dt T 2z, T y4 T T\T z, T

e

dans lequel on reconnait un terme flux d’entropidyge

=

. q i
S|l=="-—"2— 37
S T 2T (37)
et un terme source (intrinséque) d’entropie du type
He |- _1(9_He i
ofS|=0,[S]=|E-0= |E-=|=-===|OT 38
[Sl=0,[S] ( ZejT T[T ZQTJ (38)

En suivant une procédure classique dans le cadria deermodynamique des processus
irréversibles [96-98], les équations d’évolution churant électrique et du flux d’entropie —
pour un milieu homogene et isotrope — sont obteneesutilisant des expressions
phénoménologiques du type

i[S] :—L11DT+L12(E—D%j 39]
C_ _ M.
i = L21DT+L22(E Dz—j (40)

dans lesquellesik, Lo, Loy et Ly, sont les coefficients phénoménologiques d’Onsagkr, =
L., d’aprés les relations de symétrie d’Onsager-Ca$@].

Les Eqgs. 39-40 peuvent étre re-écrites sous lagd@équivalente)

q=-AOT + (n+ &ji (41)
Ze
(E - Dﬁj = e[0T +p,i (42)
Ze
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qui introduit un nouveau jeu de coefficients phégaologiques

A= T(Lll— LlZLzlj (43)
I-22
=Tl (44)
I-22
g=La (45)
L22
1
pe = (46)
L22

une combinaison linéaire des coefficients d’Onsamer représentent, respectivement, la
conductivité thermiqueAj, le coefficient de Peltiern], le coefficient de Seebeck)(et la
résistivité électrigue du milieupd). Il faut noter que — d’apres les relations de &yia
d’Onsager-Casimir (Iz = Lp1) — il résulter= Te.

En utilisant les Egs. 35-38 et les coefficientsrgmgénologiques (Egs. 43-46), I'équation de
bilan de I'’énergie interne devient

de P T OT).
—=00QAON) +p.i2-iQOmn, +| —=—— [i@MT 47
pdt [AOT) +p, {Om), (T aTj (47)

dans laquelle l'indice T indique que la tempéraesefixée.

En définissant I'énergie interne du milieu commeieduit de la capacité spécifique a volume
constant, ¢ et la température, I'équation de la chaleur devie

dc, T

_ P T Om),
=0O0AOT) +pi© —i OO, +(T ale T (48)

qui remplace I'équation de la chaleur classiqu&g&éqn de Fourier) en présence de couplage
thermoélectriqgue. D’aprés I'Eq. 48, si la tempématest uniforme seulement I'effet Joule
(termepd?) et I'effet Peltier (termel{Jm),) contribuent a la dissipation de chaleur. Si des

gradients de température ont lieu, un terme suppiéare (E—Eji (0T ) — normalement

T 0oT
indiqué comme « dissipation de chaleur par effetriijpson » — intervient.

Pour un matériau homogéne et anisotrope I'équdtioest toujours valable mais, dans ce cas,
les coefficients de couplage scalaires sont reréplgmar des tenseurs d’ordre deux. Par
exemple, le coefficient de conductivitg, est remplacé par le tenseur d’ordre deux de
conductivité,A, qui, dans un repere orthonormé (O, X, y, z) @xg exprimé par la matrice
carrée (3 x3)
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A=A, A, A (49)

De méme, la résistivité électrique du miligy, est remplacée par le tenseur de résistivité
électriquep, dont l'inverseg, représente le tenseur de conductivité électrique

pxx pxy pxz Oxx Oxy ze
p= pyx pyy pyz ete = ny 0-yy 0-yz (50)
pzx pzy pzz Ozx Ozy O-zz

Si on accepte le postulat de réciprocité d’Ons&@&pmimir, ces matrices deviennent
symétriques ; dans un repére principal, les matiisxiennent diagonales.

En particulier, pour un pli composite orthotropans le repéere d’orthotropie (O, L, T, E) les
matrices prennent la forme

p, 0 O oo 0 O
p=|0 p; O] ete={0 o, O (51)
0 0 p; 0 0 o,

Les équations du modeéle thermoélectrique couplé&edoiétre résolues en utilisant les
conditions aux limites et initiales opportunes.

Pour la solution de I'équation de la chaleur, E8}. & champ de température ou le flux de
chaleur doit étre spécifié sur la frontiere (ou e partie de la frontiere) du domaine étudié.

Deux types de flux thermique peuvent étre spécifiés
flux de chaleur par convection,, @xprimé par une relation du type
d. =hA(T-T,) (52)

dans laquelle h est le coefficient de convectiopest la température ambiante, A la surface
d’échange avec I'environnement

flux de chaleur par rayonnement, exprimé par utsiog du type
q, =og(T* - T;) (53)
dans laquelles® et ¢ sont des constantes physiques, respectivementoriatante de

Stefan-Boltzmannd( = 5.67x10 W/m’K?) et I'émissivité de la surface, dépendant du type
surface rayonnante.

! Attention & ne pas confondre la constante de IS#®€dtzmann avec la conductivité électrique, lesxdeotée.
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Le champ et le courant électrique a I'intérieur rdilieu matériel peuvent étre calculés en
imposant le potentiel électrique, sur une partie de la frontiere du domaine, attédisant la
relation

| =oE = -6l (54)

5.1.2 Implémentation sur ABAQUS

Limplémentation du modéle thermoélectrique danscdele de calcul par éléments finis
commercial ABAQUS peut étre effectuée en utilisdeux stratégies différentes qui prévoient
I'emploi, respectivement :

* du module HEAT TRANSFER, — normalement utilisé poésoudre I'équation de
Fourier classique : des éventuelles sources dewh@haleur dissipée par effet Joule,
effet Peltier) sont dans ce cas a travers l'utiisade subroutines HEATVAL. La
dépendance explicite de certains parameétres denfpérature peut étre réalisée en
utilisant des routines UMAT, écrites en FORTRAN.

* du module THERMO ELECTRIC : ce module peut étrdigdtidans le cas les plus
simples (effet Joule seulement), et pour validation

5.1.3 Deéveloppement d’un modéle thermoélectrique simplié
Des modéles thermoélectriques simplifiés peuverd @éveloppés en négligeant tous les

phénomeénes de conduction thermique : dans ce’éaslution de la température du milieu
conducteur est régie par I'équation suivante :

mc, ‘3—: = pi OV - hA(T(t) - T,) —e0A(T()* - T4 (55)

dans laguelle m est la masse du conducteur et Vaame. A I'état stabilisé, I'Eq. 55 prend la
forme suivante :

pi IV =hA(T-T,) +ecA(T* - TJ) (56)
qui exprime I'équilibre entre la puissance thermaiglissipée globalement (dans le volume V)
et la puissance thermique échangée — a travetsfice d’échange S — avec I'environnement
par convection et par rayonnement.

5.1.4 Bilan sur la modélisation

Les modéles présentés incluent un certain nombpar@denetres qui doivent étre identifiés pour
la réalisation des simulations thermoélectriques.

Dans le cas le plus simple, c’est-a-dire en présefeffet Joule uniquement, les parameétres a

identifier sont : le coefficient d’échange convééh) et le tenseur de conductivité thermique
(A), le tenseur de conductivité électrique) (étant identifié par ailleurs (mesures de
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résistivité/conductivité électrique effectuées &lnapitres Il et IV). Les autres parametres du
modéle peuvent étre considérés comme des doneégmarticulier les paramétres caractérisant
I'échange de chaleur par rayonnement sont supmms®ws : le coefficient d’émissivité est
proche de 1 pour une surface émissive peinte emraiiet indépendant de la température dans
la plage des températures étudiées, le coeffiglenStefan-Boltzmann est une constante
physique bien caractérisée.

La stratégie d’identification des parametres esuigante :

* le modele simplifié est d’abord utilisé pour l'iddication du coefficient d’échange
convectif, h.

* le modéle numérigue ABAQUS est ensuite employé pborder 'identification pour
du tenseur de conductivité thermiqie,

5.2 Simulation des essais thermoélectriques sur eéproeites et identification
des parametres du modele thermoélectrique couplé

5.2.1 Emploi du modele thermoélectrique simplifié pour lidentification du coefficient
d’échange convectif

Comme déja précisé, dans le modéle thermoélectsmmlifié, les parametres ¢ sont des
parametres physiques bien caractérisés dans @daatiitte, S est un parametre géométrique
mesurable et Rest la résistance électrique des échantillonsuréesa travers les essais
présentés dans le Chapitre Ill. Le seul parameticeatifier est h, caractérisant 'échange
convectif, difficilement mesurable par des essai®pendants.

Les simulations du modéle thermoélectrique simpldont alors utilisées pour identifier le
parameétre h et en utilisant les valeurs deriRsurées dans le Chapitre Il

Le Tableau 20 résume les parametres utilisés pswimulations du modele thermoélectrique
simplifié, pour des éprouvettes de Type A et deeTBp unidirectionnelles [Q]et croisées
[0/90]4 : un certain nombre de ces parametres sont commtmstes les éprouvettes testées
(constantes physiquese: (émissivité),c (constante de Stefan-Boltzmann)), d’autres (les
résistances électriques, les dimensions nomin@s®prouvettes) varient d’'une éprouvette a
une autre et sont mesurées par ailleurs.

Tableau 20 : Les parametres utilisés pour les sitioms du modeéle
thermoélectrique simplifié

€ (émissivite) 0.99

o (constante) 5.67x10W/m°K*
R:1 (Type A) 0.08Q

R, (Type B) 0.090

Rs3 (Type A) 0.19Q

R4 (Type B) 0.220
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La Fig.99 montre la température stabiliség {TTy) des points 1, 2 et 3 situées sur la surface
d’échantillons unidirectionnels [§)] avec et sans NTCs, en fonction du parametre P/S
(puissance électrique dissipée par effet joulesdiipar la section de passage du courant, pour
des valeurs du courant continu injecté allant da @ A): dans ces figures, les points
représentent les données expérimentales, lesaaitgius sont les simulations numériques du
modele thermoélectrique simplifié, pour différentateurs du coefficient d’échange convectif,

h. Il faut noter que — dans ces simulations — kffaent h est supposé constant.

120 120
Type B - [0} sans NTCs
Type A-[0]; avec NTCs
h=4
h=4 _ =
r h=§ [ Zown i [1 3 EEE
8 80 h=g —~ 80 -—=A h=7
= = g h=¢
o h=8| =
I o
£ IE A i
o 40 — 40 | O Point 1 (°C)
O Point 2 (°C)
— Modele simplifié A Point 3 (°C)
— Modele simplifié
0 & 0 a2 . )
0 200 400 600 800 1000 1200 0 200 400 600 800 1000 1200
P/S (W/m) P/S (Winf)

Figure 99 : Température moyenne d’éprouvettes radtionnelles [Q (a) de Type A et (b) de
Type B en fonction de la puissance électrique péssidivisée par la section de passage du
courant : données expérimentales et simulationgnqgoes issues du modele thermoélectrique

simplifié.

Pour les deux typologies d'échantillon, une vakeih proche de 7 (W/Ak) semble simuler
correctement les mesures expérimentales. Des dfiffés significatives entre les points
expérimentaux et les simulations numériques (h sont notées pour des valeurs faibles du

rapport P/S.

La Fig.100 illustre la température stabiliség {1To) des points 1, 2 et 3 situées sur les surfaces
d’échantillons croisés [0/98]avec et sans NTCs, en fonction du parametreG¥&e fois-ci —
pour les deux typologies d’échantillon — |a valdarh identifiée est proche de 10 (Vfih: on

note encore une fois une différence significativeres les points expérimentaux et les
simulations numériques (h = 10) pour des valeubdda du rapport P/S.
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Figure 100 : Température moyenne d’éprouvettes€esi[0/90](a) de Type A et (b) de Type

B en fonction de la puissance électrique dissipéséak par la section de passage du courant :
données expérimentales et simulations numériqussess du modele thermoélectrique
simplifié.

Dans les deux cas, on peut noter que le modeleliBangst capable de décrire de fagon
satisfaisante les tendances de I'évolution dentgéature en fonction du courant injecté, tout
en identifiant des valeurs indicatives du coeffitié’échange convectif : on est tenté de choisir
une valeur de h égale & 7 (W) pour les éprouvettes unidirectionnelless[@t de h égale &
10 (W/nfK) pour les échantillons croisés [0/90]

Les Figs. 101 et 102, obtenues en utilisant cesuvalde h, permettent de comparer le
comportement thermoélectrique d’éprouvettes de Tygavec NTCs) et de Type B (sans
NTCs), unidirectionnelles [@let croisés [0/9Q]

En effet — par simulation — il est possible deaeter la tendance déja présentée et discutée
dans le Chapitre lll, relative a la faible diffécen de comportement des deux types
d’échantillons, a savoir, pour une méme puissatextrigue dissipée (normalisée par la section
effective de passage du courant), les échantiliten$ype A présentent — en moyenne — des
valeurs de température stabilisée plus basses cativeanent aux échantillons de Type B.

A I'état stabilisé, les différences observées dimts uniguement aux valeurs de résistance
électrigue mesurées qui different d’environ 10%s hutres parametres thermoélectriques
(conductivité thermique, capacité thermique, masgemique) ne jouent pas de rdle sur ces
différences, du moment qu’elles n'affectent quéakéhermoélectrique transitoire.
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Figure 101 : Température moyenne d’éprouvettesinatitonnelles [0 de Type A et de Type
B en fonction de la puissance électrique dissipéséak par la section de passage du courant :
données expérimentales et simulations numériggasssdu modele thermoélectrique

(h =7 W/nfK pour les deux échantillons).
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[0/90],

h = 10 W/nfK o
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Figure 102 : Température moyenne d’éprouvetteséesi [0/90]de Type A et de Type B en
fonction de la puissance électrique dissipée dévjs# la section de passage du courant :
données expérimentales et simulations numériggasssdu modele thermoélectrique
(h =10 W/nfK pour les deux échantillons).

Pour essayer d’expliquer les différences obsergéedes Figs. 101 et 102 pour les faibles

valeurs de la variable P/S et la difference desuwal de h pour les deux typologies
d’échantillons (h = 7 W/AK pour éprouvettes unidirectionnelles {@t h = 10 W/rfK pour
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éprouvettes croisées [0/90)] les simulations peuvent étre enrichies en cénait un
coefficient de convection h variable en fonctionlddempérature : pour une paroi de type
plaque, il a été montré ([100]) que la variationhdavec la température peut étre exprimée en
utilisant la formule semi-empirique suivante :

_T\4
T 'Q] (57)

0

h(T) = 2.6>{
ou T et b sont, respectivement, les température de la pataitempérature ambiante alors que
X représente une dimension caractéristique (enenig durface chauffée.

La Fig.103 illustre les valeurs du coefficient aaneection h calculées par I'équation 57 pour
une plaque de largeur 0.018 m, qui représentaiamBion caractéristique, X.

14
12 |
10

h (W/m?K)

o N b~ OO

20 50 80 110 140 170
T(°C)

Figure 103 : Coefficient de convection h en fonetite la température pour une plague
horizontale de largeur de 0.018 m (dimension cérestique, x), d’apres I'Eq. 57 ([100])

En observant la Fig. 103 on note immédiatement diies la plage de températures comprises
entre 20°C et 100°C (plage des températures atejpdr les éprouvettes unidirectionnelles
pendant les essais thermoélectriques), le coeftidd@change convectif moyen est proche de 7
(W/m?K), alors que, pour la plage de températures gllma’'a 170°C (plage des températures
atteintes par les éprouvettes croisées [Qf9@hdant les essais thermoélectriques) le coetticie
d’échange convectif moyen est plus proche de 16nfWj.

D’autre part, pour étre tout a fait conformes axpéiences, il faut considérer que la résistance
électrigue des éprouvettes, Rarie elle aussi linéairement avec la températmé&Eme
faiblement, comme montré dans le Chapitre Ill.

Les Figs. 104 et 105 illustrent — pour des éprdeseate Type A et de Type B, unidirectionnelles
[0]s et croisées [0/9Q}- la comparaison entre les températures mesuxpeésmentalement et
simulées numériquement, en utilisant des coeffisiele convection, h, et des résistances
électriques (R) dépendants de la température.
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Figure 104 : Température moyenne d’éprouvettesnatiionnelles [0] (a) de Type A et (b) de
Type B en fonction de la puissance électrique péssidivisée par la section de passage du
courant : données expérimentales et simulationg€ngoes issues du modele thermoélectrique
(deux courbes simulées : h dépendant de la temypératet R dépendantes de la température).
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Figure 105 : Température moyenne d’éprouvetteséesi [0/9Q] (a) de Type A et (b) de Type
B en fonction de la puissance électrique dissipéiséb par la section de passage du courant :
données expérimentales et simulations numériqeegssdu modele thermoélectrique (deux
courbes simulées : h dépendant avec la températeteR dépendantes de la température).

A partir des Fig. 104 et 105 les conclusions suesupeuvent étre tirées :

les différences observées entre les points expataue et les courbes simulées pour les
faibles valeurs de la variable P/S peuvent étrecaffement expliquées en considérant
une dépendance explicite du coefficient h aveerapérature,
la dépendance de h avec la température permet dagpliquer les difféerences des
valeurs moyennes de ce parameétre issu du modelglifstmselon I'empilement
considéré. En effet, on a montré expérimentalergeatles températures atteintes par
les échantillons croisés sont plus élevées quescdéls échantillons unidirectionnels,
la prise en compte de la faible variation de résist électrique avec la température,
n'affecte pas les résultats des simulations nuraésq
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5.2.2 Emploi du modele ABAQUS

Un modéle par éléments finis commercial ABAQUS 3ilsatrope est utilisé pour simuler
finement les essais thermoélectriques sur éprasjettont les dimensions nominales sont
rassemblées dans le Tableau 21.

Tableau 21 : Dimensions de I'éprouvette modélisgeéfements finis

Longueur, L Largeur, ly Epaisseur, e
0.163 m 0.0 185 m 0.0 021 m

Le modéle utilise des éléments continus solidet dmitype DC3D4E (4 nceuds tétraedre
élément couplage thermoélectrique) soit de type DRE3 (8 noeuds brique linéaire élément
couplage thermoélectrique), selon le type d’anadyfetué : la version la plus sophistiquée du
modéle contient environ 5 000 éléments (Fig. 106)Fig. 106 contient une représentation
schématique des conditions aux limites et des tiondi initiales utilisées dans ce type de
modélisation : des flux de convection et de rayomera sont imposés sur les surfaces externes
du modele, une différence de potentiel électrigsteappliquée entre les deux extrémités de
I'éprouvette, dans le but de générer le courarmttrdgie continu.

échange thermique par convection : h

échange thermique par rayonnement : =

contacts électrique
tension électrique : V

température d’environnement g
température d’initiale : g

Figure 106 : Modéele par éléments finis comprenastneprésentation
schématique des conditions aux limites et des tiondiinitiales

Les parametres matériaux utilisés pour la premigimulation d'une éprouvette
unidirectionnelle [0 de Type A — sont indiqués dans le Tableau 22.
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Tableau 22 : Propriétés thermoélectriques du nzatdiype A [0}
utilisées dans le modéle EF

Densité Conduc_;tlwte Conductivité électriqgue | Chaleur spécifique
(kg/n?) thermique (SIm) (kg K)
(W/m.K) '
p A AT AE oL oT OE Go
1592 5.73| 0.63 | 0.63| 52200 | 14000 0.51 972
Echange par Emissivité Température ambiante
rayonnement e=1 To=16.5°C
Echange par Coefficient de convection Température de référencge
convection h =7 W/ (nf. K) To=16.5 °C

Parmi ces propriétés, les conductivités électricigrdvent des mesures effectuées dans les
Chapitres lll et IV. Rappelons que des réserve®itaptes ont été émises sur la validitésge
obtenue par la loi des mélanges au chapitre I\¢dedficient de convection est celui issu du
modele thermoélectrique simplifié (Section 5.2cbpsidéré uniforme et constant.

Les autres propriétés thermiques sont évaluéestia gia celles des constituants élémentaires
(fibres T700 et matrice époxy M21) données paitti@rature ([101-105]).

En ce qui concerne la densité et la chaleur sp@efiune simple loi des mélangés est utilisée
avec une valeur de fraction volumique de fibreségale a 60%.

Par contre, pour les conductivités thermiques amrupes les relations 58 et 59 sont utilisées.
AL = Vi, +(1_Vf ))\m (58)

+ )\m()\R_)\m)Vf
"N 3=V AL

Ay =A (59)
dans laquelle les indices f et m indiquent, respectent, la fibre et la matrice.

Tableau 23 : Propriétés thermiques utilisées pooalcul par éléments finis
(modéle de calibration).

o Conductivité Chaleur
Densité . g
Thermique spécifique
p (kg/n) A, Ae, (W/m°C) Cp (J/kg°C)
Fibre T700 1800 [101] A.=9.4 [101],:r=2 [102]  753.6 [101]
époxy M21 1280 [103] A =Ae= 0.22 [102] 1300[103]

Les propriétés thermiques du composite CFRP aalsul@es et présentées dans le Tableau 22
et 23 sont en trés bon accord avec les mesuresimegndales fournies dans [104], a
température ambiante (€ 850 J/ kg°CiL = 6 W/m°C At = 0.6 W/m°C).
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Les Fig. 107-109 présentent les résultats des atronk par éléments finis de ce modéle. En
particulier, la Fig. 107 illustre la comparaisonsdehamps de température simulés
numeériqguement et mesurés expérimentalement pamdiggaphie infrarouge. La répartition
des profils et les valeurs sont similaires.

Figure 107 : t = 3000 s | = 4A Tmax ~30°C ; profdl tmpérature obtenu par simulation
numérigue (code ABAQUS) en utilisant les paramatike3ableau 23 pour
un échantillon unidirectionnel [9]

La Fig. 108 illustre I'évolution transitoire de tampérature de surface de I'éprouvette pour
différentes valeurs du courant injecté, pour ur@@ette Type A unidirectionnelle [D]Les
points indiquent les mesures expérimentales, hatstcontinus les simulations numeériques
ABAQUS (températures maximales).

100 7
Type A-[0]8 avec NTCs 8 A

2 U

)

o Pointl O Point2 A Point3 =—Abaqus
O | |

0 3000 6000 9000
t(s)

Figure 108 : Evolution transitoire de la températde surface de I'éprouvette pour différentes
valeurs du courant injecté (éprouvette Type Ag)[0] comparaison entre les mesures
expérimentales (points 1, 2, 3) et simulations miomés ABAQUS (Thaxdu modéle).
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La Fig. 109 présente une comparaison des profigetapératures mesurés (lignes A, B, C) et
simulés numériquement (ligne A) — a I'état staBilissur la surface d’une éprouvette de Type A
unidirectionnelle [0, pour différentes valeurs du courant injecté (E@a) et pour une seule
valeur de courant (9A, Fig. 109b).

100

T (°C)

o higneA o hgneB & ligne C =——Abaqus
O L L L L L
0 30 60 90 120 150 180
X ()
(@)
100
~ 80 [ d B
P 5 A 0
N—r O .
=70 | ° x
o ligne A — Abaqus
60 | Type A-[0]; avec NTCs
50
0 30 60 90 120 150 180
X (mm)
(b)

Figurel09 : Profils de température en surface d’'une éprouveifgpieA unidirectionnelle
[0]s) : comparaison entre les mesures expérimentales (ligneB, A7) et simulations
numériques ABAQUS (ligne A) (a) pour différentes valeurs du coimpeuté (b) comparaison
a 9A (ligne A).

On note une différence significative entre les profils meseiréss courbes simulées, qui est
toutefois limitée a des zones proches des extrémités des éprouvettes pdatns ¢@ntrale de
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I’échantillon, les différences sont beaucoup moins marquées. En ootr@percu global,
prenant en compte tous les niveaux de courant/température tegtél0@&), montre que les
simulations numeériques sont pertinentes.

La Fig. 110 présente une comparaison des profils des tempéraage®s (ligne D) et simulés
numériquement (ligna D) — a I'état stabilisé — sur la surflioee éprouvette de Type A
unidirectionnelle [0, & 9A.
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Figure 110 : Profils de température en surface d’'une éprouveligpgeA unidirectionnelle
[0]g) : comparaison entre les mesures expérimentales (lignet Bimulations numériques
ABAQUS (ligne D) : comparaison a 9A.

La comparaison, satisfaisante, montre que le modéle proposé,niégéranisotrope, est
capable de reproduire les profils de température dans le sens transsépmodeettes.

La Fig. 111 montre que, en prenant une valeurrd®ale &g, comme décrit dans la littérature
[17], I'évolution transitoire de la température sur la surided’éprouvette est la méme que
celle illustrée dans la Fig. 108. On peut montrer que le modéleriqumést pratiquement
insensible aux parametres et og : le courant électrique étant unidimensionnel (selon la
longueur), la contribution der etog sur les résultats du calcul est infime.
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Figure 111 : Evolution transitoire de la température de surface de I'épmpueit differentes
valeurs du courant injecté (éprouvette Type Ag)[Q] comparaison entre les mesures
expérimentales (points 1, 2, 3) et simulations numériques ABAQWS @0 modele) pour
deux différentes valeurs de la conductivité thermique transwersel4 000 S/m ett = 0.51
S/m)

L'objet des simulations qui suivent est d’étudier la sensibilité du couplage tHectniogie au
niveau d’anisotropie de la conductivité thermique. En utilisant le lnodénérique développé,
une étude paramétrique peut étre effectuee.

Pour cette étude, quatre cas sont considérés, d’isotrope a fortement orthotrope

e cas-1 (isotrope-1) : le tenseur de conductivité thermique est diagjasatrope, avec :
A = 0.63 11 =0.63,Ac = 0.63,

» cas-2 (isotrope-2) : le tenseur de conductivité thermique est dlagasatrope, avec :
XL = 5.73,%1‘ = 5.73,7\,5 = 573,

e cas-3 (anisotrope-3) : c’est le modéle utilisé pour les presngeneulations, le tenseur
de conductivité thermique est dans ce cas diagonal et orthotroperaved.73,Ar =
0.63,A¢ = 0.63,

* cas-4 (anisotrope-4) : le tenseur de conductivité thermique este@aas diagonal et
« fortement » orthotrope avec = 5.73,,r = 0.0063 e = 0.0063.

Les Figs. 112-113 illustrent les résultats des simulationseriques effectuées en utilisant les
quatre modéles : I'effet de I'anisotropie de la conductivité theumisur les champs de
température transitoires est assez marqué (Fig. 112).dieptemiers modeles prédisent des
valeurs trés proches des températures maximales attétiges13) et different sensiblement
du quatrieme modéele (fortement anisotrope) (environ 96 °C a 9A).
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Figure 112 : Profils de température obtenus par simulation numédgde ABAQUS) pour
un échantillon unidirectionnel [§]a t = 7300 s (I = 9A), dans le cadre de I'étude paramétrique
sur I'anisotropie du tenseur de conductivité thermique (a) cas-1, (b) cas-2;8ddams-4.
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Figure 113 : Evolution transitoire de la température de surface de I'épmpuettdifférentes
valeurs du courant injecté (éprouvette Type Ag)[0] comparaison entre les mesures
expérimentales (points 1, 2, 3) et les simulations numériques ABAQmax du modele) de
quatre différents modéles, dans le cadre d’'une étude paramétridianisotropie du tenseur
de conductivité thermique.

124



CHAPITRE V : MODELISATION DU COMPORTEMENT THERMOELETRIQUE

La Fig. 114 présente une comparaison des profils des tempéraaswealigne E) et simulés
numériquement (ligne E) — a l'état stabilisé — sur la surtioee éprouvette de Type A
unidirectionnelle [0}, a 9A, pour différentes valeurs et différents niveaux d’anisardpi
tenseur de conductivité thermiquae,

On peut noter que le modele anisotrope-3 et le modéle isotrope-lesinellchamp de
température dans la direction transverse de I'éprouvette aveéne niveau de précision :
d’autre part les simulations des modeéles isotrope-2 et anisatrGpértement » anisotrope)
sont assez €éloignées des points expérimentaux.
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Figure 114 : Profils de température en surface d’'une éprouveligpgeA unidirectionnelle
[0]g) : comparaison (a 9A) entre les mesures expérimentale®e (IR) et simulations
numeérigues ABAQUS (ligne D), pour différentes valeurs et diffésraiveaux d’anisotropie du
tenseur de conductivité thermiquae,

Pour essayer de reproduire correctement les mesures expéatesgatr simulation numérique,
on suppose I'existence d’'un flux de chaleur sortant de I'éprouvettéevaadre de maintien. En
accord avec la littérature [105], ce flux peut étre exprieméfnction de la surface d’échange
(section de passage du courant), S, de la différence de tempéraiyemne) entre le cadre de
maintien et I'éprouvetteAT = T — To) et d'un parametre k, qui représente un coefficient
d’échange (de type conductif) a identifier :

q=PS= ks@ (60)

Lidentification de k est obtenue en exploitant la confrontatioredas simulations numériques
et les résultats expérimentaux.

Les Figs. 115-116 illustrent les résultats des simulatioabsé&s en utilisant le modele

anisotrope-3 et avec une valeur de k égale a environ 6 (W/m.K), daeadaaggamme des
températures testées.
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Avec l'introduction d’un flux de chaleur sortant aux extrémités, cleoisvenablement dans le
respect et en cohérence avec les lois de la conduction thermape®rdl entre les mesures
expérimentales et les simulations numériques est tres bon.
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Figure 115 : Profils de température sur la surtbaae éprouvette de Type A unidirectionnelle
[0]g) : comparaison entre les mesures expérimentadgefl A, B, C) et simulations
numeérigues ABAQUS (ligne A) prenant en compte ur fle chaleur sortant des extrémités de
I'éprouvette (a) pour différentes valeurs du cotirajecté (b) comparaison a 9A.
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Figure 116 : Profils de température sur la surtbaae éprouvette de Type A unidirectionnelle
[0]s : comparaison entre les mesures expérimentatgwediD) et simulations numériques
ABAQUS (ligne D) prenant en compte un flux de chaleortant des extrémités de

I'éprouvette (1 = 9A).

Des simulations similaires peuvent étre effectyss une éprouvette de Type B, en utilisant
les mémes propriétés thermiques que celles delwptite de Type A, le méme flux de chaleur
aux extrémités mais des propriétés électrique<trdifites (les conductivités électriques
identifiées aux Chapitres Il et IV pour des épreities de Type B).
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Figure 117 : Profils de température sur la surtiuae éprouvette de Type B unidirectionnelle

[0]s : comparaison entre les mesures expérimentaiggediA, B, C) et simulations numériques

ABAQUS (ligne A) prenant en compte un flux de clialgortant des extrémités de I'éprouvette
(a) pour différentes valeurs du courant injectécfnparaison a 9A.

100
OA Type B [0];

90
%J./ 80 D
- ¥ T

0 ligneD =——Abaqus

60 | 1 1 | |

0 3 6 9 12 15 18
y (mm)

Figure 118 : Profils de température sur la surtiuae éprouvette de Type B unidirectionnelle
[0]s : comparaison entre les mesures expérimentatgeediD) et simulations numériques
ABAQUS (ligne D) prenant en compte un flux de chakortant des extrémités de I'éprouvette

(1=9A).
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La Fig. 119 présente une comparaison des profdsetepératures mesurés (ligne D) et simulés
numériquement (ligna D) — a I'état stabilisé — kursurface d’'une éprouvette de Type B
unidirectionnelle [0}, a 9A, pour différentes valeurs et différents miwe d’anisotropie du
tenseur de conductivité thermique,

Encore une fois, le modele anisotrope-3 et le neodsbtrope-1 simulent le champ de
température dans la direction transverse de I'émtbel avec le méme niveau de précision :
d’autre part les simulations des modéles isotrop¢-anisotrope-4 sont assez éloignées des
points expérimentaux.

Les simulations effectuées ne permettent pas dehes completement entre le modéle
anisotrope-3 et un modéle isotrope utilisant ddewa de conductivité thermique voisines.
L'identification compléte des coefficients du temsde conductivité thermique nécessiterait la
mise en place d’'une procédure d’optimisation gai pas été effectuée dans le cadre de cette
these.
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Figure 119 : Profils de température sur la surtiuaae éprouvette de Type B unidirectionnelle
[0]s : comparaison entre les mesures expérimentatgee (k) et simulations numériques
ABAQUS (ligne E) prenant en compte un flux de chakortant des extrémités de I'éprouvette
(I =9A), pour différentes valeurs et différentseaux d’anisotropie du tenseur de conductivité

thermique.

Enfin la Fig. 120 propose une comparaison entr@iefls de température expérimentaux et
simulés pour les éprouvettes de Type A et de TypéeBmodéle numérique est capable
d’expliquer correctement les différences de congment des deux types d’échantillons : les
faibles différences de température observées pewisn associées uniquement aux faibles
différences de conductivité électrique mesuréess das deux matériaux. D’éventuelles

différences de conductivité thermique ne sont pateaables, du moins dans le cadre des
expeériences présentées.
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Figure 120 : Comparaisons des profils de températ{gxpérimentales et numeériques) sur la
surface d’éprouvettes de Type A et de Type B ueddionnelles [Q] (I = 9A).

5.3 Simulation des champs thermoélectriques dans desipneaux composites
soumis au passage de courant ou a des impacts dedie

Le modéle développé dans les sections précédesttesilesé pour effectuer des simulations
simples des champs thermoélectriques engendrédeppassage de courants électriques
intermédiaires ou par des impacts de foudre dars gneaux composites de type
aéronautique. Ces simulations sont effectuées powir des ordres de grandeur des
échauffements produits par ces sollicitations élpats dans des configurations plus ou moins
réalistes.

La configuration structurale choisie est schématdans les Figs. 121-122, la Fig. 123 montre
les dimensions de la piéce et sa modélisationcteiée en utilisant le code par éléments finis
commercial ABAQUS.

Deux sollicitations électriques sont considérées :

* la premiere est liée au passage de courants @leesricontinus parasites de niveau
« intermédiaire » (9A), a travers une section dsuldace extérieure du panneau (Fig.
124a) : la section de passage du courant électesuprise égale a 3.6 x 167,

» la deuxieme est liée au passage de courants glextrde forte intensité, associés a un
impact de foudre sur une partie de surface du Eanegposée a I'environnement (Fig.
124b). La section d'impact du courant de foudrepeise égale & 1dm*

Les simulations sont effectuées sur des empilemgmsi-isotropes (Ql) [45/-45/9043n
utilisant des matériaux composites de Type A eflgee B : pour ces configurations, les
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propriétés électriques et thermiques anisotropas taplan du pli élémentaire sont calculées
en utilisant les relations suivantes (pour la d&fin de I'anglef, voir la Fig. 125)
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Figure 122 : Piece de structure de fuselage (egrmaatmétallique) et éprouvette
représentative.
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Figure 123 : Modélisation d’'une piece de panneatyple aéronautique
en utilisant le code par élémdimis ABAQUS.
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Figure 124 : Schématisation des différentes stdlicns thermoélectriques appliquées au
panneau de fuselage : (a) passage de courantsigtlest continus parasites de niveau «
intermédiaire » (9A) ; (b) passage de courantstrédees de forte intensité, associés a un
impact de foudre sur une partie de surface du @aneeposée a I'environnement.
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Figure 125 : Schéma définissant I'anglatilisé pour le calcul des propriétés dans le plam
pli composite anisotrope (Eq. 60).

Une comparaison avec un panneau en matériau maga(iluminium) est également effectuée,
les propriétés thermoélectriques de ce derniernmaatétant données dans le Tableau 24. Les
simulations prennent en compte I'échauffement ffat doule lié au passage de courant et les
échanges de chaleur avec I'environnement (Tabldégu d@ssociés a la convection et au
rayonnement thermique : pour ces dernieres unicieft d’échange par convection, h, égal a
7 W/nt.K et une valeur d’émissivité proche de 1 ont dilésés. La température de I'ambiante
a été prise égale a 20°C.

Tableau 24 : Propriétés thermoélectriques de Akéads
dans le modele EF [106] [107]

Densité Condugtivité Cpndugtivité Chqlgur
(kg/r) thermique électrique spécifique
(W/mK) (S/m) (J/kgK)
p A o Go
2700 237 3.8x10 900

Tableau 25 : Parametres thermiques dans le mod€le E

Echange par Emissivité Température ambiante

rayonnement e=1 To=20 °C

Echange par Coefficient de convection Température de référence
convection h=7 W/ (nf. K) To=20°C
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5.3.1 Simulation du passage d’'un courant électrique d’intnsité intermédiaire (9A) a
travers une section du panneau composite

Les Figs.126-128 illustrent les champs transitodes élévations de température (T g T
simulées dans des panneaux de type aéronautigliseséan matériau composite (stratifieés
quasi isotropes [45/-45/90/G]e Type A et de Type B) et en matériaux métalligheminium),
soumis au passage d'un courant électrique d'intemnsgiermédiaire (9A). La Fig.129 compare
I’évolution temporelle des élévations de tempémtuaximales des trois configurations.

Panneau composite (QI-Type A) a 9A
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+0;000e+00

(@t=10s; (b) t = 60s
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(c)t=200s; (d)t=500s

Figure 126 : Champs transitoires des élévatiortemi@érature simulées dans un panneau
composite quasi-isotropes [45/-45/9Q/% Type A soumis au passage d’un courant €leetriqu
d’intensité intermédiaire (9A).

134



CHAPITRE V : MODELISATION DU COMPORTEMENT THERMOELETRIQUE

Panneau composite (QI-Type B) a 9A
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Figure 127 : Champs transitoires des élévatiorntsmpeérature simulées dans un panneau
composite quasi isotropes [45/-45/9Q/0% Type B soumis au passage d’un courant éleetriqu
d’intensité intermédiaire (9A) (section de passadgeourant égale & 3.6x10n).

Panneau métallique (Al) a 9A :
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(@t=10s; (b)t=60s
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MT11
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Figure 128 : Champs transitoires des élévatiortem@érature simulées dans un panneau
métallique (Al) soumis au passage d’un couranttétpe d’intensité intermédiaire (9A).
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Figure 129 : Evolution des élévations de tempéeatumximales simulées au cours du temps,
dans des panneaux métallique (Al), composites @k et QI-Type B soumis au passage
d’un courant électrique d’intensité intermédiai®a).

Les figures montrent que — pour les deux panneammxposites — les phénomenes
d’échauffement sont localisés principalement dasszbnes proches de la surface d’injection
du courant. L'anisotropie du comportement thermadélgue joue un réle sur les profils des
champs de température, qui sont qualitativemenilaies pour les deux configurations
considérées (Type A et Type B). Pour le panneatalfiggte — a cause des conductivités
électriques et thermiques élevées — le champ deéeure « s’homogénéise » presque
instantanément. Pour les trois matériaux simul@gviation de température maximale dans le
panneau est atteinte aprés environ 600s et egalei@n a 20°C pour le panneau métallique, a
environ 43°C pour le panneau composite QI de Typet £nviron 49°C pour le panneau
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composite QI de Type B. La présence des NTCs dempdnneaux composites de Type A
contribue a diminuer d’environ 7°C I'élévation demipérature par rapport aux panneaux
composites de Type B. L'évolution temporelle dediampérature maximale est similaire dans
les trois cas.

5.3.2 Simulation d'un impact de foudre sur la surface dupanneau composite

La foudre touche un avion en moyenne une a desxpfi an ou une fois tous les 1000 heures
de vol. Le courant électrique circulant dans umgan de fuselage suite a un impact de foudre
résulte des fortes différences de tension élear@ssociées aux décharges électrostatiques
disruptives qui se produisent dans l'air et sur $esfaces des structures. Les courants
électriques associés aux foudroiements sont défica déterminer et en général dépendent de
la géométrie et du matériau constituant la strect®écemment, Baldacim et al. [104] ont
proposé une description schématique des courauigues transitoires associés aux impacts
de foudre basée sur le retour d’expériences : cetseription est illustrée dans la Fig. 130
([104]).
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Figure 130 : Schématisation des courants élecsitraasitoires associés a un
impact de foudre (Baldacim et 4D4]).

Pendant la « deuxieme phase » du foudroiementriatioe temporelle du courant électrique
transitoire peut étre approchée par I'expressiopigque suivante ([105]) :

I(t) =1, Jexpt-at) - exp(-pt)] (62)

dans lagquellegl= 218 810 Ap. = 11354 (1/s)p = 647265 (1/s) : cette équation est représentée
graphiqguement en fonction du temps dans la Fig. 131
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Figure 131 : Courant électrique associé a un imgadbudre (« deuxiéme phase » du
chargement électrique) en fonction du temps sekdddgim et al. ([105])

Les Figs. 132-134 illustrent les champs transitogtles élévations de température maximales
de panneaux de type aéronautique réalisés en mat@mposite (stratifiés quasi isotropes
[45/-45/90/0]} de Type A et de Type B) et en matériau métalligleminium) soumis au
courant électrique associé a un impact de foudee.Flg. 135 compare I'évolution des
élévations de température maximales simulées ars chutemps des panneaux métalliques
(Al), composites QI-Type A et QI-Type B soumis asgage d’'un courant électriqgue associé a
un impact de foudre.
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Panneau QI-Type A, impact de foudre
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Figure 132 : (a) Champs transitoires des élévatiertempérature simulées et (b) élévations de
température maximales au cours du temps simuléesuwdapanneau composite quasi-isotrope
QI (Type A avec NTCs) [45/-45/90/3oumis au courant électriqgue associé a un immact d

foudre.
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Panneau QI-Type B, impact de foudre
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Figure 133 : (a) Champs transitoires des élévatiertempérature simulées et (b) élévations de
température maximales au cours du temps simuléesudapanneau composite quasi-isotrope
QI (Type B sans NTCs) [45/-45/90{@oumis au courant €lectrique associé a un imgact d

foudre.
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Panneau Métallique (Al), impact de foudre
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Figure 134 : (a) Champs transitoires des élévatiertempérature simulées et (b) élévations de
température maximales au cours du temps simuléeswtepanneau métallique (Aluminium)
soumis au courant électrique associé a un impaiciutdize.
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Figure 135 : Evolution des élévations de tempéeatuaximales simulées au cours du temps,

dans des panneaux métalliques (Al), compositesype R et QI-Type B soumis au passage
d’un courant électrique associé a un impact derfaud

Dans le cas de panneau en matériau composite fageAlgu de Type B) on note que I'élévation
de température — confinée dans la zone assujetilm@act de la foudre — est de l'ordre de
10%°C, dans les tous premiers instants du chargenexitigue.

Cette élévation de température décroit assez mapigieau cours du temps, jusqu’a atteindre
des valeurs proches de 84°C pour le stratifié g Byet de 110°C pour le stratifié de Type B,
a environ 100s apres l'impact. La zone atteint’pahauffement reste relativement limitée : il
s’agit toutefois d’un niveau d’échauffement pouvardvoquer la compléte ruine du matériau.
La présence des NTCs dans les panneaux de Typatrbee a I'abaissement des élévations de
températures stabilisées, d’environ 25°C par rapgpor panneaux de Type B. Cet effet est lié
aux meilleures propriétés thermoélectriques danslda et dans le sens de I'épaisseur des
composites de Type A par rapport aux compositeyde B.

Le panneau en matériau métallique, a cause dergpa§iés thermoelectriques, élevées par
rapport a celles des matériaux composites, présentemportement assez différent. Limpact
de la foudre — des les premiéres instants de cimange— a tendance a « s’homogénéiser » sur
tout le panneau, I'élévation de température réstdtast proche de zéro a I'état stabilisé, méme
dans la zone directement sollicitée par la foudre.

Cette simple simulation est capable d’expliquerienbque de fagon assez qualitative —

'endommagement assez sévere mais confiné provpgquéin impact de foudre dans les
panneaux en matériau composite.
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5.4 Conclusions

Ce chapitre a été consacré a la modélisation dypodament thermoélectrique du matériau
composite chargé ou non de NTCs dans le but degiounerpréter correctement les essais
thermoélectriques présentés au Chapitre Il etddyda simulation de I'effet d’une sollicitation
électrique sur I'échauffement de structures de Bf@®nautique. Les parameétres électriques
identifiés par les essais présentés dans les Céaypit et IV ont été directement incorporés
dans cette modélisation.

L'emploi de la thermodynamique classique des pue#réversibles a permis d’aboutir a la
mise en place de deux modéles complémentaires :

e un modele simplifié, négligeant les phénomeénes ateluction de la chaleur,
utilisé pour l'identification du coefficient de ceection,

* un modele numérique, implémenté dans le code ganedits finis ABAQUS,
utilisé pour l'identification des autres paramettBermiques, en particulier le
tenseur de conductivité thermique anisotrope, at pestimation des champs de
température transitoires.

Dans la partie finale de ce Chapitre, le modélsiadentifié a été employé pour la mise en

place de premiéres simulations du comportementiém$ structurales de type aéronautique
soumises a des chargements thermoélectriques etapauer une discussion autour de la

dangerosité potentielle de ces types de chargemeasgsimulations ont été effectuées sur des
empilements quasi-isotropes (Ql) [45/-45/90/0]sigisant des matériaux composites de Type
A et de Type B et comparées a celles obtenues esupdnneaux en matériau meétallique

(aluminium).

Pour les deux cas testés — passage de couramiggleat’intensité intermédiaire (9A), impact

de foudre — les panneaux en matériau compositenontré un échauffement plus important
que le matériau métallique.
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CHAPITRE VI: CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

» Conclusions

Ce travail de thése a été consacré a I'étude dypadement électrique et thermoélectrique de
matériaux composites stratifieés unidirectionnelg g croisés [0/9Q]a base de matrice époxy
M21 et de fibres de carbone T700GC, chargées (A)pau non (Type B) de nanotubes de
carbone (NTCs), matériau fourni par le laboratdifdSMat de I'Ecole Centrale de Paris. La
caractérisation du comportement thermoélectrigueedematériaux a été effectuée a travers :

* des essais dans le sens longitudinal pour l'ifleation des conductivités/résistivités
longitudinales ¢, p.) et transversescf, pr) du composite et pour la mesure de
I'échauffement induit par le passage de couramtstrédjues d’intensité intermédiaire,

» des essais dans le sens de I'épaisseur pountifidation des conductivités/résistivités
dans le sens de I'épaisseda§, (pg) du composite.

Voici les principales conclusions qui peuvent énées de ce travail.

- Essais dans le sens longitudinal :

Dans ce type d’essai, principalement a cause dudigectrodes choisis, le courant a tendance
a circuler majoritairement dans les fibres de caehoqui monopolisent les chemins de
conductions électriques.

La présence de charges NTCs produit I'abaisserfiangthentation) des valeurs de résistivité
(conductivité) électrique longitudinale, (o) d’environ 10%.

A 9A, des températures maximales d’environ 95°Cdet145°C ont été mesurées sur
éprouvettes unidirectionnelles et croisées respgauient : la présence des NTCs a tendance a
diminuer, sur toute la plage des courants test&s,valeurs des températures maximales
d’environ 7% en moyenne pour les éprouvettes wttionnelles et d’environ 4% en moyenne
pour les croisées.

Les champs de températures mesurés en surfaceuN@pies présentent des gradients assez
marqués a la fois dans la direction longitudinale dans la direction transverse, dont l'allure
n'est pas modifiée par la présence des NTCs. Faterprétation de ces gradients la mise en
place d'un modéle thermoélectrique couplé s’estée/éécessaire.

Des faibles variations de résistance électrique véempérature ont été mesurées, pour des

éprouvettes de Type A et le Type B. |l sembleraé ges variations soient principalement liées
aux phénomenes d’expansion thermique associéssaagmde courant.
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- Essais dans le sens de I'épaisseur :

L'analyse des résultats a permis de mettre en Bg@ane relative dispersion des mesures, qui
n'est pas liée au montage expérimental, mais pktbhétérogénéité du matériau/structure
composite dans le sens de I'épaisseur et a larpréske couches « interplis » de résine isolante
a l'interface entre plis composites adjacents. téh@généité de la microstructure — confirmée
par I'analyse d'images par microscopie optique strgoue a rendre douteuses les notions
mémes de conductivité et de résistivité dans Is derf’épaisseur d’'un composite stratifié.

Si on accepte cette notion, les valeurs identifeiese (pg) sont fortement impactées par la
présence des NTCs, une difféerence d’environ deukesr de grandeur entre les deux
configurations (Type A et Type B) est notée.

Par contre, les valeurs identifiéesaie(pg) ne sont pas impactées par la présence éventuelle
d’humidité au sein des échantillons compositesyge A ou de Type B. Cela a été prouveé en
effectuant des mesures de &ur échantillons saturés en eau a 70°C et 85%CHiRemarque

que le comportement en diffusion de deux configonat testées (Type A et Type B) est
identique, cela laisse supposer que la présend& @s n'a pas d'impact sur les mécanismes
d’absorption d’eau.

- Modélisations du comportement thermoélectrique :

L'emploi de la thermodynamique classique des psacegréversibles a permis d’aboutir a la
mise en place de deux modeles complémentaires :

* un modele simplifié, négligeant les phénomenesomeluction de la chaleur, utilisé pour
I'identification du coefficient de convection,

* un modele numériques, implémenté dans le codelganents finis ABAQUS, utilisé
pour lidentification des autres parametres thetragy en particulier le tenseur de
conductivité thermique anisotrope, et pour I'estiora des champs de température
transitoires.

Le modele ainsi identifié a été employé pour laeres place de premieres simulations du
comportement de pieces structurales de type adiqnausoumises a des chargements
thermoélectriques et pour animer une discussioouawde la dangerosité potentielle de ces
types de chargements. Les simulations ont ététafies sur des empilements quasi-isotropes
(QI) [45/-45/90/0]s en utilisant des matériaux casifes de Type A et de Type B et comparées
a celles obtenues sur des panneaux en matérialliguétgaluminium).

Pour les deux cas testés — passage de couramiggleat’intensité intermédiaire (9A), impact

de foudre — les panneaux en matériau composit@ontré un échauffement plus important par
rapport aux correspondants en matériau métallique.
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» Perspectives :

Voici une liste de perspectives qui serait intéaasdde développer en vue d’améliorer la
connaissance du comportement électrique et theettoigue de matériaux composites chargés
ou non de NTCs :

» caractérisation de la réponse de ces matériales &ollicitations électriques employant
des courants alternatifs, de différente amplitudesguence : ces sollicitations pourraient
exciter le caractére quasi-isolant d’un des carestits du mélange, la résine, et révéler des
aspects inattendus du comportement de ce congtituan

» étude de l'effet d’'un environnement sévere, asavhautes températures, répétition de
cycles hygrothermiques d’absorption/désorptioncutation de courants électriques
pendant des longues durées — sur le comportememtdélectrique des matériaux testes,

e étude du couplage entre les champs thermoéleesicet mécaniques, effet d’un
chargement mécanique monotone ou cyclique surdesngetres thermoélectriques du
matériau, effet d’'une sollicitation thermo-électrn@canique couplée sur la durabilité de
la fonctionnalité du matériau.
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Annexe | : Essais DSC

Les essais DSC (Calorimétrie Différentiel a Bala)gogermettent d’accéder aux températures
de transition vitreuse,qIdes matériaux polymeres et — dans le cadre te éfeide — de tester
I'effet des charges NTC sur leurs propriétés phyessg(dont ).

La connaissance de; Est particulierement importante en vue d’essasntbélectriques ou
électro — mécaniques : en fait — pendant ces essihise faudra pas dépasser la transition
vitreuse des polymeres.

— Principe de la technique

Le principe de la calorimétrie différentielle castei a suivre I'évolution de la différence de
qualité de chaleur absorbée et émise par un éttbhanpar rapport a une référence interne
soumise aux mémes conditions de température,ar@ilgure A1-1.

Cette technique sert a étudier les transitionsmiltgres d’'un polymere ou d’'un composite,
permet ainsi de détecter les changements d’étgsquies des matériaux étudies, transitions,
relaxations, fusions, recristallisations, etc.

Echantillan Héférence
P Alliage de platine o
Lo Récipient
Récipient _—
Capteur
i —
Chauffage par

résistance électrigue

| |

FigureAl-1 : Schéma de principe d'un essai DSC

Il'y a deux récipients, 'un des deux permet mdtéehantillon de polymére, l'autre sert pour le
référence. Les deux récipients se trouvent darfswmchauffé a une certaine vitesse. Chaque
récipient contient un thermocouple relié & un aatbor, qui fait la différence entre la
température de I'échantillon et celle de la réféegret les convertit en flux de chaleur. Le flux
de chaleur a travers les disques situés souspeslea provoque une différence de température,
mesurée comme différence de potentiel entre lesntheuples associes a I'échantillon et a la
référence. Cette différence de potentiel, ajustéar da réponse du thermocouple, est
proportionnelle au flux de chaleur.

Quand on chauffe les deux capsules, le « flux @eai » dQ/dt est mesuré en fonction de la

température T. Le « flux de chaleur » est en ud&shaleur par unité de temps. Pour 1 g de
matiére, on obtient la relation suivante :
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ou:

dQ _dT
—=x="_C 1
dt  dt P @
Co — capacité de chaleur (J/g°C)
t — temps (S)
T — température (°C)
Q — quantité de chaleur (J/g)

dQ/dt  —flux de chaleur (J/g.s)

Lors d’'une transition thermique comme par exemal&dnsition vitreuse, le flux de chaleur
varie et donc la capacité de chaleur du matériae véiobservation des variations de capacité
de chaleur permet donc d’étudier les transitiorsntiiques du matériau.

— Equipements expérimentaux

Les caractéristiques principales de I'équipement peésentées ci-dessous (Figure A1-2):

Gamme de température : ambiante a 725°C, gamneargeétature avec RCS : —-90°C a 550°C,
gamme de température avec LNCS : —150°C a 550°C.

— Echantillons

Pour pouvoir effectuer des essais DSC, un petiteaar d’échantillon est nécessaire : pour les
2 différents types d’éprouvettes, des coupureseftettuées a partir des échantillons d’origine,
selon le schéma illustré dans la Figure A1-3.
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2 mm

Y
[}

Eprouvette essais DSC

160 mm

18 mm

Figure A1-3 : Schéma de coupure des éprouvettesigpessais DSC

Deux capsules (Figure Al- 4) — 'une contient uhattillon de matériau a étudier, I'autre vide

(capsule de référence) — sont chauffées a la eis4.0 °C/min sous un environnement inerte
de azote gazeux pour éviter un effet supplémentiineydation lié a la phase de montée en
température. La masse des échantillons est d’entidang, leurs dimensions environ 2mm x

2mm x 1mm.

Figure Al1-4 : Les capsules utilisées pour les e438iC
— Résultats
A partir des courbes de DSC (Figure A1-5), nousavwmotamment pu observer la fusion des
nodules thermoplastiques & environ 206 °C au abure montée en température & 10 °C:hin
(Figure Al1-5 et 6).

4

4
3 3|
S, | =
E? z
s 1f = 1t
3 20
&0 < ]
o ] G -10 200 300
w10 300 o
= T2
| P53 .
L_:|:> -2 L_:E 3| ' 206 °C
3 premier 4 premier cycle
-4 5
Température (°C) Température (°C)
(a) (b)

Figure A1-5 : Essai DSC sur composite pendant legquebserve la fusion des nodules
thermoplastiques : (a) Type A (T700GC/M21-NTCs}{@b) Type B (T700GC/M21) [@Q]
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4 4
3 3}
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Figure Al1-6 : Essais DSC sur composite sur leqaallzserve la fusion des nodules
thermoplastiques : (a) Type A (T700GC/M21-NTCs®@); (b) Type B (T700GC/M21)
[0/90]4

Pour tous les matériaux testés la température BC2@présente une température limite, a ne
pas dépasser.
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Annexe Il ; Conductivité et résistivité dans le sem de
I'épaisseur

Les Tableaux A2-1 ~ A2-4 résument I'ensemble desums effectuées sur des échantillons
unidirectionnels [Q] et croisés [0/9Q] de Type A et de Type B.

Une évolution de la conductivité/résistivité deque éprouvettest présentée dans le tableau :
pour tous les cas testés, la moyenne de ces vasiucemparable a celle identifiée a partir des
courbes obtenues par régression linéaire des pexpirimentaux, illustrées dans les figures
Chapitre IV. Par ailleurs, la dispersion associée raesures, et présentée en complément des
valeurs affichées dans les Tableaux A1-A4 est tdch partir de ces données.

Tableau A2-1 : Résistivité et conductivité éleategde matériau Type A [§]

Numéro e/S Résistivité Conductivité

d’éprouvette  (1/mm) pe (Q.m) oe (S/m)
1 0.038 1.90 0.53
2 0.032 1.29 0.77
3 0.021 2.31 0.43
4 0.016 1.21 0.82
5 0.014 0.96 1.04
6 0.010 0.77 1.31
7 0.006 3.21 0.31
8 0.005 2.03 0.49
9 0.004 2.24 0.45
10 0.010 3.95 0.25
11 0.010 4.96 0.20
12 0.010 1.62 0.62
13 0.010 2.09 0.48
14 0.010 5.41 0.18
15 0.010 3.25 0.31
16 0.043 3.29 0.30
17 0.043 2.96 0.34
18 0.043 3.38 0.30
Moyenne 2.60 0.51

Tableau A2-2 : Résistivité et conductivité éleategde matériau Type A [0/90]

Numéro elS Résistivité Conductivité
d’éprouvette  (1/mm) pe (Q.m) ot (S/m)

1 0.022 1.04 0.96
2 0.012 0.66 1.53
3 0.008 1.24 0.80
4 0.006 2.34 0.43
5 0.005 1.08 0.93
6 0.004 0.84 1.19
7 0.003 0.85 1.17

Moyenne 1.15 1.01
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Tableau A2-3 : Résistivité et conductivité éleategle matériau Type B 9]

Numéro elS Résistivite  Conductivité
d'éprouvette  (1/mm) pex107 (Q.m)  06x10° (S/m)

1 0.045 3.54 2.83
2 0.028 4.87 2.05
3 0.023 3.22 3.11
4 0.020 2.62 3.81
5 0.017 1.63 6.13
6 0.011 2.55 3.92
7 0.010 1.65 6.06
8 0.005 2.62 3.82
9 0.005 2.98 3.35
10 0.004 2.67 3.75
11 0.003 3.19 3.14
12 0.009 3.77 2.66
13 0.009 3.77 2.65
14 0.009 4.00 2.50
15 0.010 3.30 3.03
16 0.009 1.82 5.49
17 0.009 4.68 2.14
18 0.042 3.63 2.76
19 0.041 3.74 2.68

Moyenne 3.17 3.47

Tableau A2-4 : Résistivité et conductivité éleatggde matériau Type B [0/90]

Numéro elS Résistivité Conductivité
d'éprouvette  (I/mm)  pex10' (Q.m)  6:x107 (S/m)

1 0.022 6.09 1.64

2 0.016 5.51 1.82

3 0.011 6.66 1.50

4 0.008 7.73 1.29

5 0.006 6.99 1.43

6 0.006 5.23 1.91

7 0.004 6.77 1.48

8 0.003 5.33 1.88

Moyenne 6.29 1.62
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Titre : Comportement thermoélectrique de matériaux composites pour applications
aéronautiques

Résumé :Les matériaux composites — de par leurs proprigpésifiques élevées — sont I'une des classes dérimat
permettant de fabriquer des structures aéronawtiglus légeres pour une meilleure performance étigge des aéronefs et
une réduction conséquente des émissions de COZdmposites a matrice polymére renforcée par desside carbone
(CFRP) sont de plus en plus utilisés dans l'indesa€ronautique civile pour la réalisation de gartstructurales, dont
récemment les panneaux de fuselage.
Lintégration des CFRPs dans ces structures naitseas sans difficultés : le fuselage — normaldreenmis aux charges de la
pressurisation — peut étre soumis a des chocs/ispparticulierement dommageables pour les congmsdt exposé a
I'agression de I'environnement (température, hutéjdiquides de refroidissement, ...).
Le fuselage est aussi le siege de sollicitationsadere électrique, telles que celles liées awrade courant a la masse ou au
foudroiement : bien que des réseaux secondaire&ldes électriques et de grillages métalliquesspigvus afin de supporter
ces charges, I'action de courants de fuite, transi travers les jonctions boulonnées et rivetgegs fortes différences de
potentiel électrique dans I'épaisseur du fuselageséquences du foudroiement, peuvent activerdplage thermoélectrique
et conduire a des échauffements localisés de cestiges. Les phénoménes liés a ce type de couglageent étre
particulierement marqués dans les CFRPs — lesaeatpolyméres étant électriguement et thermiquemessi-isolantes, le
comportement thermoélectrique global du composéetdortement anisotrope — et méritent d’étre aftprdis. Lintégration
de micro et nano charges — en particulier les ndrest de carbone (NTCs) — dans les résines polynoérés l'interface
fibre/matrice peut globalement améliorer ce congrugnt mais il s’agit d’'une solution technologiqueé gécessite encore
d’'étre explorée en détail.
Ce travail est consacré a la caractérisation dypoot@ment thermoélectrique anisotrope de matéGRPs - chargés ou non
chargés en NTCs. Cette caractérisation comprend :

* la mesure des valeurs de résistivité/conductiv@étique et de leur évolution avec la température,

* la caractérisation des champs de température spaitle passage de courants électriques,

« l'identification des paramétres pour la modélisatdu comportement thermoélectrique de ces matégaux

pour l'interprétation des essais,
» la caractérisation de I'effet d’'un vieillissementrhide sur les valeurs de résistivité/conductivieetgique du
composite.

Mots clés :Composites a fibres de carbone, Résines époxgaesrjuction électrique, Aéronautique, Diffusion (pigye),
Nanotubes de carbone, Thermoélectrique, Résistdactique, Modéle éléments finis.

Abstract : Composite materials — since their high specificpprties — are used recently to reduce the weiglairofaft
structures and to improve the performance engirardier to reducing the emissions of £Qomposites of Carbon Fibber
Reinforced Polymer matrix (CFRPS) are increasingdgd in civil aviation industry for the production structural parts:
fuselage panels.
Integrating CFRPs in the aeronautical structuresatso some difficulties: the fuselage — genersliject to pressure of air
flux — would be subjected also to shocks/impactstiqularly will be damaging for exposed to the @ggive environment
(temperature, humidity, liquid cooling, ...).
The fuselage is the principal structure to supffmicharge of electric current, such as thoseaelat the electric current return
to ground or lightning : although the secondarymoeks of electrical cables and wires fences areigeal to support these
charges, the action of leakage currents, probadsggr through bolted and riveted joints and becaiuthe high differences of
electrical potential between the surface of pafttalskness, can activate the thermoelectric coupéind lead to localized
heating of these structures. Phenomena relatddgaype of coupling may be particularly remarkainleCFRPs — since the
polymer matrices is electrically and thermally gtiasulates, for composite the thermoelectric bétavis highly anisotropic
—and need further research and investigationifitegration of micro and nano fillers — especialybon nanotubes (CNTs) —
in the polymer resin or in interface of fibber/niatran improve the overall behaviour, but it i2atltnological solution that still
requires be explored in detail.
The aim of this work is to characterize the anispit properties of thermoelectric behaviour of mate CFRPs — charged or
uncharged in CNTs. This characterization includes:

« measurement of electrical resistivity/conductiatyd their evolution with temperature,

» characterization of the temperature fields induzgthe passage of electric current,

» identification of parameters for modeling the bebawf these thermoelectric materials and inteigiien of

tests,
« characterization of the effect of moisture agingtmmvalues of resistivity/conductivity of the coogite.

Keywords : Carbon Fiber Reinforced Polymer Composite (CFREgpxy resins, Electrical conduction, Aeronautic,
Moisture diffusion (physical), Carbon Nanotubesefthoelectric comportment, Electric resistance,tEialement model.
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