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Résumé :

Le CEA-LITEN utilise une méthode de mesure d’'érdrgerfaciale basée sur la technique de flexion 4
points proposée par Charalambides. La valeur deitéhimnodale doit étre connue pour exploiter les
résultats de ces essais. Dans cette étude, la &iomlpar la Méthode des Eléments Finis a été raise
oeuvre pour préciser la mixité modale en foncti@s grropriétés mécaniques des matériaux et de la
configuration des éprouvettes. Dans un second telapéle des contraintes d’élaboration, importasite
dans le cas des cellules de SOFC, a été étudiéc@esls permettent de dimensionner les éprouvettes

Abstract :

CEA LITEN has developed a method to measure tlegfactal energy based on a technique initially
proposed by Charalambides. The analysis of theltestithis test requires the value of the modadityi

In this study, Finite Element Analysis has beerfgoered to establish the modal mixity as a functbn
the mechanical properties of materials and the danggometry. Then, the effect of internal stresses,
which are significant in SOFC cells, has been adeisid. The results allow the dimensioning of tis¢ te
samples.

Mots-clefs :
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1 Introduction

De nombreuses applications en microélectroniquelagts le domaine des Nouvelles
Technologies de I'Energie sont basées sur le dppeloent de structures planaires comprenant
un empilement de couches fonctionnelles. Or, 'emadagement par délaminage au sein de ces
structures, lors de I’élaboration ou en fonctioneamdevient un facteur limitant notamment
pour la mise en ceuvre de nouveaux materiaux.

La résistance a la rupture d'une interface pewdt étraluée par la connaissance d'une
grandeur couramment appelée adhérence, qui comgspbénergie minimale a apporter pour
permettre la propagation d’une fissure a I'integfdt est important de prendre en compte le fait
que, généralement, I'adhérence dépend du moddldgtation mécanique (mixité modale).

Le CEA LITEN a développé un essai de flexion 4 mibasé sur la technique initialement
proposée par Charalambides (1989), pour mesuneerbye interfaciale. La simulation par la
Méthode des Eléments Finis (M.E.F) est nécessaluie gxploiter les résultats de cet essai.

Dans cette étude, nous présentons la méthodoloigie @m ceuvre pour déterminer les
valeurs de la mixité modale et du taux de restituti’énergie en présence de contraintes
internes, dans le cadre d’'une application aux lesllde SOFC (Solid Oxide Fuel Cell).
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2  Méthodes et hypotheses de calcul
2.1 Champ de contrainte en fond de fissure a I'intéace d’un bi-matériau

Une pointe de fissure a I'interface d’'un bi-matér@nstitue une singularité géométrique
et matérielle (cf. figure 1). Dans I'hypothese d'comportement élastique et en I'absence de
contraintes internes, Rice (1988) montre que I'@&atcontrainte le long de Il'interface, a une
distance de la pointe de fissure, est décrit par un norobraplexe :

ﬁrié‘

(O +10,)6-0 = \/Z_nr

Le paramétre caractérise I'hétérogénéité des constantes élestides 2 matériaux st
nul lorsque les 2 matériaux sont identiques). lotefiar d’intensité de contraint€ est aussi un
nombre complexe dont la partie réelle représenteolde | d’ouverture et la partie imaginaire le
mode Il. L'argument dey de K représente la mixité modale en pointe de fissBeevaleur
numérique dépend de l'unité de longueur choisieiwr Ben affranchir, on définit un angle de

mixité modale normalisé en ajoutant/da quantité £In R ou R est une distance particuliere a
la pointe de la fissure.

avec K=K, +iK, =|K|e¥ (Equ.1)

Y* (R =¢+enR= arctarEﬁ] (Equ.2)
R,0=0

Oyy

Le résultaty* dépend de la distance R et caractérise le chansprdeainte en pointe de
fissure. Par convention, nous prendréhégale &R, la taille de la zone de K-dominance que
I'on peut estimer par la regleR; = h/10 ou h représente I'épaisseur de la couche la plus fine
(Laurencin (2002)).

2.2 Simulation par la méthode des Eléments Finis

La géométrie de I'éprouvette de mesure d’adhérexstereprésentée sur la figure 2.
L’empilement de couches minces est inséré entre géaques rigides de méme épaisseur.
L'assemblage, obtenu par collage, est chargé etiofied points. La plaque inférieure est
entaillée afin de permettre 'amorcage d’une fissem début d’essai. Le délaminage se poursuit
ensuite & un niveau de charge qui peut étre reli@daérence a l'aide d’un modele. Pour
a >> h, le taux de restitution d’énergi@ne dépend pas de la longueur de fisgd@&/da = 0).
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r matériau 1
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—— ?

b
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Fig. 1 — Repére local pour une FIG. 2 — Configuration de I'essai de mesure d’adhéenc
fissure a I'interface d’'un bi-matériau par la technique de flexion 4 points
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Dans la simulation par la M.E.F de cet essai,uppsse qu’une fissure s'est amorcée le
long d’'une des interfaces de I'empilement de chaiié de I'entaille (cas symétrique) ou d’'un
seul coté (cas asymeétrique). Les calculs en 2CEntéalisés a I'aide du code Cast3M (CEA -
DEN/DM2S/SEMT) en considérant le mode de défornmatiplanes. Des éléments quadratiques
a 8 nceuds ont été utilisés pour le maillage derdigygette. Une attention particuliere a été
portée au maillage de la zone en pointe de fisdlingpothése d’'un comportement élastique a
été retenue pour tous les matériaux de I'assemblage

2.2.1 Calculs sans prise en compte de contraintegarnes
La procédure de calcul du taux de restitution d’'giee appelédes-6, est basée sur une
méthode d’extension virtuelle de fissure décriteMe&nnay (1995). Pour extraire les valeurs de
K, et de K, nous avons reconduit I'approche semi-analytiqopasée par Laurencin (2002) qui
utilise les valeurs des déplacements relatifs éag$ de fissure.
2.2.2 Calcul avec prise en compte des contraintegernes
Dans le cas des cellules de SOFC, les contraintees sont issues de I'élaboration qui
comprend une étape de co-frittage des matériaautetempérature (état libre de contrainte).
Lors du refroidissement, des contraintes se dépelapdans la cellule du fait des différences
entre les coefficients d’expansion thermique desérimux (électrodes et électrolyte). Ces
contraintes internes induisent une courbure imitiis cellules.
La simulation de I'essai de flexion sur une éprateveomprend alors 4 étapes :
1. le refroidissement de la cellule depuis la terapge de frittage (1200°C) jusqu’'a
'ambiante (calcul en déformations planes général},
2. le redressement de la cellule et 'assemblage s 2 plaques rigides,
3. lintroduction de I'entaille sur la plaque inféuare et d’une fissure de longuea
sur une interface donnée de I'empilement,
4. le chargement en flexion 4 points de I'éprowevett
A chaque nouvelle étape, les contraintes et déplects calculés en fin de I'étape
précédente sont introduits comme valeurs initimles champs correspondants. A l'issue de
I'étape 4 on applique la procédu®ed pour calculer le taux de restitution d’énergieutefois,
on a souhaité vérifier que la méthode pouvait digppr en présence de contraintes internes en
comparant les résultats obtenus avec ceux issag dpproche différente.
Howardet al (1994) montrent qu’en présence de contraintesries, le taux de restitution
d’énergie totalés,, sous I'action d’un chargement externe peut étoeosé en trois termes :

G =G, +G, +G,, (Equ.3)
Le termeG; correspond au taux de restitution d’énergie dpskmce de chargement mécanique
et le termeG, est le taux de restitution calculé sans contraiirtrnes.
G, peut étre calculé par un bilan de I'énergie é&astj W'* emmagasinée dans
I'éprouvette en fin de I'étape 3. Deux simulatiosisccessives étant réalisées avec comme
longueurs de fissurg puisa+da, ce bilan s’écrit :

tot

_ WeIaS(a+ @) _WeIaS(a)

G
2

(Equ.4)

. . F
Le terme de couplag8,, est calculé a partir de la relat|0|63-'pr = _E 2 (Equ.5)

ou F désigne la force externe,représente le déplacement résiduel au point degijmn de la
force apres propagation de la fissure et déchaegé&drouvette £ = 0). La valeur dedu, est
également extraite des deux simulations précédentes
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3  Résultats

Le tableau 1 regroupe les caractéristiques dediémtte modélisée. La longueur totale est
de 40 mm et la largeur est de 7 mm. L'écartemeataggpuis extérieurs {k) est de 35 mm,
celui des appuis intérieurs (. est de 20 mm. La fissure est située dans l'iatexfentre la
cathode et I'électrolyte. L'influence de I'épaissales plaques rigides sur le term@&/da a
d’abord été étudiée afin de déterminer les casagordpagation peut étre considérée comme
stationnaire ¢G/da = 0). Dans un second temps, le cas d'une fissurationyuiiétrique,
frequemment observée expérimentalement, a été sEnady linfluence des propriétés
mécaniques des couches est discutée. Ensuiteofgmiotes d’élaboration sont prises en
compte dans la simulation.

Empilement Epaisseur Module | Coef. de | Coef. d'exp.
(um) d'Young | Poisson | thermique
(MPa) 10° K™

Plaque supérieure Silicium 725 180000 0,06

Anode cermet zircone YSZ - NiO 62 10000 0,28 12,5
Electrolyte zircone YSZ 133 200000 0,3 10,5
Cathode LSM 33 50000 0,36 12
Plague inférieure Silicium entaillée 725 180000 0,06

TAB. 1 — Caractéristiques des couches constitutivéepieuvette
3.1 Effets géométriques

Les résultats des simulations par éléments finisr mbfférentes épaisseurs de plaque
(h=0,725 - 3 et 5 mmgont représentés sur la figure 3. Chaque valeuaab de restitution
d’énergie,G, a été rapportée a la valeur fournie par une solwhalytigueGa. Cette solution
analytique proposée par Charalambides (1989) estebaur la théorie des poutres. Elle
correspond a un régime de propagation stationnaire.

Les valeurs du taux de restitution normaliSéGa sont tracées en fonction de la longueur
de fissure sur les figures 3 et 4. La figure 3 mmigjue les valeurs s’écartent nettement de la
solution stationnaire lorsque I'épaisseur des macaugmente et ne peut plus étre considérée
comme négligeable devant la longueur de la fissDreconstate également sur la figure 4 que
les résultats obtenus dans le cas d’'une propagasigmétrique ne s’'écartent pas sensiblement
des résultats calculés dans le cas d'une fissaraymétrique, pour une méme longueur de
fissure. Ce dernier résultat montre qu’un essadomant & un délaminage dissymétrique peut
étre retenu. Enfin, I'angle de mixité modale estgus les cas proche de 45°.

3.2 Effets des hétérogénéités des propriétés élgskes des matériaux

La figure 5 présente les valeurs de mixité modatermues en faisant varier le rapport des
modules d’Young des matériaux 2 (cathode) et lc{élyte) situés de part et d’autre de
linterface fissurée (cf. figure 1). On constate’'ume forte hétérogénéité des constantes
élastiques des matériaux modifie sensiblement léadg mixité modale (poUE./E; << 1). Ce
niveau d’hétérogénéité n’'intervient pas dans ldélsiles de SOFC (pouE,/E; ~ 0,25 mais se
rencontrent couramment dans les lignes d’intercaionesn microélectronique, dans lesquelles
les matériaux diélectriques utilisés ont de tréslda modules d’YoungH,/E; ~ 1/4Q. Il est
alors nécessaire de prendre en compte cet effat geterminer I'angle de mixité modale
correspondant a I'adhérence mesurée.
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FIG. 3- Influence de I'épaisseur des plaquésGc. 4- Influence du mode de fissuration

rigides sur I'évolution du taux de restitutiofsymétrique/asymétrique) sur I'évolution du taux

d’énergie en fonction de la longueur dde restitution d’'énergie et de I'angle de mixité
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3.3 Effet des contraintes internes

3.3.1 Validité de la méthodes-@ en présence de contraintes internes

La figure 6 permet de comparer les valeurs du truxestitution d’énergi€,, obtenues
avec I'approche de Howast al. (1994) avec celles fournies par la méth@ié. On constate
que les résultats sont en tres bon accord, ceegnigi de valider I'application de la procédure
G-Ben présence de contraintes internes.

3.3.2 Dimensionnement des éprouvettes

Une étude de sensibilité a été réalisée et monteel'qugmentation de I'épaisseur des
plaques rigides permet de réduire I'effet des @intes internes (cf. figure 7), au détriment
toutefois, de la stabilité du mode de propagation tgnd a s'écarter du cas stationnaire.
L'utilisation de plaques d’épaisseur voisine de rh apparait donc comme un bon compromis
pour tester ce type de cellules de SOFC.
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FIG. 6- Contribution des différents termefiG. 7- Influence de ['épaisseuh des
intervenant dans le calcul du taux de restitutipiaques sur la contribution au taux de

d’énergie b = 0,725 mm). restitution d’énergie total des termes dus aux
__calculG-@sans contrainteisternes contraintes résiduelles

o calculG-8avec contraintes internes
——terme de couplag8,, — termeGy

4  Conclusions

Une méthodologie de calcul est proposée pour diioaner et exploiter les essais de
mesure d’adhérence par la technique de flexionidtpappliqguée aux cellules de SOFC. Elle
permet notamment de prendre en compte les corgsainternes dans le calcul du taux de
restitution d’énergie. Les essais sur ce type d'épette sont en cours de réalisation.

Les auteurs tiennent a remercier M. Dupeux (SIMAP-IGrenoble) pour ses nombreux
conseils scientifiques.
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