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Introduction

La science des matériaux connait une évolution réguliére depuis des siécles en
symbiose avec les progrés de la civilisation. Aprés une période de mirissement, les nouveaux
matériaux entrent réguliérement dans une phase « industrielle» correspondant a des
applications destinées au « grand public ». C’est ainsi que l'industrie sidérurgique est apparue
au 19°™ siécle apres plusieurs siécles de progrés dans la maitrise des procédés de fabrication

avec en toile de fond une demande croissante en matériaux ferreux.

La fin du 20°™ siécle connait des progrés techniques importants dopés par une demande de la
société en nouvelles technologies. Des matériaux qui n’étaient jusqu’alors destinés qu’a des
domaines trés techniques (formule 1, courses transatlantiques,...) trouvent maintenant une

application dans la vie courante (GPS, fibres optiques, lasers, ABS, freinage,...).

La science des matériaux connait une évolution similaire avec 1’émergence dans la
vie de tous les jours des matériaux de haute technologie que sont les composites avances.
Sous ce terme sont désignés plusieurs catégories de matériaux ayant toutes en commun
1’association d’éléments dont les propriétés sont complémentaires. Usuellement, les materiaux
composites sont divisés en trois catégories: les composites céramiques, les composites

polymériques et les composites & matrice métallique.

Historiquement, les premiers matériaux composites sont d’origine naturelle. Certaines plantes
développent une structure fibreuse de fagon a renforcer leur résistance aux intempéries. Quant

au corps humain, n’est il pas le matériau composite le plus complexe qui soit?

Dés son apparition, I’homme a tenté de transformer les matériaux afin de les modeler en
fonction de ses besoins. Il s’est ainsi rendu compte que la voie la plus prometteuse consiste &
associer des matériaux, de sorte que les propriétés du composite résultant soient supérieures a
celles des constituants pris individuellement. Se pose alors le probléme de I’homogenéité et ce

n’est qu’avec les progrés de la connaissance atomique et moléculaire de la matiére au 18°™
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si¢cle que des réponses ont pu étre apportées grice a la compréhension des phénomeénes aux

interfaces des constituants.

L’engouement pour les matériaux composites a débuté avec la naissance de I’aéronautique.
Les pionniers se sont rendus compte de la spécialisation des oiseaux et ils ont essayé de
reproduire la structure de leurs os et plumes. La passion de ces hommes pour I’aéronautique
puis I’espace ainsi que les perspectives économiques et humaines issues de ces nouvelles
technologies ont provoqué d’importants investissements en recherche et développement.

C’est ainsi que les matériaux composites utilisant des renforts fibreux (verre, carbone,
Kevlar...), insérés dans une matrice polymérique, ont suscité un fort enthousiasme dans les

domaines sportifs, automobiles,...

Dans ce travail, des composites 4 base de résine époxyde, renforcée de fibres courtes
de carbone, sont élaborés par une méthode originale permettant une orientation des fibres dans
une direction privilégiée. La mise au point de cette technique nécessite une recherche
approfondie des caractéristiques des matériaux ainsi que la mise au point de nouvelles résines
¢poxydes. L’étalonnage de 1’équipement et 1’analyse des paramétres d’orientation sont des
parties importantes de notre étude.

L’evaluation de la qualité de 1’orientation nécessite le choix d’une technique et la mise au
point d’un protocole adapté au matériau considéré. La technique de mesure de la conductivité
thermique en continu est développée et adaptée a ’étude des polymeres (dont la conductivité
est tres faible).

L’orientation des fibres, observée par analyse optique de la surface des échantillons, est reliée
a la conductivité dont on montre qu’elle est caractéristique de 1’orientation volumique du
matériau.

Les matériaux que nous avons élaborés présentent une amélioration significative des
propriétés mécaniques et thermiques par rapport aux matériaux existants.

L'évolution des paramétres expérimentaux en fonction de la direction d'orientation des fibres

est mise en relation avec des modéles de comportement théoriques.
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Chapitre 1: Elaboration des échantillons

Les travaux effectués portent sur I'étude de composites a base de fibres de carbone
courtes insérées dans différentes résines époxydes. Des fibres de carbone et des résines ayant
-des propriétés physiques et mécaniques différentes ont été associées dans le but d'obtenir le

matériau composite le plus performant possible tant au niveau mécanique que thermique.
1-1 Les fibres utilisées
1-1-1 Présentation

Les fibres continues ou discontinues, tissées ou non tissées, ont pour rdle essentiel
d'améhiorer les propriétés mécaniques d’un composite, notamment sa rigidité et sa dureté. La
matiere, sous forme de fibres, a en effet une résistance a la rupture et un module d'élasticité

supérieurs a la forme massique (exemple des cables de grue).

Une opération d'étirage de la fibre est nécessaire pour permettre 1'élimination de ses
défauts et ainsi améliorer les propriétés du matériau. En ce qui concerne les fibres organiques,
cet €tirage va orienter les macromolécules des polyméres amorphes et les cristallites des
polyméres semi-cristallins. Cette orientation se fait parallelement a la direction de
sollicitation.

On obtient ainsi une structure anisotrope (du type graphitique) avec augmentation du module
€lastique et diminution de la déformation a la rupture [1]. Les propriétés mécaniques sont

contrdlées longitudinalement par des liaisons covalentes et transversalement par des liaisons

secondaires (Van der Waals) [2].

En plus de bonnes propriétés mécaniques, une plus grande légéreté, une meilleure
résistance thermique ainsi qu'un plus faible prix de fabrication des fibres sont recherchés. La
compatibilité fibres - résines, l'adaptabilité aux procédés de mise en ceuvre sont des
paramétres importants dans la fabrication d’un matériau. Théoriquement, le filage du carbone
en solution est possible mais & des conditions de température et de pression prohibitives. De
plus, le graphite est insoluble dans la plupart des solvants. Le filage & partir d'un collodion

(solution de nitrocellulose dans un mélange d’alcool et d’éther) est donc impossible. Les
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fibres de carbone sont produites par transformation d'un précurseur organique. Cela se fait par

pyrolyse, en atmosphére contr6lée, de fibres organiques réticulées et orientées [3).

Dans le graphite, les atomes sont disposés en réseaux hexagonaux situés dans des
plans paralléles décalés. Un atome de carbone se projette au centre d'un hexagone du plan
adjacent. Dans un méme plan, les atomes sont liés de fagon covalente (distance inter -
atomique de 0.142 nm). La liaison entre les plans est faible et la distance inter - atomique plus
élevée (0.335 nm). Cette structure genére une forte anisotropie. Alors que les propriétés
mécaniques transverses sont faibles, longitudinalement elles sont élevées. Il en est de méme

des conductibilités thermiques et €lectriques (Figure 1-1).

Figure 1-1: Structure tridimensionnelle d’un précurseur des fibres (Polyacrylonitrile)

et comportement en traction du graphite .

Dans les fibres de carbone, 3 la différence du graphite, les différents plans graphitiques
sont désorientés les uns par rapport aux autres. Il n'y a pas d'ordre dans les trois dimensions du
fait des rotations des plans individuels autour de l'axe ¢, on parle de structure turbostratique
bidimensionnelle. Les propriétés physiques des fibres dépendent du choix du matériau

précurseur, des traitements thermiques et de I'étirage.

b, o , lists sont

- les fibres polyacrylonitriles (PAN);
- les fibres de houille ou de pétrole (PITCH);,
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- les fibres cellulosiques (rayonne).

La fibre PAN, de motif de base -(CH,-CH(CN)-),-, conduit & un squelette de fibre

entiérement carboné en effectuant les étapes suivantes:

- transformation PAN fusible en PAN infusible par chauffage de la fibre PAN entre
200°C et 300°C en atmosphére d'oxygéne ou de gaz inerte (réaction de réticulation et de

cyclisation avec création de doubles liaisons).

- transformation PAN infusible en fibres de carbone Haute Température (HT)
(carbonisation). Cette opération se fait par élévation de la température (de 1100°C a 1500°C).
Les atomes autres que le carbone sont éliminés sous forme de gaz d'out une perte de poids de
l'ordre de 50% (plus la température est élevée, meilleure est l'orientation des plans selon I'axe

de la fibre et donc plus forte la résistance 2 la rupture).

- transformation fibres de carbone HT en fibres de carbone 4 Haut Module (HM)
(graphite). Le traitement thermique doit alors étre supérieur a 2000°C. La fibre perd alors ses
derniers atomes d'azote et on obtient une structure proche de celle du graphite et ce, sans
ctirage. On peut ainsi doubler le module d'élasticité (E=500 000 MPa pour les fibres HM).
L'utilisation d'un précurseur spécifique et une graphitisation vers 3300°C permet d'obtenir des

fibres a trés haut module (THM) avec E > 500 000 MPa.

A la surface de ces fibres peut exister une quantité importante d'oxygéne, d'azote ou
d'hydrogene liée a l'oxydation de la surface des fibres. La réactivité superficielle des fibres est
alors insuffisante pour assurer une bonne cohésion avec la résine.

Pour éviter ce probléme, on effectue une oxydation de la fibre ce qui augmente le nombre de
sites oxydés en surface et donc la composante polaire de I'énergie de surface (ou alors, cela
¢limine les couches de faible cohésion en surface). Aprés cette oxydation les fibres sont

ensimées.
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1l s'agit de résidus de la distillation du pétrole et de la houille qui, apres filage a I'état
fondu, donnent des fibres. Un traitement thermique entre 300°C et 500°C conduit a une
déshydrogénation. Une carbonisation €t une graphitisation sont effectuées i plus de 2000°C.
Les fibres de carbone ainsi obtenues auront une qualité qui va dépendre du brai initial utilisé.
Ces fibres se caractérisent par une augmentation de la densité et du module mais aussi par la

diminution de I'allongement  la rupture.

Les fibres cellulosiques de type (C4H,,05), conduisent a des fibres de carbone aprés les

étapes suivantes:
- désorption de l'eau;
- élimination des groupes hydroxyles;
- traitement thermique (carbonisation) par élimination des liaisons dues a
l'oxygéne;

- graphitisation de la structure.

1-1-2 L'ensimage des fibres

Cette opération permet le contrdle de Ia cohésion fibre - matrice ainsi que la protection
de la fibre. Les fibres de carbone sont ensimées avec des polyméres époxydes du type
DGEBA (sigle qui sera explicité par la suite) pour une utilisation comme renforts des résines
poly-époxydes (Paragraphe 1-2). .

Les fibres de carbone étant hydrophobes, I'ensimage ne modifie donc pas la quantité d'eau
adsorbée (qui dépendra du nombre de sites d'accueil créés en surface par le traitement

oxydant) mais fait office de gaine perméable 3 I'ean [4].

L'ensimage modifie les propriétés acido - basiques de la surface du carbone en lui
donnant un caractére amphotére. Il en résulte une meilleure tenue au cisaillement de

I'interface ainsi qu'aux ruptures cohésives dans les couches 2 I'interface.
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1'1'3E -rlr 1 ﬁl -1- 7 l l,rl 1

Les fibres utilisées sont de type PAN et PITCH et sont respectivement référencées T300 et
P55. Elles sont fabriquées par TORAYCA [5] et AMOCO [6] puis conditionnées par APPLY

CARBON [7].

Type de fibres T300 P55
Contrainte a la rupture 3.65 1.90
(GPa)
Module d'Young 231 380
(GPa)
Densité 1.76 2
(g/e’)
Elongation a la rupture 1.4 0.5
(%)
Diametre du filament y 10
(um)
Dosage en carbone 92 99+
(%)
Aire de la surface d'une fibre 0.45 0.35
(m*/g)
Résistivité électrique (3) 18 8.5
(n€2.m)
Conductivité thermique (3) 8.5 120
(W.m'.K"
CTE a21°C (3) -0.6 -1.3
(ppm/°C)

(3) dans la direction longitudinale.

Tableau 1-1: Propriétés des fibres de carbone T300 et P55

Les différentes distributions sont obtenues par observation au microscope puis par

analyse d'images. Les fibres de 2 mm de longueur n’ont pu étre étudiées car leur longueur est

trop importante par rapport au grossissement minimal du microscope.
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(1) Les fibres PAN
Remarque: Les fibres mld sont €laborées par broyage tandis que les fibres T300 calibrées sont

coupées.
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Figure 1-2: Distribution des fibres T300-200pm mld et T300 - 200um calibrées.
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Figure 1-3: Distribution des fibres T300 mld-500pm
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Taux de fibres (%)

Nombre de fibres

—um— fibresde 1 mm
-+ - fibresde 1.5 mm
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Figure 1-4: Distribution des fibres T300 mld-1 mm et 1.5 mm.

(2) Les fibres PITCH.
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Figure 1-5: Distribution en nombre des fibres P55
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Figure 1-6: Distribution en volume des fibres P55.

Taux volumique

De l'analyse des distributions précédentes on peut conclure que plus la longueur des
fibres augmente, plus la statistique des longueurs de fibres est pointue.
Visuellement, on observe que les fibres T300 mld/ 200um (Figure 1-7) sont trés enchevétrées

a la différence des fibres T300 calibrées/ 200um (Figure 1-8).

Figure 1-7: Fibres T300 mld broyées.
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Cette observation est liée aux procédés de fabrication. Les fibres T300 mld sont broyées [7],
leur longueur dépend du temps de broyage (et elles sont plus emmélées). Les fibres T300

calibrées et P55 sont coupées a la longueur voulue.
1-2_Les résines utilisées

1-2-1 Généralités sur les résines époxydes

Dans ce travail, deux catégories de résines ont été utilisées:
- des résines commerciales (AY 105, AY5051 et AY5052 de CIBA GEIGY [8]);
- des résines expérimentales (12/15 et R40D32 de la société ARC [9]).

Toutes ces résines époxydes sont bicomposants. Elles sont obtenues par
polymérisation [10] d’un mélange résine époxyde + durcisseur.
Les polyépoxydes sont des thermodurcissables contenant dans leur molécule une ou plusieurs

fonctions époxydes:

- CH - - - n
CH, - cH,-ca 5
N/ N g
o

0 ou le plus souvent

11
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Le diglycidyl éther du diphényl-ol-propane (ou bisphénol A) DGEBA est un

prépolymére de résine époxyde trés connu :

La synthése du DGEBA & partir du bisphénol A s'effectue en deux étapes [11]:

- fabrication du bisphénol A:

{ acide
2@y w s Somo 0 <Q) ¢ . o
©r .
CH,
phéncl acétone bispluinol A
- formation du DGEBA:

HO OH + cl - - CH -
\O%: @ @ %72

0

/

e 50-60°C NaOH

N\
n ca3 0

L} 3 U
s 'En]@)"’“c":":‘u’z' Q) va aa,

n=0,1,2,3,4.. i +2 NaCl + nzo

D'une mani¢re générale, la fabrication des prépolyméres époxydes se fait en deux

étapes:

12
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(2) addition de I'épichlorine du glycol sur un composé disposant d'un
hydrogéne mobile (réaction o)

(b) déshydrogénation pour former la fonction époxyde (réaction ).
RH + CH,0CH-CH,-Cl —  R-CH,-CHOH-CH,-Cl (réaction o)
R-CH,-CHOH-CH,-Cl1 —  R-CH,-CHO-CH, + HCl (réaction f3)

Ces prépolymeéres de type époxyde forment le matériau polymeére final en créant des
réseaux tridimensionnels par homopolymérisation (c'est 4 dire a I'aide d'amorgeurs acides ou
basiques) ou dans le cas étudié ici, par copolymérisation avec des composés disposant de
fonctions capables de s'additionner au cycle époxy (phénols, amines...). On parle alors de

durcisseurs.
Pour ce travail, les durcisseurs utilisés sont essentiellement des alcools et des amines.
On distingue trois types de réaction entre les époxydes et les amines:
(1) réaction époxyde - amine primaire:
ky

E - CH -cn-csz + A-Rﬂz——-b E-m!z-t'm-cnz-r'a-g

2
~
Q/ OH ]

(2) réaction époxyde - amine secondaire:

E-cuz-cn-cnz + E-Cﬂz
\o/

(z-mz—?u-mz-) N-A
ol

13
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(3) polymérisation amorcée par un alcool.

Il est important de préciser que la présence d'hydroxyles (eau, alcool, phénols,
acides...) conduit a la formation d'un complexe de trois molécules qui facilite l'attaque

nucléophile de I'amine:

/
o e
N\

CgHg - 0 - CH, - CH - CH
N/

.-..Q

E

La cinétique de la réaction entre I'époxyde et I'amine sera donc autocatalytique du fait

de I'accumulation de groupes hydroxyles durant la réaction.

1-2-2 Les résines et durcisseurs utilisés
a- Les résines commerciales
* Composition chimique:
Seules les caractéristiques générales des produits sont précisées par la fabricant.

Résines: époxydes modifiées a base de bisphénol A.

Durcisseurs: Polyaminoamides modifiés avec une amine tertiaire.

* Propriétés:

Les propriétés des résines commerciales sont regroupées dans le tableau 1-2.
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Résines AY105/HY 991 | CY219/HY5161 LY5652 /HY5052
Viscosité du durcisseur (20°C, mPa.s) 25000-30000 30-70 30-70
Viscosité de la résine (20°C, mPa.s) 9000-13000 10000-12000 900-1600
Viscosité du mélange (20°C, mPa.s) 15000 1100 680
Rapport de mélange (Résine/Durcisseur) 50 50 38
(100/R)

Densité de la matrice (g/cm3) 1,15 1,16 1,16
Temps d'utilisation du mélange (mn) a 20°C 50 45 240
Module d"Young (MPa) 2000 2700 2700
Contrainte a la rupture en traction (MPa) 77
Déformation a la rupture (%) 2,5 2,5
Module en flexion (MPa) 3050

Contrainte a la rupture en flexion (MPa) 98

Fléche a la rupture (mm) 45

Module en compression (Mpa)

Contrainte a la rupture en compression (Mpa)

Déformation a la rupture (%)

Température de transition vitreuse (°C) 85
Conductivité thermique (W/m.K) 0,2 0,2 0,2

Tableau 1-2: Caractéristiques des résines commerciales.

* Composition chimique:

ARC 12/15: Prépolymére 12: Résine a base de bisphénol A.

Durcisseur 15: Benzyalcool 2.4.6- Tri(Diméthyl-amino-éthyl)

phénol polyéthyl-amine.

ARC 40/32:

base de bisphénol A

Prépolymére 40: 29.5% de résine rigidifiante &

15
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(CH20) __ (CH:)e — (OCH:)

o N

70.5% de résine a base de bisphénol A i laquelle on ajoute du 1-6 hexane-diol-glycid-

éther triméthyl-ol-propane-triglycid-éther

(CH2) —— (CH) (CH2)
| | |
(CH:0) (O CHz) (O CH:)

0

Durcisseur 32: Triméthyl-hexane-éthyléne-diamine

H,N - CH, - CH(CHs) - CH, - C(CHj), - CH, - CH, - NH,

et/ou

Hz N- CH: /CJ\ CH: - NHz

% Propriétés des résines ARC:

Elles sont résumées dans le tableau 1-3.
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Résines ARC 12/15 ARC 40/32
Viscosité du durcisseur (20°C, mPa.s) 600 200
Viscosité de la résine (20°C, mPa.s) 1800 1300
Viscosité du mélange (20°C, mPa.s) 1200 400
Rapport de mélange (Résine/Durcisseur) 33 31,95
(100/R)

Densité de la matrice (g/cm3) 1,13 1,1
Temps d'utilisation du mélange (mn) a 20°C

Module d'Young (MPa) 1600 3900
Contrainte a la rupture en traction (MPa) 45 75
Déformation a la rupture (%) 5 3
Module en flexion (MPa) 1500 3600
Contrainte a la rupture en flexion (MPa) 65 110
Fléche a la rupture (mm) 13 14,5
Module en compression (Mpa) 1250 3000
Contrainte a la rupture en compression (Mpa) 70 110
Déformation a la rupture (%) 5,5 5
Température de transition vitreuse (°C) 75 85
Conductivité thermique (W/m.K) 0,2 0,2

Tableau 1-3: Caractéristiques des résines expérimentales.

Si I’on compare les caractéristiques mécaniques des résines expérimentales et des

résines commerciales, on note que les premiéres sont nettement plus performantes.

Les caractéristiques mécaniques des résines expérimentales sont représentée sur la

figure 1-9 sous forme de courbe contrainte - déformation.
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Figure 1-9: Caractéristiques mécaniques des résines expérimentales.

1-3 Protocoles expérimentaux

Au cours de cette étude, il est apparu que I'élaboration d'un matériau composite de
bonne qualité dépend fortement des conditions expérimentales. Pour obtenir le meilleur
comportement mécanique possible, il est essentiel d'évacuer I'ensemble des impuretés pouvant
faire office défaut et ce, de fagon reproductible. 11 est nécessaire de faire disparaitre les bulles
d'air apparaissant lors du mélange de la résine et des fibres par un bon dégazage. Une
amélioration des propriétés mécaniques est encore possible en orientant les fibres dans la

direction de sollicitation mécanique.

1-3-1 Les techniques expérimentales utilisées

Pour des viscosités inférieures 2 2000 mPa.s, le dégazage se fait 4 l'aide d'un vide
primaire (10° Pa) et sans intervention mécanique extérieure. Pour ce faire, le mélange est placé

dans une étuve sous vide [12] pendant 15 minutes, & 25°C.
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Lorsque la viscosité du mélange est supérieure a 2000 mPa.s et dans le cas de résines dont la
durée d'utilisation est suffisamment longue (comme la résine AY105 qui possede un temps
d'utilisation largement supérieur a 4 heures, a 70°C), le mélange est chauffé sous vide (jusqu'a
70°C pendant 15 minutes). On obtient ainsi une diminution de la viscosité qui facilite le
dégazage.

Cette méthode doit cependant étre utilisée avec certaines précautions. Un chauffage excessif
diminue de fagon importante la durée d'utilisation des époxydes qui risquent donc de prendre
en masse (3 70°C la durée d'utilisation de la résine LY5051 - CY 219 n'est que de 20

minutes).

Une adaptation de cette méthode a été réalisée sous forme d'un moule thermostaté (Figure 1-
10).

Un circuit d'eau parcourt le moule en silicone ce qui permet de réguler la température

du mélange et donc sa viscosité.

_, Circulation
d'eau

Figure 1-10: Moule thermostaté.

La viscosité du mélange étant abaissée, le moule peut étre rempli de fagon homogene. Il ne
faut cependant jamais oublier que se posent les problémes liés a la durée d'utilisation du
mélange. Cette durée va aussi conditionner le temps d'orientation des charges qui seront

ajoutées au mélange.

*Pour des résines dont la durée d'utilisation est inférieure & une heure pour une
température de 25°C, ainsi que pour les mélanges a forts taux de fibres (> 15%), le dégazage
se fait en combinant une agitation mécanique & la mise sous vide. Le mélangeur sous vide
utilisé (Figure 1-11) permet d'obtenir un trés bon dégazage dans le cas de résines supportant

mal une élévation de la température.
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*Pour les résines ARC, la phase de mise sous vide est plus délicate car l'un des

solvants de la résine est trés volatil et sa disparition entraine un abaissement des propriétés

mécaniques.

(a) le moteur,

(b) le composite 2 mélanger,
(c) la pompe a vide,
(d) I'appareil a ultrasons,

(e) eau.

Figure 1-11: Le mélangeur sous vide

Des échantillons contenant jusqu'a 30% de fibres en volume ont pu étre dégazés de
fagon efficace en utilisant 'appareillage ci dessus pendant 30 minutes. Pour des taux de fibres

supérieurs, il est nécessaire de superposer l'action d'ultrasons a celle du mélangeur sous vide

[13].

Compte tenu de la taille des moules (Chapitre 3-2-1), le mélange une fois dégazé est
injecté A l'aide d'une seringue de 10 ml dont le diamétre de sortie varie en fonction du

pourcentage de fibres (Tableau 1-4).

Lorsque le taux de fibres augmente (> 15%), un diamétre "normal" de 1.5mm est
inefficace. Il fait office de filtre et retient une bonne partie des fibres a l'intérieur de la

seringue.
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Pour des taux de fibres trés élevés (30 - 35 %), le mélange injecté ne remplit pas le moule de
mani¢re homogene, la viscosité étant trop élevée (plus de 30 000 mPa.s pour un gradient de
10 s™). 11 faut alors incliner le moule ou utiliser une table vibrante [14]. Cette derniére

meéthode est la plus efficace.

Diamétre (mm) / % de 5 10 15 20 25 30 35
fibres
1,5 X X X X
5 X X X
14 X X

Tableau 1-4: Diamétres de sortie des seringues.

Une attention particuliére est portée aux paramétres de coulée afin d'obtenir une bonne

reproductibilité de 1'écoulement du mélange (importance de l'effet fontaine: Figure 1-12).

Figure 1-12: L'effet fontaine lors de l'injection.

Une fois le mélange (résine + durcisseur + fibres) réalisé, il est injecté suivant un angle

donné par rapport au moule. Dans le cas d'un moule de forme carrée, une injection verticale
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favorise une répartition angulaire isotrope des fibres tandis qu'une injection parall¢le au plan

du moule induit une certaine anisotropie d'orientation dans le matériau (chapitre 3-2-1).

1-3-2 Influence des méthodes d'élaboration sur l'orientation

L'étude est effectuée avec la résine LY 5052 / HY 5052, des fibres T300 mld ensimées,
des fibres T300 mld non ensimées et des fibres T300 calibrées ensimées. L'influence des
différents paramétres de préparation sur la qualité de I'échantillon final est évaluée en fonction

du facteur d'orientation (chapitre 2).

Le mélange sous vide, pendant environ 30mn, de la résine et des fibres a pour effet de
lisser la courbe exprimant le facteur d'orientation (F,) en fonction du taux de fibres (Figure 1-
13). Chaque point du graphe est la moyenne de cinq mesures. Le lissage de la courbe exprime
une plus grande reproductibilité des résultats. Cet effet, qui s'explique par une meilleure
homogénéité du mélange, est plus remarquable pour les fibres T300 mld que pour les fibres

T300 calibrées (coupées).
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Figure 1-13: Facteur d'orientation en fonction du taux de fibres T300 mid et calibrées.

Le mélange sous vide permettant d'évacuer les bulles d'air, il y a une diminution de la
porosité du matériau (Tableau 1-5). L'effet est le plus marqué avec les fibres T300 mild. De
par leur mode de production, elles ont tendance a se présenter sous forme d'agglomérats
(Figure 1-7). Le mélange sous vide va casser ces agrégats et on aboutit 4 un mélange plus
homogéne. Au bout de 30 mn dans le mélangeur, il n'y a plus de différences significatives
entre les fibres broyées et calibrées. L'hypothése précédente est donc confirmée.
L'homogénéisation des mélanges avec fibres coupées se fait plus facilement que celle des

fibres T300 mld. La coupe donnant des longueurs de fibres plus faible (Figure 1-2).

% fibres / Mode de 0 5 10 15 20 25 30
préparation
Air libre 0,002 0,0089 0,014 | 0,025 | 0,035 | 0,044 | 0,072
Sous vide 0,00014 | 0,00016 | 0,0029 | 0,017 | 0,024 | 0,035 | 0,051

Tableau 1-5: Porosité du matériau composite (résine ARC 40/32).
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L'ensimage des fibres, par un polymére compatible avec la résine époxyde, doit
ameliorer la cohésion fibre - matrice. Il aura cependant un effet négatif sur le facteur

d'orientation des matériaux injectés (Figure 1-14).

Pour un gradient de 100 s™, dans la résine ARC 40/32, avec 20% de fibres 200pum non
ensimées, la viscosité est de 2314 mPa.s (Figure 1-15). En utilisant des fibres 200pum
ensimées, la viscosité est de 2940 mPa.s. Cette observation est valable pour tous les gradients
étudiés et quelque soit la concentration en fibres (Annexe 2). L'ensimage a donc pour effet

d'augmenter la viscosité du mélange fibre - résine.
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Figure 1-14: Effet de l'ensimage sur le facteur d'orientation du matériau.
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Figure 1-15: Effet de I'ensimage sur la viscosité d'un mélange ARC 40/32, 20% de fibres.

c- Influence de Ia température d'élaboration.

Tout comme la préparation sous vide, une élévation de la température a pour effet de
diminuer la porosité du matériau mais de fagon moins marquée. Lorsque le taux de fibres
augmente, cette méthode montre vite ses limites. Par contre, au niveau du facteur d'orientation

une augmentation de la température Jusqu'a 70/80°C provoque une agitation thermique dans le

materiau qui perturbe I'arrangement spatial des fibres (figure 1-16).
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Figure 1-16: Evolution du facteur d'orientation avec la température.

1-4 Conclusion

Les propriétés de tous les constituants du mélange ont été prises en compte et leurs
influences sur le composite final discutées.
Les résines ARC supportent moins bien les augmentations de température que les araldites.
Leur mise en forme est facilitée par leur faible viscosité ce qui permet de faire croitre le taux

en fibres.

Les différences entre fibres broyées et coupées d'une part et entre les fibres ensimées et
non ensimées d'autre part, ont été mises en évidence. Ces différences seront encore affinées an
cours de ce travail. Un appareillage et une méthodologie ont été mis au point afin d'obtenir un
matériau final homogeéne avec des caractéristiques reproductibles. L'étude des paramétres de
mise en forme a été réalisée. Elle montre que le principe d'une forte élévation de la

température pour fluidifier le mélange doit étre abandonné car il réduit le temps d'utilisation.
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Pour la suite, les fibres et la résine sont mélangées sous vide pendant 30mn. On rajoute
ensuite le durcisseur et on continue & mélanger toujours sous vide pendant 10 mn. Le mélange

composite est alors injecté a I'aide d'une seringue, sous un angle donné, dans le moule.
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Chapitre 2: Le facteur d'orientation

2-A MODELISATION ET DETERMINATION EXPERIMENTALE DE
L'ORIENTATION DES FIBRES.

Décrire 1'orientation des fibres dans un matériau composite doit permettre de relier le
facteur d'orientation a d'autres propriétés physiques, mécaniques, rhéologiques...

Ceci peut se faire de deux maniéres:

- détermination d'un facteur d'orientation (nombre compris entre -1 et 1). De
par sa nature cette approche est assez restrictive car elle ne contient que peu d'informations
spatiales.

- la méthode tensorielle. Elle utilise la distribution en orientation bi ou
tridimensionnelle des fibres. Cette fonction de distribution des orientations (FDO) est en
genéral complexe. Elle sera fréquemment approximée par une fonction type (exponentielle,

escalier...) et/ou assimilée a un paramétre de la distribution (largeur du pic,...).

Pour déduire une fonction tridimensionnelle de mesures microscopiques, il faut connaitre la
longueur exacte des fibres. Ces analyses sont accessibles pour des fibres bien calibrées mais

deviennent difficiles dans le cas de fibres de longueurs variables.

2-A-1 Modeéle initial.

Les premiers modeles d’orientation, développés par Folgar et Tucker [2], sont basés sur
P’équation de Jeffery [1] décrivant la rotation de fibres dans une suspension diluée. Jeffery a
déterminé I’équation du mouvement d’une particule ellipsoidale dans un écoulement
laminaire parfait (flux de Stokes) pour un liquide newtonien (équation 2-A-1).

Par la suite, l'introduction de la notation tensorielle a permis d'étendre la méthode a des

concentrations plus élevées en fibres et d'atteindre une distribution tridimensionnelle (Advani

et Tucker [3]).
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(a) Hypotheéses fondamentales du modéle de Jeffery.
- particules ellipsoidales;
- écoulement laminaire parfait (flux de Stokes);
- liquide newtonien;

- solution trés diluée.

L'équation du mouvement de la fibre dans ces conditions est:

(2-A-1)

sinBcos ¢

cosfO

E 1 1 Y
p=—_*(0* +_* LI ——
5 (@*p)+57(r"p ppp)
Px
avec:  *p = vecteur orientation de la fibre p=p |=|sinBsin¢| (2-A-2)
P,
*o = vit lai v, _dv
o = vitesse angulaire avec ©; = — ———,
'odx dx;

v, étant les composantes du champ de vitesse;

i/

*y = gradient de vitesse et

I’amplitude du tenseur des déformations;

X

Figure 2-A-1: Représentation du vecteur orientation p et des angles 0 et ¢.
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(b) Modeles dérivés de celui de Jeffery.

Le modele de Jeffery a dans un premier temps été étendu par Mason et Manley
[4] a des particules de géométrie différente. Pour quantifier I’action des fibres, ces auteurs font
intervenir le rapport de forme équivalent r, [5] dans I’expression du facteur de forme.

-1
+1°

-y
N

A=

- (2-A-3)

LN

Ce facteur est rajouté dans (2-A-1) pour conduire 2 la relation

. 1 1 .
p=-5" (O P)+5 A (1P ). (2-A4)

Y
p*p*p

Sur cette base, on peut citer les extensions suivantes:

(b1) Folgar et Tucker [2]:
- hypotheses de base de Jeffery;
- concentrations plus élevées en fibres;
- fibre cylindrique trés longue par rapport au diamétre avec un grand
facteur de forme (1/d >10);

- introduction du terme supplémentaire:

* y * _1_ * ﬂl’_
-C*ly v dp (2-A-5)
dans (2-A-4).

% C, est une constante qui permet d'introduire les interactions entre les
fibres.
*  est la fonction de distribution des fibres dans I'échantillon considéré.

Elle doit respecter des conditions qui seront décrites ultérieurement.

En ce qui concerne la constante C,; , Folgar et Tucker [2] proposent pour expression théorique

C, = —;-(A_q))z *(/d)?*c. (2-A-6)

1 = longueur des fibres;

d = diamétre;
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¢ = concentration;

ATi) = variation angulaire moyenne de la fibre.

En pratique, le coefficient C, est déterminé expérimentalement par

19
a
|

a, = espacement moyen entre les fibres;

C = (2-A-7)

1 = longueur des fibres;
K = constante de proportionnalité.

a et 1 sont notamment déterminés par analyse d'images.

Exemple: en cisaillement simple ou en élongation uniaxiale, pour des fibres fortement
orientées (fibres paralleles entre elles, d'olt interactions faibles) le coefficient C; vaut 0.01.

Pour une distribution totalement aléatoire, le coefficient C, est égal a 1.

Remarque: dans certains travaux le terme C, *y est remplacé par Dr défini comme la

diffusion en rotation [2].

La fonction de distribution y(0, ¢) posséde les propriétés suivantes:

* y(p) = y(-p), la fonction est paire, ce qui correspond a la condition
d'indiscernabilité des extrémités des fibres. Cela équivaut a :

y(0,0) = y(n—6,¢ +m); (2-A-8)
* relation de normalisation, toute fibre ayant une orientation :

2nx

[ w(6,$)sin6d0d} = 1; (2-A-9)

% équation de continuité :

(L—“t’ =-V*(y*0)+Dr*viy. (2-A-10).

La probabilité de trouver une fibre dans l'intervalle [¢,, ¢,] et [0,, 0,] est définie par :
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8262

P(6,<06<6,.¢,<¢<9,)= J I\V((I),O)a(bae. (2-A-11)
914

Compte tenu de ces apports, I'équation du mouvement selon Folgar et Tucker [2] devient :

1* * 1* *.* .*1*d\V
p=-5"( m+2 A*(y*p-

Y_dp

e (2-A-12)

1/
p*p*p

(b2) Des travaux plus récents sont basés sur des améliorations du modele de Folgar et
Tucker [2]. On citera notamment ceux de Gupta et Wang [6] dont le modele sert toujours de

référence et dont de nombreuses méthodes actuelles de simulation sont dérivées.

2-A-1-2 Influence de la concentration en fibres.

Sur la base du rapport entre diamétre et longueur des fibres, on peut caractériser les

régimes suivants en fonction de la fraction volumique de fibres V, (annexe 1):

(a) régime dilué (V, <<(d/1)®): les interactions entre fibres sont rares et le

mouvement des fibres est totalement décrit par I’équation de Jeffery.

(b) régime semi - dilué ((d/1)* << V; << d/I) (ou semi - concentré pour d'autres
auteurs): les interactions sont plus nombreuses mais restent hydrodynamiques (Dinh et
Armstrong [9]). Les variations d’orientation dues aux contacts mécaniques entre fibres ne sont
pas significatives [7]. La modélisation est néanmoins plus difficile dans ce régime et un terme
de diffusion a été introduit [7] pour décrire les effets des interactions hydrodynamiques lors de

I’orientation des fibres.

Folgar et Tucker [2] modélisent les variations en orientation du fait des interactions fibre -

fibre. Ils considérent que ces interactions peuvent &tre décrites par le terme C,* y . La
diffusion est alors représentée par un tenseur du second ordre [8]. Si la probabilité de variation
de l'orientation est la méme dans toutes les directions, alors cette diffusion est un scalaire.

(c ) régime concentré: pour les fortes concentrations en fibres (suspension

concentrée: d/1<<V, << 1), les interactions fibre - fibre se traduisent par une orientation
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différente de celle prédite par I’équation de Jeffery. La nature et I’importance des interactions
fibre-fibre voﬂt dépendre de la fraction volumique V, des fibres en suspension.

Dans ces suspensions, les plus importantes commercialement, le mouvement d’une fibre
individuelle ne dépendra plus seulement de sa position initiale et de I'écoulement du liquide
comme pour une suspension diluée.

Les fibres individuelles obéissent & 1’équation de Jeffery pendant un temps court puis se
reorientent rapidement suivant un autre angle. Ces soudaines réorientations sont causées par
les interactions entre fibres, ce qui tend 4 rendre 1’orientation aléatoire.

Comme I’orientation d’une fibre n’est pas définie de fagon univoque par 1'écoulement, la
fonction densité de probabilité w(0, ¢), appelée fonction de distribution des orientations

(FDO), est utilisée pour décrire la statistique d’orientation des fibres.
2-A-1-3 Application dans le cas d'un mouvement planaire

Lors de la rotation des fibres dans le plan (¢, 6= n/2), I’évolution en fonction du
temps de la distribution , est discrétisée. La fraction de fibres dont I’orientation est comprise

dans I’intervalle [¢,p+d¢] est égale a W;d¢. Au bout d’un temps trés court dt, cette quantité

varie de ((W¢ d.))¢ - (\V¢ q.))¢+d¢ )dt.

¢ est I'équation du mouvement d'une fibre pour de grands facteurs de forme

(hypothéses de Folgar et Tucker). Elle a pour expression:

. = 5 .
¢=(—Sin¢*003¢*6av; -sin’¢ a; +cosz¢*§y+sin¢*c08¢* a;)—(\:l;:*a;:l:
(2-A-13)

et permet d’obtenir 1’équation d’évolution de Y, en fonction du temps (2-A-14) grice a la

condition de continuité.

oy A,
ElRer

H * *avx
- (y,(-sing *cos¢ o

o9* 0

aVy . Y
— +sing*cos$*—))

oX oy

(2-A-14)

. ov
-sin¢*—*+cos?¢*

oy
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On remarquera pour ce modele que:

- pour tout type d'écoulement, la variation totale de y, dans une suspension est indépendante
du taux de déformation;

- quel que soit le type d'écoulement, il existe un état d’orientation privilégié indépendant des
conditions initiales;

2W¢

09>

fibres. Si on inverse I'écoulement, I’orientation des fibres ne revient plus 2 son état initial (du

- I’addition du taux d’interaction ¢élimine la réversibilité cinétique de I’orientation des

fait des interactions fibre - fibre).

2-A-1-4 Application du modéle de Jeffery et des modeles dérivés

Matsuoka et al. [10] utilisent le modele de Folgar et Tucker [2] pour prédire
Iorientation des fibres lors du moulage. Ils déterminent une corrélation entre le facteur
d’orientation planaire et les coefficients d’expansion thermique.

Ce modele convient a4 une suspension concentrée en fibres pour des facteurs de forme
supérieurs a 10. La rotation d’une fibre dans le plan étant régie par I'équation (2-A-14).

En tenant compte des conditions d’indiscernabilité et de normalisation précédentes,
l'introduction d'un paramétre d’orientation planaire conduit & décrire l'orientation du systéme
de maniere unique.

Dans le cas d’un composite, le calcul des propriétés du mélange implique de moyenner les
propriétés des deux phases (les fibres introduisant une anisotropie dans le matériau). Les
propriétés du composite sont ainsi données par la moyenne des propriétés unidirectionnelles
(par exemple, la conductivité thermique). Le résultat est pondéré par la fonction de
distribution de l'orientation.

Altar et al. [11] appliquent les résultats précédents a un écoulement homogene.

2-A-2

Dans les modeles de type Jeffery, les hypothéses de base ne portent que sur le
mouvement d'une fibre et les interactions avec ses voisines par le biais de la fonction de

distribution. Les modeles suivants apparaissent plus complets.
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On se limitera dans ce paragraphe aux modéles utilisant les modifications proposées par
Advani [3]. On retiendra en particulier les travaux de Ranganathan et Advani [12] qui se
placent dans le cas d'un systéme 2 trois dimensions respectant les conditions suivantes:

- la concentration spatiale des fibres est homogeéne;

- les fibres sont cylindriques, de méme longueur, de méme diameétre;

- le milieu est un fluide newtonien incompressible;

- l'inertie et I'agitation du mélange sont négligeables;

- les particules sont suffisamment grandes pour que le mouvement brownien soit ignoré;

- il n’y a pas d'actions extérieures sur la suspension.

Dans le cas de flux homogenes, la condition de continuité (2-A-10) conduit a:

(et Apwp.b)
a op;

(2-A-15)

Cette équation et la connaissance d’une expression correcte de p, fournissent une information

compléte sur I’orientation des fibres. Selon la nature planaire ou spatiale du probléme il y a

lieu de tenir compte des conditions initiales qui seront:
Ve(0,:=0)=1/n (cas planaire) (2-A-16)
y(9,0,t=0)=1/4n (cas spatial) (2-A-17)

A l'aide de ces conditions initiales et en considérant p, de la forme

pi = Gi,q * pq - qupqpkpi (2-A-18)
avec Uy le tenseur gradient de vitesse, la résolution de I'équation (2-A-15) donne une nouvelle

expression de la FDO:
1 _ _ 3
y(p.t) = an *(A*A*pp) 2 (2-A-19)
A étant le tenseur du gradient de déformation (avec A* sa transposée) défini par

R, =l (2-A-20)
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X; = position du vecteur a t=0;

X = position du vecteur au temps t.

Dans le cas d'une distribution planaire cette expression se réduit 4

&

1
vo(pt) =— (AK* pp)”" (2-A-21)

2-A-2-1 La fonction de distribution planaire

Dans le cas bidimentionnel, le vecteur p est donné par:

Pr| _|cos8 2-A-22
P=lp,| " |sine e-822)
et, si I'écoulement est homogene, le tenseur du gradient de vitesse est
= i€ &,
= (2-A-23)

La trace du tenseur U; est nulle afin de satisfaire la condition de continuité (c, c1 et c2 sont
des constantes).
Les mouvements dans le liquide seront décrits en utilisant les éléments du tenseur U; dans les

¢quations différentielles du premier ordre

OX

— L =C*X,+C, *X,; (2-A-24)
ot

oX

—Z=C*"X,+C, *X,; (2-A-25)

avec les conditions initiales : x;=x,’ et x,=x,” 4 t=0.

A l'aide du tenseur gradient de vitesse U; , la résolution de ces équations fournit le tenseur

gradient des déformations Zij .Dans le cadre de cette résolution, le signe du terme (c*+clc2)

permet d'introduire les différents écoulements (rotation, cisaillement et élongationnel).

La fonction de distribution planaire s'écrit alors:
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1
UACHE ;((Azﬂ + A221 )p12 +(A44A 1 + ApA%)2D,P, + (A212 + A222 )pg )_1
(2-A-26)
2-A-2-2 La fonction de distribution tridimensionnelle

Le vecteur p qui caractérise une fibre a ses coordonnées données par (2-A-2). Le

tenseur gradient de vitesse est maintenant

C; Cg
u;=|c; —-C C4 (2-A-27)
0 0 O
Remarque: les types de flux qui nous intéressent sont ceux que l'on rencontre dans les

procédés d’injection. Ils se modélisent comme des écoulements entre deux plans séparés par
une faible épaisseur. On se retrouve alors dans le cas bidimentionnel. Les composantes de (2-
A-27) représentant la vitesse planaire sont c3 et c4.

Au lieu de prédire I’orientation des fibres dans un flux complexe, la fonction de distribution
est résolue plusieurs fois le long du parcours de la particule en considérant tous les tenseurs
des gradients de vitesse locaux. Une solution similaire obtenue avec 1’équation de Jeffery est

proposée par Jackson et al. [13] dans le cas d’un flux & deux dimensions.

A partir du tenseur gradient de vitesse U;, on établit les deux équations différentielles non

homogenes (2-A-28) et (2-A-29):

Xy, (2-A-28)

—5—C, "X +C¥ X, =C, X5 (2-A-29)

Les conditions initiales retenues pour les positions des vecteurs sont x,= x,” et x,=x,” at=0.

Tout comme dans le cas bidimentionnel, les équations (2-A-28) et (2-A-29) conduisent au

tenseur des gradients de déformation (2-A-30).
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B (An)zo (A1z)zn Ay
Aij = ("—“21 )20 (Azz )213 Aza (2-A-30)
0 0 1

Le terme (c*+clc2) permet comme précédemment d'introduire différents types d'écoulement
(voir Advani [3]).
De la résolution des différentes équations on déduit la FDO. En utilisant I'expression (2-A-

19), la fonction de distribution tridimensionnelle s'écrit:

11812 829800 +834835)2.PP5 +(81 1A15 +85 1805 +A3,A33)2D.D,

3

v(O.0.) =~ [(A2 +A2 +A21)p2+(A

+(A +A2 +A2

50t A5aP3+ (A

2 2 .2
12813 T 802893 + 839833 )2PoPg + (A5 + Mg + A 3)p3]

(2-A-31)

La résolution nécessite des calculs numériques complexes, c’est pourquoi une méthode de
simulation plus efficace (utilisant les tenseurs d’orientation établis par Hand [14]) est donnée
par Advani et Tucker [3].

La représentation tensorielle d’Advani et Tucker servira de base 3 Mc Grath et Wille [15]

pour développer une théorie du facteur d’orientation en trois dimensions.

2-A-3 Les tenseurs d'orientation

Les tenseurs d'orientation d'ordre 2 et 4 sont utilisés pour déterminer la fonction de
distribution mais ils sont également utilisés en tant que tels pour fournir des informations sur

I’orientation.

2-A-3-1 Cas général

Ces tenseurs d'ordre 2 et 4 sont définis par :

(@,); = g = (}.pi *p; * w(p)dp (2-A-32)
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(3 =8y = 4pi *P; * P« *p, * y(p)dp (2-A-33)

ou p est le vecteur définissant l'orientation de la fibre et y la fonction de distribution.

Dans le cas d'un mélange de N; fibres, le tenseur d'ordre 2 se met sous la forme:
{ =8y 8p 85 (2-A-34)

Ces tenseurs représentent les moments de la fonction de distribution. La condition de
normalisation implique que Tr(@;)=1. Advani et Tucker [3] ont montré que les tenseurs

obtenus sont symétriques.

La fonction de distribution est construite en utilisant les déviateurs des tenseurs d'orientation

et les vecteurs d'orientation selon la séquence suivante:

1 *

bijkl = aijkl = 7*(8ij -3y +8ik * ajl +6il *ajk +8jk
) (2-A-36)
*ail +51| *aik +6kl *aij)+§_5 *(sij *Sm +8ik *Bil +6i| *Sjk)

* 1 *
fi=n Pi-3 3; (2-A-37)

1
fijkl(p)=pi*pj*pk*pl_7*(8ij*pk*p|+8ik*pj*pl+8il*pj*pk+6jk

1 * *
B Tl KT Tl o +6k|*pi*pj)+£*(6ij*8kl +8y ¥ 8, +8; *0y)

(2-A-38)

La valeur de la fonction de distribution y(p) se calcule en fonction du produit des déviateurs
[b2] et [b4] & I’aide des fonctions tensorielles de base données par Onat et Leckie [16].
La fonction de distribution peut dans ces conditions se mettre sous la forme d'un

développement en série:
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1 15 315
y(p) = 4 + 8* *(Zi:zj:bij *f(p)) + 32 *(zi:zj:zk:zl:bijkl * ijkl(p))+"'(2'A'39)

2-A-3-2 Le tenseur d'ordre deux

L'objectif de notre raisonnement étant d'atteindre le facteur d'orientation, il apparait

nécessaire d'établir quelques propriétés du tenseur d'ordre deux.
L’utilisation des tenseurs pour décrire ’orientation des fibres équivaut & approximer la FDO

par un nombre fini de termes d’une série de Fourier.

Orientation aléatoire Orientation partielle
| e ] iy 1 T -
\ e sl o 2 —
i e NN =
e LR AV =T
05 0 ~ 07 O
" 10 05 i”10 03
- Orientation compléte
e e = 10
- — Y0 0

L’¢évolution du tenseur d'ordre 2 au cours du temps proposée par Hinch et Leal [17] se traduit

par:
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d32 daij 1 1
T =5 (o *akj -, o)+ AT
Rl 1 . (2-A-40)
(Yik*akj +a *ij_z*Ykl*aijkl) + E*CI *Ym*(sij —2*aij)
en rappelant que: ® = vitesse angulaire;

Y = gradient de vitesse;

C= constante qui permet d'introduire les interactions entre les fibres.

Pour chaque tenseur d’orientation du second ordre, trois valeurs propres et trois vecteurs
propres sont calculées. La direction d’orientation maximale et le degré d’orientation dans cette

direction sont donnés par la valeur propre et le vecteur propre liés 4 la direction d’écoulement.

Pour certaines situations standards, on peut caractériser les termes du tenseur de rang 2

de la maniére suivante:

(a) ecoulement élongationnel plan :
- (a,) direction de I’écoulement, composante toujours plus grande que (ay) et (a;y).
- le tenseur est toujours diagonal;
- (a33) > (a,): la probabilité d’avoir des fibres le long de la direction 3 est plus grande

que celle d’avoir des fibres perpendiculaires 2 la direction de 'écoulement.

(b) application aux couches minces:
En premiére approximation, le procédé d'injection peut étre représenté comme un

¢coulement élongationnel en couche minces (Tucker [18]).

Comme I’orientation des fibres en couches minces est quasi - planaire (p, << /p? +p? ), les

composantes dans le plan ((2,,), (a,,), (a,,)) sont dominantes. Les composantes hors du plan
((a;3), (a5), (a33)) bien que faibles jouent tout de méme un rdle important dans la détermination

de I’orientation des fibres au voisinage de la surface.

En fonction du nombre de fibres et de ’orientation des fibres hors du plan, Tucker [18] déduit

que 1'écoulement est découplé de I’orientation des fibres si le canal d’éjection est assez étroit.
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L’orientation des fibres est alors suffisamment dans le plan pour n’avoir aucune contribution

significative sur les contraintes en cisaillement.

Ko et Youn [19] ont affiné Iétude du cas planaire.

Puisque (a;) =1 et (ay) = (a;), 1l ne reste que deux composantes indépendantes ((a,,) = (a,) et
(a;) + (a) = 1). (a,,) et (a;,) sont utilisables pour définir 1’état d’orientation des fibres. Si
'axe de référence est 1, (a,;) indiquera I’importance de Palignement des fibres selon la
direction 1 et (a,,) caractérisera la déviation entre les principales direction d’orientation des

fibres et ’axe 1.

Pour comparer I’orientation de deux échantillons on utilisera la diagonale de leurs tenseurs.

2-A-4 Les relations de fermeture pour le tenseur d'ordre 4

Dans le but de calculer la fonction de distribution, ’évolution avec le temps des
tenseurs d’orientation (&) est obtenue par une intégration de 1’équation de Fokker-Planck
[20]. L'expression obtenue génére un probléme de fermeture, elle contient un tenseur
d’orientation d’ordre supérieur (@) inconnu. Pour pallier 4 cette difficulté, on introduit une

relation de fermeture. Le principe est d'exprimer les tenseurs d’ordre supérieur en fonction des

tenseurs d’ordre inférieur.
Quatre formes d'approximations sont couramment utilisées:

(a) montrer que le tenseur [a,] est une forme réduite de [a ]

3
3 = La, (2-A-41)

(b) approximation de Lipscomb [2]]: il s’agit de Papproximation de fermeture

quadratique

Ay = 8y *a, (2-A-42)
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Les termes linéaires sont omis. On ne prend en compte que le produit de tenseurs d’ordre plus

faible ([22], [23]). L’approximation quadratique appliquée au tenseur d’ordre quatre entraine
une légére perte de symeétrie.

(c) approximation linéaire: o

% 1 * * * * 1 * * *
Qg = ~35 (awij 8y +8y *0, +9, 8jk)‘*‘7 (8; "8 +ay o, +ay
*Sij +a; %3, +ay "8 +a *Sjk)

(2-A-43)

Dans le cas bidimentionnel, I’approximation linéaire est donnée par (2-A-43) dans laquelle les

coefficients numériques -1/35 et 1/7 sont remplacés par -1/24 et 1/6.

L’expression (2-A-43) est qualifi¢e d'approximation linéaire compte tenu du fait que
I’application des critéres de symétrie et de normalisation ne retient que des termes linéaires

dans I’équation finale.

(d) schéma hybride: combinaison des approximations linéaire et quadratique

pondérées avec le paramétre f:

ay =(1-f)"a, (2-A-44)

*
R o ™

quadratique

f est une fonction des invariants du tenseur d’orientation.
f=1 quand toutes les fibres sont alignées.

f= 0 lorsque les fibres sont distribuées de maniére aléatoire.

Le parametre f apparait comme une généralisation du tenseur de Hermans [24].

En simulation, I’approximation quadratique est la plus utilisée. Elle introduit une non
linéarité dans le systtme, ce qui n’empéche pas d’obtenir des solutions stables. D’un autre
cote, cette approximation ne préserve pas la symétrie du tenseur. Les deux composantes de

Iorientation qui doivent &tre équivalentes peuvent étre approximées de deux facons: (a,; )~

(a1)*(ap) et (a)*(a,)~ (a,)*).
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L’approximation linéaire donne de bons résultats si les fibres sont aléatoires (elle est exacte
pour un échantillon parfaitement aléatoire). Dans les flux en cisaillement, cette approximation
est appliquée aux systémes dilués pour des fibres a faible rapport de forme (I/d < 10). Les
résultats obtenus sont corrects. Elle est fausse si le rapport de forme tend vers I’infini. On
utilisera alors le modéle de Dinh et Armstrong [9] qui utilise I’équation de Jeffery [1] avec un

facteur de forme infini.

2-A-5 Forme numérique de la fonction de distribution et des tenseurs d'orientation

Dans ce paragraphe, on aborde la détermination de la fonction de distribution et du
facteur d'orientation d'un point de vue plus pratique.

(a) La FDO planaire y, peut étre approximée par des histogrammes. Pour ce faire, on
mesure I"orientation d’un grand nombre de fibres dans 1’échantillon en respectant le critére
fondamental: rester statistique (d'un point de vue pratique on travaillera sur pres de 3000
fibres).

Dans le cas de I’orientation planaire, I’histogramme de la distribution est donné par

N
v(9;)~ D (2-A-45)
2A¢2.N,
j=1
Ni = nombre de fibres dans I’intervalle centré sur 1’angle i

Ad = m/n.

(b) Le tenseur moyen d’orientation ainsi que la FDO peuvent étre approximeés
également a I’aide de la longueur des fibres orientées dans une direction donnée. En tenant

compte de la longueur totale de fibres dans la région considérée, il vient:

p)

v(p) = %'(p)m (2-A-46)
<g; = D2, Zri PiP; (2-A-47)
avec 1 = longueur d'une fibre;

m = nombre de fibres dans la région considérée;
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1, = longueur de fibres dans la direction n;

p = vecteur unitaire selon l'axe principal de la fibre.

(c ) Leterier [25] utilise une distribution plane pour étudier le cas du moulage en
compression. Pour les suspensions concentrées, la FDO tridimensionnelle se déduit de Vs

(FDO bidimensionnelle) par:

w(0.8)=3(0 - 2)* ,(9). (2-A-43)

Dans le cas d’un écoulement dans un moule longitudinal, I’inclinaison de la plupart des fibres
par rapport a la surface est inférieure & 15 degrés. Il approxime la distribution en trois
dimensions comme une distribution plane projetée dans le plan d’écoulement. La FDO

planaire suffit alors pour décrire 1’état d’orientation total, avec:

1 2 8
y,e(d)= 2% + p * (Ei:zj:bij *fi (P)) + r *(Zi:;;zl:bijm *fi (P)+.. (2-A-49)

2-A-6 Les approximations grossiéres de la fonction de djistribution

Afin de faire intervenir la FDO dans certaines simulations mécaniques ou autres, il

est souvent intéressant de pouvoir disposer d'approximations grossiéres.

2-A-6-1 Approximation par une fonction escalier

L'approche du probléme de I’orientation de Jayaraman et Kortschot [26] est basée sur
les travaux antérieurs de Fukuda et Kawata [27]. La fonction densité de probabilité de la FDO
a deux dimensions p(0) est introduite sous la forme:

p(0)=1/a pour 0<B<a et p(6)=0 pour 6>, (2-A-50)

Les auteurs montrent que dans certains calculs du module d'élasticité [27] [28], le facteur
d’orientation [39] contient intrinséquement des erreurs liées aux hypothéses du calcul.

L’importance de ces erreurs est fonction de la distribution en orientation des fibres.
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2-A-6-2 Approximation par une fonction exponentielle
(a) Utilisation d'une fonction exponentielle (4 un seul parameétre)

Si la fonction de distribution en orientation des fibres est symétrique par rapport a
I'axe principal d'orientation, il est alors possible de la décrire par une fonction mathématique

en s'appuyant sur des données expérimentales [30].

L'orientation des fibres est décomposée en classes d'orientation selon un angle +/- 0 (0<0 <
7/2) par rapport a la direction principale des fibres. Une fonction exponentielle a un seul
parametre ajustable (M) permet alors de décrire la fonction de distribution 3 I'aide de la
fonction densité:

p(0) = Ae™, (2-A-51)

La concentration en fibres comprises entre 0 et +/- 0 est donné par la fonction cumulée:

3]
F@)= [ae™dx=1-e™, (2-A-52)
0

La figure 2-A-2 donne un exemple de calcul de p(0) et F(6) pour une bonne orientation des
fibres. Cette orientation est représentée par le paramétre A: si A = 20 l'orientation est trés

bonne et si A = 0.1, elle est mauvaise.
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F©) et p(0)

0’0 - i A
0 1 2 3 4
angles (radians)

—— fonction densité p@) - - - - fonction de distribution F (6)

Figure 2-A-2: Fonction de distribution et fonction densité de Kacir [30]

pour une orientation A = 2.

(b) Utilisation d'une fonction exponentielle 4 deux parameétres

Xia et al [31] proposent d'utiliser une fonction exponentielle & deux parametres

ajustables (p, q) pour décrire la distribution d’orientation des fibres:

50) = em(sin(e))2°‘1(cos(e))z““ 2-A-53)

[(sin(0))*'(cos(0))**"de6

La fonction densité d’orientation p(0) est définie de fagon a ce que p(0)d0 représente la
fonction densité de probabilité d’orientation d’une fibre entre 0 et 6+d6.
Les deux parametres ajustables p et q sont des parametres d'épaisseur qui caractérisent p(0) a

mi - hauteur (p=1/2 et g=1/2). La fonction de distribution cumulée devient alors:
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I (sm 8)*'(cos 6)*'de
F(6) = f p(6)do =

O I(sm 0)*'(cos 0)**"de
(2-A-54)
14
1.2
1
08
P(e) b
06 f /
0.4 /&
0.2
0
0 0. 25 05 075 125 5
5]

Figure 2-A-3: Représentations de la FOD pour: (a) p=q=1; (b) p=1, q=2; (¢ ) p=2, q=1; (d)
p=1/2, 4=2; (¢) p=2, q=1/2; (f) p=q=1/2.

Une variante des hypothéses de base consiste a introduire dans le raisonnement 'angle

d'inclinaison de la fibre par rapport a la direction de sollicitation (Fu et Lauke [32]).

2-A-7 Les approches phénoménologiques

Les incertitudes qui pésent sur l'orientation peuvent étre partiellement levées en se
basant sur des données expérimentales en trois dimensions [33]. Une fibre est maintenant
représentée par le vecteur unitaire p, les angles ¢ et 6:

- ¢ définit l'orientation planaire;
- B=arcsin(a/b) I’angle d’inclinaison de la fibre;
- ale petit axe et b le grand axe de I’ellipse que forme une fibre lorsqu’elle

est coupée par un plan.

Les facteurs d’orientation dans les trois plans sont donnés par:
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1n
Forx = HZ cos’p, * cos® (2-A-55)
i=1
1
Fory =HZcos B, *sin®q, (2-A-56)
i=1
1o
Forz =EZ in?p, (2-A-57)
i=1
avec 0<F,, <1.

Pour une distribution aléatoire des fibres, ces facteurs ont pour valeur 1/3.
Ces facteurs permettent d'appréhender:

- le nombre de fibres coupées selon leur diamétre dans une aire de référence:

Y4V, * (L, /D,)*

P = (2-A-58)
T

- le nombre de fibres orientées parallélement au plan de section coupées dans leur

longueur:

N* 2 Z*L *
P D e T (2-A-59)

ik LS n

- le rapport P/P, qui donne le facteur correctif pour compenser I’inclinaison des
fibres:

P'_ gl *i)’:zi
P, ”'4*V, D,

q

(2-A-60)

avec: - xoy: le plan de section
- V.. un volume de référence comprenant N fibres orientées de

longueur L,.

Dans son approche de I’orientation, Termonia [34] considére l'angle 0 que fait chaque
fibre dans la matrice avec I’axe y. La probabilité de présence d'une fibre dans cette orientation

est:
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3

P(8) =1* *(cos? 6 +1° *sin?0) 2 (2-A-61)

avec T parametre ajustable.

Une équation des angles moyens

1

<cos?0>=(1° /(1® - 1) *(1-(z° - 1) 2 *tan™'((<® —1)%)) (2-A-62)

due a Kuhn et Grun [35] introduit ce paramétre ajustable T permettant de contrdler la

distribution dans le composite.

2-A-8 Les facteurs caractérisant 'orientation

L'orientation d'un matériau (obtenue de fagon théorique ou expérimentale) est
parfaitement définie par la FDO. Cette fonction étant difficile a insérer dans les simulations
(mécaniques, thermiques...), des facteurs représentant les principales caractéristiques de la
FDO sont utilisés. Une telle opération implique cependant une perte d'informations sur
l'orientation des fibres dans le matériau.

Parmi les facteurs les plus souvent rencontrés dans la littérature, on citera:

2-A-8-1 Les paramétres issus de 'allure du pic de la FDO

(a) Le parametre a de la fonction escalier

Pour Jayaraman et Kortschot [26], le facteur d’orientation des fibres est tel que:

®/2

Fs= ij(e) *(cos*0 - v, *sin? 6 * cos? 0)do

(2-A-63)

avec v, coefficient de Poisson de 1’échantillon.

En mécanique, lorsque l'on charge un échantillon dans une direction donnée, une autre

expression du facteur d’orientation est obtenue:
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(2-A-64)

n/2

nl2
F,= J p(0)* cos 6 *do Jp(e) *(cos® 6 - v, *sin?0*cos0)*do

La fonction densité de probabilité p(0) étant de la forme escalier (2-A-50), I’évolution de F,

et Fy, se fera en fonction de I'évolution de son paramétre o, (avec v, fixé). Dans le cas aléatoire

F,, est égal & 1/3 ce qui correspond 2 la valeur donnée par Cox [29].

(b) Le parametre A de la fonction exponentielle simple

1,2
1,0 — .
o0 ———
1.'.
/0
0,8 /-
L [ ]
0,6 ,/
=) ¢
. ®
¢
04 L2
[ )
I
@
[ 4
o
0,2 E
0,0 .
0 10 20 30 40 50
A

Figure2-A-4: Relation entre le paramétre A [30] et le facteur d'orientation F, de Hermans [24].

Le paramétre A est introduit par la fonction densité de Kacir [30]. Il est 1ié a la forme
du pic de la fonction de distribution (Figure 2-A-2). Cette derniére est assimilée & une
fonction exponentielle 4 un paramétre et ne s'applique que pour les orientations moyennes.

Pour les distributions limites (parfaitement orientée ou aléatoire) les résultats sont erronés.
Cette approximation ne tient pas compte de la courbure de la fonction de distribution & son

sommet.
(c ) La fonction exponentielle 4 deux paramétres p et g
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L'angle d'orientation le plus probable des fibres est obtenu en annulant la dérivée de

la fonction densité de probabilité p() (2-A-53):

172

6 = arctan[(2p - 1)/ (29-1)]"”. (2-A-65)

Des valeurs particuli¢res de I'angle le plus probable sont rassemblées dans le tableau 2-A-1

q
p 1/2 1 >1
1/2 Inexistant /2 /2
1 0 /4 /4
>1 0 /4 /

Tableau 2-A-1: Valeurs de l'orientation moyenne des fibres en fonction de petq.

L’orientation moyenne se calcule 4 partir de 1'équation:

O max
By = 109(0)d0. (2-A-66)

Omin

Le facteur d'orientation planaire de Hermans [24] s'écrit quant a lui:

Omax
f, =2 [g(6)cos?(0)do —1. (2-A-67)
Omin

2-A-8-2 Remarques sur les facteurs d'orientation de Hermans [24] et exemples d'application
(2) Relation avec le tenseur d'orientation d'ordre deux

L'orientation des fibres peut étre décrite & l'aide de moyennes trigonométriques
simples. Dans le cas des propriétés mécaniques d’un composite a fibres courtes, Mc Cullough

[36] montre qu’elles dépendent d’un certain nombre de moyennes trigonométriques.
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Dans le cas planaire, (plan xy), ces moyennes sont:

< cos™ ¢ == 2f\41¢(c|>) *cos™ ¢d¢ (2-A-68)

avec m=2, 4.

Les facteurs de Hermans planaires utilisent ces moyennes pour donner des

informations sur l'orientation du systéme:
F,=2<cos?¢ > -1 (2-A-69)
g, =(8<cos*¢>-3)/5 (2-A-70)
Pour le cas tridimensionnel, on a:
F, = (3 <cos20>-1)/2 (2-A-71)
G, = (5 <cos46> -1)/4 (2-A-72)

Les moyennes intervenant dans les expressions précédentes sont également les moments de la
distribution en orientation. Dans le cas tridimensionnel, I'équation planaire (2-A-68)doit étre
remplacée par

2n

<cos™ 0 >= [y,(0)* cos™ 6 * sin6de (2-A-73)
0

(m toujours égal a 2 ou 4).

Dans le cas d’un alignement parfait des fibres avec 1’axe de référence (axe x): F=g =1.

Pour une distribution aléatoire des fibres F= g,= 0.

Il est a noter que différentes fonctions de distribution peuvent donner une méme valeur du

facteur d’orientation, ce qui montre les limites de ces facteurs.

Ranganathan et Advani [12] ont généralisé les facteurs de Hermanns en introduisant
les moments de la fonction v (paire) et en intégrant sur 1’espace des orientations.

Ils définissent la fonction de pondération f par:

f=1-(a* detf3,)" (2-A-74)
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avec dans la plupart des cas o=4 en deux dimensions et 27 en trois

dimensions.

La constante o est toujours choisie de sorte que f soit normalisée entre 0 et 1 (aléatoire et
aligné). Si m=1 (dans 2-A-74) on trouve une autre expression du facteur de Hermans
(équation 2-A-69). La sensibilité de f a l'orientation est faible pour de forts alignements si

m=1. On peut améliorer cette sensibilité en diminuant m.

Une autre expression tridimensionnelle de f[3] est:

f=A* a”* a;-B (2-A-75)
avec : - dans le cas bidimentionnel A=2, B=1;

- dans I'espace A=3/2 et B=1/2.

Cette forme de f est tres fiable en deux dimensions mais beaucoup moins efficace en trois
dimensions.
Dans le cas de I’orientation planaire (2-A-74) et (2-A-75) sont identiques (on peut le montrer

en utilisant la condition de normalisation a,=1).
(b) Application du facteur F, due 4 Templeton [37].

L’orientation des fibres courtes dans un composite va déterminer la microstructure du
composite et dicter les propriétés mécaniques. Le composite sera d’autant plus résistant que
les fibres seront bien orientées selon la direction de sollicitation mécanique, d'or I'importance

d'une bonne évaluation de l'orientation dans le matériau.

Templeton [37] développe le calcul de F, et propose une application expérimentale. I1 obtient
l'expression:
Z (N(o;)* cos? ;)

F =2 ey (2-A-76)

N(¢;): nombre de fibres mesurées selon un angle ¢;;
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¢;: angle que font les fibres avec 1’axe de référence.

On remarque que cette expression est une autre écriture du facteur d'orientation planaire de

Hermans (2-A-69).
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2-B DETERMINATION DES PARAMETRES D'ORIENTATION DE FIBRES
COURTES DANS UNE MATRICE

De la méthode la plus fastidieuse consistant en une exploitation manuelle de comptage
a partir d'une photographie jusqu'aux systémes automatisés, ce paragraphe recense différentes
techniques de mesure et précise la nature des paramétres caractérisant I'orientation des fibres
dans un matériau. Dans la littérature, il n’existe que peu de données concernant les
caractéristiques des statistiques exploitées. Le traitement statistique choisi dans ce travail sera

détaillé ultérieurement (2-C).

2-B-1 Les méthodes manuelles

La procédure la plus simple consiste & réaliser dans un premier temps une image de
I'échantillon a travers un microscope [38]. Sur la photographie agrandie, les angles des fibres
avec la direction de référence sont mesurés manuellement avec régle et rapporteur. Cette
analyse conduit a un facteur d'orientation planaire.

Afin de conserver la notion de statistique, 500 fibres sont repérées par surface. Bien que

fastidieuse, cette méthode reste encore employée de nos jours [40], [41] et [42].

2-B-2 1 .es méthodes physiques

Avant de les détailler, citons les travaux essentiels:

* Fakirov et Fakirova [41] obtiennent I’orientation des fibres en reliant leur section
vraie 4 la section observée dans le plan perpendiculaire a la direction d'écoulement. Cela

implique que les fibres soient dans un méme plan.

* Funabashi et Kitano [42] abordent ’orientation par le biais de la conductivité
électrique du composite suite aux travaux de Pike et Seager [43]. Pour ces demiers la
conductivité est assurée par les fibres et sera donc fonction de leur orientation. Funabashi et
Kitano élaborent des échantillons composés de fibres de carbone de différentes longueurs, de

différents diamétres de fagon a créer des facteurs d'orientation eux aussi différents.
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L'orientation, obtenue par centrifugation, est caractérisée par des mesures de densité, de
résistivité volumique et d’observations au microscope électronique  balayage. La distribution

en orientation des fibres est déduite de 1'ensemble des observations.

La distribution en densité et la résistivité volumique sont mesurées dans la direction de la
force centrifuge. La distribution de la fraction volumique des fibres dans le plan

perpendiculaire 4 la direction de la force centrifuge est aléatoire.

Deux méthodes de mesure de la résistivité volumique sont employées:

(a) Méthode des électrodes plates paralléles: (Figure 2-B-1)

Les deux surfaces de 1’échantillon sont recouvertes d’un film d’argent dans le but de
réduire 'effet des résistances de contact. La résistivité volumique de I’échantillon est

déterminée par la mesure d’un courant électrique et de la tension A travers 1’épaisseur.

Multimétre

électrode

revétement en argent
échantillon

électrode

Multimétre

Figure 2-B-1: Méthode des électrodes plates.

(b) La méthode des quatre points [44]: (Figure 2-B-2)

La resistivité a la surface des échantillons est mesurée par un multimétre équipé de
quatre sondes, parallélement a la surface. L’utilisation d’un film d’argent n’est pas nécessaire
(pas d’effet de résistance de contact).

Un facteur géométrique de correction 1ié a la géométrie de I’échantillon est déterminé 3 1’aide

d’un logiciel, puis les résistivités mesurées sur 'échantillon sont moyennées.
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électrode

échantillon

A
B
|
Multimétre

Figure 2-B-2: Méthode des quatre points

(les points A et B sont reliés aux électrodes assocides 2 a 2).

Les mesures effectuées mettent en évidence l'influence des fibres sur la conductivité:

- a épaisseur et taux de fibres constants, la résistivité volumique décroit lorsque la
longueur des fibres augmente;

- effet de 1a longueur ou du facteur de forme des fibres est plus grand que celui de la

fraction volumique de fibres.

La mesure de la résistivité par la méthode des quatre points présente un caractére moins
aléatoire que celle des électrodes planes et donne des valeurs légérement inférieures.

Cette amélioration de la précision permet aux auteurs [42] de déduire l'orientation générale

des fibres.

* En se basant sur la théorie de la diffraction, Mc Gee et Mc Cullough [45] ont
développé une technique personnelle pour estimer le facteur d’orientation planaire F,.
Le négatif de la photographie du composite a fibres courtes est utilisé comme masque de
diffraction pour un faisceau laser. Le spectre produit par le masque de diffraction dépend de
Porientation et de la largeur des ouvertures, c’est  dire des images des fibres sur le négatif
dans le cas du composite. Des valeurs calibrées de F, sont obtenues en utilisant des images
simulées du matériau pour lesquelles la valeur du facteur d’orientation est connue.

La valeur de F,, pour un échantillon est obtenue par comparaison avec les spectres de référence

(Figure 2-B-3).
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Figure 2-B-3: Détermination de I’orientation dans un matériau par diffraction [45].

Certains inconvénients sont inhérents a cette méthode:
(1) la nécessité de comparaisons subjectives;
(i) le temps nécessaire a la préparation des négatifs,

(iii) le fait que seule une mesure de Fp soit obtenue et non la FDO.

Cette technique d’analyse a été améliorée par Lovrich et Tucker [46] justement afin de
déterminer la FDO. Les figures de diffraction sont les transformées de Fourier des images. En
prenant la transformée de Fourier discréte d’une image digitalisée et en tragant I’intensité
azimutale & coordonnée radiale constante, on doit &tre capable de retrouver la FDO. Cette
procédure a été vérifiée par des simulations numériques. L’importance des calculs numériques

requis ne rend pas cette technique trés attractive.

2-B-3 L'analyse d'images

Les méthodes d’analyse d’images ont connu diverses évolutions au gré des progres
techniques et de leur accessibilité financiére. Les premi¢res méthodes consistant en un
traitement informatique de la photographie d’un échantillon permettaient de caractériser une

orientation. Grace & l'amélioration des performances des ordinateurs, les méthodes planaires
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ont ¢té affinées et aujourd'hui, des procédures calculant une fonction de distribution des fibres

ainsi qu'un facteur d'orientation tridimensionnel sont en cours de développement.

2-B-3-1 L'analyse en deux dimensions

Les methodes d’analyse d’image appliquées aux composites ont été initiées par
Folgar et Tucker [2] en milieu faiblement concentré (moins de 10% de fibres en volume).
Pour realiser une étude statistique, chaque analyse est effectuée 18 fois. D'un point de vue
pratique, il est important d’évacuer toutes les bulles d’air de la solution car elles peuvent
modifier le mouvement des fibres et les interactions fibre-fibre.
Les auteurs utilisent des photographies en noir et blanc. Les photos obtenues sont ensuite
digitalisées et I’orientation d’une centaine de fibres sur chaque photo mesurée. Globalement
1800 fibres sont répertoriées. L’angle entre ’axe longitudinal de la fibre et la direction de
reférence est mesuré sur des fibres prises aléatoirement & différents endroits. Un logiciel
d'exploitation calcule I’angle d’orientation et la position du centre de gravité des fibres
choisies. Une image recalculée de l'échantillon en est déduite. Cette image, comparée a
Ioriginale, révéle les éventuelles erreurs dans la digitalisation ou dans le transfert des

données.

* Templeton [37] utilise des négatifs en provenance d’un microscope électronique a
balayage. Les images sont transmises du microscope 4 I’analyseur d’images par une caméra
CCD. Cet analyseur détermine les angles et calcule les facteurs d’orientation. La mesure

proprement dite se faisant a 1’aide d’un crayon optique.

* Gadala - Maria et Parsi [47] développent une technique nécessitant une caméra
CCD avec zoom, une carte d’acquisition, un PC et une imprimante. La valeur numérique de

chaque pixel (mesure du niveau de gris de I’'image) s’étale de O (= noir) 4 255 (= blanc).

Les différentes étapes de 1'analyse sont:
(1) l'identification des fibres;
(ii) Iidentification de leurs extrémités;

(ii1) le calcul de I'orientation du gradient des vecteurs;
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(i1i1) I'identification des sources d'erreur.

(1) Identifi

La séparation des fibres du reste de ’image est obtenue en seuillant I’image (on lui
fixe une valeur du seuil de niveau de gris). Les pixels en dessous du seuil se voient assigner la
valeur 0 (noir) et ceux au dessus la valeur 255 (blanc). La valeur de seuillage est déterminée
par une méthode d'essais - erreurs. Elle dépend des conditions d’éclairage et du niveau de gris
des fibres par rapport a celui de la matrice.
Le choix de la valeur du seuillage est une opération délicate. Il faut éviter d'inclure dans la
numérisation des informations qui ne concernent pas les fibres et ne pas exclure des fibres qui

se trouvent dans le plan focal de la lentille.

(i1) Identification des extrémités des fibres

Aprés localisation des fibres, la technique de Frei et Chen [48] est utilisée pour
distinguer leurs contours sur ’image binaire. Pour identifier les pixels relatifs aux contours
des fibres, le niveau de gris A(i,j) de chaque pixel sur une fibre est réévalué comme une
fonction des pixels adjacents. Cette opération consiste a placer les opérateurs de Frei et Chen
(2-2-1) sur chaque sous région de 3*3=9 pixels de I'image de telle sorte que 1’élément central

de chaque masque soit placé sur le pixel en (i,j).

1 J2 1 1 0 =%
w,=|0 0 0|w,=[v2 0 -2
4 T <A i 0 =1
0 -1 42 v2 -1 0
W,=[1 0 -1w,=[-1 0 1 (2-2-1)

=2 1 0 0 4 =B

Le niveau de gris de chaque pixel est alors multiplié par I'élément de I’opérateur
correspondant. Les neufs produits sont additionnés et stockés (WA(I), i=1, 2, 3, 4).

Le niveau de gris des pixels de contour EA(i,j) est donné par:

1
EA(i,j) = (WA2 + WAZ + WA2 + WA2)2 (2-2-2)

Dans les fibres et dans la matrice (sans gradient de niveaux de gris), les WA(i) sont nuls, ce

qui n’est pas le cas s’il existe un gradient. Ces calculs sont effectués pour tous les pixels sauf
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ceux des bords de I'image binaire. Finalement les niveaux de gris des contours sont
¢chelonnés entre 0 et 255. Les contours des images sont 4 nouveau seuillés en utilisant une
valeur fixée.

Les pixels de contour, aprés échelonnage, auront 1’une des cinq valeurs suivantes: 0, 128, 181,

221 et 512. Un seuillage adapté inclue les contours des fibres.

Remarque: Les contours auraient pu étre déterminés en appliquant les opérateurs de Frei et
Chen [48] sur I’image originale. L’utilisation de I’image binaire a néanmoins I’avantage
d’utiliser une valeur de seuillage des pixels de contour identique pour toutes les images (ce

qui n’est pas le cas si on utilise 1’image initiale).

(ii1) Calcul de I’orientation du vecteur gradient de gris (VGG):

L’orientation des vecteurs associés au dégradé est calculée pour chaque pixel en
tenant compte du contour de la fibre. Pour cela, on applique le masque vertical [3*3] de Sobel
(2-2-3) [49] sur chaque zone de 3*3 pixels de I’image de sorte que le masque y soit centré.
Dans un premier temps on identifie les pixels correspondant a l'extrémité d’une fibre. Le
niveau de gris de chaque pixel de I’image originale est multiplié par ’opérateur vertical de
Sobel. Les neufs produits obtenus sont additionnés et stockés dans DELX. La méme opération

est ensuite réalisée avec le masque horizontal et le résultat est stocké dans DELY.

-1 0 1 1 2 1
Operateur vertical = |-2 0 2|; Opérateur horizontal=|0 0 0 (2-2-3)
-1 0 1 -1 -2 -1

L’angle d’orientation ¢ du vecteur pour un pixel sur le contour d’une fibre est donné par:

o= arctan(g *(DELY / DELX)) (2-2-4)

6/5 correspond au rapport des dimensions horizontales et verticales des pixels

du systeme utilisé. Dans le cas de pixels carré ce rapport est de 1.

L’angle d’orientation ¢ du vecteur gradient de gris est calculé pour tous les pixels de contour

de la fibre.
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La valeur de 1a FDO, y(¢), est calculée en divisant le nombre de pixels du contour ayant une
orientation ¢ du vecteur gradient, par le nombre total de pixels de contour de la fibre (Figure

2-B-4).
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Figure 2-B-4: FDO type obtenue par Gadala Maria et Parsi[47].

(11ii) Identification des

- L’effet de fin de fibre décroit quand le facteur de forme des fibres augmente.

- Les fibres n’ayant que quelques pixels de large ont un niveau de gris plus faible et
apparaissent plus finement lorsqu’elles sont horizontales que verticales. Quand elles
sont horizontales, elles sont donc sous représentées dans la FDO.

- Un éclairage non uniforme et une surface des fibres rugueuse peuvent introduire

des erreurs dans la FDO.

2-B-3-2 L'analyse en trois dimensions.

Le probléme de l'analyse spatiale est lié a la visualisation des fibres. Pour des
concentrations €levées, le matériau devient opaque et il n'est plus possible de différencier les
fibres. De plus, si les fibres ne sont pas calibrées en longueur, la détermination de leur angle

azimutal sera difficile.
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Mesurer orientation de fibres, que ce soit par analyse d’image ou par diffraction, impose

donc d'obtenir une image de qualité des fibres dans la matrice.

Pour ce faire:

- les images d’échantillons de faible épaisseur sont faites en transmission 2 1’aide de micro -
radiographies ou d’un microscope optique en transmission (surtout dans le cas d'une matrice
transparente et de fibres colorées);

- des surfaces polies sont photographiées a I’aide d’un microscope travaillant en réflexion.

La méthode retenue doit I'étre en fonction du matériau a étudier. Par exemple, les fibres
renfor¢ant les thermoplastiques sont semi-cristallines et les matrices non transparentes, la

microscopie en transmission est donc sans intérét.

L’utilisation de méthodes 4 haute résolution telles que celles décrites par Horn,
Waltinger [50] ou Heckmann, Ramsteiner [51] permet de faire de I’imagerie sur les fibres de
verre. Ces méthodes ne donnent pas accés a 1’orientation spatiale, d’ou impossibilité d’une
représentation stéréographique.

Pour avoir une image 3D, un des principaux problémes est I’épaisseur finie des échantillons.
Des fibres, a différentes profondeurs, peuvent se superposer ou se croiser. I1 en résulte des
difficultés importantes de prise en compte que P’analyse soit automatique ou manuelle. De
plus, chaque fibre doit étre clairement séparée et identifiée [52]. Ceci est impossible en

microscopie en transmission ou en micro - radiographie.

Cette approche tridimensionnelle faisant actuellement l'objet de nombreux développements,

seul un apergu de trois méthodes remarquables est donné.

* La détermination de I'orientation dans l'espace est relativement facile lorsque les
fibres ont toutes la méme longueur. O’Connel et Duckett [53] mesurent les variations spatiales
de la distribution en orientation de fibres dans le cas du moulage par injection de plaques en

résine époxy avec fibres de carbone.
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(a) Caractéristiques de cefte méthode:

Elle est basée sur des mesures d’ellipticité et d'orientation des fibres rencontrées sur
des surfaces polies lors d’une observation au microscope en réflexion.
La technique utilisée est celle du polissage métallographique [54]. Une petite partie du
moulage est délicatement coupée dans la plaque et enrobée de résine. Elle est progressivement
polie jusqu’au polissage final avec du papier de 0.5pm.
Au moyen d’un microscope en réflexion on peut voir que les fibres cylindriques coupent la
surface polie selon des sections elliptiques. Le degré d’ellipticité e sera une mesure de I’angle

que les fibres font avec la surface polie (8,):

0, =cos™'(1-e). (2-2-4)

L’axe z se réfere a I’axe perpendiculaire au plan de section P et 0, est I’angle formé par ’axe
de la fibre avec cet axe. L’orientation de la fibre est complétement décrite en mesurant 1’angle
¢, formé par I’axe principal de l'ellipse avec 1’axe de référence dans le plan de section.
Connaissant 6, et ¢,, des équations de transformation permettent de calculer 8, et 0, (figure 2-

B-5).

La distribution des fibres est caractérisée en calculant les orientations moyennes
<cos’0, > <cos’B, >et<cos’0, >.
Des négatifs & fort contraste de la section polie sont produits par une technique photo -

micrographique standard (grossissement x 30). Un seul négatif peut contenir plus de 10 000

images de sorte que le dépouillement est impossible.

A l'aide du systtme d’analyse nommé COSMOS [56], les coordonnées spatiales, la taille,
I’orientation de ’axe principal et 1I’éllipticité de chaque fibre sont obtenues. COSMOS est une
machine totalement automatique utilisée en astronomie permettant de scanner des plans
photographiques. Les photos des composites sont similaires a celles du ciel, avec des aires tres
sombres et des fibres lumineuses.

Le négatif est scanné avec un spot de 0,01 4 0,02 mm. La quantité de lumicre transmise est
convertie en niveaux de gris (256 niveaux) et un seuillage est effectué de fagon a éliminer tout

point erroné. Les résultats sont stockés pour les analyses ultérieures.
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/'

Figure 2-B-5: Mesure de l'orientation d'une fibre calibrée en trois dimensions.

(b) Les sources d'erreur:

- ce systéme d’analyse d’images ne peut distinguer les fibres qui se touchent et il
produira donc une ellipse autour de I’image composée de plusieurs fibres;

- les poussicres et saletés accrochées au négatif. Lorsque 1’on examine la distribution
du petit axe de l'ellipse on observe un pic pour un diamétre different de celui de la
fibre. Il est dii aux artefacts de manipulation (traces de doigts), aux poussicres et
saletés 2 la surface de la micrographie;

- circularité des fibres. La méthode suppose que les fibres ont une section circulaire.

Une analyse au MEB montre qu'en réalité les fibres ont une section elliptique (e=
0,011).




Chapitre 2: Le facteur d’orientation

- taille finie du faisceau pour scanner;

- cohérence interne. L’orientation trouvée dans un plan particulier doit représenter
Iorientation vraie pour valider la méthode. Cela a été prouvé en prenant des photos
dans trois plans perpendiculaires deux a deux. Les résultats montrent que les valeurs
des fonctions d’orientation mesurées dans les trois plans sont en accord entre elles;

- les dommages dus au polissage combinés a la digitalisation réduisent le nombre
apparent de fibres de 15%);

- les erreurs induites par le polissage ou la digitalisation font que les fibres
apparaissent elliptiques et donc avec de fausses valeurs de 0,. Pour réduire ces
erreurs, on peut choisir un autre plan de coupe de sorte que les sections des fibres

soient mieux définies.

* Fischer et Eyerer [33] se sont penchés sur le cas de fibres courtes de verre dans des
thermoplastiques.
Les échantillons polis sont observés par microscopie en réflexion. Les images sont capturées
par une cameéra CCD reliée a un calculateur.
L’image vidéo est digitalisée et stockée dans la mémoire du systéme Zeiss/Kontron IPS avec
une résolution de 512*512 pixels. L application de corrections et d'opérateurs de filtrage
donne une image en niveaux de gris qui est différenciée dans le but d’obtenir une image
binaire. Cette derniére ne comprendra que des éléments identifiés comme sections de fibres

(ellipses). Une correction manuelle de ’image sera parfois nécessaire.

La methode de mesure de I’orientation spatiale des fibres utilise aussi le fait que les sections
de fibres, de longueur finie, ont une section elliptique. Le rapport des deux axes principaux de
I'ellipse dépend de 1’angle d’inclinaison du plan de coupe. L’orientation de la fibre dans le

plan de coupe est I’orientation de 1’axe principal de I'ellipse.

Un certain nombre de particularités des fibres courtes nécessitent des algorithmes spéciaux
ainsi que des corrections des valeurs obtenues:
- les fibres de verre n’ont pas de longueur homogéne. Comme la longueur des fibres
ne peut &tre mesurée sur une section polie, on travaille avec une longueur de fibre

moyenne.
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- l'acces a I’orientation dans 1’espace des fibres s’obtient en utilisant un systéme de

coordonnées polaires choisi en relation avec les axes de 1’échantillon.

On obtient ainsi deux graphes, I’un pour I’orientation, I’autre pour I’inclinaison, ce qui donne

acces a I’orientation en trois dimensions (figure 2-B-6).
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Figure 2-B-6: Mesure de l'orientation et de l'inclinaison des fibres.

* Une méthode particuliére au niveau de la visualisation des fibres est développée
par Mc Grath et Wille [15]. Aprés avoir détaillé les points essentiels de ce travail, une

comparaison avec la méthode des ellipses précédentes sera effectuée.

(i) Principe de la méthode.

Les auteurs visualisent des traceurs. Des fibres opaques (carbone) sont insérées en
petite quantité (0,1 & 0,3 % en poids) parmi des fibres transparentes (verre) (Jusqu’a 30 % en
poids) dans une matrice transparente de PMMA. La détermination de l'orientation des fibres
de carbone (traceurs) donnera des indications sur l'orientation des fibres de verre. Cette
méthode a I’avantage d’étre non destructive, indépendante de 1’opérateur, économique et

rapide.

Une série d’images en 2D est obtenue par balayage séquentiel le long de 1’axe de 1’échantillon

a I’aide d’un microscope. Des images 3D sont reconstruites a partir de ces données et chaque
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orientation est alors déterminée. Le systéme d’imagerie maximise la résolution ainsi que la
pénétration en profondeur. Il minimise Iinfluence de 'opérateur, le positionnement de
I’échantillon et I’acquisition d’image étant automatiques.

L’opérateur n’intervient que sur ’intensité de la lumiére du microscope et le contrdle de la

caméra vidéo.

Les fibres étudiées par ces auteurs ont une longueur moyenne de 900um et une répartition
monodisperse. De par le procédé d’injection, la longueur des fibres observées est d’environ
300pum. Pour scanner et digitaliser une image il faut de 5 3 10 secondes, ¢’est a dire de 5 2 10
mn pour Imm’. Une étude typique de 10 000 images nécessitera 18 heures. Finalement ces

images servent a reconstruire une image en 3D.

L’algorithme d’affinage en 3D comprend:
- la détermination de la position des extrémités des fibres et des intersections qui sont
utilisées pour quantifier la longueur des fibres ainsi que 1’orientation;
- un algorithme de type squelette [2-C] qui réduit les structures en une chaine unique
de pixels le long de I’axe principal. Cet algorithme ne dérange pas la connectivité de
I'image et ne réduit pas la longueur de la chaine de pixels. Il efface les pixels de
maniére uniforme de telle sorte que les pixels restants se trouvent toujours selon 1’axe

médian de la fibre (axe principal).

Les extrémités des fibres sont identifiées sur 1'image résultante comme les pixels ayant un

seul voisin tandis que ceux ayant plus de deux voisins sont des intersections de fibres.

(i1) Détermination de ’orientation et de la longueur des fibres.

Une ambiguité existe lorsque les fibres semblent se superposer. L’axe de résolution
optique ne permet pas d’isoler les fibres lorsqu’un petit nombre de fibres longues se croisent
ou quand un grand nombre de fibres courtes sont contigués. Le tenseur d’orientation et
P'histogramme en trois dimensions ne sont pas perturbés par cette ambiguité.

Pour définir une fibre, les pixels sont pondérés par leur niveau de gris et le tenseur du moment

d’inertie est calculé pour chaque fibre. La direction de chaque fibre est définie comme le
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vecteur propre associé au moment d’inertie principal minimum. La longueur totale des fibres

dans une direction donnée est déterminée a partir de la taille et du nombre de pixels.

(iii) La fonction de distribution en orientation des fibres (FDQ). (Figure 2-B-7)

La FDO peut étre déterminée dans un volume défini en divisant I’espace des
orientations en incréments d’angles solides discrets et en sommant la longueur totale des
fibres dans chaque direction (centrée sur 'incrément d’angle solide). De cette fagon, un
histogramme en trois dimensions représentant la FDO peut é&tre créé. Une sphére unité
correspondra a l'absence de fibre. L’amplitude et la direction des pics sur cette sphére

correspondent a la quantité totale de fibres détectées et a leurs orientations.

Représentaticn spatiale de deux fibres Cak d'un grand nombrs de fibras
perpendiculaires plug ou melns crientées avee une
{sphéne seule=aucune fibre détectée) direction unique

Figure 2-B-7: Représentation en trois dimensions de la FDO.

(iiii) Le tenseur d’orientation des fibres a;.

L’¢état d’orientation des fibres peut étre représenté sous forme de tenseur. Un tenseur
d’orientation moyen est défini en calculant les composantes a,; de chaque fibre. L’orientation
et la longueur des axes principaux de l'ellipsoide (représentant une fibre) sont déterminées
partir des valeurs et des vecteurs propres du tenseur d’orientation pour chaque volume
considére. La projection des représentations ellipsoidales des FDO sur les plans x-y, x-z et y-z

permet une visualisation rapide des états d’orientation.

Le tenseur d’orientation calculé pour une distribution uniforme des fibres est trés proche du
résultat idéal. C’est un tenseur diagonal avec a,;=a,=a,;=0,333. Cela indique une
détermination tres précise de 1’angle d’orientation.

Pour les échantillons réels, il faut tenir compte des erreurs provenant du systéme optique.

L’orientation est déterminée avec une précision de 2 degrés et la longueur avec une incertitude
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de 3%. Parce que la résolution selon I’axe z est relativement faible comparativement a celle
dans le plan x-y, la précision de la détermination expérimentale des angles d’inclinaison doit

étre examinée de maniére critique.

Une comparaison du sectionnement optique et de la méthode des ellipses de surface
indique une trés bonne corrélation entre les deux méthodes quand les composantes du tenseur
représentatif sont déterminées 3 la méme position sur I’échantillon. En ce qui concerne la
reproductibilité, les sources de divergence sont:

- le petit nombre de fibres traceuses;
- la variabilité en fonction de 1’opérateur;

- les conditions de moulage par injection qui ne sont pas reproductibles.

La premicre cause d'erreur est limitée en digitalisant une plus grande aire. Les deux derniéres

doivent étre négligées car difficilement quantifiables.

Les deux principales limitations de cette méthode sont d’une part la combinaison fibre -
matrice dont les indices de réfraction doivent étre compatibles et d’autre part la forte densité
des fibres traceuses qui entraine la diminution de la profondeur de pénétration du

sectionnement optique.
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2-C LAMETHODE D'ANALYSE RETENUE

Une méthode d'analyse d'images a été choisie pour analyser l'ensemble des
¢échantillons. Les méthodes manuelles ayant été écartées pour des raisons évidentes, le choix
restant était’ entre les méthodes de diffraction et les méthodes d'imagerie optique. Si une
exploitation tridimensionnelle des échantillons est nécessaire, des méthodes de diffraction
sont recherchées. Elles sont plus performantes, elles sont aussi plus coiliteuses et plus lourdes &
mettre en place que ’imagerie.

L'obtention d'une analyse spatiale de l'orientation des fibres simple, rapide, peu coiiteuse,
nécessite l'utilisation de fibres calibrées. Ceci n'est pas le cas dans le présent travail (voir
choix des matériaux dans le chapitre 1).

En intégrant I'ensemble des contraintes propres a notre étude, 1'analyse d'images optiques a été
choisie pour déterminer l'orientation planaire des échantillons. Les performances actuelles des
micro - ordinateurs permettent d'effectuer des traitements d'images qui relevaient, il n'y a pas
si longtemps, de la station de travail. L'acquisition des images ne nécessite quant a elle qu'un

microscope classique de bonne qualité.

2-C-1 Les matériels utilisés

2-C-1-1 Les échantillons.

Deux formes d'échantillons ont été analysées:
(1) échantillons carrés de 20*20mm,;

(11) échantillons rectangulaires de 20*50mm.

La capture de l'image par le logiciel a travers la caméra CCD et le microscope se fait a un
grossissement x50. Compte tenu de la plage de travail du logiciel, & ce grossissement une
image traitée représente une surface d'échantillon d'environ 1.5 mm’. Une analyse de la
totalité de la surface de I'échantillon rectangulaire nécessiterait donc plus de 400 images. Le
protocole expérimental retenu limite le nombre d'images a

(1) 5 pour un échantillon carré;
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(ii) 15 pour un échantillon rectangulaire (figure 2-C-1).
La localisation des zones de capture est faite en fonction de I'observation des orientations
significatives des fibres par rapport aux parois et aux conditions d'injection. La condition

principale est que l'orientation globale de I'échantillon reste fidele 2 la réalité.

(i)Echantillon carré (ii} Echantillon rectangulaire

Figure 2-C-1: Zones de capture d'image dans le cas d'un échantillon (i) carré et (ii)

rectangulaire.

2-C-1-2 L'appareillage.

L’acquisition de I’image est effectuée a I’aide d’une caméra CCD 2/3 pouce 756*581
reliée a un microscope Zeiss Axiotech 100HD pour lumiére transmise et réfléchie. La caméra
est connectée a un PC équipé d’une carte d’acquisition Matrox Meteor ainsi que d’une carte
d’affichage Matrox Millenium 2 Mo (Figure 2-3-a). La visualisation de I’échantillon est faite
sur un écran 17 pouces haute résolution 1280*1024. L’image est traitée par le logiciel Visilog-

professionnel doté d’un module de décroisement de fibres (société Noesis [55]).

Différentes procédures permettent de simplifier le contenu d’une image et d’en extraire des
caractéristiques spécifiques comme les limites des fibres et leurs orientations. La détection des
contours peut également se faire avec une autre approche utilisant les discontinuités locales

reliées aux limites des objets.
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Figure 2-C-2: Présentation du matériel utilisé

2-C-2 Le traitement de I'image par simplification de son contenu

L’image d’origine fournie par la caméra CCD montée sur le microscope est figée par
le logiciel afin de pouvoir étre traitée. Une série de filtres « en niveaux de gris » (on appellera

par la suite « filtre » tout opérateur appliqué a P’image) traite I’image.

Le calcul de ’orientation nécessite d’avoir un contour de fibre bien défini et des fibres isolées.
Un seuillage est effectué sur 1’image résultante afin de la transformer en image binaire. Sur
celle-ci, les pixels intéressants se verront affecter la valeur 1, les autres la valeur 0.

D’autres filtres (squelette, épaississement...) sont alors utilisables. Une image numérisée fidéle

a l'originale permet finalement le calcul de ’orientation.

A ce niveau, il est important de détailler les étapes de I'analyse, de caractériser les filtres et de
justifier leur utilisation. L'influence de chaque étape va étre explicitée par son effet sur une
image de départ brute de traitement (figure 2-C-3) et les conséquences sur la détermination de

I'orientation commentées.
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Figure 2-C-3: Image en niveaux de gris, brute de traitement.
(fibres T300mld; résine ARC 40/32)

2-C-2-1 Les filtres en niveaux de gris

Une image est constituée de pixels auxquels est attribué un niveau de gris. Une
manicre simple de représenter une image utilise I'analogie avec le relief. Le niveau de gris
associé a chaque pixel va dépendre de la hauteur du pic (figure 2-C-4). Les niveaux de gris

sont compris entre 0 et 255 (nombre entier).

W

(a) | (b)

Figure 2-C-4: Relation entre l'altitude des reliefs et le niveau de gris

73



Chapitre 2: Le facteur d'orientation

a- Les traitements de base d'une image: I'érosion et la dilatation d'un contour de
fibre.
(1) I’érosion:
I’érosion E de 1a fonction f dans l'ensemble B consiste 4 déterminer les valeurs minimales de f
dans B:
E{f(x,y)}=Inf{f(xi, yj); (xi,y]j) éléments de B} (2-3-1)

L’érosion va donc réduire les pics et élargir les vallées de la fonction f.

(11) la dilatation:
la dilatation D est la transformation duale de I’érosion. Elle est équivalente a la recherche de
la valeur maximale de f dans l'ensemble B.

D {f(x,y)}=Sup {f(xi,yj); (xi,yj) élément de B} (2-3-2)

La dilatation remplit donc les vallées et élargit les pics de la fonction f.

En représentant I'image en niveau de gris sous forme d’un graphe f en deux dimensions y=

f(x), les opérations d'érosion et de dilatation peuvent étre aisément représentées (figure 2-C-

5).

f(x) 4
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]
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—
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Figure 2-C-5: (a) fonction érosion, (b) fonction dilatation

(x la position et f(x) le niveau de gris)

Ces opérations sont utilisées pour affiner le contour des fibres afin de bien les distinguer des

artefacts et de la résine (figure 2-C-6).
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Figure 2-C-6: (a) image originale; (b) application d'érosions et de dilatations

b- Les opérations d'ouverture et de fermeture:

Ce sont des combinaisons complexes d'érosions et de dilatations:

- ouverture pour une image en niveaux de gris est la combinaison d’une érosion par un
¢lément et d'une dilatation par 1’élément symétrique dans B;

- la fermeture est composée d’une dilatation dans B suivie d’une érosion par le symétrique
dans B.

Sur une image en niveaux de gris, I’ouverture réduit la hauteur des pics (et peut méme les
effacer) tandis que la fermeture remplit les vallées (et peut méme en faire disparaitre
certaines). Ces opérations sont & appliquer avec beaucoup de précautions a I'image en niveaux

de gris car elles ont tendance a déformer I'image.

ol

f(x) 4 f(x) A

N\
7
X

H\,

(a) (b)

Figure 2-C-7: Opérations d’ouverture (a) et de fermeture (b)
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c- Les opérations d’affinement et d’épaississement des fibres

Elles sont utilisées sur la base des notions de minimum et de maximum pour I'érosion

et la dilatation.
Comme exemple d'application de ce type de transformation, 1’affinage de la fonction f par un
ensemble V de pixels est défini par:

f oV(x)=Supy,,{Zbj} si Sup,,..{Zbj}<f(x)<Inf {Zwi} (2-3-4)

Zw; : valeurs en niveaux de gris des points de valeur 1 dans I'ensemble V;

Zb; : valeurs en niveaux de gris des points de valeur 0 dans I'ensemble V.

Les points au fond des vallées sont remplacés par les points de niveau de gris maximal. Les
points supérieurs des pics sont remplacés par des points de niveau de gris minimal. Tous les

autres points, localisés sur les pentes, sont remplacés par des valeurs intermédiaires.

Dans le cas de I'opération d'épaississement, les points supérieurs des pics sont remplacés par
des points au niveau de gris maximal et les fonds des vallées par des points de gris minimal

(Figure 2-C-8).

Figure 2-C-8: (a) Image de départ (figure 2-C-6 (b) ); (b) Opération d'affinement et

d'épaississement des fibres
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Ces opérations sont trés utilisées pour des concentrations en fibres inférieures a 15%. Elles

permettent d'accentuer le contraste des fibres en délimitant mieux leurs contours,
2-C-2-2 Seuillage de l'image en niveaux

Les procédures décrites ci dessous vont permettre de transformer les informations
niveaux de gris en informations binaires. Pour cela, il faut seuiller I’image.
Différents seuillages sont disponibles (figure 2-C-9):
- 4 limite basse (a);
~ 4 limite haute (b);
- avec deux limites (basse et haute) (c );

- seuillage avec hystérisis (d).

fix) 4 f(x) Jr
1 dssvccsen - 1
|
|
I
0 : L 0 .
0 A 255 X 0 A 255 5.4
(a) (b)
) o )
1 |_.
1
0 S 0 e
0 ?\.1 13 255 X 0 3‘1 ;il_? X
(c) (d)

Figure 2-C-9: Les différents seuillages d'une image en niveaux de gris.

A titre d'exemple, pour un seuillage 2 limite basse, les conditions sont données par (2-3-5)

avec I(n,m) le signal d'entrée et O(n,m) le signal de sortie.
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A= f(x), O(n,m)= 1 si I(n,m)> A et O(n,m)=0 si [(n,m)< A (2-3-5)

Dans le cas d'un seuillage 4 hystérisis, les valeurs de gris A, et A, sont sélectionnées par

I"opérateur. Le seuillage est effectué de sorte que:
- si I(n,m)>),, I’aire est gardée et O(n,m)=1;
- si I(n,m)<A, Paire est rejetée et O(n,m)=0;
- 81 A;<I(n,m)<}, I"aire est floue. Les points sont gardés s’ils sont connectés

a une aire gardée O(n,m)=1 et sinon ils sont rejetés avec O(n,m)=0.

Cette procédure est appelée algorithme de reconstruction.

Un exemple de traitement de l'image du matériau composite est donné par la figure 2-C-10

dans le cas d'un seuillage avec deux limites.

Les valeurs de gris sélectionnées sont A, = 90 et A, =235.
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Figure 2-C-10: (a) Image de départ (F 1g.2-C-8-b); (b) Image numérisée obtenue par seuillage
(A, =90et A, =235)

2-C-2-3 Application de filtres a |'image binarisée.
Un certain nombre de filtres morphologiques sont similaires 4 ceux appliqués a

I'image en niveaux de gris. La figure initiale 2-C-3 est maintenant traitée en insistant sur les

opérations propres a l'imagerie binaire.
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a - Filtres basés sur une égalisation locale des propriétés de I'image.

Différents filtres servent a faire ressortir les fibres:

- les filtres linéaires vont lisser les images et rendre les contours flous, on
effectue dans ce cas une moyenne locale;

- les filtres non linéaires modifient le contraste de I’image par application de
fonctions de type logarithme, exponentiel, puissance. Il y a modification de la

représentation de I’image plutdt que de sa structure.

Exemple de filtre linéaire:

le filtre médian est utilisé pour "nettoyer” l'image en éliminant les bruits de fond. Si on
considére un tableau de [3x3] pixels centré sur le pixel p d’intensité X, que I’on range en
valeurs croissantes de I’intensité (Xo=X,<...£X)), la nouvelle valeur de X, est alors X /2 si n

pair et X,,,/2 si n est impair (figure 2-C-1 1).

Figure 2-C-11: (a) Image binarisée (Fig.2-C-10 (b));

(b) application d'un filtre médian a l'image (a).

Ces filtres destinés a éliminer le bruit de fond ont deux avantages:

(1) P'utilisation de la valeur médiane ne crée aucune nouvelle intensité dans I’image d’arrivée,
ce qui préserve la précision des contours;

(i) la présence d'intensités excessives ou indésirables n’affecte pas le résultat final a la

différence des filtres utilisant une moyenne arithmétique.
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L’inconvénient de ces filtres est le temps de traitement. Il élimine les petites fibres.

b. Les filtres impliquant des opérations de morphologie mathématique.

Ces opérateurs transforment l'image, ce qui induit une perte d’informations méme si
les caractéristiques principales de l'image sont conservées. L’image simplifiée sert pour la
détermination des orientations.

Les opérations morphologiques se divisent en deux groupes:

- les opérations de base (érosion, dilatation, ouverture, fermeture...) dont nous avons

déja parlé;

- les opérations homotopiques (squelette, inclusion, affinage, élargissement...).

Exemple: le squelette.

C'est une transformation basée sur 1’affinement des pixels connectés sans casser leur lien.
Afin ’amincir un objet on introduit 1a notion de premiers voisins selon la configuration ci
dessous. Si on affecte les valeurs 0 ou 1 aux 5 voisins notés X, 2°=32 voisinages possibles

peuvent étre représentés.

10 (2-3-6)

La configuration R (2-3-6) peut étre tournée six fois de 60°, ce qui donne cinq autres

configurations et 63 voisinages.

Dans le cas d'une image binaire, 1’affinage d’un jeu X par un voisinage V, est noté XoV et

défini par:

XoV=0si Vxe V et inchangé si Vx¢ V avec Vx le voisinage centré enx  (2-3-7)
(V, est I'un des 63 voisinages défini précédemment.)
La configuration la plus utilisée est la configuration L (2-3-8). Les opérateurs (a), (b) et (¢ )

sont appliques successivement 2 tous les pixels de I'image binaire.
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1 1 11 1 1 x 1
(@ x . x b)x . x (e)x . x (2-3-8)
0 0 0 0O 00O

L’affinage est effectué avec rotation de la configuration a chaque itération et ce jusqu’a ce
que plus aucune modification n’apparaisse dans le jeu de pixels. On obtiendra un

enchainement de pixels connectés (figure 2-C-12 (b)).

Remarque: Certains affinements simplifient la représentation des objets tout en préservant leur
structure. De tels opérateurs sont dits homotopiques. Un objet et son squelette sont

homotopiques, c’est la raison pour laquelle on peut dire qu’ils ont la méme structure.

Les applications directes de ce type d’opérateur sont la détermination de la direction d’une
particule allongée ainsi que la segmentation de ces mémes particules (on détecte leurs points

triples et extrémités).
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Figure 2-C-12: (a) Image binaire filtrée (Fig. 2-C-10 b); (b) Squelette des fibres.

A l'aide de ces différentes opérations il a été possible d'éclaircir les amas de fibres et
d'en isoler les fibres. Afin d'éviter que ces demiéres ne soient éliminées lors du seuillage, il est
necessaire d'effectuer une opération d'épaississement (Thickering). Une fois le squelette des
fibres établi, leur largeur est d'un pixel. Pour des fibres perpendiculaires au plan de l'image, la

surface est donc d'un pixel carré. Elles seront éliminées lors du calcul de l'orientation.

81



Chapitre 2: Le facteur d'orientation

Les particularités ainsi que les applications de 1'épaississement sont identiques a celles
indiquées dans le cas de 1'image en niveaux de gris. L'image finale obtenue est représentée sur

la figure 2-C-13.
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Figure 2-C-13: (a) Squelette des fibres (Fig.2-C-12 (b); (b) Epaississement des fibres

La liste des opérations de morphologie mathématique citée est non exhaustive. Ne sont cités

que les opérateurs les plus efficaces lors des analyses effectuées pour ce travail.

En conclusion, les opérateurs morphologiques de base ne préservent pas la structure
géométrique des images binaires car elles peuvent effacer de petits objets, relier des objets

fermés...

2-C-3 Traitement de l'image par détection des discontinuités locales

Un contour est défini comme une discontinuité dans I’intensité du signal. Ce signal
est souvent atténué par le bruit. Le contour est alors défini comme une transition entre une
moyenne basse et une moyenne haute de ’intensité.

Les contours sont caractérisés par leur contraste et leur largeur. Une fois le contour des fibres
bien déterminé, des filtres morphologiques sont utilisés pour affiner les détails de I'image. Un

seuillage est effectué et des filtres binaires peuvent étre appliqués (annexe 3).
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Plus de 400 échantillons ont été soumis a l'analyse d’images ce qui correspond a
environ 3400 images. Il ressort de cette étude que ’analyse d’images doit &tre utilisée avec
beaucoup de précautions.

Un certain nombre de filtres dénaturent totalement I’image originale en cas de mauvaise
utilisation ou tout simplement du fait de leur simple application. L'objectif étant de déterminer
Iorientation des fibres, il est impératif de ne pas dénaturer I’image car on risque de fausser

largement les résultats.

A titre d’exemple, un cas extréme obtenu pour un échantillon traité de maniere inadéquate est

présenté sur la figure 2-C-14. Les orientations obtenues sont erronées.

Le schéma d’analyse suivi jusqu'a présent devra donc étre adapté a 1’échantillon traité.
Certaines €tapes pourront étre supprimées et, pour chaque étape, 1’intensité du traitement sera

ajustée au mieux par comparaison a I’image originale.

(a)
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(b) (c)
Figure 2-C-14: (a) Image originale (2-C-3); (b) Mauvais filtrages; (c ) Filtrages adaptés.

Cas particulier: les forts taux de fibres.

Dans ces échantillons, il existe des amas a I’intérieur desquels I’orientation des fibres est
constante. Ces amas sont traités en considérant que sur tout l'échantillon, 1’orientation
moyenne des amas est nulle (cas isotrope).

L’individualisation des fibres n’est pas nécessaire dans ce cas, d’ott un gain de temps
important. Cette approximation grossiere perturbe toutefois la statistique des fibres puisqu' un
amas est finalement assimilé a une seule fibre. L’erreur dans le calcul de I’orientation s'avére

néanmoins minime.

Dans le cas d’un échantillon aléatoire, pour des amas de tailles identiques, 1'hypothése
d'isotropie est bien vérifiée. Il en sera de méme dans le cas des échantillons orientés. Les amas

sont en effet insensibles a I’action des champs d’orientation.

2-D. LA DETERMINATION DES CARACTERISTIQUES SPATIALES DES FIBRES
2-D-1 Le décroisement des fibres
Avec l'augmentation de la concentration, les fibres ont de plus en plus tendance a se

toucher et & se superposer. Afin de déterminer une orientation réaliste de I'échantillon il

s'avére important de les décroiser.
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Le logiciel que nous utilisons est muni d'un module de décroisement de fibres congu par la
société SOLVAY [56]. Le principe de ce module est basé sur la forme supposée des fibres une

fois I'image binarisée (objet rectiligne de longueur et diamétre finis).

Une fibre courte est assez rigide pour étre considérée comme un segment de droite. A l'aide
d'opérations morphologiques (détermination du squelette et des points triples), le logiciel
evalue la courbure des objets ainsi que les angles qu'ils font entre eux, ce qui permet le

décroisement (figure 2-D-1).

Figure 2-D-1: (a) Image originale (Fig.2-C-3); (b) Application du décroisement des fibres.

Une bonne individualisation des fibres est obtenue dans les croisements mettant en jeu jusqu’a

dix fibres.

Les limites de ce procédé portent sur la taille des fibres utilisées (largeur supérieure a 1 pixel
et longueur inférieure & 725 pixels) mais aussi sur le traitement de 'image. La concentration
en fibres ne doit pas étre supérieure & 15% pour espérer des résultats corrects. Les fibres
doivent étre réparties de fagon homogéne. L'analyse d'agrégats trop importants est impossible
et perturbe I'ensemble du traitement.

Ce logiciel de décroisement doit donc aussi étre utilisé avec précautions. D’un autre coté, il

est a noter que son utilisation est cofiteuse en temps.
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2-D-2 La détermination de 'orientation planaire

Cette étape consiste a extraire les paramétres caractéristiques de ’image et a4 en déduire des
p

« mesures ». Ces paramétres se divisent en deux classes:

(a) Les mesures locales.

Elles sont obtenues par segmentation de l'objet original en une union d'éléments
disjoints. La mesure locale est définie comme la somme des mesures ¢lémentaires des jeux

disjoints. Par exemple, une surface est décomposée en pixels.

(b) Les mesures globales.

Elles se déduisent de la décomposition précédente. Elles nécessitent la connaissance
de la totalité de I’objet a traiter. Par exemple, les diametres de Feret [55] ne peuvent étre
calculés qu’a partir des diamétres de Feret des sous objets. Ces mesures globales doivent étre
associées & des objets totalement visibles n'ayant pas d’intersection avec les limites du champ

optique.

Les mesures induites sont des caractéristiques locales (orientation, longueur des fibres, facteur

de forme...).

La technique de calcul de ’orientation est utilisée dans le cas d’une image binaire puis dans le

cas d’une image en noir et blanc.

2-D-2-1 Analyse de I’orientation sur une image binaire,

L'orientation 6 des fibres dans le matériau composite est définie comme 1’orientation
de ’axe principal d’inertie. C’est une grandeur associée 2 la plus grande valeur propre de la

matrice d’inertie:

M2x M2xy 1 M2xy
M= et 6=—atan——— 2-3-18
Mny M2y 2 sz - sz ( )
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Il est donc nécessaire de calculer les moments d’inertie qui fournissent les caractéristiques

globales de la forme des objets.

Les moments d’ordre 1 donnent le barycentre. Ils sont définis par (2-3-19) dans le cas général,

et par (2-3-20) dans le cas discret.

1
Mie = A(x )an{eXdXdy et M1Y A(x )a-[ ydxdy ; (2-3-19)
iz S A(X)mzréx o My= Wazyl ; (2-3-20)

A(x) est la surface de la fibre X et (X;»y;) un point intérieur.

Les moments du second ordre sont donnés par:

M dxdy ; 2-3-21
x = A( ) aI(X M1x ) X y ( )

M,, = Alx )m{e(y M,, )*dxdy; (2-3-22)

M2xy A( ) al.!e(x M1x )(y M1y )dXdy . (2-3'23)

La FDO calculée pour la figure 2-D-1 (b) est la suivante:
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Figure 2-D-2: Fonction de distribution en orientation de fibres de carbone en fonction de

I’angle 6 (F,=0.335 pour 15% T300mld, résine ARC 40/32, non traité sous champs)

Dans le cas discret, les moments d'inertie du second ordre s'écrivent:

M2x A( ) Z (X M1x ) (2'3'24)
M2y A( ) Z(yl M1y) (2'3'25)
Mny A( ) Z(x M1x )(y] M1y) (2_3'26)

La direction principale des fibres sur I'image binarisée se détermine également a
l'aide de la rose des directions [S5] qui caractérise la structure directionnelle des fibres en
utilisant une distribution angulaire. 1l s’agit d’un outil théorique puissant qui permet de
trouver la direction principale d’un objet mais reste difficile 4 mettre en ceuvre. Cette option

ne sera pas utilisée dans notre travail.
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2-D-2-2 L'analyse de I’orientation sur une image en niveaux de gris.

Le calcul de l'orientation des fibres peut se faire directement sur I'image en niveaux

de gris. Pour cela il faut utiliser:

- les moments du premier ordre définis, pour une image binaire, par:

1 . _
My, = ma%:exi a(x,y;); (2-3-31)

M1y A( ) are Z y] (xi!yj ) (2-3-32)

- les moments du second ordre qui s’écrivent:

2+ E 2-3-33
M,, = A(X) 206 =M, )* * g(x, y;) ( )
1 2 %
M2y = K(X_)mzre(Yj "M1y) g(xi'Yj); (2-3-34)
M2xy A( ) (X M1x)(y] IV|1y) g(xl’y ) (2'3'35)

avec A(x) Iaire de I’objet, (x;,y;) un point de x et g(x,y;) son intensité.

Cette méthode ne sera que peu exploitée ici. Elle nécessite en effet une image binaire ou les
fibres sont trés bien définies. Ceci n'est pas le cas pour les matériaux que nous avons élaborés.
A titre d'exemple, la distribution de l'orientation est & nouveau calculée pour la figure 2-C-3

mais a partir des niveaux de gris.
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Figure 2-D-3: Fonction de distribution en orientation calculée sur l'image en niveaux de gris

(F,=0.571 pour des fibres T300mld, résine ARC 40/32, non traité sous champs)

2-D-2-3 Comparaison des deux types d’analyse (Figures 2-D-2 et 2-D-3)

Si I’on compare la FDO de I'image en niveaux de gris & celle provenant de I'image
binaris¢e et filtrée, les différences sont évidentes. Les deux images initiales sont identiques
mais les FDO calculées et les facteurs d'orientation F, sont trés différents. Cette observation
est encore plus vérifiée pour les fortes concentrations en fibres. Dans ce cas, il sera nécessaire

de binariser et filtrer I'image afin de bien identifier les fibres ou groupes de fibres présents.

Dans le cas d’une faible concentration en fibres, une analyse en niveaux de gris est rapide et
precise. Les résultats obtenus sont identiques & ceux provenant d’une image binarisée. Pour
des concentrations en fibres plus élevées, les différentes opérations de filtrage et de détection

necessitent de travailler sur une image binarisée afin d’obtenir une orientation exacte de

I’échantillon.
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2-D-3 Calcul I ort de forme des fibre

La forme des fibres ne peut pas étre caractérisée par une seule mesure ou méme par
un simple jeu de mesures. Parmi les grandeurs pouvant servir & préciser la forme, la plus

commune est le rapport de forme:

= LOg" (2-3-36)
c 4* m* A(X)Z
avec: A(x): aire de I'élément x; L(x): périmétre de I'élément x.

Le rapport de forme est invariant par rotation, par réflexion, a toute variation d’échelle. C’est

un nombre sans dimension. I1 est égal & 1 pour un disque.

F, n’est pas une mesure locale directe mais s’obtient par une combinaison de mesures locales.

I1 est ainsi nécessaire de mesurer la longueur et I'aire des fibres (figure 2-D-4).

Nombre de fibres
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Figure 2-D-4: Rapport de forme calculé sur une distribution de fibres T300 mid

2-E CONCLUSION

L'analyse d'images est une méthode rapide et facile d’utilisation du fait de la

convivialité des logiciels. Elle demande cependant certaines précautions.

La détermination de I’orientation, de la longueur et du facteur de forme des fibres dans un
matériau composite est précise si on se limite au cas planaire et a des taux de fibres inférieurs
a 15%. Au dela de 20%, la proximité des fibres nécessite de les individualiser ce qui demande
beaucoup de temps. Pour des concentrations supérieures 4 25%, la séparation des fibres
devient trés difficile. Les agrégats de fibres de tailles identiques sont assimilés a une fibre

seule. Il en résulte un gain de temps important et une perte minime d’informations.

Une fois ’orientation des fibres obtenue, la fonction de distribution en orientation des fibres
est utilisée dans I’état ou plus souvent intégrée dans le calcul du facteur d’orientation F, ou du

parametre A défini par Kacir [31].
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Chapitre 3: L'orientation dans un composite 2 fibres courtes

Une amélioration importante de certaines propriétés physiques d'un matériau est
obtenue par l'ajout d'inserts (billes, fibres, whiskers...) [1]. Cette amélioration est encore
accentuée par l'alignement des inserts, tels que les fibres ou les whiskers, avec la direction de

sollicitation [2]. Dans la suite de cette étude, on se limitera aux fibres courtes.

Des méthodes ont été développées pour orienter les fibres dans une direction donnée
afin d'améliorer les propriétés mécaniques, thermiques ou électriques d’un matériau. Parmi
ces méthodes, on peut citer les procédés d'injection, d'extrusion mais aussi l'utilisation de
champs magnétiques ou électriques qui orientent des fibres métallisées dans une direction
voulue [15].

Une méthode originale a été développée dans notre équipe [3]. Elle permet d'orienter des
fibres de bonne conductivité electrique a l'aide d'un dispositif associant un champ magnétique

haute fréquence et un champ magnétique statique.

Aprés une présentation des différentes méthodes d'orientation, 1'élaboration d'un
matériau composite formé de fibres courtes de carbone dans une résine époxyde est détaillée
ct analysée. Les points importants sont repris dans le cadre de I'utilisation de notre dispositif

d'orientation.

3-1 Les méthodes d'orientation des fibres courtes dans une matrice homogéne
3-1-1 Les méthodes classiques
a- Les procédés

Ces méthodes d'orientation ont l'avantage de ne dépendre que des caractéristiques
morphologiques des fibres. C'est ainsi qu'une augmentation de la longueur des fibres va rendre
l'orientation plus difficile. I faudra modifier les paramétres de mise en forme (vitesse

d'injection, température...).

(1) - L'injection
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Chapitre 3: L'orientation dans un composite 4 fibres courtes

Cette méthode consiste & pousser le mélange fibre - résine dans une tubulure de

dimensions données a l'extrémité de laquelle est fixée le moule. Elle peut se faire a I'air libre
ou a pression et température fixée. Une orientation des fibres est obtenue par le simple fait de
I'écoulement du mélange dans la tubulure.
Dans le cas du procédé d'injection, une adaptation du dispositif (par exemple la longueur ou le
diamétre du canal d'inj ection) ainsi que le choix d'une vitesse d'injection appropriée
permettent d'orienter efficacement une partie des fibres du matériau [4]. Cette orientation n'est
toutefois que partielle (effet des turbulences créées a I'entrée du moule), trois domaines
pouvant €tre distingués dans le matériau:

(1) 1a couche de peau qui forme la partie la plus externe du matériau, les fibres y sont

bien orientées dans le sens de l'injection (F,~0.5);

(2) la couche de ceeur située au milieu du matériau: les fibres ont tendance a

s'orienter perpendiculairement & la direction d'injection (F, ~ 0.1);

(3) la couche moyenne comprise entre ces deux extrémités, l'orientation des fibres y

est faible (F, ~ 0.3).

Les paramétres d'injection sont modulés de fagon a augmenter I'importance de la couche de
peau et diminuer la couche de ceeur [5,6,7]. Ceci permet d'augmenter le facteur d'orientation
global du matériau (calculé comme la moyenne des facteurs d'orientation de chacune des trois

couches). Les facteurs d'orientation globaux obtenus peuvent alors aller jusqu'a 0.7.

(ii)- La méthode push - pull [8] (figure 3-1)

Cette méthode est une amélioration du procédé d'injection. Elle consiste & augmenter
I'importance de la couche de peau au détriment de la couche moyenne et de la couche de ceeur.
Le dispositif est constitué d'un moule €quipé de deux entrées a et b opposées pour l'injection.
Aprés une premiére injection par l'entrée a, la partie de peau au contact du moule est gardée
tandis que les parties moyennes et de cceur sont aspirées par l'entrée b puis réinjectées dans le
moule. On ne gardera 4 nouveau que la couche de peau et ainsi de suite.... Il en résulte des

facteurs d'orientation qui peuvent étre trés élevés (Fp~0.8).
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Figure 3-1: La méthode push-pull développée par Mc Grath et Wille [28]
(ii1)- Orientation des fibres par une vis d'extrusion (figure 3-2)

Dans ce procédé, une vis sans fin force le mélange fibre - résine dans le moule [9].
L'orientation des fibres est inférieure 4 celle obtenue par injection. La vis homogénéise
l'orientation des fibres dans le matériau de sorte que les couches de peau et de coeur soient
reduites au profit de la couche moyenne. On obtient ainsi un grand domaine intermédiaire ou

l'orientation est faible (Fp ~ 0.3) et des couches de peau et de coeur plus petites [10].

£

paraliéle

(k)

Figure 3-2: Systéme d’injection: (a) configuration de la vis et du cylindre; (b) action de

dispersion dans la machine
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Chapitre 3: L'orientation dans un composite a fibres courtes

Certaines améliorations de ce procédé permettent d'améliorer 'orientation globale du matériau
p p g

[11].
b- Les théories

L'explication du mécanisme d'orientation des fibres lors des divers procédés indiqués
ci dessus releve de la mécanique des fluides. Compte tenu de l'étendue du sujet, seuls
quelques travaux que nous jugeons pertinents sont cités.

Suh et White [12] étudient en 1995 le comportement rhéologique d'un mélange de talc dans
un thermoplastique et plus particuliérement l'orientation des particules sous l'action de
différents types de flux. Les résultats sont donnés en termes de facteur d'orientation. Ils
evaluent ainsi l'influence de différents paramétres (concentration en particules, tailles des

particules, type de flux, taux de déformation...) sur l'orientation.

En 1996, Iso et al. [13] travaillent sur des suspensions de fibres dans le domaine semi
dilué. Les résultats publiés concernent des fluides faiblement ou fortement viscoélastiques.
Dans le cas de fortes concentrations en fibres, la plupart des fibres sont orientées selon l'axe
du flux pour un cisaillement simple. La fonction de distribution en orientation est identique a
celle rencontrée pour un fluide newtonien.

Avec la diminution de la concentration en fibres, les auteurs observent une augmentation du
désordre dans I'orientation des fibres. Dans le cas de fluides fortement viscoélastiques [14], la
distribution en orientation est trés peu sensible 4 la concentration en fibres. Dans le cas d'une
suspension contenant une fibre seule, des orientations privilégiées sont observées 3 des angles

donnés par rapport a la direction d'écoulement.

3-1-2 Les méthodes d'orientation des fibres sous champs

a- Différents tr. x effectué 1 in
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Chapitre 3: L'orientation dans un composite 2 fibres courtes

La majoritt des méthodes d'orientation de fibres courtes sous champs
¢lectromagnétiques ne sont applicables qu'a des fibres métalliques. Par ordre chronologique

on peut citer:

En 1973, Coran et AL [15] ont fait breveter un procédé de fabrication de matériau)f
composites comprenant des éléments discontinus ordonnés (fibres de fer, acier...) a I'aide d'un
champ magnétique statique. Les fibres sont orientées dans une direction précise a l'aide d'un
ensemble d'aimants permanents puis, 3 'aide d'une surface adhésive, sont transférées dans la
matrice. L'adhésion de cette surface doit donc étre supérieure a la force des aimants et
inférieure & I'adhésion de la matrice. L'orientation des fibres peut €tre modifiée en adaptant la
configuration des aimants. On peut ainsi développer un matériau laminaire en alternant des
aimants de polarités opposées. Par cette méthode 50 & 250 fibres par cm’ peuvent étre

orientées pour un rapport longueur/diamétre des fibres compris entre 10 et 300.

La société Institute for Innovationsteknik [16] (1975) a quant A elle réalisé un
procédé pour renforcer du béton & l'aide de fibres de maniére & éviter la propagation de
microfissures. Les fibres sont en acier & une concentration de 1 & 3%. Pour des taux
supérieurs, les fibres s'agglomérent en amas. Les meilleurs résultats sont obtenus pour un
facteur de forme des fibres égal 4 100. Afin d'obtenir un renforcement efficace, les fibres sont
alignées dans la direction de l'effort a I'aide dun champ magnétique. Les fibres
ferromagnétiques (dont la taille est de l'ordre du mm) se placent selon les lignes de champ en

15 secondes.

Tassone et Al [17] ont mis au point en 1975 une technique pour renforcer une
couche de matériau polymére a l'aide de particules métalliques. Celles - ci sont insérées de
fagon aléatoire dans le matériau en phase liquide, puis orientées & l'aide d'un champ
clectrostatique avant que le polymére ne durcisse. Le champ électrostatique a une double
fonction, il oriente les particules de renforcement et fournit la chaleur nécessaire au

durcissement du polymeére (ce dernier point nous semble discutable).

En 1985, Giacomel [18] a obtenu un brevet pour un procédé 1'élaboration de

matériaux contenant des particules métalliques magnétiques orientées. La viscosité de la
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Chapitre 3: L'orientation dans un composite 2 fibres courtes

matrice doit dans ce cas étre suffisamment faible pour permettre aux particules de s'orienter
sous l'action du champ magnétique appliqué. La méthode n'est applicable qu'avec des
inclusions sensibles au champ magnétique. Si l'on excepte le cas des substances magnétiques
naturellement (Fer, Nickel...), il faut appliquer un revétement sur les matériaux isotropes
utilisés.

L'orientation des particules se fait en suspension, aprés quoi la matrice est solidifiée en

conservant l'orientation sélective des particules.

Meek et Al [19] [1986] ont mis en ceuvre une méthode de préparation d'une
ceramique renforcée de fibres pour améliorer la résistance 3 la rupture. Un mélange précurseur
de la céramique comprenant, une matiére vitreuse, un agent de couplage et des fibres est

soumis a des micro - ondes. Les fibres s'orientent dans la matrice céramique.

En 1987 Costello [20] réalise un dispositif de moulage pour composites contenant
des fibres de carbone dont la surface a été métallisée afin d'obtenir une meilleure résistance a
la charge et une susceptibilité magnétique suffisamment anisotrope. Ces fibres de carbone
metallisées, aprés avoir été insérées dans une matrice liquide, sont soumises a un champ
electrique qui induit une polarité. Un champ magnétique oriente les fibres parallélement a ses

lignes de force.

Sous toutes réserves, on peut exprimer quelques doutes quand a la faisabilité de certaines de
ces méthodes:
- 'adaptation de méthodes provenant du systéme d'orientation des cristaux liquides
(qui sont de bons isolants) doit étre assez difficile en présence de particules
conductrices qui risquent de provoquer des décharges dans le systéme soumis a des
tensions élevées;
- la rédaction des brevets (ou leur traduction) ne définit pas clairement les
caractéristiques et le type des champs utilisés. Or l'interaction avec la matiére d'un
champ magnétique est trés différente de celle d'un champ électrique;
- les phénomenes d'induction dans le cas de champs alternatifs sont rarement traités

en tenant compte de la dimension des particules.
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b- Différentes théories pour expliquer I'action des champs

La méthode développée dans le laboratoire consiste en I'action simultanée de deux
champs, un champ statique créé par un électro - aimant et un champ alternatif haute

fréquence.

L'é¢tude de l'action d'un champ magnétique ou électrique sur des particules métalliques a été
largement étudiée. Takashima [21] [1996] analyse l'influence d'un champ magnétique sur le
mouvement d'un liquide contenant des particules ferromagnétiques dans le but de déduire
l'orientation finale des particules dans le matériau. Néanmoins, la susceptibilité magnétique de

tels systemes est largement supérieure a celle de nos suspensions.

Ziabicki et Jarecki [22] [1994] ont développé une théorie afin de comprendre et/ou
simuler le mouvement de particules dans un flux uniaxial (en élongation, compression...) sous
l'action simultanée d'un champ magnétique.

Ils proposent [22] des expressions de la fonction de distribution ¥(0) permettant une analyse
non linéaire de I'orientation. Ils observent que sous certaines conditions, les particules
s'orientent indépendamment des mouvements du liquide. La fonction de distribution &

I'équilibre est donnée par:

Vo (0) = const * exp[— %(q'R / Dee)sin2 e} 5 exp{— [U0 + cj\ueq(e)s(e,e')de'] / kT}

G3-1)
avec - Dygg: I coefficient de diffusion en rotation;
- Uy: I'énergie d'interaction (liée a I'intégrale du couple magnétique entre
deux orientations);
- R: le facteur de forme hydrodynamique;
- q: valeur intervenant dans le gradient de vitesse;
- B(8,0"): expansion en polynémes de Legendre de I'énergie d'interaction
entre deux particules uniaxiales;

- ¢: la concentration en particules.

Cette expression a été reformulée par ces auteurs en 1997 [23] sous la forme

BuU
METZ
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Chapitre 3: L'orientation dans un composite 2 fibres courtes

Weq(6) = const * exp(B * x + C * x?) (3-2)

ou B et C sont des paramétres déterminés  partir des équations de consistance.

Ce traitement de I'orientation nécessite 1'application des équations hydrodynamiques et donc
la présence d'un systéme homogene. Les forces en présence sont le mouvement brownien des
particules (lié 4 la diffusion), le cisaillement et le couple lié au champs. Dans notre cas, les
particules sont trop grandes pour permettre un mouvement brownien significatif et de plus les

matériaux composites ne sont pas homogénes.

Si de nombreuses études portent sur l'orientation de particules magnétiques sous
champ statique, aucune ne fait intervenir I’influence d’un champ alternatif pour orienter des
particules non magnétiques. Les études portant sur I'utilisation des champs alternatifs haute

fréquence concernent surtout leur capacité a chauffer un matériau.

Fink et Al. [24] ont abordé les mécanismes de génération et de distribution de la chaleur dans
un composite soumis & un champ alternatif. Ce modéle peut &tre intéressant pour étudier
I'absorption du champ haute fréquence dans la profondeur de I'échantillon. Le modéle proposé
prédit I'intensité et la distribution de la chaleur 2 travers 1'épaisseur du matériau. Le composite
est représenté comme une série de plans conducteurs paralléles représentant les fibres de
carbone. Un paramétre de chauffage effectif y établit la distribution de chaleur a travers
I'épaisseur du matériau:

m-1 n+a-1 1

Viotal = ago( i=za hy +i* d

) (3-3)

- h,: distance entre deux plans de fibres de méme orientation;

- d’: facteur dépendant de la fraction volumique des fibres dans un "pli"
et de leur géométrie;

- m et n: nombre de couches de fibres dans le pli du haut et du bas dans

I'hypothése d'un laminé formé de deux plis.
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Chapitre 3: L'orientation dans un composite 3 fibres courtes

Les facteurs d'orientation mesurés sur les échantillons fabriqués sous champs ne varient que
trés peu en fonction de la profondeur de I'échantillon. On en déduit que la situation d'un
composite a fibres courtes est trop différente de celle décrite par Fink et al. pour que leur

méthode puisse y étre appliquée.

d'élaborati 'un friau site moula

3-2-1 Préparation des éprouvettes et influence de la géométrie du moule

Des éprouvettes sont réalisées & partir de compositions avec des taux de fibres de 5,
10; 15, 20 et 25 %. Le mélange résine + fibres + durcisseur est mjecté dans deux types de
moules en silicone: des moules carrés destinés a l'analyse de l'orientation et des moules
rectangulaires pour les éprouvettes de traction.

Pour le moule carré le point d’injection est au centre et pour le moule rectangulaire, il
est 2 5 mm du bord le long du petit cdté (figure 3-3). Les éprouvettes sont recuites apres deux
heures de repos selon les conditions préconisées par le fabricant (2 heures & 80°C pour la
résine ARC 40/32).

Figure 3-3 : Modes d’injection des éprouvettes

Lors de I'injection dans le moule rectangulaire, on peut négliger l'effet de 'embout de

la seringue. Pour que celui ci induise une orientation des fibres il faudrait qu'il soit beaucoup
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plus long. En théorie, lorsque le mélange va s'écouler dans le moule, les frottements contre les
parois vont provoquer une orientation des fibres. Il se forme une zone de peau dans le
composite. L'injection dans le moule carré est faite de sorte 3 minimiser l'influence de
I'écoulement compte tenu de sa petite taille et de la position d'injection au centre du moule. I
n'apparait aucune direction d'écoulement privilégiée (figure 3-4). Dans le cas des échantillons

non traités, aucune différence d'orientation n'est observée entre les deux types de moules.

Pour déterminer le facteur d'orientation du matériau, I'échantillon est usiné sur toutes
ses faces de maniére équivalente puis poli. Il en résulte la disparition d'une partie de la couche
de peau dont l'orientation est généralement plus prononcée. Les facteurs d'orientation calculés
ont donc tendance a sous estimer l'orientation moyenne. D'un autre coté, l'orientation dans la
partie centrale du matériau est mieux évaluée (prise en compte de I’orientation a I’intérieur du

matériau) ce qui sera un point important pour vérifier 'efficacité du dispositif d'orientation.
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Figure 3-4: Influence de la géométrie du moule sur le facteur d'orientation

(T300 calibrées, HY5052, t,, = 20 mn)

La comparaison d'un moule carré et d'un moule rectangulaire met donc en évidence

l'effet de l'orientation par écoulement anisotrope. Dans un échantillon rectangulaire, les
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interactions fibre-fibre et fibre-paroi induisent une orientation dans le sens de l'injection. Cette
orientation est limitée par les phénomeénes de convection dans le meélange lorsque la viscosité
est faible (taux en fibres inférieur 4 0.15).

Un échantillon rectangulaire traité sous champs aura toujours un facteur d'orientation
superieur d'au moins 0.1 a celui d'un échantillon carré et ce quel que soit le taux de fibres.
Dans le cas d'un matériau aléatoire cette observation n'est plus vraie, les deux courbes ont une
evolution trés proche. Pour des concentrations en fibres inférieures i 15%, les convections

dans le mélange sont plus importantes dans le moule rectangulaire d'oli une orientation plus
faible.

3-2-2 Influence de la viscesité du mélange résine - fibres
a- Techniques expérimentales

Les mesures de rhéologie sont effectuées a l'aide d'un rhéométre Rhéotest 2 [25].
Elles sont effectuées a 'aide d'une cellule de type couette (référence H/H) et cone plan
(référence K2 de 24 mm de diamétre):
- pour différents gradients;

- en se plagant sur le plateau newtonien.

Le rhéométre étant thermostaté, cela permet d'évaluer linfluence de la température sur la

viscosité du mélange fibre - résine.

b- Influence de la vitesse de cisaillement sur la viscosité du mélange

La résine époxyde présente un caractére newtonien. Dans une échelle logarithmique,
I'évolution de la viscosité en fonction du cisaillement peut €tre décomposée en trois domaines:
(a) le plateau newtonien;
(b) le domaine pseudo - plastique;
(c ) un second plateau newtonien.

Cette partition sera de plus en plus marquée avec I'augmentation de la concentration en fibres

(figure 3-5).
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Figure 3-5: Viscosité en fonction du gradient de vitesse appliqué pour différentes

concentrations en fibres T300mld dans la résine ARC 40/32

c- Influence de la concentration en fibres sur la viscosité du mélange

A 25°C, la viscosité augmente fortement a partir d'une concentration en fibres de
20%. Globalement, on pourra définir trois domaines de concentration:
(a) les concentrations inférieures a 6% (domaine dilué);
(b) les concentrations comprises entre 7 et 19% (domaine semi dilué);

(¢) les concentrations supérieures & 20% (domaine concentré).

Dans le domaine dilué, les interactions fibre - fibre sont inexistantes. Il en résulte une
viscosité peu différente de celle de la résine. Dans le second domaine, les interactions sont
encore suffisamment faibles pour autoriser les mouvements individuels des fibres. Dans le
domaine concentré, les interactions entre fibres sont importantes et ne laissent quasiment plus

aucune liberté de mouvement aux fibres.
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d- Inf e ] : kit visooaite diinl

La viscosité est d'une maniére générale une fonction exponentielle de la température.

Son évolution est donnée dans le domaine semi dilué par l'équation d'Arrhénius [26].

n=B *explE, /RT) (3-2-2-4)
- E, est I'énergie d'activation du flux visqueux;
- B une constante;
- R la constante des gaz parfaits;

- T la température.

Si l'on observe cette évolution en fonction de la charge en fibres, a partir de 50°C une forte
baisse de la viscosité est observée dans le cas des fibres T300mld (figure 3-6). Cette

diminution est trés nette dans le domaine concentré.
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Figure 3-6: Influence de la température sur la viscosité du mélange pour différentes

concentrations en fibres (gradient = 8.1 s”, fibres T300mld, glycérol)
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e- C aractéristi ibr vi ité du mél

(1) - Influence du rapport de forme sur la viscosité

Comme on pouvait s'y attendre, une augmentation du rapport de forme entraine une
augmentation de la viscosité (figure 3-7). Cela s'explique par I'augmentation des interactions
fibre-fibre du fait de leur longueur plus grande. A partir de 500um, de véritables pelotes de

fibres peuvent étre observées d’ot un mouillage des fibres plus difficile.
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/
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Figure 3-7: Evolution de la viscosité en fonction de la concentration en fibres pour différents

rapports de forme dans le glycérol (gradient =9 s )

(i1)- Influence de l'ensimage sur la viscosité

Une augmentation conséquente de la viscosité est observée dans le cas de fibres
ensimées dans une résine époxyde. Ceci est dii aux groupements chimiques constituant
I'ensimage. Ceux ci ayant pour but d'améliorer la cohésion fibre matrice, il s'ensuit une

diminution de la fluidité du mélange (Annexe 2).
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3-3 Elaboration d'un matériau composites sous champs magnétiques

3-3-1 Présentation théorique de la méthode dév eloppée

Le champ haute fréquence ém crée des courants de Foucault dans les fibres (a). Il en
résulte un moment magnétique M (t). En appliquant un champ magnétique statique B,,
colinéaire a ém » On observe une orientation des fibres selon I'axe des champs.

1By Blw)

dB{w)
dt

dBlw)
dt

>0

m = <0

(a)

Afin de traiter les phénomeénes d'induction il est utile de rappeler que les particules
conductrices sont trés petites par rapport 4 la longueur d'onde du champ oscillant. On trouve
ainsi un rapport entre la dimension des fibres (170 pm) et la longueur d'onde du champ
oscillant (30 m) similaire au rapport entre la taille des molécules et la longueur d'onde de la
lumiére visible. Comme pour un matériau optiquement transparent, on s'attend 3 une faible
absorption du champ oscillant par le matériau composite. Sur des échantillons de taille allant
jusqu'a 20mm de diamétre, pour une longueur de 25 mm, aucune variation de l'orientation
n'est observée sur le volume du matériau. Pourtant, si on fait varier la puissance du champ
oscillant créé par le générateur, une orientation différente des fibres est observée.

Des travaux préalables ont montré qu'il est possible d'orienter une unique fibre de carbone
dans du glycérol. Par conséquent, une explication de l'orientation basée sur des boucles de

courants a travers plusieurs fibres est impossible. Pour vérifier si l'orientation est lie a
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l'anisotropie de la susceptibilité magnétique du matériau, I'expérience a été répétée en utilisant
un fil de cuivre (matériau parfaitement isotrope). Une orientation du fil de cuivre a été
observée ce qui exclut une explication basée sur I'anisotropie de la susceptibilité magnétique
seule.

Les premieres tentatives d'explication de ce phénomeénes d'orientation [27] ne prennent pas en
compte l'aspect oscillant du moment magnétique. Ces oscillations, a la fréquence du
générateur HF (typiquement 1 MHz) sont trés rapides par rapport a la fréquence du

mouvement angulaire (0, = 0.1 Hz) de la fibre. La question qui se pose alors est pourquoi le

moment magnétique oscillant dans un champ statique B crée-t-il, en moyenne, un couple

I oyen QUi provoque 'orientation de la fibre? Ainsi, a tout instant dans le procedé d'orientation,
on peut écrire:
I'(t)=m(t)AB (3-4)

en sachant que M (t) change de signe et suit B, .

Une hypothése a envisager est que le moment magnétique induit est réduit de maniére
monotone lorsque la fibre tourne vers la direction du champ statique. Dans un cycle de
variation du champ HF, le mouvement "aller" sera un peu plus important que le mouvement
"retour”. Cette approche n'est pas compatible avec nos observations qui montrent que le
mouvement de rotation des fibres est plus rapide pour les angles intermédiaires que pour une

fibre quasiment perpendiculaire 2 la direction du champ statique®.

Dans la recherche d'une autre justification, on examine la symétrie du mouvement de la fibre
pour une inversion du moment magnétique. Sachant que le moment magnétique
mM(t,0) = M, (8).sin(w.t+ @) n'est pas connu, on se contente d'analyser 1'équation
différentielle approximée du mouvement de rotation d'une fibre seule soumise 3 nos

conditions d'orientation:

d?e dé '
prey + A.a —B.sin(6) =0 (3-5)
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O Les seules forces s'opposant a l'orientation des fibres sont d'origine liydrodynamiques vu la faible inertie et la

faible vitesse de rotation des fibres. Le liquide étant isotrope, ces forces ne dépendent pas de I'angle d'orientation

et sont probablement proportionnelles 3 la vitesse de rotation.

La constante A tient compte du frottement visqueux et de l'inertie de la particule et B prend en

compte le moment magnétique induit et I'inertie de la particule.

Le moment m(6,t)est approximé par deux moments m* et m constants et opposés. Ceci
change le signe de la constante B. L'équation du mouvement est résolue numériquement en
prenant successivement comme conditions initiales I'angle et la vitesse calculés a I'itération
précédente. Cinquante "aller-retour” de la fibre correspondent 3 100 itérations. La fréquence
des oscillations du moment magnétique étant d'environ 1 MHz, on choisit un temps
d'intégration numérique dans I'équation (3-5) de 0.5 ps. Cette démarche se Justifie par la trés
faible inertie de la fibre et par le fort frottement visqueux par rapport au couple appliqué a la
fibre.

Le tableau 3-1 donne la position et la vitesse atteintes par une fibre de moments successifs m*
(sens "aller") et m™ (sens "retour") aprés 100 itérations. On obtient ainsi une valeur de 'avance

par rapport a la position de départ.

Orientation =n/3 =n/4 =n/6 =n/8

initiale 1.047197551000000 | 0.7853981634000000 |0.5235987756000000 |0.3926990817000000

Position  apres | 1.047197541987341 [0.7853981557741881 | 0.5235987701512397 | 0.3926990776012131

100 itérations

avance aprés 501 .10° 7.7 .107 5.5.10° 4.1.10°
cycles (rad.)

Vitesse "aller" [ -0.02285864935217 |-0.0186640096944720 | -0.0131974480324338 |-0.0101008898740086

Vitesse "retour” | +0.02285864938963 | +0.018664009738040 |+0.013197448070845 | +0.010100889904407

Tableau 3-1: Positions et vitesses d'une fibre soumise au champs magnétiques pour différentes

orientations de départ (unités en radians et radians.s™)

Expérimentalement, une fibre de carbone de 10 m de longueur pour 7.10° m de diamétre met
environ 100 s pour tourner d'un angle de n/4. Ce temps correspond & environ 10® mouvements

"allers-retours”. Pour les 100 itérations, on doit trouver une variation angulaire de 40.10°
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radians. Si I'on se reporte au tableau 3-1, une variation angulaire de 1.10° radians est trouvée
avec des coefficients A et B égaux a:

A=10"; B=267530

Meéme si les constantes A et B ne peuvent étre calculées avec précision et de maniére
indépendante cette simulation permet de résoudre une controverse concernant l'explication du
phénomene d'orientation. Elle montre que les effets secondaires (la variation du couple

magnétique avec 'angle) peuvent provoquer un mouvement net qui conduit a l'orientation des

fibres.

3-3-2 Présentation du dispositif expérimental utilisé

Le dispositif expérimental est constitué :
1) d’un électroaimant produisant un champ d’induction magnétique d’intensité
maximale de 1,3 teslas;
2) d’un générateur haute fréquence de 5 kW fournissant un champ de quelques mT
entre 0.8 et 4.2 Mhz (figure 3-8).
Des plaques de protection en aluminium sont disposées sur chacun des mors de
I'électroaimant, chacun des mors étant refroidi par un circuit d'eau. Les moules sont insérés
dans la bobine Haute Fréquence puis positionnés entre les mors du champ statique.
En faisant varier I'écartement entre les mors, l'intensité du champ statique peut étre modifiée

et adaptée aux besoins (figure 3-9).
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Figure. 3-8 : Dispositif expérimental : 1) électroaimant,

2-3) bobine et générateur haute fréquence, 4) moule
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Figure 3-9: Intensité du champ magnétique statique (teslas) en fonction de I'écartement entre

les mors (mm)
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L'écartement de travail choisi est de 70 mm compte tenu de la taille du moule rectangulaire
(50 mm). Dans ces conditions, le champ statique est bien homogene (figure 3-10 et 3-
11).Dans le cas du moule carré, cette distance peut étre abaissée a 50mm. En dessous de cette
distance il n'est plus possible de travailler correctement car la chaleur dégagée par le montage
est telle que la protection des plaques en aluminium devient insuffisante. Le moule commence

a briller et surtout la résine époxyde se dénature.
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Figure 3-10: Position des points de mesure du champ par rapport au mors de gauche (Distance

0,8
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Figure 3-11: Homogénéité du champ magnétique statique en fonction de l'intensité appliquée

pour un écart de travail de 70mm entre les mors
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p p

3-3-3 Résul t é r in ncant I'ori ion fi

Dans ce qui suit, linfluence de certains paramétres sur l'orientation des fibres est

détaillée en utilisant comme support le facteur d'orientation planaire F,. Ce dernier permettra

une ¢évaluation quantitative de l'importance des parametres étudiés.

a - L'intensité du champ haute fréquence

Les indications relatives au champ haute fréquence sont celles données par les
cadrans du générateur.
L'orientation des fibres de carbone dans le matériau composite augmente avec l'intensité du
champ haute fréquence ainsi qu'avec le temps d'application de celui-ci. Cette évolution peut

&tre observée en fonction de la quantité de fibres de carbone T300mld (figure 3-12).
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figure 3-12: Orientation en fonction de l'intensité du champ haute fréquence pour différents

taux de fibres (B = 0.7 teslas, t,, = 20 mn, fibres T300mld, résine ARC 40/32)

Les incertitudes sur le facteur d'orientation ne permettent pas de déduire une loi de

croissance. Néanmoins, on peut supposer que I'évolution de l'orientation avec l'intensité du
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champ haute fréquence est linéaire. Globalement, la pente de cette droite imaginaire décroit
avec l'augmentation de la concentration en fibres.

On note cependant le comportement particulier pour une concentration de 10% et pour les
faibles intensités de champ HF (F, = 0.63). Cette orientation élevée provient probablement de

l'injection dans le moule. Ce phénoméne a été observé a de nombreuses reprises.

b- L'intensité du champ statique

Pour des intensités du champ magnétique statique inférieures a 0.55 teslas, méme
avec un champ haute fréquence de 0.9, il est impossible d'orienter un échantillon (figure 3-
13). Au dela de 0.55 teslas, on note un pic d'orientation pour environ 0,75 teslas aprés quoi, F S
diminue. Cette baisse s'explique par 'augmentation de la température liée au rapprochement

des mors de I'aimant. L'augmentation de l'agitation thermique résultant perturbe I'orientation

des fibres.
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Figure 3-13: Orientation en fonction du champ statique pour différentes concentrations en

fibres (fibres T300mld, résine ARC 40/32, HF = 0.9 et t,r = 20 mn)
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On remarquera que I'effet d'orientation par injection est trés visible pour de faibles intensités
du champ. Lorsque la concentration en fibres augmente, celles ci ont tendance a s'orienter

mutuellement dans le sens de I'injection du fait des interactions mécaniques entre elles.

c- Influence de 1a t .

Lors de la fabrication d'un échantillon, la température s'éléeve de fagon assez

importante. Deux phénomeénes sont 4 retenir:

(1) le premier lié aux caractéristiques du montage. Pour augmenter
lintensit¢ du champ statique, il faut resserrer les mors de l'électroaimant. Ceux ci se
rapprochant de la bobine haute fréquence s'échauffent rapidement malgré la mise en place des
plaques de protection en aluminium.

(2) le second est di & la nature des fibres utilisées et plus particuliérement a

leur résistivité volumique (échauffement par effet Joule).

Analyser l'influence de la température sur l'orientation est une opération complexe car elle fait
intervenir des évolutions antagonistes. En effet, si une augmentation de la température
diminue la viscosité du mélange, elle implique simultanément une diminution de la durée
d'utilisation de la résine. Cette limitation dans le temps pose des problémes car il est
nécessaire de soumettre le mélange aux différents champs pendant une durée minimale si l'on
veut obtenir une bonne orientation des fibres.
Afin d'appréhender efficacement l'influence de la température, deux types de fibres

sont utilisées:

(a) des fibres PAN T300mld;

(b) des fibres a base de braie P55.
La résistivité volumique des premiéres est de 18.10° Q.m tandis que celle des P55 n'est que

de 8.5.10° Q.m.

L'échauffement des fibres perturbe I'orientation en induisant une convection
thermique. Le dégagement de chaleur produit par effet joule est nettement plus important dans

le cas des fibres T300 mld (figure 3-14) que pour les fibres P55 (figure 3-15). Cela implique
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que dans le cas des fibres T300 mld la durée d'utilisation de la résine diminuera fortement

avec l'augmentation du taux de fibres.
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Figure 3-14: Evolution de la température en fonction du temps (fibres T300 mld)
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Figure 3-15: Evolution de la température en fonction du temps (fibres P5 5)
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Figure 3-16: Evolution de I'orientation en fonction de la température:

(10% de fibres, HF = 0.9, B = 0.75 teslas, t,, = 20 mn, résine ARC 12/ 15)

Si lon décrit I'évolution du facteur d'orientation planaire en fonction de la
température pour une concentration fixée en fibres (HF = 0.9, B = 0.75T), une chute
significative de I'orientation est observable a partir de 70°C (figure 3-16). Les résultats

obtenus dans le paragraphe 3-3-3-c sont donc confirmés.

d- Influence de la longueur des fibres

Une augmentation de la longueur des fibres entraine elle aussi une diminution de
l'orientation par un phénomeéne d'encombrement stérique et une augmentation des interactions
fibre - fibre (figure 3-17). Cet effet est d'autant plus marqué que la concentration est élevée.
Avec la longueur, les enchevétrements sont de plus en plus fréquents et la liberté de
mouvement des fibres (rotation...) devient de plus en plus restreinte. La limitation dans la
puissance de notre dispositif ne permet pas de rompre ces contacts mécaniques. Il en résulte

une mauvaise orientation.
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Dans sa configuration actuelle, l'instrumentation utilisée ne permet d'orienter, avec
un gain d’orientation intéressant par rapport aux techniques par injection, que des fibres dont

la longueur est inférieure & 200pm.
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Figure 3-17: Evolution de I'orientation avec l'augmentation de la concentration pour
différentes longueurs de fibres (HF = 0.9, B = 0.75 teslas, tor =20 mn, fibres T300mld et
résine ARC 40/32)

e- Influence du temps d'orientation

Les effets de la durée de I'orientation sous champs sont étudiés en tenant compte des
puissances développées par le champ statique (figure 3-18) et par le champ haute fréquence
(figure 3-19).

En ce qui concerne le champ statique (Fig.3-3-3-g), la meilleure orientation est
obtenue au bout de 20 mn (HF = 0.9; B = 0.75 T). Pour une durée inférieure, I'orientation
observée est de moins en moins bonne. Pour un temps d'orientation d'une minute, il n'y a pas
de chute de l'orientation pour des champs statiques supérieurs a4 0.8 teslas. La chute
d'orientation est liée & une élévation importante de la température.

De ces résultats, on déduit que sur un intervalle d'une minute, I'échantillon n'a pas le

temps de chauffer suffisamment pour que I'agitation thermique perturbe l'orientation.
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Des essais ont été effectués pour des temps supérieurs & 20 mn sans conduire a des
améliorations substantielles de l'orientation. Diminution de la durée d'utilisation de la résine
époxyde et élévation de la température agissent de maniére néfaste (a 60°C, la durée

d'utilisation de la résine ARC 40/32 est de 20mn).
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Figure 3-18: Evolution du facteur d'orientation planaire en fonction de 'intensité du champ

statique pour différents temps d'orientation (avec un champ HF = 0.9 et 10% fibres T300mld)

L'évolution de l'orientation sous I’influence d’un champ haute fréquence croissant et pour
différents temps d'orientation est donnée dans la figure (figure 3-19). La meilleure orientation

est a nouveau obtenue pour un temps de 20 mn.

L'évolution de l'orientation en fonction du champ HF est quasiment linéaire. L'orientation
maximale étant obtenue pour le champ HF le plus élevé. Aucune chute de l'orientation n'est

observée pour un champ HF élevé.

Cela confirme que I'une des raisons de I'élévation de la température du mélange est I'electro -
aimant et plus particuli¢rement la proximité entre les mors et la bobine haute fréquence. Il en

résulte alors un échauffement excessif des mors et donc de I'échantillon.
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Pour des temps d'orientation de 1mn et Smn, les courbes ont une pente qui diminue pour des
intensités supérieures a 0.6. Cela montre que méme avec un champ haute fréquence élevé et

pour une faible concentration en fibres, il faut un minimum de temps pour orienter toutes les

fibres.
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Champ haute fréquence

Figure 3-19: Evolution du facteur d'orientation planaire en fonction de I'intensité du champ

haute fréquence (champ statique = 0.75 T; 10% de fibres T300mld)

3-3-4 Facteur d'orientation obtenu en fonction du type de résine (ARC 12/15, ARC

40/32 2,219

L'étude de I'orientation pour différentes résines permet de quantifier I'influence de la
viscosité et la durée d'utilisation (figure 3-20). Certaines résines voient leur viscosité
augmenter progressivement (AY105) alors que d'autres présentent une variation brutale au
bout d'un temps donné (ARC 40/32).

La résine AY105 se comporte différemment par rapport aux autres du fait de sa viscosité tres
¢levée. De bons résultats ont néanmoins pu étre obtenus en utilisant un moule carré

thermostaté (chapitre 1) qui permet de réguler la température de I'échantillon.
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En chauffant le mélange & 65°C, des orientations de l'ordre de 0.8 ont été obtenues pour des
concentrations inférieures & 10%. Au deld, les orientations chutent trés rapidement et
deviennent identiques a celles obtenues a 25°C.

En ce qui concemne les autres résines les orientations obtenues sont liées 2 la viscosité du

melange. Plus la viscosité est faible et plus le facteur d'orientation est élevé.
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--4-- CY 219 --v-- ARC 12/15
---0--- ARC 40/32

Figure 3-20: Orientation en fonction de la concentration en fibres pour différentes résines (HF

=0.9, B =0.75 teslas, t,, = 20 mn, T°C = 25, fibres T300mld)

3-4 Conclusion

Dans ce chapitre une étude de l'orientation des fibres de carbone 2 I'aide du dispositif
mis au point a été effectuée. Un certain nombre de paramétres ont été pris en compte et leur
influence évaluée. Il en ressort que I'élément essentiel qui agit sur l'orientation est la viscosité
du mélange. Par conséquent tous les facteurs qui influencent la viscosité, dont la température,

ont un effet sur I'orientation.
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Les variations des paramétres régulant l'orientation ne sont pas indépendantes. Par exemple,
pour mieux orienter les fibres, il faut augmenter le champ statique. Cela entraine une élévation
de la température, une diminution benéfique de la viscosité mais malheureusement aussi une

baisse de la durée d'utilisation de la résine, et donc du temps disponible a l'orientation...

Cette étude montre aussi les limites du montage actuel. Il apparait primordial de pouvoir
refroidir les mors de l'electro - aimant de fagon & diminuer la chaleur dégagée. La longueur
limite des fibres est de 200 pm pour des concentrations inférieures a 20%. Pour aller au dela,
il sera nécessaire d'augmenter la puissance du champ statique ou alors de mettre au point un
dispositif permettant de déméler les agrégats de fibres pour faciliter leur orientation (par

exemple un dispositif 3 ultrasons).

Pour des concentrations en fibres courtes (~100um) inférieures & 20%, I'appareillage est trés
performant par rapport aux autres méthodes existantes. Il permet d'obtenir des matériaux
composites a fibres courtes orientées de grande qualité. I sera possible & 1'avenir de produire
des matériaux dont l'orientation est fixée au préalable et de vérifier ainsi les hypothéses de

certaines simulations.

Dans cette optique, le chapitre suivant présente un certain nombre d'essais mécaniques qui
sont comparés a des simulations. Puis dans le chapitre 5, des mesures de conductivité
thermique sont effectuées sur les matériaux composites orientés et les résultats comparés aux
simulations. Cela permetira de vérifier la validité du facteur d'orientation comme parametre et

de tester certaines simulations.
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Chapitre 4: Facteur d'orientation et propriétés mécaniques

L’intérét croissant porté ces derniéres années aux matériaux composites est dii au
compromis trés intéressant entre propriétés physiques et poids. Ce chapitre présente plus
particuliérement les caractéristiques meécaniques des composites.

Les matériaux élaborés font partie de la gamme des composites de haute technologie, dont la
resistance mécanique est proche de celle des métaux pour une densité nettement inférieure.
Ceci explique en grande partie les efforts portes sur ces composites par les entreprises de

pointe dans les domaines de I’aéronautique, de ’espace, de ’automobile...

Dans le cas de combinaisons résine polymérique - fibres courtes de carbone, les
propriétés mécaniques €levées s’expliquent par ’association d’un matériau de faible densité et
fortement déformable (1a résine) a des fibres dont la résistance mécanique est trés élevée et la
déformation trés faible. Ce sont les caractéristiques finales souhaitées du composite qui

guideront le choix de la résine et du renfort.

Dans ce travail, on se situe en grande partie dans le domaine de déformation élastique
du matériau (figure 4-1). Le but recherché est d’augmenter la valeur du module d’élasticité
(ou module d’Young). Les tests mécaniques effectués sont uniquement des essais de traction.
Le matériau idéal retenu comme borne supérieure de comportement est un composite 2 fibres
de carbone longues, orientées dans la direction de sollicitation mécanique. A 1’aide du
dispositif expérimental mis au point (chapitre 3), des quantités croissantes de fibres sont
orientées dans différentes résines de maniére a suivre les variations du module d’Young et a

se rapprocher du comportement du matériau idéal.

Aprés une présentation du matériel utilisé et des normes choisies, la variation du
module d’Young est étudiée en fonction de différents paramétres de fabrication tels que
I'intensité des champs, le type de résine, la porosité...

La cohérence des résultats expérimentaux avec différentes simulations mecaniques  est
vérifiée. Ceci permet d’évaluer ultérieurement leurs validités respectives mais aussi dans
certains cas de vérifier si ’orientation déterminée par analyse d’images de la surface (chapitre

2) représente bien I’orientation du matériau en volume.
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4-1 Bibliographie

De nombreuses théories permettent d’expliquer le comportement des matériaux
soumis 4 une traction mécanique [1]. Si certaines d’entre elles reproduisent 1’expérience en
introduisant un ou plusieurs paramétres expérimentaux, d’autres sont le fruit d’une démarche

théorique compléte.

4-1-1 Le module d'élasticité mposite 3 fibres

Le module d'Young E relie la contrainte appliquée au matériau o 4 la déformation

obtenue € par l'intermédiaire de la loi de Hooke [1]:

o =Ee (4-1)
Dans la pratique, le module E est déterminé en prenant la pente a l'origine de la courbe reliant
contrainte appliquée et déformation obtenue (figure 4-1). Cette courbe peut étre décomposée

en deux parties: I'une associée au domaine élastique et ’autre au domaine plastique. La partie

¢lastique peut étre approximée par une droite dont la pente est le module d'élasticité.

g’ﬂl T

Contrainte
maximale

Contrainte (MPa)

B N i

20, - E Domaine plastique | -
Domairte '
. élastigue . : 5
0,00 02 L] 0,08 f 0.kl
Déformation Déformation &
la rupture

Figure 4-1: Courbe contrainte - déformation pour un polymére (E=1526MPa) [1].
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D’une maniére générale, 1’addition de renforts (fibres, billes, whiskers...) dans la
résine va avoir pour effet d'augmenter cette pente et 'importance de la zone élastique tout en
diminuant la partie plastique. Il en résulte un matériau dont la rigidité est améliorée.

Un second paramétre va caractériser la bonne tenue en sollicitation longitudinale du matériau:
la contrainte a rupture. En effet, il est fréquent qu’une augmentation de la rigidité du matériau

entraine sa fragilisation ce qui rend nécessaire ’étude de la rupture.

Sous forme de fibres, la matiére 3 une résistance a la rupture, et souvent un module
d'élasticité, beaucoup plus élevée que sous forme massique. L'opération d'étirage lors de la
fabrication des fibres élimine les défauts qui affaiblissent la matiére et I'on obtient alors une
structure anisotrope présentant une résistance et un module élastique croissants mais une
déformation 4 la rupture décroissante lorsque le taux d'étirage augmente (chapitrel

paragraphel).

Ce type de raisonnement peut étre étendu au composite lui méme. Ce dernier est formé d'une
matrice polymere renforcée de fibres courtes. Le comportement mécanique du matériau va
dépendre de l'orientation des renforts par rapport a l'axe de sollicitation mécanique. Plus
l'alignement sera élevé et meilleur sera le comportement mécanique du matériau [2].

Un troisiéme facteur 4 ne pas négliger est l'interface renfort - matrice. Un bon mouillage de la
surface des fibres voire I'établissement d'interactions physico - chimiques entre fibre et

matrice sous forme d'ensimage (chapitrel, paragraphe 2-1-b) est donc important.

4-1-2

Un certain nombre de théories, choisies arbitrairement, sont briévement expliquées et

regroupées par catégories.

a- Historigue ré i

* Le modéle de Guth 3]
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Une des premiéres modélisations du comportement des composites est basée sur
I'équation d'Einstein donnant la viscosité d'un fluide avec des particules sphériques en

suspension:
Ne =N, (1+ K,::Vg) (4-2)
7. viscosité de la suspension;
N Viscosité de la matrice;

K;: coefficient d'Einstein;

V;: fraction volumique des inclusions.
Guth a généralisé cette équation en introduisant un terme d'interaction entre particules. Pour

des particules non sphériques, le module d’Young du composite E est donné en fonction du

module de la matrice E,, et de la fraction volumique de fibres V;:
E. =E.(1+0.67pV, + 162p3*V?) (4-3)
ou p=l/d, rapport de forme de la fibre (I sa longueur et d son diamétre), doit &tre tel que p>>1.
* Modé¢ eri all¢

- Modé¢le paralléle:

ce modele constitue la limite haute pour le module du composite [1]. La déformation
est considérée comme uniforme dans les deux phases du matériau, I'une étant la fibre et l'autre
la résine. Les deux phases sont associées en paralléle, ce qui permet de retrouver la loi des
mélanges:

E.=EV,+E_V, 4-4)

- Modéle série:
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dans cette théorie, la contrainte est considérée comme uniforme dans un matériau’
formé de deux phases, I'une contenant les fibres et l'autre la résine, mises en série [1]. Le
modele qui en découle va constituer la borne inférieure du module du composite:

EfEm

E.= E\V,, +E_V,

(4-5)

b- Les modéles phénoménologigues

Ces modéles utilisent des paramétres expérimentaux.

* Modgele de Cox [4]
Il s'applique aux fibres courtes parfaitement orientées. La charge appliquée est
considérée comme transférée de la matrice a la fibre par un phénoméne de cisaillement a
l'interface représenté par un taux de cisaillement © fonction du rapport des modules des deux

phases. Les contraintes dans la matrice étant négligées. Il vient:

E, =E,(1-V,)+E,V.(1- ta";‘(z) ); (4-6)
1 2t i

z= o (— )2 @47
o E; In(?)

l: longueur de la fibre.
r: rayon de la fibre.

2R: distance du centre d'une fibre a une autre.

* Modgle de Hirsch [5]
Ce modele contient un parameétre expérimental x qui peut &tre relié a I'adhésion fibre

- matrice. Avec x=0, on retrouve le modeéle série et avec x=1, le modeéle paralléle:

EE,
E. =x(EfV,+Eme)+(1—x)“(EV f+E V) (4-8)
f'm m*f
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* Modéle de Takayanagi et Al [6]
Tout comme le modele précédent, celui ci combine modéles série et paralléle. Le
parametre expérimental est a dont la valeur pour un matériau composite chargé de 3% de

fibres est d’environ 2.

o s (1-a)
(1-V,)E, + VIE, E;

E, =

Cc

Y. (4-9)

Ce mod¢le (bien adapté aux polymeres cristallins) peut se représenter symboliquement par:

l

matrice I1 a

]

a: fraction volumique de I’élément en série;

b: fraction volumique de D’élément en
matrice ||z | fibres
— —

1-b b

|

parall¢ele.

* Mode¢le de Kelly et Tyson [7]

Il s'agit d'une amélioration de la loi des mélanges. Dans le cas d'un composite
unidirectionnel, ce modéle tient compte des contraintes a l'interface et de la longueur des
fibres. La matrice entourant la fibre est supposée se déformer plastiquement lorsque le

cisaillement a I’interface atteint la valeur critique.

|
Ec =Fp(1-—2)EfVs + VipEm (4-10)
21
I: longueur moyenne des fibres;

|.: longueur critique des fibres.

La longueur critique est définie comme la longueur de la fibre en dessous de laquelle
se produit un arrachement de la fibre en plus d'un transfert de charge. Cette longueur peut Etre

déterminée a l'aide de la formule de Hsueh [8]:
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p prop q

a i
>
.
’,rn

Ef
avec E—>15 (4-11)

-lln
m

* Modéle d Ipin - Tsai

Pour des composites a base de fibres courtes unidirectionnelles, les relations de base

sont:
E. 1+2anV,
— = 4-12
Em 1 L Tlvf b ( )
E E
n=(=—-1/(=+2a) avec a=l/d. (4-13)
Em Em
Dans le cas ou =1, on obtient le module transversal du composite.
* Modele de Counto[10]
La liaison entre particules et matrice est considérée comme parfaite. Ce modéle
conduit a:

1 1-V2 1
e - 3 — . (4-14)

E 11
™ (1-VR)/VZE, +E,

* Modgele de Paul [11]

La charge et la résine sont soumises & une contrainte macroscopique homogeéne.

L'adhésion entre particules et matrice est supposée efficace (pas de décohésion):

2
1+(m-1)V?
2

E. =En( ); (4-15)
T+(Mm-1(V¢ -V,)
avec m = EE;_ (4-16)

* Modéle de Hashin et Shtrikman [1
Ce modele variationnel a pour but de réduire I'écart entre les modéles série et
paralléle. On aura donc un modéle "bas" et un modele "haut". Les auteurs prennent ici en

compte la contraction de Poisson du composite et considérent que la réponse du composite a
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p prop: q

une sollicitation est isotrope et linéaire. A la différence des modéles de Voigt et Reuss, ce

modele prend en compte la présence d’une phase continue (la matrice) et d’une phase

discontinue (les fibres).

SiK, et G, sont les modules de compressibilité et de cisaillement du composite, le coefficient
de Poisson du composite est donné par:

3K, - 2G,

"= 2(G, 13K, ) =

On obtient ainsi les limites entre lesquelles doivent se trouver les résultats obtenus par d'autres

théories plus approximatives.
c- Modéles d'homogénéisation
*La méthode de I’inclusion équivalente selon Eshelby [13].

Cette méthode est adaptée 4 des matériaux contenant de faibles concentrations en
fibres (domaine dilué).
Eshelby considére que les contraintes internes du matériau sont dues 2 une inadéquation entre
les formes des constituants (fibres et résine). Si I'on assimile une fibre 4 un ellipsoide dont le
facteur de forme est quelconque, on considére la contrainte comme uniforme sur toute sa
surface.
Un composite supposé homogene et infini est décomposé en deux domaines: la fibre et la
matrice. Pour une déformation imposée au matériau, I’amplitude de la déformation de

I’inclusion est déterminée.

Eshelby a visualisé les déformations a l'aide de grilles dont les lignes représentent les

différents déplacements et 1'épaisseur la rigidité du matériau (figure 4-2).

La fibre est découpée dans le matériau élastique homogene non contraint et subit une

déformation &' en dehors des contraintes appliquées & la matrice (on parle de déformation
ppliq p
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libre). Son volume ayant changé, elle ne peut plus étre replacée tel quelle dans la matrice, sa

surface doit étre déformée de — " .

Une fois en position, fibre et matrice forment i nouveau un matériau homogéne mais un
champ de contraintes et de déformations élastiques se crée dans la fibre et dans la matrice. Le
matériau est alors caractérisé par une hétérogénéité de prédéformation d’un milieu homogene

et iln’y a pas d’hétérogénéité élastique.

En considérant le milieu isotrope, Eshelby recherche un équilibre entre fibre et
matrice pour une déformation contrainte €° liée 4 la forme initiale de la fibre. Comme la fibre

est déformée uniformément, la contrainte de la fibre G, est calculée avec la loi de Hooke en

faisant intervenir la déformation élastique (€° — €' ) ainsi que le tenseur de rigidité GM.

= _C (¢ =T
o, =Cy,(e°-g") (4-18)
T OO IITTIT
(S { AR REES STy e |
/1 ULy
il ] A =, 1 ~
3 7!""-"'"——-“_ i — 1 ;
- 1~
\ J YA
T ’ I LT
EmE ENENEygag aRERAERBE]
\ e=( L0 R
\ - I Cn s¢
[ T T - I
| EENL NS - v
i r ~— "‘a":'nlii-#.'.’r'.'”’”_‘_.-..
++1] T1 f:r“ - yi O'A
. TIIITT =5 : = = ™
| INAEEEN| ';"l 1 I e e L O |
CHOr =t ]
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figure 4-2: Opération de déformation d'Eshelby

Pour une déformation donnée &', le calcul de la contrainte appliquée a la fibre nécessite donc
la connaissance de la contrainte €°. Eshelby montre que cette derniére peut étre obtenue a

partir de €' en utilisant un tenseur appelé tenseur du quatriéme ordre d'Eshelby. Celui ci est

calculé en utilisant le facteur de forme de la fibre ainsi que le coefficient de Poisson du

matériau (Tableau 4-1).
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g§°=Sg". 4-19)

Le tenseur S fait le lien entre la forme finale de la fibre soumise a une contrainte et
les incertitudes initiales dues aux caractéristiques de la fibre. Connaissant la forme finale, la
contrainte vraie subie par la fibre est évaluée en se basant sur le cas non contraint. Pour cela
on combine (4-18) et (4-19) pour obtenir (4-20). La résolution de cette équation fera I’objet de
tous les calculs liés aux inclusions.

G, =C,(S-Ne" (4-20)

I : Matrice identité.

Les éléments du tenseur d'Eshelby d'ordre 4 sont:

S =0 3-4v
2 Si212 =Sz = S,2112 =Sz = 8(1-v)
S. =S = S—v Sia13 = S3a1 = Say4s = Sgya
1111 2222 8(1 - V)
1+4v 1
Si122 =Sy = m = Saz32 = S22 = Spas2 = Sz = 4
v
Si13s = Sppm = m
et pour tous les autres: Sy =0
avec: 2 iL
[, = —Sy(s(sz ~1)2 —cosh™ s)
(s? -1)2
3 1-2v (4-3l,)
= . = = — - 4 —_
g 8(1—v)'R 8(1-v) i Q3(s2-1)"3 2,
Avec les notations contractées suivantes:
1 (1,j,k=1,2,3 et i#j#k)
Sii = SiiSy; = S5y = ESS+k,3+k

Tableau 4-1: Le tenseur S d'Eshelby d'ordre quatre.

Lorsque I'on charge un composite élastique homogéne, la fibre de module C, est

assimilée & une hétérogénéité élastique induisant une perturbation de la contrainte appliquée
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(") et de la déformation observée (g*) (la matrice étant considérée comme homogeéne et
infinie de module C,, ). Dans le cas d'une inclusion homogeéne on aura donc:

G, +6" =Cy,(&°-&")+C,zg" (4-21)

o est donné par (4-20) et on a:

g =0,&" (4-22)

Dans le cas d'un composite réel, la réponse du matériau & une sollicitation sera
différente de celle du composite élastique homogene. La méthode de Pinclusion équivalente
a pour objectif de se ramener au cas précédent. Si I'on dispose d'une liberté totale dans le
choix de la forme de l'inclusion fantdme, la déformation libre " peut étre choisie de fagon &
rendre compte de la contrainte réelle a laquelle est soumise la fibre lorsque le composite est
soumis & une charge donnée. Les inclusions vraies et fantémes peuvent alors étre
interchangées sans perturber la matrice.

La contrainte et la déformation sont donnés (4-23) dans e cas des inclusions fantémes et par

(4-24) pour l'inclusion vraie (application de 1a loi de Hooke (1D:

Déformation = (g° +&")
Contrainte = C,(g° + g*) (4-23)

€° étant la déformation de 'inclusion non perturbée.

Déformation = (g° +&*)

Contrainte = 5, +5" = C,,(e° —€" )+ C, " (4-24)
f M M

Une comparaison avec I'expression de ¢ (déformation avant I’application de la charge
externe), donnée dans (4-19) permet d'obtenir la déformation appliquée a l'inclusion fantéme

pour qu'elle corresponde 4 la contrainte réelle.

&' =-{(C,-C,)5+C,] ' (C,-C, )" (4-25)
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Les déformations de I'inclusion fantdme étant connues, la contrainte exercée sur la fibre est
déterminée d'apres (4-24) et(4-21):
5, +5* =-C,(8-1)|(C, - C)S +C,] (C, - C,,)e" + Cp*
(4-26)

Dans un systéme non dilué, la matrice n’est plus infinie et les contraintes qu’elle

subit interagissent avec celles de la fibre. Cela se traduit par la superposition d’une contrainte

G° aux contraintes existantes.

Le bilan des contraintes donne alors :
(1-f)o® +f(5, +5°)=0; (4-27)
f fraction volumique occupée par une fibre seule.

La contrainte G° représente également les contraintes induites sur une fibre par ses voisines.
11 suffit pour cela de remplacer f par V, (la fraction volumique des fibres) dans (4-27).
(1-V;)<o >, +f<o>=0 (4-28)
avec:

< G >, contrainte moyenne dans la matrice;

< ¢ >; contrainte moyenne dans les fibres.

On notera que cette approche ne prend en compte que les effets moyens de 1’ensemble des

fibres sur une d’elles.

Lorsqu’une charge externe est appliquée au matériau et pour des composites non

dilués, les modifications & apporter au raisonnement précédent se traduisent par:
- contrainte sur l'inclusion fantéme: 6,+ <& > +6" =< >, +6"
- déformation de I'inclusion fantéme: €° + &%+ <€ >,,.
En conséquence:
- pour l'inclusion vraie, (4-21) devient:
<G> +6" =C,(E° +E*+ <E>; (4-29)
- pour l'inclusion fantéme (4-23) devient:

<G> +0" =Cy(E° +8 "+ <E>, -€"); (4-30)
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- pour la déformation libre (4-25) devient:

&' =~(Cv-C/ XS ~f(8-1)-Cy)"(Cy - C, e . (4-31)

Une fois €' déterminée, la contrainte moyenne (pour une seule fibre) peut étre calculée par:
<6 >y=-f.C (S-1)E" (4-32)
<6 >=(1-f)C,,(S-Ng" (4-33)

A partir de ces contraintes moyennes, il est alors possible d'atteindre les contraintes €lastiques

et d’en déduire les propriétés des matériaux.

Par définition, le module élastique du composite C, est relié & la déformation du
. 7N : r —A
composite (rapportée a son volume) sous une charge appliquée (g_').
6*(=Cyg")=C g2 =C (e"+<E>,) (4-34)
avec < ¢ > déformation moyenne du composite provenant des contraintes

internes causées par les différences de rigidité.

C. est évalué en considérant que dans la matrice les déformations internes moyennes
provenant des inclusions sont nulles en moyenne. Ainsi, la déformation totale se décompose
en une deformation moyenne de la matrice et une déformation présente uniquement dans les

inclusions €. On en déduit:

c"(=Cys")=C,&" =C,(8"+ < >,). (4-35)

La déformation moyenne de la matrice est calculée en se basant sur le composite fantdme

pour lequel le bilan des contraintes internes (4-27) s’écrit:
(1-V;)Cy <& =y +V,Cyy(<E > +8°-E7)=0;
<&emy=-V,(e°-&")=0; (4-36)

<E=t=VE'.
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A
11 en résulte la déformation moyenne du composite &, =" +V,g"

et en y substituant la valeur de €' donnée dans (4-31) on obtient:

es =g -f((C,, C)(S -f(S-1))-C,)"(C, -C,)s". (4-37)

La contrainte due 2 la charge appliquée se calcule a I’aide de (4-34).

5" = C.[Cy's" -V {(Cy-C 5 - W(S - 1]-Cu} '(Cu-T.JCu's"]

(4-38)
L'expression du tenseur de rigidité sera donc:
— — = = =g = == = =
C.= [cg f {(Cf N CM)[S ~V,(S- |)] + CM} (C, - CM)C,\;‘] (4-39)
Le module d'Young axial s’écrit a partir de la relation précédente:
1 ot
Ey = (4-40)

Cii ef+Ve’
La méthode d'homogénéisation d'Eshelby sert de base aux méthodes auto-cohérentes

présentées ci - apres.
elques méth uto-cohérentes [14

Ces simulations permettent de décrire le comportement de matériaux ayant des
concentrations plus élevées en fibres.
Tous les renforts sont insérés successivement dans un milieu homogéne équivalent ayant les
propriétés du matériau composite étudié. Ce milieu subit une contrainte ou une déformation
donnée.

L’équation du tenseur des modules effectifs est donné par

X,(C,-C,)i+S.C'(C,-C) (4-41)

Mz

C=C,+

Il
-

Cette équation se résout de fagon itérative, en prenant comme itération initiale le résultat

obtenu par la méthode de simulation d’Eshelby.
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Ces méthodes auto-cohérentes ont tendance & surestimer les propriétés mécaniques
du composite lorsque les concentrations en fibres sont supérieures a 50%.
L’¢écart théorie - expérience que 1’on observe a des concentrations élevées est dii au fait que
dans ces modeles, la fibre est considérée comme entourée d’un matériau homogene dont les

propriétés €lastiques sont celles du composite. Or ces derniéres sont inconnues.

d- Quelques modeles particuliers

Une méthode basée sur la contrainte moyenne dans le composite est développée par
Mori et Tanaka en 1973 [15]. La fibre est placée dans un milieu correspondant mieux au
milieu réel donc avec une meilleure prise en compte de la déformation de la matrice autour
des fibres. La déformation moyenne de la matrice est traitée comme une déformation plus une
perturbation. Pour une fibre, la déformation moyenne est calculée par la méthode de
Iinclusion équivalente [13] vue précédemment. L’expression du tenseur des modules effectifs
s'écrit:

Vr r )_1 (4'42)

Mz

[ — N —_— =g —t ry
C=C,+(ZV.(C, —C,)T.)(V,I +
r=1

1

-
n

T, tenseur de localisation calculé dans le cadre d’une homogénéisation en
solution diluée;

V., la fraction volumique de la phase r.

Le milieu entourant la fibre est considéré comme ayant les propriétés de la matrice. La
deformation moyenne de celle ci est obtenue en faisant varier la déformation macroscopique
appliquée. Les résultats de cette modélisation sont fréquemment inférieurs a ceux provenant

des modeles auto-cohérents. Ils sont assez proches de certains modéles phénoménologiques.

A titre d'information, on citera aussi le modéle du cluster [16]. Cette théorie
relativement récente prend en compte les interactions mécaniques entre les fibres immergées

dans la matrice prise comme référence.
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4-2 Les techniques expérimentales

Les essais de traction permettent d'accéder & un certain nombre de renseignements
par le biais de la courbe force - déplacement tels que la courbe contrainte - déformation, la

contrainte a la rupture, les domaines élastique et plastique, le module d’élasticité.

4-2-1 L’appareillage utilisé

Dans notre cas, la machine de traction utilisée est du type ADAMEL - LHOMARGY
DY 25 de 20 daN. Les essais sont effectués 4 température ambiante 3 une vitesse de 1mm/mn.
L’appareil n’étant pas automatisé, les résultats sont recueillis sur papier millimétré.
Le dépouillement des résultats nécessite de transformer la courbe force - allongement en
courbe contrainte déformation. La déformation du matériau et la contrainte appliquée se

déduisent de:

c=F/S (4-43)
e=AL/L, 4-44)
avec: - L, longueur initiale de la partie efficace de I’éprouvette;

- AL variation de la longueur;
- € épaisseur utilisée dans le calcul de S;
- F force appliquée

- S section de I’éprouvette en son milieu.

4-2-2 Les normes choisies

Pour les essais de traction, un certain nombre de normes sont disponibles: ISO 527,
ISO 3268 SM.C et ISO 6239 pour les petites éprouvettes. La norme retenue pour les
composites étudiés en traction est référencée ISO R527 (Figure 4-3). Les contraintes
expérimentales dans la fabrication des échantillons entrainent des dimensions des éprouvettes
inférieures a celles imposées par la norme. Pour pallier & cette difficulté, un méme rapport

d’homothétie de 0.55 est appliqué pour toutes les gammes d’éprouvettes (Figure 4-4).
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90

Figure 4-3: Norme ISO R527 pour éprouvette de traction
50

11 20 N

N

08

Figure 4-4: Dimensions de 1’éprouvette de traction compte tenu d’un rapport d’homothétie de

0.55

4-2-3 Les mesures de densité

Ces mesures ont pour but de déterminer le taux de porosité des éprouvettes de
traction a I’issue des étapes de fabrication et d’usinage. L’importance du taux de porosité dans
un matériau va influencer la résistance mécanique.

Les mesures sont réalisées a 23 +/- 0.5°C par immersion. Le poids de I’échantillon dans I’air
(densité connue) est comparé 3 celui dans I’isopropanol (densité mesurée a 1’aide d’un
pycnometre). La balance utilisée (réf. chapitre 1) permettant une mise & zéro, la pesée du porte

¢chantillon dans I'isopropanol est donc inutile. La densité est calculée 3 partir de:

m,; * di —-m, n *d i
denSitééxpéﬁmentale = ( = - S af) (4'45)
My — misopropanol
denSitéthéorique = Vﬁbres & 1'76 + (1 — Vﬁbres ) * 1’1 (4'46)
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dthéorique _ dexpén'mentale

d

Taux.de.porosité = (4-47)

théorique
avec dy; = 0.0006473 g/em’ , diyyopae = 0.7835 g/em’ et Vi, la concentration volumique en
fibres.

On notera que dans ce calcul de la porosité, les cavités présentes dans le matériau sont

supposees étre de densité nulle.

4-3 Résultats expérimentaux

Une résistance mécanique optimale nécessite ’absence de tout défaut (bulles d’air
notamment). C’est pourquoi les mesures de porosité sont effectuées de fagon systématique en
relation avec d'autres parametres de fabrication.

Les resultats des essais de traction sont présentés en fonction:

- du type de résine;

- de la quantité de fibres;

- de orientation des fibres par rapport a la direction de sollicitation mécanique.

Dans chaque cas, une comparaison avec des eprouvettes élaborées par injection (sans
orientation par champs magnétiques) permet de visualiser ’intérét du procéd¢ d’orientation
mis au point. Les résultats expérimentaux seront aussi confrontés 3 ceux découlant de modeles

théoriques de comportement

Remarque: Dans un certain nombre de figures a venir, des interpolations ont été faites

uniquement dans un souci de clarté.

4-3-1 Les mesures de porosité

L’étude de la porosité des matériaux élaborés est effectuée dans ce chapitre car elle
va influencer directement leur comportement mécanique. L’inclusion de bulles dans le
matériau équivaut a la présence de défauts a partir desquelles le mécanisme de fracture du

matériau va pouvoir s’initialiser. En diminuant la porosité, la résistance mécanique du
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matériau composite est donc améliorée permettant aux fibres de jouer pleinement leur réle de
renforts.

La porosité va étre reliée au mode de préparation du matériau (sous vide ou non), a I’intensite
du champ haute fréquence appliqué, au type de fibre utilisé (broyées ou calibrées) et au type

de résine.

a- Influence du mode de préparation sur la porosité

Lors d'essais préliminaires de fabrication, de nombreux pores sont apparus dans les
éprouvettes de traction, d'ou des caractéristiques mécaniques en traction largement
insuffisantes. A titre d’exemple, le module d’Young d’un échantillon renforcé par 15% de
fibres n'atteignait que deux fois celui de la résine seule.

Par la suite, la préparation du mélange résine - fibres - durcisseur a été faite sous vide. Ceci. a
nettement amélioré la qualité du matériau. Dans le cas des échantillons traités sous champs
magnétiques un certain nombre de bulles sont encore visibles. Il a semblé & ce niveau
intéressant de pouvoir maitriser la formation de ce type de défauts en explorant les différentes

conditions expérimentales.

b- Influence du champ HF sur la porosité

Dans le cas d’un échantillon & 10% de fibres T300 mld, la porosité a tendance a
diminuer jusqu’a des valeurs du champ HF inférieures a 60 % du champ maximum. Puis, elle
augmente légérement pour des champs plus élevés.

Pour des temps d’orientation plus grands, I’allure de la courbe porosité = f (HF) est similaire
mais les taux de porosité sont plus importants (Figure 4-5).
Lorsque la concentration en fibres augmente, la porosité croit et on tend vers un

comportement linéaire.

La diminution de la porosité avec le champ haute fréquence s’explique par une
diminution de la viscosité du mélange du fait de la hausse de température induite par les fibres
(chapitre 3). Lorsque le temps d’application est trop long des phénoménes de convection

thermique dans le mélange créent des bulles d’air dans le matériau.
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Dans le cas de concentrations croissantes en fibres, les effets de la température et
I'apparition de convection ont déja été signalés. La durée d’utilisation de la résine diminue et

on dispose de moins de temps pour évacuer plus de bulles. Il en résulte une porosité plus

élevée.
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Figure 4-5: Influence du champ haute fréquence sur la porosité pour différents temps

d’orientation (B = 0.75 teslas,10% de fibres T300mld, résine HY505 1/CY219)

c- Influence du champ statique sur la porosité

Pour un temps d’application faible, la porosité diminue de fagon quasi linéaire avec
I'intensité du champ statique (figure.4-6). Par contre pour des temps d’application plus longs,

la porosité a tendance a croitre légérement dans le domaine étudié.

Lorsque la concentration en fibres augmente, la porosité augmente de fagon assez importante
avec l'intensit¢ du champ statique. Cet effet est d’autant plus marqué que le temps

d’utilisation de I’electro - aimant est important.
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Rappelons que I’application du champ statique a pour effet d’augmenter, proportionnellement

a son intensité, la température de 1’échantillon du fait du rapprochement des mors de I’aimant

de la bobine haute fréquence (chapitre 3).

Lorsque la durée d'application de champs "forts" est courte, elle permet une augmentation

suffisante de la température du mélange pour diminuer sa viscosité et faciliter I’élimination

des bulles d’air.

0,050

0,045

0,040

0,035

0,025

Taux de porosité

0,015
0,010

0,005

0,000

0,030

0,020

\ (u}
L \ .
1\~\ B /’_\\
— | \.
\
\\
a \
O t=lmn
—e—t =20m
i i "
0.4 0,5 0,6 0,7 0,8 09
Chanrp statique (teslas)

L0

Figure 4-6: Evolution de la porosité avec le champ magnétique statique pour différents temps

d’orientation (HF = 0.9, 10% fibres T300 mld, résine HY5051/CY219)

d- Influence du type de fibre sur la porosité

La porosité est toujours légérement plus importante pour les composites fabriqués

avec des fibres calibrées par rapport aux non broyées. La figure 4-7 représente le taux de

porosité en fonction du taux de fibres pour tous les échantillons de chaque gamme ce qui

permet de visualiser la dispersion des résultats..
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Cette propriété peut s’expliquer par la longueur des fibres. Les fibres calibrées sont
plus petites que les broyées. Il en faut plus pour obtenir une méme masse volumique. Ces

fibres piégent plus facilement les bulles d’air et le dégazage est moins éfficace.
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O’w i 2 i A
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Figure 4-7: Evolution de la porosité en fonction de la concentration en fibres pour différents

types de fibres (HF = 0.9, B = 0.75 teslas, t,, = 20 mn, résine HY5051/CY219, 10% fibres)

e- Influence de la résine sur la porosité

Il n’y a pas de différences tres significatives observées entre les porosités moyennes

obtenues avec les différentes résines lorsque la charge en fibres T300mld croit (figure 4-8).

Ces porosités équivalentes s’expliquent par les viscosités toutes trés faibles des résines
epoxydes utilisées. Peu de bulles d’air sont ainsi emprisonnées et celles qui le sont s’évacuent
assez facilement lors du dégazage. Les viscosités des résines étant trés faibles, les quantités de
renforts fibreux qu’il est possible d’ajouter sont trés proches. La différence entre ces résines se
situe au niveau de leurs propriétés physiques et de leur adaptation au procédé d’orientation

utilisé.
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Figure 4-8: Evolution de la porosité moyenne en fonction de la concentration en fibres pour

différentes résines (HF = 0.9, B = 0.75 teslas, t,, = 20 mn, fibres T300 mld, préparation sous

vide, 4 échantillons par série)

4-3-2 Les caractéristiques meécaniques obtenues pour différentes résines

Chaque point représentatif des figures de ce paragraphe que ce soit pour I’orientation
ou la resistance mécanique, est la moyenne des mesures effectuées sur une série de cinq
echantillons. Les paramétres essentiels pris en compte sont la concentration en fibres, leur

orientation et la porosité du matériau,

Les essais sont réalisés avec comme finalité d’obtenir la meilleure résistance mécanique

possible.

Les concentrations en fibres explorées sont inférieures & 30% et les observations décrites ne
sauraient étre extrapolées en dehors de ce domaine. Les caractéristiques des champs utilisés
sont B = 0.75 teslas, HF = 0.9, T(°C) = 23, le temps d'orientation t,, = 20 mn et la préparation

du mélange résine - fibres est menée sous vide.

a- La résine HY 5052 CY 5052

146



Chapitre 4: Facteur d'orientation et propriétés mécaniques

Cette résine posséde un module d’Young de 2700 MPa pour une déformation 2 la
rupture de 2.5 %. Sa viscosité est de 1400 mPa.s”. Les facteurs d’orientation obtenus sont de
Pordre de 0.6 a 0.75 pour des concentrations en fibres de carbone T300 mld inférieures a
10%. Au dela, on observe une chute du facteur d’orientation (figure 4-9).

A titre de comparaison, les matériaux non orientés ont des valeurs de F, qui ont tendance a
croitre avec la concentration en fibres pour passer d’une valeur de 0.3 3 une limite située vers

0.4.

L’évolution de F, est & comparer avec celle du module d’élasticité relatif E/E,. Dans
la plage de concentrations (< 20 %), la variation du module d’Young relatif avec la
concentration en fibres suit une progression constante (figure 4-10) dans le cas des
echantillons non orientés. Dans le cas des échantillons traités sous champs magnétiques, la
croissance du module relatif est importante puis elle atteint un plateau. Le module relatif se

rapproche alors de 1a série non traitée.

Une comparaison des modules relatifs entre échantillons traités et échantillons non
traités met en évidence un gain de rigidité mécanique pouvant aller jusqu’a 50% pour un

facteur d’orientation variant du simple au double.
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Figure 4-9: Evolution de I’orientation en fonction du taux de fibres dans la résine AY/CY

5052 (échantillons rectangulaires)
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Figure 4-10: Evolution du module d’élasticité relatif en fonction du taux de fibres dans la
résine AY/CY 5052
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b- La résin Y 21

Cette résine (viscosité 1200 mPa.s’ ) est utilisée pour deux objectifs: mettre en
¢vidence I’effet de I’orientation et évaluer les effets de la longueur moyenne des fibres.
Deux types de fibres ont été utilisées, des fibres T300-mld et des fibres T300 calibrées. Leurs
différences se situent au niveau de la longueur moyenne mais aussi au niveau de la largeur du

pic de distribution (voir chapitre 1).

* Fibres calibrées

Les fibres T300 calibrées ont une longueur moyenne d’environ 140 pm et un écart
type de 170 pm. L’évolution du facteur d’orientation des échantillons non traités est a
nouveau quasiment linéaire avec la concentration en fibres (figure 4-11). Dans le cas des
echantillons traités sous champs, on observe un maximum d’orientation pour 10 % de fibres

(F, = 0.8) suivi d’une décroissance jusqu’a F,=04.
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Figure 4-11: Evolution de I’orientation de fibres T300 calibrées en fonction de leur

concentration dans la résine HY5051/CY219 (HF = 0.9, B = 0.75 teslas, t,, = 20mn)
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Concemant 1’évolution du module d’élasticité relatif en fonction du taux de fibres
(figure 4-12), une quasi linéarité est observée dans le cas des matériaux non traités sous
champs. Dans le cas des matériaux soumis aux champs magnétiques, on retrouve une courbe

de méme allure que celle observée dans le cassde la résine HY/CY 5052.

Les facteurs d’orientation des échantillons traités peuvent étre jusqu'a trois fois ceux des
échantillons non traités. Les gains en résistance mécanique qui en découlent sont dans ce cas
de l'ordre de 10 a 30 %.

Lorsque la concentration en fibres augmente, la diminution des gains en modules relatifs est a

corréler a la diminution des gains en facteurs d’orientation.

Module d'élasticité relatif

®  Non traité
] ..D..Qiemé

0 5 10 15 20
Taux de fibres (%)
Figure 4-12: Evolution du module d’élasticité relatif en fonction de la concentration en fibres

T300 calibrées dans la résine HY5051/CY219 (HF = 0.9, B = 0.75 teslas, t,, = 20 mn)
* Fibres mld

Dans le cas des fibres T300 mld de longueur moyenne 160 pm pour un écart type de

174 um, 1’évolution de 1’orientation des échantillons traités en fonction du taux de fibres a la
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méme allure que dans le cas des fibres calibrées mais la variation des écarts entre les deux
séries est moins importante (figure 4-13). 4

Les orientations maximales obtenues sont légérement inférieures, mais pour les taux de fibres
les plus élevés, le facteur d’orientation moyen est d’environ 0.55 contre 0.4 pour les fibres
calibrées. Dans le cas des échantillons non traités, on retrouve une croissance quasi linéaire de

I’orientation avec le pourcentage de fibres de F,=0.3 vers F, = 0.45.

Pour les échantillons traités sous champs, I’évolution du module d’élasticité relatif en
fonction du taux de fibres suit toujours une évolution similaire aux figures précédentes mais la
courbe est décalée vers le haut par rapport aux fibres T300 calibrées (figure 4-14). Ainsi pour
10% de fibres, le module relatif est de 5 alors qu’il n’est que de 3.8 pour les fibres calibrées.

Les modules relatifs maximaux montrent la méme différence (6 contres).
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Figure 4-13: Evolution de I’orientation des fibres T300mld en fonction de leur concentration

dans la résine HY5051/CY219 (HF = 0.9, B = 0.75 teslas, to = 20mn)
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=

Module d'élasticité relatif
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N
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Taux de fibres (%)

Figure 4-14: Evolution du module d’Young relatif en fonction de la concentration en fibres
T300mld dans la résine HY5051/CY219 (HF = 0.9, B = 0.75 teslas, t,. = 20 mn)

En ce qui concerne les échantillons non traités, 1’évolution du module relatif avec le
taux de fibres est linéaire si I’on ne prend pas en compte le point 4 3% de fibres.
Les résultats obtenus a cette concentration sont assez atypiques. Les orientations observées
dans les séries traitées et non traitées sont relativement élevées par contre, les modules relatifs
correspondant sont inférieurs & ce qu’ils doivent &tre pour suivre l'évolution quasiment

linéaire observable pour chaque série.

La comparaison fibres T300 calibrées / T300 mld montre de meilleurs modules relatifs pour
les T300 mld dans le cas des séries traitées et non traitées sous champs magnétiques. Une
comparaison des orientations ne met pas en évidence de grandes différences. Par contre la
longueur moyenne de la gamme T300 mld est supérieure & celle de la gamme T300 calibrée
(chapitre 1) ce qui explique la meilleure résistance mécanique. Dans la résine HY 5051/ CY

219, la longueur critique des fibres de carbone T300 est de 152 pm.

c- Larésine ARC 12/15
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p prop.

Cette résine posséde un module d’élasticité d’environ 1570 MPa pour une contrainte
a la rupture d'environ 60 MPa, ce qui est nettement inférieur aux résines commerciales. Par
contre, sa viscosité est de 1200 mPa.s™ . Il en résulte de meilleures conditions d'orientation
des fibres. Jusqu’a des concentrations de 15% en fibres, les facteurs d’orientation sont trés
bons (F, > 0.75).

Le module d'¢lasticité est inférieur a celui obtenu avec les résines de CIBA GEIGY
quel que soit le taux de charge (pour 20% de fibres, E = 9750 MPa). Si on compare les
echantillons traités sous champs a ceux non traités, on retrouve 1’allure générale observée
précedemment, a savoir une quasi droite pour les échantillons non traités et une droite de
pente €levée suivie d'un plateau pour les échantillons traités sous champs. Les deux courbes se

croisant pour environ 20% de fibres et un module relatif d'environ 6.

d- La résine ARC 40/32

Cette résine est celle possédant les meilleures qualités mécaniques (figure 4-15). On
observe la quasi disparition du domaine plastique. La déformation 2 la rupture est assez faible.

On a donc une résine plutét fragile.
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Figure 4-15: Courbe contrainte - déformation dans le cas de la résine ARC 40/32

(E ~ 3900 Mpa, contrainte 4 la rupture de 75 Mpa et déformation 4 la rupture de 3%)
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La résine ARC 40/32, dont la viscosité est inférieure 4 800 mPa.s”, permet d’obtenir une trés
bonne orientation des fibres aprés traitement sous champs (F, = 0.8) et ce jusqu’a des
concentrations en fibres de 10% en volume. F, décroit jusqu’a des valeurs de 1’ordre de 0.4
pour 20% de fibres (figure 4-16).

En ce qui concerne les échantillons non traités, on retrouve une croissance de 1’orientation de

0.2 vers 0.4 pour une concentration en fibres comprise entre 0 et 20%.

Pour les échantillons non traités, le module relatif croit jusqu’a 4 (figure 4-17).
Comme pour les autres résines, I'évolution du module relatif des échantillons orientés sous
champs en fonction de 1’augmentation du taux de fibres suit une courbe croissante dont la
pente s'atténue avec la concentration.

Pour les fortes orientations (< 15% de fibres), les gains en modules relatifs sont jusqu’a 1.5
fois supérieurs aux échantillons non traités ce qui est le maximum obtenu toutes résines
confondues. Par contre en ce qui concerne le module relatif maximal obtenu, il est inférieur a

4.5 ce qui est en dega des résultats obtenus par exemple avec la résine HY 5051/CY 219.
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Figure 4-16: Evolution du facteur d’orientation en fonction de la concentration en fibres

T300mld dans la résine ARC 40/32 (HF = 0.9, B = 0.75 teslas, t,, = 20 mn)
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Module d'élasticité relatif
N
® T 3

1 —eo— Non traité
- -0 - Orienté

0 5 10 15 20
Taux de fibres (%)
Figure 4-17: Evolution du module d'élasticité relatif en fonction de la concentration en fibres

T300mld dans la résine ARC 40/32 (HF = 0.9, B = 0.75 teslas, t,, = 20 mn)

4-3-3 Interprétation des résultats expérimentaux

- La concentration en fibres;

d'une maniére générale, l'orientation des fibres courtes de carbone dans un matériau
composite améliore le module d'Young relatif. Pour une bonne orientation (F, = 0.8) et pour
une concentration de l'ordre de 10 % en fibres, des gains allant jusqu'a 30% par rapport au
matériau non traité sous champs magnétiques sont observables. Cette remarque est vraie pour
toutes les résines époxydes utilisées bien que des fluctuations soient observables en fonction

du type de résine et de fibre.

L'évolution du module relatif en fonction du taux de fibres est une courbe dont pente diminue
avec l'augmentation de la concentration dans le cas des échantillons traités sous champs
magnetiques alors qu'elle est progressive pour les éprouvettes non traitées. Afin d'expliquer

cette différence, il faut considérer I'orientation moyenne du matériau.
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f/ Pour de faibles concentrations en fibres, l'orientation obtenue est trés bonne (F,>07)etle
module est élevé en comparaison de I'échantillon non traité. Pour ces concentrations, la pente
de la courbe reliant le module relatif 3 la concentration est donc grande. Lorsque la

\ concentration en fibres augmente, F » diminue et le module relatif se rapproche de plus en plus
de celui du matériau non traité. Pour 20-30% de fibres (en fonction de la résine utilisée), les

modules d'Young des matériaux traités et non traités sont quasiment identiques.

- Les résines:
les différences observées sur les modules d'élasticité 3 charge constante pour
différentes résines s'expliquent par les orientations obtenues dans chaque cas (l'orientation est
fonction de la viscosité de la résine, voir chapitre 3). La résine ARC 40/32 a un comportement
particulier. Sa viscosité et les taux de porosités mesurés sont faibles, les orientations trés
clevées. Les modules relatifs obtenus sont cependant inférieurs i ceux de la résine

HY5051/CY219 de propriétés physiques inférieures.

Cette particularité est liée aux conditions de polymérisation de la résine ARC 40/32. Le
durcissement se fait en deux étapes: deux heures a température ambiante puis deux heures a
80°C. Si ce programme n'est pas respecté, les propriétés mécaniques de la résine chutent
nettement. Le procédé d'orientation sous champs dégage beaucoup de chaleur comme nous

l'avons détaillé dans le chapitre 3. On amorce de ce fait de maniére précoce la polymérisation.

- Les types de fibres:

Les différences notables sur le module d'élasticité sont également observées en
relation avec le type de fibre. Les fibres calibrées induisent une rigidité moindre que les fibres
broyées qui ont une longueur moyenne supérieure.

Comme Hsueh [8] I'a montré, pour une résine donnée, il faut une longueur de fibre minimale
pour optimiser I'effet du renfort. Dans le cas de la résine ARC 40/32, cette longueur est de 126
um et dans la résine HY 5051/ CY 219 elle est de 152 um. Si I'on se reporte  la distribution
en longueur des fibres, la proportion de fibres de taille inférieure a la longueur critique est
plus importante pour les fibres T300 calibrées. Leur contribution au renfort dans ces résines

sera donc inférieur a celui produit par les fibres T300 mld.
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Les fibres T300 calibrées sont plus petites, il en faut donc plus pour obtenir une méme
fraction volumique. S'il y a plus de fibres, il s’offre plus de possibilités aux bulles d'air pour
s'accrocher, ce qui entraine une augmentation de la porosité fragilisant encore plus le

matériau.

Pour résumer l'ensemble des expériences citées, on peut dire que la résistance
mécanique en traction étant directement liée 4 l'orientation des fibres dans le composite, notre
méthode de fabrication sous champs permet d'obtenir des gains significatifs en module
d'¢lasticité dans le domaine semi concentré. Le facteur d'orientation est trés sensibles au
procedé d'élaboration utilisé (polymérisation prématurée). On peut dans de mauvaises
conditions, induire une perte en résistance mécanique. Les meilleures orientations sont
obtenues avec les résines ARC.

Les résines de CIBA GEIGY ont un module d'élasticité inférieur et une viscosité supérieure
aux resines ARC mais sont moins sensibles au procédé de fabrication.

La résine HY5051/CY219 est un bon compromis car elle permet une bonne orientation et une
bonne rigidité du matériau lors de l'essai de traction.

Ces résultats expérimentaux vont étre utilisés pour tester la validité des hypotheses d'un

certain nombre de simulations de comportement mécanique en traction.

4-3-4 Comparaison entre quelques meéthodes de simulation mécanique

Deux catégories de modeéles sont abordés, des modéles phénoménologiques et des

modéles auto cohérents.

a- Les mode¢les phénoménologiques (figure 4-18)

On vérifie bien que les résultats expérimentaux sont encadrés par les cas extrémes
que sont les modeles de Reuss et Voigt [1] (figure 4-18). Le modele de Voigt est la limite
haute pour laquelle la résistance des fibres est optimale. A I’inverse, dans le modele de Reuss
ou modele en série, I’effet des fibres est minimal ce qui donne la limite basse au

comportement mécanique du matériau.
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Le modele de Halpin - Tsai [9] est optimisé dans le domaine dilué (concentrations en
fibres inférieures a 15%).
Cette observation est liée directement aux hypothéses du modéle qui assimile le composite a
un matériau formé de fibres courtes unidirectionnelles alignées avec la direction de
sollicitation mécanique.
Dans le domaine dilué, I’orientation obtenue par champs magnétiques est trés bonne (F, >
0,8), un trés bon accord expérience - théorie est donc obtenu avec le modéle d’Halpin - Tsai.
Pour des concentrations plus élevées, 1’orientation étant de moins en moins bonne, la théorie

surestime de plus en plus les paramétres calculés et notamment le module d'élasticité.

Le modele de Cox [4], qui s’applique également aux fibres courtes parfaitement
orientées, conduit quasiment i une limite haute dans les domaines dilué et concentré.
Les valeurs calculées sont confondues avec celles déduites du modele de Voigt [1].

Le modéle de Cox néglige totalement les contraintes dans la matrice ce qui n'est guére

réaliste.
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Figure 4-18: Modeéles limites et simulations phénoménologiques du comportement en traction

du materiau composite (résine ARC 40/32, fibres T300mld traitées sous champs)
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Le modele de Kelly et Tyson [7] quant & lui apparait comme un bon compromis. Il
sous-estime le module d’Young dans les domaines dilué et semi dilué mais reproduit
correctement les résultats expérimentaux dans le domaine concentré.

Le comportement réel du matériau n’est pas parfaitement décrit car ce modele est initialement

developpé pour des matériaux & comportement plastique.

uelques modeles d'homogénéisation (figure 4-19)

Les modeles représentés sur la figure 4-19 sont issus du modele d’homogénéisation
d’Eshelby [13].
La borne supérieure du module d’élasticité est représentée par la simulation du comportement
mécanique d’un composite 3 fibres longues (modéle de Voigt [1]).
Le modele d’Eshelby [13] est confondu avec la borne supérieure.
Chen et Al [17], reprenant certaines hypothéses d'Eshelby, ont développé leur propre modéle

pour représenter le comportement mécanique d’un composite 4 fibres courtes.

Dans I'hypothése de fibres parfaitement orientées avec la direction de traction, le
modele de Chen et al. se confond avec la courbe expérimentale pour les faibles

concentrations. Dés que F, diminue, le modéle surestime aussi les paramétres.

Ces auteurs ont mis au point un second modéle [17] qui tient compte de 1’évolution de
Porientation du matériau. Celle-ci intervient par le biais du facteur A provenant de la fonction
de distribution de Kacir [18] (voir chapitre 2). Cette amélioration conduit 4 un modele pour

lequel I'accord théorie - expérience est correct.

Les différentes modélisations utilisées montrent que des précautions sont nécessaires
surtout en 1’absence de références expérimentales. Généralement, les modélisations ont été
congues dans des cadres particuliers en dehors desquels elles perdent tout ou partie de leur

validité.
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Les modéles d'homogénéisation permettent, du fait de leurs nombreux parametres ajustables,
une simulation plus objective du comportement mécanique des matériaux. Malheureusement,

leur mise en ceuvre est souvent délicate.
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Figure 4-19: Comparaison de quelques modéles auto - cohérents avec les résultats

experimentaux (résine ARC 40/32, fibres T300mld traitées sous champs).

Notre analyse montre que les hypothéses trop restrictives de certains modeles conduisent & des
limites hautes comme c'est le cas de Cox et Eshelby. En considérant un matériau avec des
fibres parfaitement alignées, ils surestiment le comportement réel du matériau méme pour des

valeurs de F > élevées.

Dans le droit fil de nos objectifs, les théories faisant intervenir F, (Templeton [19], Chen
[17]...) fournissent des informations intéressantes. En fixant une orientation moyenne des
fibres 4 I’aide des champs magnétiques, la détermination exacte de la FDO des fibres par

analyse d’images permet de valider les simulations sur un large domaine de concentrations.
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4-4 Conclusion

Le comportement mécanique des matériaux composites a fibres courtes a été relié au
parameétre F, caractéristique de l'orientation. Les différents parametres susceptibles
d'influencer F, lors de I'élaboration (porosité, mode de préparation, intensité des champs

appliqués, caractéristiques des fibres et des résines) ont été analysés.

Un effort particulier a été porté sur la reproductibilité des résultats bien que des
ameliorations soient encore possible. L'ensemble des résultats expérimentaux a servi a valider
les hypothéses des modéles de simulation. Fixer I’ensemble des parametres d’élaboration
(orientation finale comprise), devrait permettre d’ajuster le comportement mécanique, 3 la

demande, dans les domaines dilués et semi dilués.

D'un point de vue industriel, il faudra se concentrer sur l'orientation des fibres dans le
domaine concentré avec comme but d'atteindre des propriétés mécaniques spécifiques
équivalente & des matériaux métalliques existants. Ceci passe par une augmentation du champ

statique voire au développement de nouveaux mécanismes d’orientation.

Dans la suite de ce travail, nous allons nous intéresser plus particuliérement & une
propriété physique tridimensionnelle, la conductivité thermique. Un montage original
développé dans notre équipe va permettre d'atteindre la conductivité thermique et nous serons

donc en mesure de corréler ce paramétre avec l'orientation F,.
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Les techniques de mesure de la conductivité thermique des matériaux sont en
¢volution constante tant au niveau de la précision des mesures que des temps de manipulation.
On peut classer les dispositifs de mesure en fonction de la grandeur déterminée. Les
techniques en régime transitoire ou quasi établi permettent de mesurer la diffusivité thermique

a du milieu dans lequel s’établit le transfert de chaleur.

a= o (5-1)
pC,

(p: masse volumique; C,: capacité thermique massique a pression constante; A: conductivité

thermique)

La diffusivité a est généralement obtenue par une mesure d'évolution de la température 3 un
endroit de I'échantillon soumis & un flux thermique. On peut citer [1] deux méthodes
couramment utilisées :
- la méthode "flash", qui consiste 4 apporter la chaleur sous forme lumineuse sur
un coté d'un échantillon de faible épaisseur et & mesurer la température sur la face
opposée;
- la_méthode du "fil chaud", qui utilise une résistance insérée selon l'axe de
I'echantillon (géométrie cylindrique de préférence). La puissance électrique
dissipée par la résistance dans I'échantillon doit se rapprocher au mieux d'une
fonction escalier. La température du fil dans I'échantillon est enregistrée en

fonction du temps.

Sans procéder a une étude détaillée de ces méthodes, une analyse dimensionnelle de 1'équation

de la chaleur

10T
AT=—— (5-2)

(avec a en s.m™) montre I'impossibilité de déterminer la conductivité thermique par une seule

mesure, si la capacité thermique n'est pas connue ou constante.

L’objectif est de déterminer 1'anisotropie morphologique des échantillons en matériau
composite. Indépendamment du fait que la capacité calorifique des fibres de carbone peut
varier d'une qualit¢ & une autre, elle n'est pas connue avec beaucoup de précision.

L'anisotropie morphologique induit vraisemblablement une variation spatiale de la capacité
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calorifique. En anticipant les difficultés liées a la modélisation de cette grandeur, les méthodes

en regime transitoire et quasi - établi sont écartées au profit de mesures en régime permanent.

La conductivité thermique A - ou le tenseur des conductivités thermiques K dans le cas d'un
¢chantillon anisotrope - peut étre déterminée par une (ou plusieurs) mesure(s) simultanée(s)

du flux thermique et du gradient de température en régime permanent.

¢=-K.VT (5-3)

Le dispositif de mesure utilisé dans ce travail est une modification du dispositif proposé par
Degiovanni [2]. Il ne permet de déterminer la conductivité thermique que dans une direction.
On obtient ainsi la composante K,, du tenseur K des conductivités qui pour une éprouvette de

symétrie cylindrique se présente dans sa forme simplifiée [3]:

Ky 0 0
K=|0 K, 0] (5-4)
0 0 K,

Notre choix s'étant porté sur des éprouvettes cylindriques, deux échantillons sont nécessaires
pour accéder au tenseur complet. Pour le premier échantillon, le matériau est moulé de
mani¢re 4 ce que les fibres puissent s'orienter parallelement a l'axe du cylindre (dans la
direction du flux de chaleur). Le deuxiéme échantillon est moulé de sorte que les fibres
s'orientent perpendiculairement & I'axe du cylindre. Une description détaillée du protocole

expérimental se trouve dans le paragraphe suivant.

5-1 Réflexions sur la démarche expérimentale

Les contraintes du dispositif d'orientation sous champ magnétique limitent la
realisation des échantillons a des cylindres de diamétre 20 mm et de longueur 50 mm.
L'usinage nécessaire et le souci de tailler plusieurs éprouvettes dans le méme cylindre
conduisent a concevoir un montage utilisant des échantillons cylindriques de diamétre

compris entre 9 et 15 mm, et de 7 3 15 mm de hauteur. Le matériau composite est fabriqué a
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partir de fibres de diamétre 7um et longueur typique 160 pm. Les dimensions des fibres sont

donc trés inférieures 4 la taille de I'échantillon.

Le schéma suivant (figure 5-1) décrit le dispositif expérimental en vue d'une discussion sur
I'optimisation de la méthode.

AT

0 e— k2 /—\
entrée 1: : (psorﬁﬂ A —
—> g PO 4 —> nox
échantillon MgO
thermocouples CrNi
SN
(a) (b)

Figure 5-1: (a) présentation des grandeurs utilisées (@eaee flux entrant dans Iéchantillon, ¢,
flux en sortant et ¢(x,y,z) le flux 4 un point donné dans I’échantillon);

(b) Thermocouple.

Les grandeurs qui doivent étre optimisées sont les suivantes :

Do — Qg
+e T8 <1, (5-5)
Pe

)

réduction maximale des échanges de chaleur latéraux;

2) ¢, = ¢(X) = constante , (5-6)

reduction de la perturbation du flux de chaleur par les capteurs de température et absence de

pertes de chaleur latérales a travers les fluxmétres;

dT
3) 8(&) <<1 (5-7)

réduire l'erreur de mesure du gradient de température. Un bon positionnement des capteurs est
donc impératif. S'ils perturbent le flux de chaleur (2), il y a risque de produire des effets
indésirables pour les mesures de température et ce particuliérement quand des thermocouples

sont utilisés.
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La détermination d'un écart de températures de quelques dixiémes jusqu'a quelques degrés
implique une mesure de forces électromotrices de quelques pV [4]. Des offsets considérables
S€ superposent aux tensions caractéristiques du phénomeéne étudié et doivent donc &tre

maitrisés.

5-2 Description du dispositif

L'échantillon est enserré entre deux blocs montés sur un statif de précision. Chacun
des blocs constitue un petit réservoir thermostaté par un bain indépendant. Vers 1’échantillon,
le réservoir est fermé par une plaque en cuivre recouverte d'une fine couche de résine
époxyde, dans laquelle le fluxmétre est incorporé. Le méme systéme est monté de maniére
symétrique par rapport au plan médian. L'épaisseur de la couche d'époxyde est de 0.7 mm,

celle du fluxmétre de 0.3 mm.

Comme fluxmétre, nous avons utilisé le modele 20450-3 de la société RAF qui
présente une sensibilité de 0.055 pV.W'm? pour une résistance thermique de 274.32

K.W.m?. Ce fluxmétre se trouve le plus pres possible de 1'échantillon.

Les mesures électriques sont effectuées a ’aide d’un multimétre Keithley 2001 de
résolution 100 nV avec pour le calibre 200 mV une erreur de 1.2 UV sur 24 heures, équipé
d’une carte scrutateur 8 voies qui permet de lire les tensions des 2 fluxmétres et des 2

thermocouples.

La source froide est réalisée a 1’aide d’un gant en cuivre plongé dans un réservoir
d’environ 3 litres d’eau glacée. Les contacts isolés sont immergés dans de I’huile de paraffine

a I’intérieur du gant en cuivre.

La figure 5-2 donne les positions relatives des différents éléments en respectant les
proportions. Le réservoir chaud est placé en haut et le froid en bas. Le gradient de température

est donc orienté vers le bas ce qui limite les effets de convection.
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Figure 5-2: Dispositif de mesure thermique utilisé.

Dans une phase initiale, le dispositif a été testé sur un échantillon en aluminium
technique AU4G. Nous avions espéré possible la mesure du gradient de température par le
biais de deux thermocouples minces (épaisseur 25 pum) isolés thermiquement des autres
conducteurs par une couche de 10 um d’époxyde et placés aux interfaces entre fluxmétres et
¢chantillon. La reproductibilité des mesures n’a pas été trés satisfaisante. Les interfaces
dispositif - échantillon introduisent des gradients supplémentaires d'environ 10 4 20 % de
ceux mesurés sur I’échantillon. Raison pour laquelle les thermocouples ont toujours été placés
directement dans 1’échantillon.

Bien que certaines interfaces aient été négligées, le dispositif développé conduit a
considérer le flux de chaleur a travers ’échantilion comme constant. La figure 5-3 reproduit
un profil de gradients thermiques pour l'échantillon en aluminium. La résistance thermique du
montage (y compris les plaques en époxyde et les fluxmeétres) est considérée comme la
somme des résistances de chaque élément. Les interfaces sont traitées comme des résistances
thermiques supplémentaires.

On s'apergoit notamment sur ce profil (figure 5-3) que les deux interfaces aux
extrémités de 1'échantillon peuvent induire des gradients de température de I’ordre de 10% du
gradient mesuré dans 1’échantillon (calcul basé sur deux interfaces de 0.05 mm avec A = 1
Wm'K" et un échantillon de hauteur 20 mm en Al AU4G, A = 140 Wm'K™). La chute de

température liée aux couches époxydes est souhaitable car elle réduit les fluctuations de
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température liées aux variations de température dans les bains (indiquées en gras sur la figure

5-3).

Bain chaud 0.03°C

Couche

—_

époxyde /| |

|

__________________ | :

) | |

Echantillon % i 0.01°C E

| :

________________ li E

Couche P :

, — |--- 4 .

époxyde 1~ P !

Bain froid 007°C | :
T,=14 AT (1°Cmax)y T,=34  températures (°C)

Figure 5-3: Fluctuations de température dans I’appareil lors de I’analyse d’un échantillon

d’aluminium (x = distance entre les deux thermocouples dans 1’échantillon)

Dans la littérature, sont décrits des montages utilisant des dynamométres pour
constituer des interfaces reproductibles [2]. Ce type d’approche a finalement été abandonné au
profit d'une solution ot les thermocouples sont placés dans des trous percés dans I'échantillon
(la distance entre deux trous est précise 4 0.02 mm prés grice a l'utilisation de cales étalons).
On pouvait s’attendre 2 des variations du AT mesuré lorsque les thermocouples sont tournés
dans leurs siéges. Toutefois, aucune variation significative n’est observée. Ce nouveau
montage nous apparait comme étant le meilleur compromis pour satisfaire une partie des
exigences du point (3).

Les plaques d’époxyde jouent un réle des plus important pour assurer 'homogénéité
radiale du flux de chaleur. Leur conductivité thermique est de 0.2 Wm'K! ce qui est similaire

a la conductivité des fluxmeétres.
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Un dernier aspect permettant de satisfaire en grande partie les exigences des points
(1) et (2) est lié a la taille des blocs thermostatés qui, en combinaison avec une bonne
isolation, réduisent les pertes latérales (typiquement on note un écart de 5% entre flux entrant
et flux sortant).
La distance de mesure du gradient n'étant que de la moitié de la hauteur de I'échantillon,

I'incertitude liée aux mesures du flux de chaleur est estimée a4 2 - 3%.

. $ 10
VT
) /,(}'-' """" - T A
$1.1 5.5
1 1.5

Figure 5-4: Caractéristiques géométriques de 1'échantillon.

Lors des mesures, la présence de f.é.m parasites perturbe les résultats. Pour un montage fixe,
ces offsets varient peu en quelques heures. Afin de réduire ’erreur sur le gradient de
température et de satisfaire ainsi au point (3), les mesures sont faites en utilisant une rampe de

gradients de température.

source chaude (°C) 23 21 20 19 16 13 | 10 7§ 5
source froide (°C) 27 29 30 31 34 37 | 40 | 43 | 45

Tableau 5-1: Rampe de température entre réservoirs.

La procédure développée n’est vraie que dans I'hypothése ou la variation de la conductivité est
lincaire avec la température. II est connu que la conductivité est elle méme fonction de la
température (avec une évolution de la forme exp(-T/constante)). La linéarité de tous les
rapports @/AT mesurés justifie I'hypothése d’une variation linéaire de la conductivité en

fonction de la température dans le domaine étudié (278<T(K)<318).
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Le mode opératoire suivi est le suivant:
- fabrication des échantillons avec ou sans champs magnétiques (orientation);
- usinage;
- polissage;
- mise en place de I’échantillon;
- utilisation de pate conductrice pour améliorer le contact avec les plaques en cuivre;
- mise en place des thermocouples et isolation avec de la laine minérale (Kerlane);
- stabilisation des flux de chaleur (~ 10mn) pour chaque gradient;

- mesures.

Les valeurs obtenues en appliquant la rampe de température représentent la variation
linéaire du flux de chaleur en fonction du gradient de température imposé. A partir de chacun
des flux entrant et sortant de 1’échantillon (notés flux haut et bas) on obtient deux jeux de
données (figure 5-5). La valeur retenue de la conductivité est la moyenne des deux pentes.
Cette procédure conduit 4 une précision dix fois plus grande sur les résultats comparée a des
méthodes n’utilisant que quelques points de mesure.

La fiabilité de la mesure est visualisée sur la figure 5-6 par I’écart entre le flux haut et
le flux bas qui ne doit pas étre trop important. Les deux jeux de données permettent de

montrer un mauvais positionnement de 1’échantillon et apparaissent comme les valeurs limites

de la conductivité. On notera que le flux sortant est typiquement de 0.95 fois le flux entrant.

Remarques:

- des essais de reproductibilité sont effectués en mesurant de de la résine seule. Les trois
mesures obtenues sur un méme échantillon ont pour valeur 0.210, 0.214 et 0.218 W.m' K;

- l'utilisation de bains pour imposer les températures rend les mesures relativement lentes par
rapport aux €léments Peltier, ou si on les compare aux méthodes en régime transitoire;

- pour chaque gradient, trois températures sont prises & des intervalles de deux minutes (soit
six minutes par gradient). Pour passer d'un gradient 4 l'autre, il faut respecter en moyenne un
délai de 20 minutes avec une température extérieure de 23°C (en été, pour les gradients

extrémes, le temps de stabilisation peut aller jusqu'a 60 minutes).
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Figure 5-5: Densité du flux de chaleur en fonction du gradient de température pour un

composite (20% fibres T300mld, résine ARC 40/32, B = 0.75 teslas, HF = 0.9, t, = 20mn)
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Figure 5-6: Variations de la densité du flux de chaleur en fonction du gradient de température
pour un échantillon ot une divergence des flux est observée.
(20% fibres T300 mld orientées perpendiculairement 2 la direction de mesure thermique;

résine ARC 40/32; B = 0.75 teslas; HF = 0.9; t,. = 20 mn).
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La conductivité thermique des polyméres et composites ayant connu un intérét accru ces

dernicres années du fait des besoins en dissipation thermique dans les circuits, échangeurs et

autres machines, de nombreux modéles et analyses des processus de transfert ont été

développés. La validation des modeles se faisant en fonction des données expérimentales, ces

dernitres doivent respecter autant que faire ce peut les critéres de qualité de Mottram [5]:

(1) 1a méthode de fabrication et la préparation

de I'échantillon test doivent étre détaillées;

Voir chapitre 3 et chapitre 5 paragraphe 2;

(2) les données doivent porter sur une large
gamme de concentrations volumiques en

fibres;

concentration de 0 4 35 % en fibres. Le taux
de compactage maximum en T300 mld étant

de 42 %;

(3) les conductivités thermiques du polymére
et des fibres doivent étre connues sur toute la

gamme de températures étudiée;

Voir chapitre 1 et chapitre 5 paragraphe 2. La
conductivité perpendiculaire aux plans de

graphite des fibres n’est pas disponible;

(4) la procédure expérimentale utilisée pour

mesurer la conductivité thermique doit étre

La reproductibilité des mesures est de 1’ordre

de2 a3 %.

reproductible;

(5) linterface matrice/fibres doit étre|Des mesures de porosités sont effectuées et
continue, sans vide; discutées par la suite;

(6) le composite doit étre constitué Voir chapitre 3;

uniquement d'une matrice et de fibres en

phase dispersée;

(7) 1a taille, la forme, la disposition spatiale
des fibres doivent étre les mémes que celles

prises en compte dans ce modéle.

Aucun des modéles simples cités par la suite
ne sait travailler avec toutes les variations en

longueur et en orientation;

Remarque: Afin de satisfaire au point (6), I"utilisation de microbilles pour diminuer la

viscosité du mélange et augmenter le taux de charge en fibres [21] est impossible.
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5-3 Modéles de simulation

La conductivité thermique est une propriété de transport nettement moins étudiée que
la viscosité ou les transferts de masse. Les propriétés de transport sont généralement définies
par le rapport entre le flux et le gradient créant le transport. Dans le cas d'un transport
thermique, le flux est le flux de chaleur ¢ a travers une aire de section A. Le gradient de
température est dirigé dans le sens des températures décroissantes. La définition de la

conductivité thermique est alors celle donnée par Fourier (5-2).

La conductivité thermique va dépendre:
- de la température;
- de la pression;
et pour les composites, des propriétés des inserts:
- géométrie;
- orientation;

- concentration;

- type.

La mod¢lisation de la conductivité thermique d'un composite est plus facile que celle
des autres propriétés de transport (viscosité et déformation) car elle est le plus souvent
mesurée sur un composite solide - solide statique (dans les autres cas, la géomeétrie du systéeme
varie avec le temps). De nombreux modéles pour prédire la conductivité thermique sont des
adaptations de modeles existant pour la viscosité, le module élastique ou les propriétés
di¢lectriques. Les différents modeles se distinguent par la complexité de 1’approche. Certains

d’entre eux sont présentés par la suite.

Les modeles adaptés de la mécanique, et du module d'élasticité en particulier, sont les plus
utilisés. Le module d'élasticité E est défini avec la méme forme mathématique qu'une
propriété de transport
o =Es. (5-8)
o: Contrainte appliquée.

€: Déformation observée.
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On notera I'analogie thermomécanique avec la conductivité thermique

¢ =-K.VT. (5-9)
La géométrie et la charge du composite auront une influence importante sur la conductivité
thermique du composite. Les théories ne sont souvent valables que pour un type de charge
donné (sphérique, forme irréguliére, disques, fibres courtes, fibres longues...). Seuls les
modeles dont la finalité est d'introduire des fibres courtes, distribuées de maniére aléatoires ou

orientées, seront abordés dans la suite de cette étude.
5-3-1 Les modéles limi

Tout comme en mécanique (modeles de Voigt (5-10) et Reuss (5-11) référencés dans
[6]), ces théories fournissent des bornes extrémes pour lesquelles les fibres courtes sont
considérées totalement connectées (5-10) ou totalement indépendantes (5-11). Chaque phase

intervenant de fagon indépendante.

Remarque: Pour se rapprocher au mieux du modéle de Voigt (borne haute), des échantillons
contenant des fibres longues T300 & des taux de 10 et 15% réparties uniformément ont 6té
fabriqués. 11 s'est avéré que ces échantillons présentaient trop de porosités pour permettre une

mesure reproductible de la conductivité thermique.

La loi des mélanges simples, transposée a la conductivité thermique, intégre des interactions
fibre - fibre de maniére simplifiée et surestime beaucoup l'effet de la phase dispersée. Elle

s'écrit;

K. =K,(1-V))+K,V, (5-10)
ou: K.: conductivité du composite selon I'axe horizontal;
K;: conductivité des fibres;
K..: conductivité de la matrice;

V;: fraction volumique en fibres.
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———— Fibres

l'%l

Résine

Dans l'expression (5-10), chaque composanie contribue 4 la conductivité thermique du
composite & hauteur de sa fraction volumique. On parle dans ces conditions de modéle
"paralléle”, les matériaux étant associés en parallele. L'équation (5-10) est similaire a celle

fournissant la conductivité électrique équivalente de deux résistances en parallele.

Considérons a présent le composite comme un matériau homogéne dans lequel chaque
particule est une entité isolée. Il n'y a aucune connexion entre les particules, chacune d'elles a
un effet isolé. Ceci minimise l'effet des fibres sur la conductivité du composite et
particulicrement a de faibles concentrations. On parle de modele de Reuss [6] ou modéle en
"série". La configuration est analogue  celle d'un circuit électrique en série, dont on calcule la
conductivité équivalente:
1
K
&3
K K,

m

%— = (5-11)

7 .
_— —— Résine

L Fibres

Ce modele (modéle de Reuss [6]), utilisé lors de Pinterprétation de notre dispositif
expérimental (paragraphe 5-2), est bien adapté aux matériaux constitués de couches
successives. Les valeurs prédites sont déja plus proches des conductivités mesurées pour les

composites a fibres courtes.

L'expression (5-11) sert aussi de point de départ aux modeles basés sur I'hypothese des

particules isolées.

5-3-2 Modeles phénoménologiques intermédiaires
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Une premicre classe de modeéles & considérer utilise la théorie de la percolation. Le
comportement prédit par ces modéles est obtenu en fonction de la répartition de la phase
dispersée dans I'espace et par I'apparition des "chemins" continus créés par les particules. Ces
modeles sont performants pour des systémes ol les coefficients de transports sont trés
différents (en conductivité électrique des différences de 18 i 22 ordres de grandeurs sont
possibles entre la matrice et les inserts). Afin de voir dans quelle mesure ces modéles sont
applicables aux matériaux étudiés, deux séries d'échantillons contenant des fibres T300 mld et
P55 ont été mesurées. Dans le cas des fibres T300 mid, le rapport des conductivités

thermiques (K;/ K,,) est de 30. Pour les fibres P55, il est de 550.

J | |
18 [ = Reuss (300 mld) ’
—®— Voigt (T300 mld) /:5 »
L6 2 P55 aléatoires mesurées
j ¥ T300 mid aléatoires mesurées y
— 1,4 = ‘O_RﬂUSS(PSS)
54 =
g 1,2
E o /
[l 1,0 _
[ . s
: a6k ,,A/
& : —
3 /
8 04 % 2
0,0 g - - .
0 15 20 25 30 35
Taux de fibres (%)

Figure 5-7: Conductivités thermiques mesurées pour des échantillons aléatoires en
comparaison avec les modeles série et paraliéle (le modéle de Voigt n'est pas représenté pour
les fibres P55 suite & un probléme d'échelle)

(T300 mld; P55; ARC 40/32)

Aucune déviation significative du comportement linéaire n'est observée sur la figure
5-7. Or, les seuils de percolation (typiquement entre 25 et 30 % de taux volumique pour des
particules sphériques) doivent se situer entre 5 et 15 % dans le cas des fibres utilisées. En

conséquence, les modeles basés sur la théorie de la percolation [7] ne seront pas approfondis.
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La figure 5-7 peut aussi étre comparée i la figure 5-8 extraite de I'article de Bigg [6]
et qui donne la conductivité thermique relative d'un composite a base de particules sphériques
de haute conductivité. On s'apergoit que dans les deux cas, I'évolution de la conductivité
thermique est similaire en dépit du facteur de forme des fibres qui est de 23 pour les T300 mld
et de 10 pour les P55. Pour 25 % de charge, les gains en conductivités relatives restent
inférieurs & 2 malgré I'ajout de particules conduisant 1000, 550 et 30 fois mieux la chaleur que

la matrice.

10

kc/km
e
O

i L
Q@ _ e

I O el M, | | | L

0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7
Volume Fraction of Metal Particles

Figure 5-8: Conductivité relative en fonction de la fraction volumique pour des particules

sphériques métalliques et encadrée par des modéles limites [6].

Remarque: Le but de ce travail est moins de discuter la modélisation des grandeurs
thermiques des matériaux composites que de faire des mesures a une précision suffisante pour
pouvoir détecter des variations de structure. On peut s'attendre a rechercher des variations de

conductivité thermiques bien inférieures au facteur 2 évoqué ci dessus.

Une autre catégorie de modeéles utilise une évaluation de la somme statistique des

perturbations autour de chaque particule afin d'obtenir la conductivité thermique moyenne du
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matériau. Un exemple de ce type d'approche est donné par Torquato [8]. La conductivité

thermique d'un composite biphasé est exprimée dans ces modéles sous forme d'un

développement en série de ———™ . On obtient:

E—c 14 iAn[L’ _K"‘)} (5-12)

ou les coefficients A, décrivent I'environnement local.

: : : K .
On s'apergoit que la série (5-12) peut diverger pour K_f > 2. D'une maniére générale, on

constate que ces modeles sont développés pour des systtmes métalliques multiphasés et

difficilement adaptables aux composites fibres courtes de carbone - résine époxyde.

La recherche de modéles mieux adaptés & nos matériaux composites nous a amené a
considérer ceux issus de la mécanique des composites a fibres courtes. Compte tenu de la
similitude entre les équations (5-8) et (5-9) et du fait que les rapports relatifs en mécanique (E;
/' E,) et en thermique (K, / K,) sont comparables, l'utilisation de ces modeles semble
appropriée.

Parmi les modeles prédisant la conductivité thermique d'un matériau composite isotrope, on
note deux approches différentes :
- modele basé sur les équations d'Hashin et Shtrikman [9]. Celui ci est issu du principe

variationnel. Seule la limite basse de ce modéle est utilisée. Elle est donnée par:

K, 1+(e-1)V,
Ko™V R

Kf _Km

T K +(e-1K, e

avec: -B

- € facteur li¢ 4 la géométrie de la particule et & son orientation par rapport &
la direction du flux thermique (dans le cas de fibres perpendiculaires au flux

e€,;=2+d/] et pour des fibres paralléles e,=1+1/d).
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Ce modeéle apparait comme une amélioration de celui de Reuss [6] dans lequel les effets des

interfaces sont mieux pris en compte.

- la méthode de Nielsen [10]: cet auteur utilise les équations de Kerner [11] améliorées par
Halpin et Tsai [14] et décrivant la conductivité d'un systéme biphasé a l'aide de moyennes
locales. Le modéle s'ajuste aux différents types de charge (fibres, billes, whiskers...) 4 I'aide
d'un coefficient A qui dépend de l'orientation et de la forme des particules. En plus des
contributions des deux phases en présence 2 la conductivité thermique, Nielsen prend en

compte I'effet du taux maximal de remplissage en fibres V,  (donné dans des tables). On a

alors:
K_c=1+(A—-1)BVf . (5-15)
Kn  (1-yBY,) ’
avec =1 ———(1 - vma’()vf ;
yv=1+ V2 ; (5-16)
K
K, !
et B= ?L— (5-17)
4+ A-1

K

B est appelé facteur d'efficacité des renforts;
Dans le cas de fibres T300mld: - V_, =0.42;
- A =15 pour une orientation en 3D aléatoire avec un rapport

de forme I/d de 23 (interpolation des valeurs données dans [6].

Une comparaison de la formule de Halpin et Tsai (4-12) utilisée en mécanique (chapitre 4)
pour décrire un composite a fibres courtes parfaitement alignées, avec les équations (5-15) a
(5-17) est effectuée. On s'apergoit que le coefficient A, valable dans le cas d'une orientation
isotrope des fibres, correspond a 1/3 de 2(V/d). La formulation de Halpin et Tsai [14] est

similaire a celle obtenue par Hashin et Shtrikman [9] par une approche variationnelle.

Nous utilisons également deux expressions données par Hamilton et Crosser [12] et Agari

[13] qui comprennent des paramétres expérimentaux.
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% Hamilton et Crosser [12] obtiennent pour des composites a fibres courtes:

K.  K{ +NK_ -NV/(K, -K,)
Kn K +NK, +V,(K,, -K,)

(5-18)

ou N est une constante empirique caractéristique de la géométrie des inserts.

* Agari et Al [13] quant & eux introduisent une moyenne logarithmique de la
conductivité thermique des deux éléments du composite. Ce modéle est retenu parce qu'il

contient des paramétres pour prendre en compte la formation de réseaux par les inserts.
K. =V, (CK,)" +VK© (5-19)

- C, est un terme lié a l'effet des fibres sur la cristallinité et donc a la
conductivité de la matrice (C, est trés proche de 1);

- n est un indice relatif 4 'uniformité de la dispersion des fibres (si la
dispersion est parfaite, n=0);

-C=log (1/V,)(V, étant la fraction volumique critique d'inserts dans le

matériau).

Dans la pratique, n sera pris trés proche de 0. L'équation approximée est:

Iog(l}z—°) — VfCIog(E—') . (5-20)

m m

Afin de retrouver nos résultats expérimentaux, nous verrons par la suite qu'il faut prendre
V. =0.0003 ce qui est trés faible. Le modéle semble non approprié aux matériaux composites

étudiés.
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Figure 5-9: Modélisations de la conductivité thermique d'échantillons non orientés constitués

de fibres T300 mld dans de la résine ARC 40/32.
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Figure 5-10: Modélisations de la conductivité thermique d'échantillons non orientés constitués

de fibres P55 dans de la résine ARC 40/32.

5-3-3 Les méthodes d'homogénéisati
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En se basant sur les propriétés des différents matériaux constituant le composite et en
tenant compte de paramétres décrivant sa répartition spatiale, cette méthode estime les
propriétés macroscopiques du matériau (matériau homogene équivalent).

L'homogénéisation s'effectue en plusieurs étapes:
- on définit un volume élémentaire représentatif (V.ER) dans lequel est calculé le
comportement du matériau homogeéne équivalent. Ce V.E.R doit é&tre plus grand que les
inclusions (fibres) mais plus petit que le matériau étudié;
- on etablit les relations entre les gradients de températures locales Gt et les gradients
macroscopiques Gt™ ou entre les densités de flux locales ¢ et les densités de flux
macroscopiques @ (étape de localisation).
- @™ et Gt™ étant les valeurs limites, les flux de chaleur et les gradients locaux moyens doivent
vérifier:

P"=<¢,>etGt" =< Gt,> (5-21)

pour un matériau constitué de i phases (étape d'homogénéisation).

De nombreuses théories sont spécifiques & un arrangement géométrique particulier
des fibres ou sont limitées a certains constituants présents a de faibles fractions volumiques.
Ces limitations ne s'appliquent pas a la théorie de la conduction d'Eshelby [15] dont nous
rappelons les hypothéses:
- I'inclusion (la fibre) est de forme elliptique;
- un solide homogene supposé infini divisé en deux parties, I'inclusion L et
la matrice M;
- I'inclusion posséde les mémes propriétés thermiques que le milieu infini
mais subit un gradient libre de température Gt .

Les étapes de cette méthode sont:

- isoler l'inclusion de la matrice;

- créer un gradient thermique libre Gt dans L;
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- insérer 4 nouveau l'inclusion L dans la matrice M ce qui nécessite
d'imposer un gradient -Gt” 4 L. Il en résulte un gradient thermique
contraint Gt© dans L avec: Gt° = S.Gt” (5-22)

ou S est le tenseur d'Eshelby d'ordre deux, défini dans la figure 5-11.

Dans le cas d'une fibre dont 1'axe principal est 3

confondu avec l'axe (3) d'un repére

orthonormé le tenseur S d'Eshelby s'écrit: 4
1
S,,=S,, =—I -
" 22 4 1 " 2
S, =1-28
33 11 1
2 avec | le rapport de forme de la fibre

==

1
= (1> = 1)2 — cosh™|

(12 - 1)5 (= longueur / diamétre).

Figure 5-11: Tenseur d'Eshelby d'ordre deux.

La densité de flux de chaleur dans l'inclusion équivalente sera

Brore = Kyatice (GL° — Gt™) (5-23)

le gradient étant égal au gradient contraint moins le gradient thermique libre.

Le but de cette méthode est de se ramener au cas précédent. Pour cela, la perturbation

du flux liée a I'hétérogénéité thermique est simulée par une fibre (inclusion) subissant un

gradient libre Gt .

On se place dans un milieu homogéne infini de conductivité KM contenant une fibre L de

conductivité K, et on cherche a connaitre la perturbation du flux de chaleur appliqué

provoquée par la présence de la fibre.
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La procédure suivie est identique 2 celle developpée précédemment pour le traitement de

l'inclusion mais on y ajoute une étape supplémentaire dans laquelle on applique un flux de

chaleur ¢® au matériau. Le gradient Gt se superpose alors aux gradients déja présents dans

I'inclusion.

Si @ et Gt sont les flux de chaleur et gradients thermiques imposés a l'infini, la fibre

engendre une perturbation ¢° de la densité de flux et Gt* du gradient. Ainsi dans chacune

des phases (fibre et matrice) on peut écrire:

S

+¢° =K, (Gt + Gt?); (5-24)

pour la fibre:

Il

pour la résine: @ +¢° =K, (Gt + Gt?). (5-25)

Si maintenant on applique le gradient libre a la fibre, ces équations de comportement

deviennent:
pour la fibre: @ +¢° =K,,(Gt+ Gt* - Gt™); (5-26)
pour la résine: @ +¢° =K,,(Gt + Gt*). (5-27)

Afin que les densités de flux et les gradients soient identiques dans les deux systémes, il faut
vérifier que:
K((Gt+Gt") =K,,(Gt+ Gt°* — Gt™) (5-28)
avec: Gt* = S.Gt".
On arrive donc a:

Gt™ =[(K,, -K,)S -K,] (K, -K,,)Gt. (5-29)
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Le gradient, donné par (5-31) dans chacune des inclusions suppose que la fibre soit
dans un milieu infini ayant les propriétés de la matrice. Cela limite la validité du modéle aux
tres faibles concentrations en fibres.

Une expression de ce modéle en régime non dilué est donnée par Withers et al. [16] qui
considerent une perturbation générée dans la matrice par la présence des fibres voisines et
appliquée au flux de chaleur.

Dans le cas d'une fraction volumique, Vi, de fibres, l'expression obtenue est:

Ro =K + Vi {(Ry K [5- V(5 -1]-K.} (%, R, ke . e

Ces modélisations permettent d'augmenter la concentration des inserts dans le
matériau composite. Pour cela on introduit un matériau homogeéne équivalent dont les
propriétés sont supposées identiques 4 celles du matériau réel étudié. Les fibres sont insérées
l'une aprés l'autre dans ce matériau équivalent que l'on soumet 4 un flux ol & un gradient
thermique imposé.

Le tenseur de localisation pour chacune des phases est obtenu a partir de (5-31) en considérant

que le matériau entourant I'inclusion a les propriétés du composite.

Dans le cas de N phases, le tenseur des conductivités effectives s'écrit:

Mz

K" =Ky + XC,(K, -K,, )| + SK; (K, -K,,)] ", (5-33)

il
-

avec C, la fraction volumique de la phase i .

La résolution de (5-33) se fait de maniére itérative a partir d'une valeur initiale obtenue par

exemple par la méthode d'Eshelby [15].

Remarque: Dans ces modeles, le milieu extérieur hétérogéne est remplacé par un milieu
homogene équivalent ce qui place l'inclusion dans un milieu plus conducteur que le milieu
réel. De ce fait les gradients de température a l'interface fibres/matrice ne sont pas pris en

compte.
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- Sur la base de I'équation (5-32), Hatta et Taya [18] ont développé leur propre

mode¢le dans le cas de fibres aléatoires et ils aboutissent i:

Ke _q, vf[(Kf ~Ku)(2S33 +S11)+3KM] ;

B J (5-34)
. 3KE

— (1 - Vf)(Kf _KM)S11S33 +KM[3(S11 + S33)— Vf(2811 + S33)]+m.
(5-35)

- Choy, Leung et Kowk [19] intégrent l'orientation des fibres en reprenant les
hypothéses de Nielsen [12] et d'Eshelby [15]. Ils décrivent la conductivité thermique des
matériaux composites a fibres courtes en utilisant une analogie avec un laminé.

Si on se place dans I'un des plans du laminé, on traite le cas d'un composite unidirectionnel
dont les conductivités paralleles et perpendiculaires a Iorientation des fibres sont

respectivement données par:

1+21u,V,
Kl =———1*° (5-36)
" T-uVy
1+0.5u,V,
Ky =——2+, (5-37)
= -1,V
avec | le rapport de forme des fibres et p,, p, donnés par:
Ky 4
] KM
Hi=jr > (5-38)
SUUSIT, J
Ky

189



Chapitre 5: Phénomeénes thermiques

f
2 _1

K:
K
M2 =jer (5-39)
—2 .05
K '

K',, et K, étant les conductivités paralieles et perpendiculaires des fibres de carbone.

La conductivité thermique du matériau s'obtient en sommant les conductivités des différents

plans du laminé en fonction de leurs orientations respectives:

1 1
K, = E(K, +|<2)+§v,(K1 -K,), (5-40)
1 1
K,, = E(K, +K2)—§V1(K1 -K,), (5-41)
A=
?»2(1 +e 2 )
avec V, = b (5-42)
(a2 +4)(1 - e_7)

V, un terme tenant compte de l'orientation, A le paramétre de Kacir [20] caractérisant le degré

d'orientation des fibres dans le matériau (chapitre 2).

- Un autre mode¢le tenant compte de l'orientation des fibres de maniére plus compléte
est mis en forme par Chen et Wang [3]. Ce travail donne accés 4 une méthode de calcul du

tenseur des conductivités dans le cas d'un composite transversalement isotrope:

K, 0 0
K'=|0 K, 0], (5-43)
0 0 K,

avec K la conductivité effective.

L'orientation des fibres est & nouveau prise en compte a I'aide du paramétre A [19].

Les hypothéses essentielles de ce travail [3] sont:

- un composite ou les fibres sont réparties de maniére statistiquement homogeéne;

- un corps homogene infini soumis a un flux de chaleur uniforme.
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L'expression générale de la conductivité établie est:

K" =K,[i+V,B(+VE)"|" (5-44)

avec: I le tenseur identité
B =(I-Ky'K, )1+ SK;K, - S)"; (5-45)
E=(S-1)B. (5-46)

Par la suite, les tenseurs B et E sont notés A.
Chen et al. [3] définissent encore:

- I'influence de la FDO sur le tenseur A dans deux reperes différents:

»* Ki". : tenseur représenté dans le systéme de coordonnées locales de I'inclusion;
»* qu: tenseur représenté dans le systéme de coordonnées globales de tout le

matériau.

La relation de passage est donnée par:

A, =R.R.A (5-47)

avec:

cos® sinBcos¢y sinBsing
R, =|-sin® cosbcos¢ cosOsind (5-48)
0 -sing cos ¢

0, ¢: les angles d'inclinaison et d'azimut caractérisant l'orientation 3D des

fibres;
- des tenseurs tenant compte de la répartition volumique moyenne des fibres dans le cas d'une

représentation planaire de l'orientation:

% n -1

<R>=<AWB.80)==| | A(0,45)p(-0)d0+ TA'(0,6,)p(0)d0 |*| 2To(0)d0
2
(5-49)
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Apres différentes étapes de calcul on établit que:

. 1+V, <E
K;y =Kg —— Y <En > (5-50)

1+V, <E, >+V, <B,, >

: 1+V, <E
Ky =K& L8 (A= e (5-51)

14V, <Ex >+V, <By >

avec <Ej >et < B > les tenseurs moyens définis par (5-49).

12 i | |

—V— Chen et Wang (F =0.2)

—4— Chen et Wang (FP=O.31)

L0 —4~ Chenet Wang (F=042)

-0 Choyetal.
0 Hattaet Ta

0,8

0,6 F—

Conductivité thermique (W.m" K")

0,0

0 5 10 15 20 25 30 35
Taux de fibres (%)
Figure 5-13: Modélisation de la conductivité thermique dans le cas d'échantillons

d'orientations aléatoires (Fibres T300 mld, résine ARC 40/32).
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Figure 5-14: Modélisation de la conductivité thermique dans le cas d'échantillons

d'orientations aléatoires (Fibres P55, résine ARC 40/32).

5-4 Résultats expérimentaux

Les résultats expérimentaux que nous allons exploiter concernent des composites
obtenus a partir de résine ARC 40/32 et vont servir a la séquence suivante:
- analyse de la conductivité thermique en fonction de certaines caractéristiques des fibres;

- comparaison des résultats a un certain nombre de modeles de simulation de la conductivité et

discussion;

- évaluation des orientations des fibres déduites des expériences de conductivité thermique et

comparaison aux orientations obtenues par analyse d’image.

5-4-1 Analyse thermique d’un composite fibres courtes de carbone - résine époxyde

Porosité de l'échantillon, taux de fibres, facteur d'orientation, longueur des fibres

(facteur de forme), traitements de surface sont confrontés aux mesures thermiques.
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En ce qui concerne l'interprétation des propriétés thermiques, le matériau composite doit &tre

considéré comme formé de trois phases, la résine, les fibres et les cavités.

Dans le souci d'évaluer I'importance des pores, des séries d'échantillons non traités sous
champs ont €té caractérisées. Les valeurs de la porosité sont données dans le tableau ci
dessous (Tableau 5-2) pour des longueurs de fibres variables dans de la résine époxyde ARC

40/32. Les concentrations en fibres sont comprises entre 0 et 20%.

Longueur (um)
Taux de fibres (%) 200 500 1000 1500 2000
0 32 3.2 3.2 3.2 32
5 3.6 42 4.6 7 5.6
10 4.1 5.1 6.6 7.6 8.1
15 39 4.8 6.1 9.2 )
20 5.2 7.1 - - -

Tableau 5-2: Evolution de la porosité (%) en fonction de la concentration en fibres de

différentes longueurs (sans préparation sous vide; T300 mld; ARC 40/32)

Tout comme pour les échantillons traités sous champs magnétiques lors de I’étude
meécanique (chapitre4), on retrouve un accroissement de la porosité avec le taux et la longueur
des fibres. Pour les longueurs de 1.5 et 2 mm, la concentration en fibres est limitée a 15%. Au

dela, I'obtention d'un matériau homogéne est impossible avec notre méthode de préparation.

La croissance de la porosité avec la concentration est due 4 une mauvaise
homogénéisation du mélange fibres/matrice. Il devient de plus en plus difficile  la matrice de
mouiller les fibres. Il en résulte des amas de fibres dans lesquels la résine n'a pas pénétré et o
l'on trouve des cavités.

L'effet d'une augmentation de la longueur des fibres est similaire a celui d'une

augmentation de la concentration. Les fibres étant de plus en plus longues, elles vont
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s'emmeéler. Il en résulte des amas de fibres dans lesquels la résine ne pénétre pas. D'oll une

augmentation de la porosité.

Afin de pouvoir quantifier l'effet des pores sur la conductivité thermique, nous avons
utilisé le modele de Hatta et Taya [18] avec les paramétres suivants: K o= 0.005 W.m" K" et
Kiuriaa™ 0.8 W.m™' K™ et pour des pores sphériques(figure 5-15).

oo —

0,98

0,96 —

0,94 ' —l—

092 —

0,90

0,88

Conductivité thermique relative

0,86 ey

0,84

0,82 p—

0,80 8 . . . e A
0,00 0,02 0,04 0,06 0,08 0,10 0,12

Taux de pores
Figure 5-15: Variation de la conductivité thermique en fonction de la porosité calculée selon

le modele de Hatta et Taya [18].

La présence de ces pores a pour effet de réduire la conductivité thermique du matériau
composite. L'augmentation de la porosité a pour effet de compenser l'augmentation de
conductivité thermique attendue en travaillant 3 des taux en fibres plus élevés.

A T'avenir, tous les échantillons seront mélangés sous vide afin de minimiser la porosité et

d'améliorer les résultats de conductivité thermique.

Les essais initiaux sont effectués sur une série d'échantillons (série a) non traités. Si

on interpole les valeurs expérimentales par une droite et qu'on l'extrapole jusqu'a une
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concentration de 100 % en fibres (figure 5-16), nous devrions retrouver la valeur de la
conductivité thermique des fibres de carbone utilisées (modéle "série" [6]).
On note que:

-A=6,3 Wm'1.K" pour les fibres T300 mld (donnée fabricant);

- A (valeur extrapolée a 100 %) =2 Wm'K".

Cet ¢écart laisse penser que la variation de A en fonction du taux de fibres ne doit pas étre
linéaire sur le domaine de concentration. On peut estimer qu'a partir de 35 % en fibres, A doit
croitre beaucoup plus rapidement (variations identiques a celles du modele de Chen et Wang
[3D.

En effet, a partir d'un certain seuil de concentration, les interactions entre fibres deviennent de
plus en plus nombreuses et leur influence se traduit par un accroissement rapide de la
conductivité thermique.

Malheureusement, pour des raisons liées a la fabrication des échantillons, les mesures de
conductivité thermique se limitent & des taux de charge inférieurs 3 30%. Toutefois le taux

maximal de compactage se situe, dans le cas des fibres, 4 environ 42 %.

7
b
O  sériea
6 —®— Modéle de Chen et Wang -
—v— Modéle de Voigt o
p ;
s /
4

Conductivité (W.m'K")
\
\\
\

1p—
W
0 A A 2 A A
0,0 0,2 04 0,6 038 1,0
Taux de fibres

Figure 5-16: Extrapolation de la conductivité thermique sur toute la gamme des

concentrations.
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Augmenter la longueur des fibres devrait théoriquement produire des transferts de
chaleur plus faciles entre les deux extrémités de l'échantillon (figure 5-17). Néanmoins,
l'augmentation de la conductivité n'est que de 10 % pour une augmentation de 300 pm de la
longueur des fibres. Chen et Wang [3] calculent également une augmentation de la
conductivité de 10 % lorsque la longueur des fibres passe de 200 & 500 pum. L'analyse des

résultats expérimentaux montre qu'il n'en est rien dans le domaine des concentrations (0-20%)

qui a été investigué (figure 5-18).

1,0 --0-+ 200 um

|
i | /I

06 e

08—

0.4

oz /

0,0 4 _ 4 k 4 A
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25 0,30

Taux de fibres (%)
Figure 5-17: Evolution de la conductivité thermique en fonction de la concentration pour

Conductivité thermique (W.m".K')

différentes longueurs selon le modele de Hatta et Taya [18].
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Figure 5-18: Evolution de la conductivité thermique en fonction de la longueur des fibres pour

une concentration comprise entre 0 et 20%

(fibres T300 mld; résine ARC 40/32)

Une étude plus détaillée est obtenue en associant la conductivité thermique a l'orientation de

fibres de différentes longueurs pour une concentration de 15% (figure 5-19). Les échantillons

constitués de fibres de taille inférieure a2 100 pm sont obtenus a partir de fibres broyées

manuellement. Les fibres de 160 pm sont obtenues par broyage industriel (T300 mld). A

partir de 500 pm, la distribution en longueur des fibres est trés étroite car il s'agit de fibres

coupées (chapitre 1).
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Figure 5-19: Conductivité obtenue et orientation mesurée pour des fibres de différentes

longueurs a une concentration de 15%.

L'orientation des fibres de longueurs comprises entre 500 pum et 1.5 mm est inférieure 4 celle
obtenue pour les fibres de 50, 200 et 2000 pm. La courbe des conductivités thermiques suit

l'allure générale de la courbe des orientations.

Afin d'évaluer la fiabilité des résultats, on sélectionne une concentration de 15% en
fibres (figure 5-19) et on compare les résultats expérimentaux aux valeurs prédites par le
modele de Chen et Wang [3]. Selon ce modeéle, pour une orientation constante, la conductivité
thermique croit avec ’augmentation du rapport de forme jusqu’a un plateau. Par exemple,
pour une orientation A = 20 ce qui correspond 3 F,= 0.992 (A paramétre d'orientation donné
par Kacir [20]) et une concentration de 15% en fibres, la conductivité maximale qu’il est

possible d’obtenir en jouant sur le rapport de forme est de 0,99 Wm™'K-".

La conductivité relative (rapport conductivité mesurée/conductivité théorique) est tracée en

fonction du rapport de forme sur la figure 5-20.
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Figure 5-20: Conductivité thermique relative en fonction du rapport de forme pour une

concentration en fibres T300 mld de 15%.

Une bonne corrélation entre expérience et théorie se traduit par une conductivité
relative égale 4 1. La figure 5-20 montre une conductivité relative qui diminue avec
l'accroissement du rapport de forme. La conductivité prédite par le modele de Chen et Wang

[3] est supérieure a la conductivité mesurée expérimentalement.

Rappelons que les résultats expérimentaux montrent que la distribution en orientation
observée en surface n'est caractéristique de tout le matériau que pour les échantillons traités
sous champs. Les facteurs d’orientation mesurés dans les échantillons contenant des fibres de
longueurs supérieures ou égales a 500pm sont faibles et caractéristiques d’une orientation par

¢coulement qui n'est pas constante dans tout le volume.

Une analyse de I’échantillon plus en profondeur (usinage progressif et mesure de la
FDO pour chaque couche) montre que le facteur d’orientation initial est surestimé dans le cas
des fibres de 500pum, 1 et 1,5mm. Aprés corrections, les F, moyennés sur tout le volume sont
utilisés pour calculer la conductivité a 'aide du modéle de Chen et Wang [3]. Les variations

de la conductivité relative corrigée sont reportées dans la figure 5-21.
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Figure 5-21: Conductivité relative en fonction du facteur de forme aprés correction de

Iorientation pour 15% de fibres T300 mld (résine ARC 40/32).

Si l'on tient compte de la porosité du composite, la conductivité relative se rapproche encore

plus de 1. Cependant nous n'avons pas poussé plus loin cette analyse car le modéle de Chen et

Wang [3] ne permet pas de calculer I'influence des pores sur la conductivité thermique.

Les séries d'échantillons discutées sont:

- une série d'échantillons non traités (série (a)) décrite dans les paragraphes

précédents;

- une série d’échantillons dont les fibres sont orientées pour le mieux

parall¢lement a la direction de mesure de la conductivité thermique (série

(b)).

- une série ou les fibres sont orientées pour le mieux perpendiculairement 3

la direction de mesure thermique (série (c )).
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Les résultats expérimentaux sont regroupés sur les figures 5-22, 5-23 et amenent les
commentaires suivants:

- la série orientée parallélement 2 la direction de mesure thermique (série b) est quasiment
confondue avec la série non traitée (série a);

- la série (c ) est représentée par une courbe ot les valeurs de conductivité sont inférieures a
celles des échantillons non traités (série a) jusqu’a une concentration de 35%. Au dela, les
conductivités sont pratiquement égales;

- orientation des fibres de la série (b) est peu différente de celle de la série non traitée (figure
5-23). Par contre les orientations de la série (c ) montrent l'influence du traitement si on les

compare a celles de I’échantillon non traité.

0 | | | |
i —®— Non traité (série (a))
08 - -~ v-- Orientation paralléle (série (b)) -
L o Orientation perpendiculaire (série (c))
0,7 p= s >
= - .
206 / j?'
T 05k L
: ]
V.
g ,/'»/ 2
B o4 i
03— /
0,2 M l
0 5 10 15 20 25 30 35 40

Taux de fibres (%)

Figure 5-22: Evolution de la conductivité thermique en fonction du taux de fibres pour
différentes configurations d'orientation

(Fibres T300 mld; résine ARC 40/32; B = 0,75 teslas, HF = 0,9, t,, = 20 mn).
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Figure 5-23: Facteurs d’orientation des fibres de carbone pour différentes séries étudiées

(Fibres T300 mld; résine ARC 40/32; B = 0.75 teslas; HF = 0.9; t,, = 20 mn).

Pour examiner I'éventuelle influence des précurseurs, les fibres P55 (caractéristiques
regroupées dans le tableau 1 du chapitre 1) sont utilisées. Leur conductivité thermique
longitudinale est de 110 Wm™K™" environ soit 17 fois plus importante que celle des fibres

T300mld.

L'examen des données relatives aux fibres P55 (figures 5-25, 5-27) et T300 mld
(figures 5-26, 5-28 qui sont des reproductions des figures 5-22 et 5-23) ameéne les
observations suivantes:

- I'allure générale des courbes représentant la conductivité en fonction du taux de

fibres est la méme pour les deux types de fibres dans le cas de la série (a) (aléatoire)

et de la série (c ) (orientation des fibres perpendiculairement 2 la direction de mesure)

(figures 5-25 et 5-26);
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- pour les P55, la série (b) (orientation des fibres paralléle a la direction de mesure
thermique) n'est plus confondue avec 1a série non traitée (série (a)) (figures 5-25 ét 5-
26);

- les écarts entre les séries traitées §ous champs magnétiques et la série non traitéé
sont nettement plus importantes qlfe dans le cas des fibres T300mld, ceci est lié 3
Iorientation des échantillons qui est excellente (figure 5-27) en dessous de 20 % en

comparaison de celle des fibres T300 mld (figure 5-28).

1,8

i | [ l | i
i o Non traité (série (a)) é
o) -- @~ Orientation paralléle (série (b)) i
14| v Orientation perpendiculaire (série (c))
s L3 ~
1,2 ' - - /ﬁ
1,0 — |
1 g :
038 : r {

osl ¢ A( ~0,1741740,04055 X]

Conductivité (W.m' K™

0 5 10 15 20 25 30 35 40
Taux de fibres (%)
Figure 5-25: Evolution de la conductivité thermique en fonction du taux en fibres P55 pour

différentes configurations d'orientation

(P55; ARC 40/32; B = 0,75 teslas, HF = 0,9, t,, =20 mn).

Remarque: Si ’on extrapole la droite des échantillons non traités a 100% de fibres P55, la
conductivité trouvée est de 4,2 Wm™ K" soit bien inférieure 2 110 Wm™ K. L’explication est
la méme que celle proposée pour les fibres T300mld dans le paragraphe (5-3-2-b) c'est a dire
une évolution non linéaire de la conductivité thermique en fonction de la concentration en

fibres.
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Figure 5-26: Evolution de la conductivité thermique en fonction du taux en fibres T300 mld
pour différentes configurations d'orientation

(T300 mld; ARC 40/32; B = 0,75 teslas, HF = 0,9, t,. = 20 mn).
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Figure 5-27: Facteurs d’orientation des fibres P55 pour les différentes séries étudiées

(P55; ARC 40/32; B = 0.75 teslas; HF = 0.9; t,, = 20 mn).
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Figure 5-28: Facteurs d’orientation des fibres T300 mld pour les différentes séries étudiées

(T300 mld; ARC 40/32; B =0.75 teslas; HF = 0.9; t,, = 20 mn).

Explications:

La conductivité selon ’axe principal d’une fibre de carbone est meilleure que selon
I'axe perpendiculaire. Cette observation est liée  la structure atomique de la fibre. Selon I’axe
principal, les liaisons carbone - carbone sont covalentes. Selon l'un des axes perpendiculaires,
les liaisons sont du type Van der Waals. Généralement, les matériaux conduisent mal la
chaleur dans la direction des liaisons faibles. La structure lamellaire de la fibre contribue
¢galement a l'anisotropie de la conductivité thermique. La conductivité K,,% est alors la
moyenne des conductivités perpendiculaires a I'axe principal de la fibre. Pour estimer
l'influence du rapport K,,’/ K, on utilise le modéle de Chen et Wang [3] avec les paramétres:
A =3,20 % de fibres, K,,'= 6.3 W .m" K" et K,, = 0.63 ou 6.3 W .m" K. Les variations de
la conductivité du matériau composite K, calculées sont faibles. L'anisotropie des fibres
reduit K,,° de 1.5 % et augmente K,,° de 8.2 %. Ces variations sont bien plus faibles que celles

liées a I'orientation.
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Lorsque les fibres sont parfaitement orientées parallélement a la direction de mesure
thermique, elles mettent en jeu toute leur longueur pour assurer la conduction. On obtient
alors un matériau ou la chaleur se propage bien car il y a le minimum de "barrages" de résine.
On note qu'a facteur d'orientation équivalent, les conductivités thermiques mesurées sont

identiques indépendamment de la préparation des échantillons.

La figure 5-29 résume de fagon simplifiée les différents cas pouvant se présenter en fonction

de l'orientation des fibres.

a a a

——_ | oma—— — | >
g S || ‘[fﬁ g St

A A AT N — =

N/~ | | .” N
N, = >— |\|I\/l|| — = —

T 1 2N J‘\ \ ) RSOl Sl
\|'<| \_// \ \ |'|EH\/11 — ~
aléatoire orienté parallélement orienté perpendiculairement

10‘ﬁl.ares et 11 ponts de 6 fibres et 5 ponts de 13 fibres et 13 ponts de résine
résine résine

Figure 5-29: Propagation de la chaleur en fonction de I’arrangement spatial des fibres.

L'¢laboration d'échantillons cylindriques ou les fibres T300 mld sont bien orientées avec I'axe
principal n'a pas réussi jusqu'a présent. Des problémes d'échauffement du matériau lors de
I'élaboration en sont la cause. Ces difficultés sont atténuées lors de I'élaboration de la série (c)

car la configuration du moule utilisée est mieux adaptée a la dissipation de la chaleur.

5-4-2 Cohérence des résultats Srimentaux av rtai imulation

Une comparaison expérience - conductivité thermique calculée permet de mettre en
¢vidence les écarts plus ou moins importants entre les deux ensembles de résultats. Elle
permet de montrer les limites de certains modéles. La précision de nos mesures de

conductivité thermique (erreur de 2 a 3 %) et d'orientation (écart type du F, typiquement de 10
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%) est suffisante pour constater les désaccords méme avec les modéles évolués (Hatta et Taya
[18], Choy et al. [19] et Chen et Wang [3]).
Le modele d'Agari [13] est cité en sachant que les valeurs sont obtenues avec le choix d'un
parameétre n'ayant aucune signification.
Les modeles donnant le meilleur accord avec I'expérience sont:
- le modéle phénoménologique de Hamilton et Crosser [12];
- les modeles de type auto - cohérent. Le modéle de Hatta et Taya [18] n'utilise
aucune mesure d'orientation. Les modéles de Choy et al. et de Chen et Wang sont
basés sur la mesure de l'orientation moyenne des fibres dans I'échantillon(figure 5-
29). Cela explique aussi les variations importantes de la conductivité thermique en

fonction du taux de fibres calculées avec le modéle de Chen et Wang [3].

2,0
| —O— Voigt /

1,8 H O Nielsen

A Hattaet Taya Jut
—@— (hoyetal. yd
L6 X Chenet Wang
H —V=Résultafs expérimentaux /
1.4 H —©— Hamilton et Crosser
3y J . .
9 %  Hashin et Shirikaren P
. L2§ (borne basse perpendiculaire)
E. I —'_Rﬁm /.E] ? >
% 1,0 = =
& i (]) | /*Iﬁffj
€ 08 : e -
= | W
(§ 0,6
04
0,2
0,0 s s s e s
0 5 10 15 20 25 30 35

Taux de fibres (%)
Figure 5-29: Comparaison expérience (série a) - théorie en fonction du taux de fibres

(T300mld (200 pum); résine ARC 40/32).

Parmi les modéles phénoménologiques utilisés, ceux de Reuss [6], Voigt [6], Hashin
et Shtrikman [9] donnent les limites des conductivités possibles. Seule une borne du modéle

de Hashin et Shtrikman est indiquée.
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Les modéles de Reuss et Voigt sont inadaptés aux composites 4 fibres courtes. Leurs
predictions sont trés éloignées de la série (a). On peut en déduire que ni la densité de flux

thermique ni le gradient de température ne sont uniformes dans I'échantillon.

La borne inférieure du modele de Hashin et Shtrikman [9] (amélioration des modéles
précédents et congu pour modéliser la conductivité thermique d'un matériau ayant des
inclusions perpendiculaires a la direction du flux thermique) suit mieux 1’expérience mais

reste tout de méme inférieure a la réalité.

2,0 I | | J
& Modéle (P55 paralléles)
—V— Modele (PS5 perpendiculaires)

i —¥— Expérience P55 (série a) Y
= -0~ Modéle (T300 mid paralléles) /
b " | 9 Modéle (T300 mld perpendiculaires) Y
g - —®— Expérience T300 (série a) / et
3 08
=
g
é 0’4 = = -\r

0,0

0 35

Taux de fibres (%)
Figure 5-30: Encadrement de la série a par le modéle bas de Hashin et Shtrikman [9] pour des

fibres T300 mld et des fibres PS5 dans la résine ARC 40/32

On note sur le figure 5-30 que la série a pour les fibres T300 mld est encadrée par les deux
courbes de la borne basse du modéle de Hashin et Shtrikman [9]. Néanmoins ce modéle
semble peu intéressant du fait que 1'écart entre les deux orientations limites est trop important.
En ce qui concerne les fibres P55 qui présentent une conductivité trés supérieure a la résine
mais un rapport de forme inférieur a celui des T300 mld, on constate le modele bas n'est plus

adapté.
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Le modele de Hamilton et Crosser [12] contient un parametre ajustable N. Afin que -
la courbes théorique suit fidélement l'expérience ce paramétre est évalué 3 N = 16 a la fois
pour les fibres T300 mld et P55. Vu que le choix de ce parameétre n'est pas justifié, le modele

ne semble utile que pour effectuer des extrapolations.

La formulation du modéle de Nielsen [10] est similaire 3 celle d' Hashin et Shrikman
[9]. 1I utilise toutefois des paramétres expérimentaux précis, en l'occurrence, le taux de
compactage maximal en fibres V,,, et le paramétre A qui induit la géométrie et 1’orientation
de la charge. Dans ce cas précis, V,, et A pour des fibres aléatoires, orientées parall¢lement et

orientées perpendiculairement sont indiquées dans le tableau 5-3.

D’une maniere générale, le modele de Nielsen [10] fournit des valeurs nettement supérieures a
la courbe expérimentale pour la série a. Il est adapté aux faibles concentrations et diverge pour

les concentrations proches du taux de compactage maximal..

Orientation des fibres

Paramétres de Nielsen aléatoire paralléle perpendiculaire
V nax 0.42 0.5 0.5
A 15 46 0.5

Tableau 5-3: Valeurs de V., et A pour des fibres T300 mld (Vd =23)
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Figure 5-31: Comparaison de la série ¢ pour des fibres T300 mld (ARC 40/32) avec les

modeles de Nielsen [10] et d'Hashin et Shtrikman [9] adaptés aux orientations

perpendiculaires
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Figure 5-32: Comparaison du modéle de Nielsen [10] avec les différentes séries

expérimentales obtenues avec des fibres P55 dans la résine ARC 40/32
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La figure 5-31 montre que pour des concentrations en fibres inférieures & 20 %, les modéles
de Nielsen et Hashin - Shtrikman décrivent bien les données expérimentales. Au dela de ce
taux, l'orientation des fibres évolue rapidement vers une orientation aléatoire. Par
conséquence, ces échantillons ne peuvent plus étre décrits dans le cadre de ce modéle. Pour
cette raison, la discussion des composites fabriqués & partir des fibres P55 se limite aux
concentrations inférieures & 20 % (figure 5-32).

Le modele de Nielsen [10] est en bon accord avec les mesures de la série ¢ mais il sous estime

les conductivités thermiques mesurées pour les séries a et b pour les fibres trés conductrices.

b- Les modeles d'homogénéisation
Tous les modéles cités sont issus du modéle d’homogénéisation d’Eshelby [15]. Le
modele de Hatta et Taya [18] est un cas particulier, qui s’applique a des situations précises

(fibres parfaitement orientées, aléatoires...).

| | I | I

08 o Hatta et Taya (fibres perpendiculaires) /l

—o—sériec
0,7 /
06

0,5 /

Conductivité thermique (w.m' K

04—
| P

03

0 ‘ 5 . 10 15 . 20 25 30 35
Taux de fibres (%)
Figure 5-33: Comparaison de la série ¢ pour les fibres T300 mld (ARC 40/32) avec le modéle

de Hatta et Taya [18] pour des fibres orientées perpendiculairement
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Figure 5-34: Comparaison des mesures pour les fibres P55 (ARC 40/32) avec le modéle de
Hatta et Taya [18]

La comparaison des figures 5-33 et 5-34 montre que la conductivité thermique est trés
sensible & l'orientation des fibres. Dans le cas des fibres orientées perpendiculairement, 1a trés
bonne orientation des fibres P55 jusqu'a une concentration de 20 % donne un accord parfait
avec le modele. La chute de l'orientation i partir de 10 % pour les fibres T300 mld augmente
la conductivité thermique et entraine I'écart observé avec la théorie.

Concernant la modélisation de la conductivité thermique pour les composites aléatoires et
contenant des fibres P55 paralléles (au flux de chaleur), ce modéle est en désaccord avec les

résultats expérimentaux.

Le modele de Chen et Wang [3] se distingue des modeles précédents par le fait que l'on peut y
introduire un parametre qui décrit l'orientation des fibres. Pour modéliser la conductivité
thermique des échantillons a fibres perpendiculaires, le facteur d'orientation qui est mesuré
selon l'axe perpendiculaire doit étre recalculé selon I'axe paralléle au flux de chaleur. La
conductivité théorique est alors donnée par I'élément K, du tenseur. La figure 5-35 donne le

rapport entre la conductivité thermique expérimentale et la conductivité calculée.
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Figure 5-35: Comparaison du modéle de Chen et Wang [3] avec I'expérience pour les fibres

T300mld (résine ARC 40/32).

Les séries (a) (non traitée) et (b) (orientation parall¢le a la direction de mesure thermique) sont
assez bien modélisées par le modéle de Chen et Wang [3] méme si celui ci surestime toujours
la valeur de la conductivité thermique. Concernant la série orientée perpendiculairement (série

¢), la théorie surestime nettement la réalité.

Quelle que soit la série, le modéle de Chen et Wang [3] surestime toujours la
conductivité thermique des échantillons utilisant les fibres T300 mld. Cela peut s'expliquer en
partie par:

- la distribution en longueur des fibres (les fibres n'ont pas exactement une longueur

de 200 pm). Ce modele considére une longueur identique pour toutes les fibres dans

le matériau. Or nous avons vu dans le chapitre 1 que lorsque la taille moyenne des
fibres diminue cela implique un élargissement du pic de distribution particulierement
vers les faibles tailles.

- une mauvaise évaluation des effets 4 l'interface fibre - matrice;

- le fait que les porosités ne sont pas prises en compte.
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Figure 5-36: Comparaison du modéle de Chen et Wang [3] avec l'expérience pour les fibres

P55 (résine ARC 40/32)

Pour les fibres P55, les écarts entre théorie et expérience sont plus importants et plus
aléatoires (figure 5-36). Malgré un effort de calcul considérable, le modéle de Chen et Wang
[3] ne permet pas de modéliser la conductivité thermique des composites 3 fibres courtes avec
précision. Ce modele semble étre optimisé pour des matériaux utilisant des fibres de faible

conductivité thermique ce qui expliquerait les écarts importants observés avec les fibres P55,

L’¢tude de cette corrélation a pour but de vérifier I'nypothése posée lors de la
détermination de la fonction de distribution en orientation: Iorientation observée par analyse
d’image en surface d’un échantillon orienté sous champs est - elle représentative de

orientation dans I’ensemble du matériau ?

En utilisant la conductivité mesurée expérimentalement, on déduit une orientation en

utilisant le modéle de Chen et Wang [3]. Le paramétre d'orientation de Kacir [20] A est
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transformé en facteur d'orientation. Les résultats sont représentés en fonction de la
concentration en fibres et du type de fibre (tableau 5-4). Pour effectuer une comparaison, les

facteurs d'orientation obtenus par analyse d'image sont présentés entre parenthéses.

Fibre T300 mld i P55
aléatoires perpendic. aléatoires perpendic. parall¢les
5 0.37 (0.656) | -0.185 (-0.247) | 0.873 (0.127) | -0.93 (-0.768) | 1.00 (0.969)
10 0.396 (0.605) | -0.127 (-0.176) | 0.773 (0.215) | -0.815 (-0.705) | 1.00 (0.992)
15 0.285 (0.531) | 0.252 (-0.0092) | 0.829 (0.263) | -0.909 (-0.637) |1.00 (0.989)
20 0.285(0.523) | 0.441(0.294) | 0.873 (0.312) | -0.909 (-0.399) | 1.00 (0.988)

Tableau 5-4: Orientation déduite de la conductivité thermique (mesurée par analyse d'images)

en fonction de la concentration en fibres T300 mld et P55.

Dans le cas des fibres T300 mld, la cohérence entre I'orientation mesurée et 'orientation
déduite du modele de Chen et Wang [3] est satisfaisante (on ne pouvait pas s'attendre a mieux
pour des approches si différentes). Par contre, il est impossible d'exploiter ce modéle pour

retrouver l'orientation des fibres P55.

Malgré le fait que ce modéle (comme d'autres) utilise des expressions générales, on observe
quil n'est adapté qu'a un nombre restreint de matériaux similaires & ceux étudiés par les
auteurs.

A notre connaissance, il s'agit de la premiére tentative pour étudier le lien entre deux
méthodes telles que l'analyse d'images et la conductivité thermique. Au vu des résultats
obtenus pour les fibres T300 mld, il est possible que l'orientation mesurée en deux dimension
par analyse d'images soit similaire 4 celle mesurée par conductivité thermique en trois

dimensions.
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N'ayant pas trouvé de valeurs dans la littérature pour des composites a base de résine
€poxy, nous comparons nos résultats i ceux de Choy et al. [19], obtenus avec des composites
a base de PPS chargé 4 24 et 34 % en fibres de carbone T300 . Cette comparaison doit &tre

possible car il n'y a pas de différence de conductivité thermique entre I'époxyde et le PPS.

Fraction volumique en 24 25 34 35
fibres T300 (%) Choy et al. ce travail Choy et al. ce travail

1.52(0.86) | 0.65(0.534) | 1.72 (0.86) 0.83(0.39)
KienWm K" (F) | 124(0578) | 0.62(0.570) | 1.56(0.578) | 0.80 (0.46)
0.79 (0.42)

Tableau 5-5: Comparaison des résultats présentés par Choy et al. [19] avec les mesures

effectuées sur les composites fibres T300 mid - résine ARC 40/32

Choy et al. donnent une erreur de 4 % sur leurs mesures, les notres étant estimées entre 2 et 3
%. Nous sommes obligés de constater I'incompatibilité des résultats. Choy et al. [19], se
basant sur une mesure diffusivité, ont utilisé des échantillons de 0.2 mm d'épaisseur. Cette

€épaisseur nous semble trés faible en regard de la longueur moyenne des fibres.

(1) Choy et al. utilisent des fibres de carbone similaires aux T300 et dont la conductivité thermique
estde 9.4 Wm' K.

On peut exprimer quelques doutes si la mesure de température par rayonnement infra rouge

est influencée par une faible transmission de la lumiére incidente du fait de la faible épaisseur

de 1'échantillon.

Notre méthode de moulage risque d'introduire une incertitude concernant le facteur
d'orientation. Dans le but d'évaluer les variations du facteur d'orientation, les échantillons de
la série a (fibres T300 mld) ont été usinés successivement et les facteurs d'orientation

déterminés pour chaque couche. Les valeurs sont données dans le tableau 5-6.
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Fraction volumique en

fibres T300 (%) 5 10 15 20 25 30
0.211 0.226 0.278 0.540 0.390 0.476
F, 0.281 0.227 0.378 0.566 0.440 0.460
0.251 0.187 0.188 0.462 0.524 0.420

0.138 0.434 0.449 0.370

Tableau 5-6: Facteur d'orientation mesuré a différentes profondeurs dans des

échantillons aléatoires (fibres T300 mld, résine ARC 40/32)

L'erreur sur la mesure optique de I'orientation des fibres devient importante si I'on recherche
une précision supérieure 15 % lors d'une comparaison experience théorie. En aucun cas les

variations de I'orientation n'expliquent les différences avec les mesures de Choy et al. [19].

D'autres sources d'erreurs possibles sont:

(1) la présence de plus en plus importante de fibres perpendiculaire 2 la surface (33% dans un
matériau isotrope) fausse l'orientation car la mesure optique de leur orientation est quasi
impossible avec notre montage. Pour le moment nous ne savons pas traiter ce probléme;

(i) I'échantillon utilisé pour mesurer la conductivité thermique fait 7mm de long et la distance
entre les thermocouples est de 3mm. Pour des fibres de 1a taille du mm, on peut se demander
si le matériau peut toujours étre considéré comme homogéne. Nous n'avons pas approfondi ce

sujet notre étude étant centrée autour de l'utilisation de fibres courtes.

5-5 Conclusion

Dans ce travail, la précision de la mesure de la conductivité thermique en continu est
améliorée et adaptée aux matériaux composites. Il a été montré que I’évolution de la
conductivite thermique avec la concentration et la longueur des fibres est fortement

dépendante de leur orientation. L’homogénéité de ’orientation sous champs dans les
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domaines dilués et semi - dilués permet de fixer de fagon relativement précise la fonction de
distribution en orientation. Cette méthode est donc un outil d’étude trés intéressant permettant

par exemple de vérifier des simulations du comportement thermique des matériaux.

Aucun des modeles testés n'a pu décrire l'ensemble des données expérimentales. La
bonne reproductibilité des mesures thermiques et la correspondance entre le comportement de
la conductivité thermique, du module d'élasticité (chapitre 4) et du facteur d'orientation pour
différentes concentrations en fibres nous aménent a constater l'insuffisance des modéles

utilisés.

Concernant le dispositif expérimental utilisé, on constate une bonne précision dans les
mesures effectuées. Toutefois la mesure de la conductivité d'un échantillon nécessite environ
4 heures voire plus si la température ambiante est élevée. Afin de remédier a cet inconvénient,
l'utilisation d'éléments Peltier a la place des bains thermostatés est fort souhaitable. Il reste a
noter que le prix de I'ensemble de 1'équipement utilisé (environ 25 000 francs dont 20 000
francs pour le multimétre) est a peu prés le dixiéme d'un instrument commercialisé

(Thermoflixer®, société SWO Polymertechnik Allemagne).
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Conclusion

Lorsque le développement des matériaux 2 base de fibres courtes de carbone insérées
dans une résine époxyde a débuté dans notre equipe, les résines utilisées étaient des résines
commerciales. Leur viscosité était élevée et leur résistance mécanique trés moyenne. La forte
viscosité du mélange fibre - résine ne permettaient pas une action efficace des champs

magnétiques.

Dans un premier temps, il nous a fallu apprehender les caractéristiques physiques et
chimiques des constituants et leurs effets sur I’orientation. Différents essais ont été faits pour
abaisser la viscosité du mélange (agitation mécanique, élévation de la température, ...). Les
avancées importantes ont été obtenues avec I’utilisation de résines de trés basse viscosité et a

fort module développées en commun avec la société ARC.

11 est alors devenu possible d’orienter sous champs magnétiques des quantités importantes de
fibres de 200pm de long (concentrations Jusqu’d 20%) et d’obtenir des orientations
superieures & 80%. Les problémes de fiabilité de la mesure de I’orientation des fibres ont été
analysées et la méthode d’analyse optique couplée a un traitement informatique des images a

été retenue.

Cette analyse reste toujours une analyse de surface du fait de ’opacité du matériau chargé en
fibres de carbone. Nous avons vérifié que les mesures de surface étaient représentatives de
I'échantillon massif dans toute la gamme de concentrations et validé notre protocole de

mesure.

La méthode des champs magnétiques permet d’obtenir un matériau ou I’orientation
des fibres est homogéne pour des concentrations allant jusqu’a 20%. Il en résulte qu’une
bonne analyse optique de la surface de I’échantillon est représentative de celle de tout
I’échantillon. L'étalonnage de 1’orientation des fibres en fonction des champs appliqués

(essenticllement en faisant varier le champ statique) a été réalisée pour des caractéristiques
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différentes des résines et fibres. Le savoir faire acquis permet actuellement d'obtenir des

¢chantillons présentant un facteur d'orientation bien précis.

L’homogénéité de Iorientation dans les matériaux traités a été confirmée par les résultats des
essais mécaniques de traction effectués pour différentes compositions fibre - résine. Les
hypothéses de plusieurs modéles de comportement théorique ont été confortées a I'ensemble

des résultats expérimentaux.

Un dispositif de mesure de la conductivité thermique en régime continu a été
développé de sorte que sa précision soit compatible avec 1’étude de composites polymériques.
Les fibres de carbone étant plus conductrices de la chaleur que la résine, une anisotropie de
leur orientation implique des variations de la conductivité thermique du matériau.

Apreés un étalonnage du systéme, les variations de la conductivité thermique en fonction de
Porientation des fibres dans le matériau ont pu €tre mises en évidence et vérifiées avec
d’autres fibres que les T300mld. 11 a alors été possible d’évaluer la validité de la méthode en
fonction de la concentration et de la longueur des fibres puis de comparer, avec quelques
succes, les résultats expérimentaux obtenus a ceux d'un certain nombre de modeles théoriques
ou semi - empiriques.

Un effort particulier devra porter sur la réduction du temps de mesure de la conductivité

thermique (utilisation d’un mode de chauffage plus rapide que les bains).

A I'issue de ce travail, nous sommes en mesure d’élaborer des matériaux contenant jusqu’a
20% de fibres de carbone orientées dans une direction choisie, de vérifier la qualité de
Porientation par analyse d’image et de confirmer ce résultat par des mesures thermiques.

Les matériaux ainsi élaborés peuvent servir a vérifier des modélisations de comportement

mecanique ol thermique.

I1 a ét¢ montré qu'une bonne orientation des fibres avec la direction de sollicitation mécanique
apporte un gain en rigidité pouvant aller jusqu'a 40 %. On se rapproche ainsi des valeurs

obtenues pour des fibres longues. Concernant les applications commerciales des matériaux,
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des composites a taux plus élevé en fibres doivent &tre produits. Dans ce but, il est

envisageable de combiner la technologie d'orientation des fibres par champs magnétiques et
un dispositif d'extrusion pour obtenir une bonne orientation dans ces matériaux. Néanmoins
l'apport de chaleur provenant de I'absorption de la haute fréquence et ses effets sur la
polymérisation de la résine doivent étre mieux maitrisés. Un champ statique plus élevé
(aimant supraconducteur) permettra de réduire la puissance du champ haute fréquence et de

remédier a cet inconvénient.

Au vu des données liées a I'orientation des fibres, nous espérons que ce travail présentera un
défi aux chercheurs travaillant dans la simulations des propriétés thermiques et mécaniques,

tres peu des modeles examinés reproduisant les données expérimentales.
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Annexe 1: Les régimes de concentration

ANNEXEF 1: Les différents régimes de concentration en fonction du facteur

de forme des fibres utilisées comme renforts.

Le graphe ci dessous est obtenu a partir de I’équation de Lipscomb [1] qui est un

développement de celle proposée par Hand [2].
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Figure Al: Les régimes de concentration en fonction du type de charge

i le coefficient de couplage entre la résine et les fibres.

Cette figure montre I’importance du facteur de forme des fibres. Dans 1’ensemble de ce
travail, I'importance de la viscosité du mélange fibres - matrice est apparue. Celle ci ne va pas
seulement dépendre de la concentration mais aussi du facteur de forme des fibres.

Dans les conditions expérimentales actuelles, pour obtenir une bonne orientation, sous
champs magnétiques, il est impératif que le mélange se situe en dega des régimes concentrés

voire méme semi dilué.
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Annexe 2: Effet de I'ensimage sur la viscosité

ANNEXE 2: Effet de I'ensimage sur la viscosité pour différentes
concentrations en fibres.

L'étude de la viscosité en fonction de la concentration volumique en fibres & un gradient de

100 s est effectuée pour des fibres ensimées et des fibres non ensimées du type T300 mld.

5000

i 200 pm
100s"

% 200 pm NS

g

g
O+—0

Viscosité (mPa.s)

0 5 10 15 20 25 30 35 40
Taux volumique en fibres (%)

Influence de I'ensimage sur le comportement rhéologique
du composite ARC-24/32 en fonction du taux volumique en fibres

Les mélanges étudiés sont composés de fibres T300 mld (ensimées ou non) dans de la résine
ARC 40/32.

La viscosité des mélanges 4 base de fibres non ensimées est toujours inférieure A celle des
mélanges composés de fibres ensimées. Ainsi pour une concentration de 20% de fibres non
ensimées, la viscosité est de 2314 mPa.s. Pour les fibres ensimées, elle est de 2940 mPa.s.
Cette propriété est due aux caractéristiques physico-chimiques de l'ensimage. Ce demier est
constitu¢ d'un polymeére de type époxyde. II est adapté aux résines portant elles aussi une
fonction époxyde de fagon a permettre une bonne adhésion entre fibres et matrice. Il en

découle une viscosité plus importante du mélange.
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ANNEXE 3: Analyse d'image par traitement des discontinuités locales

Dans le cas des ﬁbfes, les discontinuités locales sont les contours des fibres. Ce sont des
transitions dans I'intensité lumineuse de I'image. On passe d'une matrice claire a une fibre

sombre.

Afin de procéder 4 l'analyse des contours, différentes techniques sont utilisables. Elles ont en
commun de détecter les contours selon la démarche suivante:
- agrandissement des contours en utilisant la différentiation;

- seuillage des résultats de sorte que seuls les points dont la dérivée est suffisamment grande

soient retenus comme contours.

A-3-1 La technique du gradient

Dans le cas continu & deux dimensions, le gradient de l'intensité lumineuse d’une image I(x,y)

est défini dans deux directions orthogonales par

G.(xy)= % et G, (xy)= i(g;i)_ (A-3-1)

Dans le cas discret, ces gradients sont approximés [1] et les opérateurs obtenus sont mis en

ceuvre par convolution avec les matrices suivantes:

0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

0°=10 -1 190°=[0 -1 045°=/0 -1 O}M35°=|0 -1 0

0 0 0 0 1 0 0 0 1 10 0
(A-3-2)

Ces matrices vont augmenter le contraste dans les directions {0; 90} et {45; 135}.

Comme le montre la figure (A-3-1), le désavantage des filtres du type gradient est leur

sensibilité au bruit de fond.
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y g€ p

Quand ils sont appliqués a des grains ou 3 une image texturée, I'image de sortie comprend de
fortes intensités qui correspondent a la fois a de vrais contours (transition de luminance) et &
du bruit (texture, aspect du grain...). Cette sensibilité au bruit peut étre parfois réduite en

utilisant de plus grandes matrices pour approximer les gradients.

Figure A-3-1: (a) Image originale (2-C-3); (b) Application de la technique du gradient.

Apres avoir utilisé les gradients, une image en niveaux de gris des contours est obtenue.
L'étape suivante consisterait a identifier les pixels de ces images correspondant aux points de
contour. Malheureusement, la technique du gradient est trop sensible au bruit de fond pour

permettre une analyse efficace du matériau composite considéré.

A-3-2 La technique de Laplace

Dans le cas d'une fonction 4 deux dimensions, le Laplacien s'écrit:

°xy)  2°(xy)
Px | oy

VA(xy) = (A-3-3)

Le Laplacien peut étre approximé dans le cas discret par convolution avec des matrices (A-3-

4) dans le cas de quatre voisins (a) ou de huit voisins (b).
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0 1 0 1 1
(a) 1 -4 1 @®) 1 -8 1 (A-3-9)
0 1 0 1T 1 1

L’amplitude du Laplacien est utilisée pour mesurer la « force » des contours, et définir une
stratégie de seuillage pour marquer les points du contour.

Cette méthode a de grands inconvénients:

- une dérivée du second ordre est plus sensible au bruit qu’une dérivée du premier ordre ce qui
rend la distinction entre contour et bruit plus difficile avec le Laplacien.

- le Laplacien ne transporte pas d’information directionnelle,

Une meilleure approche consiste a considérer les contours comme les points ou lIe Laplacien
s'annule. Une détection simple est obtenue en seuillant le Laplacien pour ne retenir que les

intensités positives et détecter ainsi les limites de I’image . Le schéma suivi est donc:

Laplacien—=Seuillage > 0=Détection des limites: points de contour

Par rapport au seuillage a l'aide du gradient, la détection des points ot le Laplacien s'annule a

I’avantage d'assimiler les fibres a des courbes fermées d’une épaisseur d’un pixel:

Figure A-3-2: (a) Image originale (Fig.2-C-3); (b) Application du Laplacien.

Ce procédé est intéressant lorsque la détection des limites d’un objet précis est recherchée.

Cependant, I’utilisation d’une matrice [3*3] est une approximation du Laplacien et produit un
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grand nombre de points ou celui ci s'annule, nombre d’entre eux correspondant au bruit. La
technique du Laplacien ne sera que rarement utilisée pour l'analyse du matériau composite

fibres de carbone - résine époxyde.

A-3-3 Technigue de I'ajustement du patron (Template matching)

Pour cette méthode de détection des contours, I’image est comparée a un jeu de masques de
contour ou patrons. Le patron qui est le mieux assorti au voisinage local de I’image, donne les

informations sur le profil du contour.

Un algorithme simple utilise une matrice [3*3] comme patron du contour. A titre d’exemple
on peut donner deux patrons qui mettent en évidence les contours verticaux et diagonaux. I

s’agit des masques de contour de Sobel [2].

1 1 1 0 1 1
0 0 0 -1 0 1 (A-3-5)
] = =4 -1 -10

Un ensemble de huit filtres semblables (k=1 a 8) est construit a partir d’'un masque initial en
faisant des rotations de 45° de ce dernier. Ces masques sont appliqués en paralléle a I’image

(I(x,y)) selon le schéma suivant.

filtre 0°
Détection | — G,= Max|G,|
I(x,y)= filtre 45°= du
maximum = 0=Kk,,,,
filtre 335° d'intensité

Le filtre qui va donner l'intensité G la plus élevée indiquera I’orientation et 1’amplitude du

contour. La détection du contour est achevée aprés une étape de seuillage (figure A-3-3).
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Figure A-3-3: (a) Image originale (2-C-3); (b) Utilisation de la technique du patron assorti

puis seuillage de I'image.

L’utilisation d’une taille de masque plus grande (matrice [5*5] ou [7*7]) augmente la
precision et diminue la sensibilité au bruit. Cette technique est la plus utilisée pour filtrer les
images et isoler les fibres du bruit de fond. Elle nécessite cependant d'autres étapes
relativement longues afin de solidariser les pixels du contour de chaque fibre et rendre ainsi le

seuillage, et donc le calcul de l'orientation, possible.

A-3-4 La technique de détection "robuste" des contours [2]

Les techniques de détection des contours décrites Jusqu’a présent sont basées sur les dérivées
du premier et du second ordre que 1’on estime en convoluant les images avec des masques de
petite taille. Ces méthodes sont dites non robustes car elles sont trés sensibles au bruit et
tendent a donner des estimations peu fiables des dérivées.

De fagon schématique, les différences du premier et du second ordre telles que
Xoa = X0uX ,, ~2* X, +X,, amplifient les variations significatives de 1’image. La
principale difficulté est de distinguer les variations locales correspondant aux contours de
celles provenant du bruit.

Les filtres robustes sont basés sur I'hypothese que les variations locales correspondant aux

transitions des contours sont plus lentes que celles correspondant au bruit. L’idée est de lisser
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le signal avant d’estimer ses dérivées. Une fagon simple de mettre en ceuvre un tel opérateur,

afin d’estimer la dérivée premiére, consiste a utiliser I’opérateur:
X+ 4X, X+ X,

= - = .

Un lissage sur un grand voisinage efface le bruit mais tend a délocaliser la détection des

Y, (A-3-6)

contours du fait que le gradient a de grandes valeurs sur un grand voisinage (figure A-3-4).

Figure A-3-4: (a) Image originale (2-C-3); (b) Détection "robuste" du contour des fibres.

Il faut faire un choix entre une bonne détection des contours locaux avec du bruit et une
absence de bruit avec des contours faiblement localisés.
Un autre probléme concernera la mise en ceuvre du filtre: des convolutions de grande taille

sont rencontrées ce qui implique des opérateurs gourmands en temps.

Cette technique "robuste" de détection ne sera utilisée que pour de faibles concentrations en
fibres. Pour des concentrations plus élevées (>20%) la délocalisation des contours déforme le

materiau et donc perturbe l'orientation réelle des fibres.

D'autres techniques de détection des contours ont été appliquées, elles utilisent des filtres tels
que ceux de Canny [3], Deriche [4] ou de Shen - Castan [5]. Ces techniques impliquent
l'optimisation des filtres (critere de Canny - Deriche [2]) pour détecter les contours & partir du

gradient d’une image plutét qu’a partir du Laplacien.

VIIL



Annexe 3: Analyse d'image par traitement des discontinuités locales.

A-3-5 Enchainements et Approximation polygonale

Comme il est expliqué précédemment, de nombreuses techniques de détection des contours
représentent ces derniers comme un suite de pixels isolés, ce qui rend le seuillage et la
détermination de I'orientation des fibres impossibles.

L’enchainement des contours consiste 4 représenter les pixels comme une suite de pixels
consécutifs.

Les avantages sont:

(1) une grande réduction du nombre de données;

(i1) une représentation plus correcte de certains algorithmes;

(iif) comme beaucoup de formes sont caractérisées par leurs limites, il est plus correct

d’utiliser une fonction limite pour la reconnaissance d*un motif.

Une chaine est formée de pixels adjacents 4 un contour et se trouvant entre deux extrémités
libres (deux triples points ou un point triple et une extrémité). Les chaines sont orientées et
leur orientation peut étre fonction du gradient. Chaque chaine posséde un pixel de téte,

contenant des informations telles que la taille de la chaine, le nombre de chaines précédentes...

Les chaines sont approximées comme des polygones composés de segments linéaires. Les
données seront ainsi beaucoup moins dépendantes de la digitalisation. Il en résulte une
réduction de données. 11 sera alors possible d’effectuer des calculs qui auraient autrement été

tres longs.

En résumé, la détection du contour des fibres peut se faire selon deux méthodes: une méthode
classique de filtrage basée sur des opérations morphologiques et une seconde méthode basée
sur les variations des discontinuités locales. Dans la pratique, les deux méthodes sont
imbriquées. Des opérations de filtrage morphologique interviennent sur l'image binaire avant
l'utilisation de la technique du gradient ou du Laplacien. De méme, un filtrage morphologique

sera souvent utilisé aprés l'enchainement (figure A-3-5).
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figure A-3-5: Détection des contours par la mesure des discontinuités locales.
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Annexe 4: Fluctuatins de température lors de la mesure de la conductivité thermique

ANNEXE 4: Fluctuations de température lors de la mesure de la
conductivité thermique d’un composite.

Dans la figure ci dessous, les fluctuations de la source froide ne sont pas représentées. La
température moyenne qui y est observée est de 0,03°C +/- 0,005°C sur une période de 150
minutes. Pour une plus grande stabilité des mesures, les soudures froides des différents
appareils de mesure (fluxmétres, thermocouples) sont placées dans une gaine en plastique
entourée de ruban adhésif puis plongées dans un tube en cuivre rempli de paraffine. Tout cela

dans le but de les protéger de I’eau 4 0°C dans laquelle le tube en cuivre est plongg.

Bain chaud

Interface

G _____________
GF---——-———

Interface

Bain froid

o
rd

—
10 15 AT=10 35 40 Température (°C)

Figure 5-3-a: Fluctuations de température dans 1’appareil pour un

¢chantillon en composite carbone-époxyde.

Sur un intervalle de 10 minutes on observe une variation de 0,07°C dans le bain froid et de
0,03°C dans le bain chaud. Les fluctuations dans la couche protectrice en époxyde sont
difficiles a déterminer du fait de la faible conductivité de la résine. Les thermocouples étant a
une profondeur inconnue dans 1’époxy, c’est la chute de température due a 1’époxyde qui est

mesurée. Pour un écart de 20,8°C entre les bains, un AT de 0,7°C est mesuré dans
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Iéchantillon. Chaque couche de résiné induit donc une chute de 10°C ce qui a pour effet de
réduire les fluctuations de température a ’intérieur de I’échantillon.

Suite a différents essais, il s’est avéré que le flux n’est pas constant et homogéne dans tout le
volume de I’échantillon. Une perte d’environ 10% est due au rayonnement et a la convection.
De plus, le flux n’est pas totalement colinéaire au gradient de température d’oul la nécessité

d’une bonne isolation thermique avec de 1a laine minérale.

En utilisant un échantillon en aluminium percé en différents endroits, la linéarité du gradient

thermique a pu étre étudiée. La droite ainsi obtenue a un écart & Porigine trés faible de 0,01°C.

Remarque:
Une étude de cette méthode de mesure avec des thermocouples de type N en montage double

différentiel effectuée dans un autre travail [1] montre une amélioration de la précision des

résultats mais des problémes d’isolation des thermocouples posent probléme.
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