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Résumé :
Les réfractaires a base de cordiérite (2MgO ZRAI5SiIQ) et de mullite (3AD.2SiQ) sont utilisés comme support
de cuisson dans les fours, du fait de leur faildefficient de dilatation (3-4.18C™Y) qui leur confére une trés
bonne résistance aux chocs thermiques. Constiteédedix phases présentant des coefficients de atfilates
différents (1,5 a 3.1Bpour la cordiérite et 6 & 7.10°Cpour la mullite), ces matériaux peuvent s'endommage
cours des cyclages thermiques du fait des consainhternes induites. L'étude présentée porte sur |
caractérisation de 'endommagement généré par &érdntiel de dilatation, grace a 'application deéthodes
ultrasonores comme I'échographie et I'émission atioue (EA). La mise en ceuvre couplées de ces deux
techniques permet lors des cycles thermiques efecf20°C a 1200°C) de suivre en continu, d’unet,par
I'évolution des propriétés d’élasticité (module dihg) et, d’autre part, I'activité d’émission acogsie générée
dans le matériau. Ces deux caractéristiques étamitément liées a I'évolution de 'endommagemeansd ce
dernier, les réponses obtenues permettent de peopose chronologie différenciée des mécanismesvienant
lors de la montée en température et du refroidigsgm

Abstract :

Refractories containing cordierite (2MgO.28%.5SiGQ) and mullite (3AI05.2SiQ) are used as support in furnace,
because of the low value of their coefficient @fhal expansion (CTE) (3-4.20C™) which confers them a very
good ability to thermal chock resistance. Composktivo phases presenting very different CTE (1,3.1@° for
cordierite and 6 to 7.10 °C* for mullite), these materials can develop damageng thermal cycling due to
internal stresses. This paper is devoted to theadtarization of the damage generated by this CTighatch,
thanks to the application of ultrasonic techniguié&e long bar mode echography and acoustic emissidre
combination of these two techniques allows, dutimg applied thermal cycles (20°C with 1200°C), adlofv
continuously both the evolution of the elastic mmies (Young modulus) and the acoustic emissidivigc
generated in the material. The analysis of thesedaracteristics, which are closely related to éwelution of the
damage evolution, make it possible to propose armabiogy of the mechanisms (damage, expansion)gadtinng
the heating and the cooling stages.

Mots-clefs : Endommagement, émission acoustique,i@graphie ultrasonore

1 Introduction

Les matériaux réfractaires en cordiérite—mullitentstres largement utilisés dans l'industrie
céramique comme support de cuisson dans les fisirsont donc, dans le cadre de leur utilisation,
soumis a des cycles thermiques répétés. Ces mae¢épgassédent une microstructure complexe
caractérisée par des phases cristallines présamatifférentiel de dilatation, des propriétés d&ticité
différentes et par une phase vitreuse silicatéduébe. Il existe, comme dans beaucoup de réfirasta
polyphasés, des phénoménes microstructuraux I@scgees thermiques impliqguant des contraintes
internes ainsi qu'un endommagement au cours doidifsement principalement d0 au désaccord
existant entre les coefficients de dilatation [Hina et al (1995)].Dans cette étude, I'évolution du
matériau, et notamment de son endommagement, ége guar deux méthodes dinvestigation
ultrasonores complémentaires, ceci pendant desesythermiques spécifiques. L'échographie
ultrasonore (Echo US) en mode barre longue permetalcul du module d'Young en température
[Baudsonet al (1999)]et la technique d'émission acoustique (E#t)appliquée pour l'analyse des ondes
ultrasonores émises par le matériau lors d'un éwénea l'échelle de la microstructure (fissuration,
changement de phase, etc.). Dans son utilisatiogipale, 'EA est appliquée au suivi de la ruiresd
structures telles que les réservoirs sous presEisrstructures porteuses, au suivi de la corrosianla
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caractérisation de 'endommagement des matériaurisoa une sollicitation mécanique [Chehal
(1992). Récemment, cette technique a été appliquéeartectérisation de la prise de péates de ciment et
a la détection du vidage de réseaux capillairesdarséchage de matériaux poreux [Chogaia (2003),
(2006)]. Ici, I'originalité de la démarche résiddagfois, dans I'application de la technique d’'Eiy sin
réfractaire soumis a une sollicitation thermiquerparactériser et identifier les phénomeénes, B1aési

par son couplage avec I'Echo US afin est mieuxriméer et corréler I'effet de 'endommagement sur
I'évolution en température des propriétés d’'élastid.a premiére partie développera les propriéig¢s
matériau étudié ainsi que les méthodes de carsati®mn mises en oeuvre, la deuxieme partie présente
les résultats obtenus et leurs interprétations.

2 Matériau et méthodes

2.1 Matériau

Les essais ont été réalisés sur un matériau rairacide type cordiérite—mullite, utilisé
industriellement comme support de cuisson danduSitrie de la terre cuite. C'est un réfractairdage
(Fig. 1) constitué de grains de mullite (384, 2Si0;), dans une matrice de cordiérite (2MgO, ZA|
5Si0,). Pour ce matériau commercial, les proportioncsade chacun des constituants n'ont pas été
communiquées. Cependant, les résultats d'analyssguyges permettent de se faire idée de la
composition (cordiérite : 70% / mullite : 30%). tardiérite possédant un coefficient de dilatati@s t
bas, présente une excellente tenue aux chocs thermiainsi qu'au cyclage. Toutefois, a haute
température (a partir de 1200°C), la tenue au #udg la cordiérite est médiocre. Pour palier aecett
faiblesse, on adjoint une deuxieme phase, la reptiii possede une bonne résistance mécaniquee hau
température et peut-étre élaborée a partir de raatgremiéres peu codteuses. En effet, la muBitere
aluminosilicate qui peut étre obtenu par différenteies, par transformation (mullitisation) de
I'andalousite (AJO;, SiO,) ou par décomposition de la kaolinite {84, 2SiG;, 2H,0). Les réactions
peuvent entrainer une phase silicatée résiduelleequas étre parfaitement complétes ce qui peat cré
des phases différentes au sein d'un méme graimullite possedent un coefficient de dilatation asse
éleve, ce qui entraine pour le composite, un difféel de dilatation important avec la cordiéritalf.

1). Ce différentiel de dilatation est la source destraintes internes qui apparaissent lors dekesyc
thermiques induisant un endommagement signifieatifefroidissement.

Module d'Young| Coefficient de dilatatior
(E, GPa) (0, 10°°CH
cordiérite 132 1,4-2,6
mullite 220 45-53

Tableau 1 : caractéristiques d’élasticité et dataiion thermique pour les deux phases.

] ) Matrice de cordiéril
Grains de mullit

Fig. 1: Mlcrograph|é 'd un echantlllon de COI‘dIequlllte.
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2.2 Echographie ultrasonore

Le principal intérét de cette technique est de pousuivre I'évolution du module d'Young en
fonction de la température, ce paramétre étanttdmeent lié a I'endommagement du matériau. Cette
mesure se fait dans la configuration dite de "bbongue”, c'est a dire que les dimensions latérdées
I'échantillon sont faibles devant la longueur d'eddde I'onde propagée. (Condition :A&0.2). Le
module d'Young E est calculé par la formule suigant

2
E= pX(Z—ej (Eq. 1)

T

Ou p est la masse volumique de I'échantillon (ici 2gldm°), e I'épaisseur traverséeele temps
de vol de I'onde dans I'échantillon. Cette techmigoutre le fait d’autoriser la mesure du module E
permet d'avoir une idée globale de I'évolution B@mdommagement du matériau au cours du cycle
thermique et de déterminer des températures casdicfges. Le dispositif expérimental développé au
sein du laboratoire est décrit dans la littérafbiegeret al (2002)].

2.3 Emission acoustique

Habituellement, I'émission acoustique (EA) est igjoigle comme technique de caractérisation non
destructive afin de suivre dans le temps I'endonemagt de matériaux soumis a des sollicitations
mécaniques. Ici, I'application de 'EA a pour olijeae caractériser 'endommagement ou autres
transformations du matériau issues d’une configamahermique particuliére Le dispositif d'acqudsit,
assez semblable & celui de I'échographie US, espaesé d'un capteur, d'un préamplificateur et d'une
carte d'acquisition associée a un ordinateur Bid.e capteur d'EA est un élément majeur de langhai
d'acquisition car il recueille I'ensemble des signanduits par les ondes élastiques créées audsein
matériau dont I'amplitude est supérieure a un gedilafin de les amplifier puis de les enregisttgn
signal est appelé "salve". Une salve est compos@eups. Un coup est une alternance dans le gjghal
n'est enregistré que si son amplitude dépassaiiledsedétection fixé dans les parametres d'adiprisi
Les salves enregistrées sont caractérisées pa@retifé parametres de forme [Chotatdal (2003),
(2006)], ainsi que par leur fréquence et leur éeetdne analyse classique de I'évolution du nontd®e
salves cumulées au cours du cycle sera égalenfentugfe ainsi qu’un calcul du taux de comptage des
salves en fonction de la température considérée :

d(Salve$
= \WOFTEY Eqg. 2
T d(Températue) (Ea-2)
Cap:iesuor EA échlantillon Four
-

Thermocouple
Préampli

«~— (40dB)
\Conditionneur
Thermocouple

=

[+ 5

Mistras 2001 [

= AEOT e

Fig. 2 : Configuration expérimentale de la chaligenission acoustique.

Le cycle thermique est commun aux deux essais. dmporte 3 étapes
Une montée en température a 5°C par minute justl®°C, un palier de 0,2h (soit 12mn) a la
température maximale et un refroidissement & 5%Cnpaute. La température maximale ainsi que la
rampe ont été choisies afin qu’il n'y aie aucumgformation du matériau lors de ce cycle et gse le
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changements de température soient suffisammerst pentr ne pas créer de fissures a cause de chocs
thermiques. On peut ainsi raisonnablement pensetagusalves enregistrées seront dues au différenti
de dilatation existant entre les grains et la roatri

2.4 Dilatométrie

Pour compléter nos investigations et affiner nasrprétations, des essais de dilatométrie ont été
réalisés sur des échantillons de dimension (10x&x3rgrace a un dilatométre de marque ADAMEL
DI24. Le cycle thermique effectué est le méme qéedgemment.

3 Résultats et discussion

Il est intéressant de comparer les résultats des @ehniques ultrasonores (Fig.3.) conjointement
mises en ceuvre et de I'essai de dilatométrie a&fimiux interpréter les phénomeénes intervenantdors
cycle thermique de [I'échantillon. Compte-tenu degles thermiques effectués, la logique de
I'expérimentateur voudrait que la discussion desltgs considere comme point de départ la phase de
montée en température du matériau. Cependant,pdimb de vue de mécanicien, il nous semble plus
judicieux de considérer le début du refroidissemesmtnme état d'équilibre des contraintes internes
évoluant lors de la chute de température consérdti/élaboration du matériau. Pour cette raisan, |
discussion sera d'abord menée sur le refroidissemeis sur la montée en température.
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Fig. 3 : Evolution combinée du module d’élasti@téle I'activité acoustique (salves cumulées) en
fonction de la température pour un échantillon ateliérite-mullite.

Un modéle théorique simple du matériau peut étnsidéré : grains de mullite dans une matrice de
cordiérite. D'aprés ce modele, le coefficient datdiion des grains eat,= 4,5 a 5,3.18°C* et celui de
la matrice esti,, = 1,4 & 2,6.18 °C?. Le différentiel de dilatation - o, est donc positif au cours des
cycles thermiques.

Au refroidissement, a l'interface matrice—grainp(sasée cohésive en début de refroidissement), la
surface de la matrice se trouve sollicitée en cesgion orthoradiale et en traction radiale (Figceka)
son retrait est inférieur a celui du gram, & o). Cette contrainte va augmenter avec la diminutien
température et va induire l'initiation et la propéign de fissures a linterface jusqu'a sa rupture
définitive (décohésion).

Revenu a température ambiante, I'échantillon &st endommagé (Fig. 1) du fait des différents
traitements thermiques qu’il a déja subis. Il n'guee peu de cohésion entre les grains et la mgce
faible = 17 GPa). On peut envisager deux phénomenes anéenen température. Dans un premier
temps (25°C<T°C<870°C), on observe une dilatatibvbaje du matériau. Les grains ayant une
dilatation plus forte, leur taille se rapprocheaddle de la cavité qu'ils occupent et de légerdamis
apparaissent a l'interface et générent une émiasiaustique.
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Fig. 4 :a) Contraintes résiduelles développées et hypottegdes mécanismes intervenant au cours du
refroidissement : T1) Sollicitation en tractionaillement de I'interface grain-matrice, T2) Init@t de
la fissuration, T3) Propagation et décohésion fatéale généraliséd®) Contraintes résiduelles
développées et hypothéses sur les mécanismeseinservau cours du chauffage : T1) dilatation et
rapprochement des levres de la fissure, T2) prensiamtacts et |égers frottements, T3) contactdigteto
frottements.

On observe en effet une faible augmentation du teadfélasticité couplée a une initiation notable
de I'activité acoustique (R= 0,18 salves / °C) traduisant un début de cotatitin du matériau. A partir
de 870°C, jusqu’a la température de palier (1215P&ygmentation brusque du module associé a un
doublement de du taux de comptage d’EA €R0,5 salves/°C) sont trés probablement a attribuen
frottement plus important entre les lévres de dauie et une consolidation plus importante au mbmen
ou le grain occupe toute la place qui lui est désti(Fig. 4b). L'interface reconstituée se troulmsa
sollicité en compression cisaillement. Le modulpl@s que doublé (E 40 GPa). Le phénomene de
guérison des fissures est également trés certameitéelenché au palier. A cette température, uasgh
vitreuse de viscosité élevée vient combler paeieént les interstices. La courbe dilatométriqug.(5)
nous permet dappuyer les hypothéses. En effetiosi observe cette courbe dans la phase de
refroidissement, on distingue deux valeurs diffegerdu coefficient de dilatation thermique. Comme
nous l'avons vu, au début de cette phase, l'iterfgain-matrice est cohésive et le coefficient de
dilatation thermique est celui du matériau non emaiagé fortement influencé par celui de la mullite
(5,55.10°°C™"). A partir d'une certaine température (600°C gdautilatométrie), I'effet de la décohésion
progressive des grains de mullite provoque la dimbmm du coefficient de dilatation thermique du
composite qui va tendre vers celui de la cordié€itte absence de symétrie dans le comportemiat en
I'étape de chauffage et le refroidissement peuat &pliqguée par une hystérése sur le positionnedent
grains au sein de la matrice.
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Fig. 5 : Courbe dilatométrique d’un échantillonslofun cycle thermique
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Il en résulte des contacts précoces a l'interfaoeeQistrés en EA) qui tendent a faire augmenter le
coefficient de dilatation thermique du matériau. @serve également, a des températures supérieures,
une inflexion de la dilatation au chauffage. Cengeament de pente est a rapprocher de l'effet de
consolidation observé sur la courbe de module.doegacts sont de plus en plus effectifs a l'intesfa
Sur la figure 3, on remarque une augmentation atgiVité acoustique tres précoce pour la période de
refroidissement allant de 1215°C a 780°C, tradwisae probable initiation de 'endommagement. On
constate également, sur la courbe échographiqueaaenoissement du module d'élasticité. Ce
phénoméne peut étre expliqué par la différenceedetsrdeux méthodes de caractérisation. En effet] |
I’échographie US donne une information de vitess®eb sur l'intégration des propriétés mécaniques su
un volume donné, la technique d’émission acoustigsie elle, sensible a tous les évenements se
produisant dans ce volume. Il n'est donc pas sogmreque, grace a sa grande sensibilité, I'EA détec
de maniére distincte l'apparition de phénoménes kagant qu'ils n'aient une influence sur le
comportement mécanique du matériau, lui-méme caiaétpar la technique d’échographie US.

4  Conclusion
D’un point de vue expérimental, les résultats deeagdude montrent :

La bonne corrélation des résultats obtenus aveteles méthodes ultrasonores et confirmée par les
mesures dilatométriques. La grande sensibilitéEe dux phénomenes intervenant a faible échellesdan
le matériau

La mise en ceuvre combinée de ces trois technigpesws de mieux appréhender les phénomenes
intervenant dans ce type de matériau. Des étudesastuellement en cours (analyse EA en fréquence)
pour parvenir a une identification précise des miscaes et réussir a distinguer les phases d’iiatiast
de propagation de la fissuration.

Concernant la chronologie des phénoménes, lessttapactéristiques suivantes ont été mises en
évidence : Montée en température : dilatation glet I€égers contacts a l'interface grain—matpoé
continuation de la dilatation, des frottements ehsolidation des contacts jusqu'a la température
maximale. Descente en température : augmentatioma deontrainte a linterface grain—-matrice et
initiation progressif de 'endommagement, suivieddEohésion générale des grains. Le différentiel de
dilatation existant entre les grains de mulliteleetmatrice de cordiérite engendre inévitablement la
formation d’'un réseau de microfissures lors duoidfssement. D’autres résultats non présentés ici
montrent que cet endommagement affecte les prépridécaniques (contrainte a rupture a température
ambiante). Cet effet augmente avec le nombre deesybermiques appliqués au matériau (pour des
températures maximales relativement basses). Lerdgutempérature maximale est suffisamment
importante, la phase vitreuse présente permetédaisgun « transitoire »de I'endommagement et induit
une restauration des propriétés mécaniques. Dafiend@ine des basses températures, en réduisant a la
fois les propriétés d'élasticité et le coefficiede dilatation, I'endommagement améliore trés
vraisemblablement la résistance aux chocs therrsidaeees matériaux.
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