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Lettres romaines

A,B,C,D termes de la matrice quadripôlaire
a di�usivité thermique [m2.s−1]
cp capacité thermique [J.kg−1.K−1]
e épaisseur [m]
E e�usivité thermique [J.m−2.K.s−1/2]
Ei e�usivité thermique de l'isolant (méthode du plan chaud avec

mesure de deux températures)
[J.m−2.K.s−1/2]

Hi constante d'intensité (modèle d'inclusion) [K.m−1]
h coe�cient d'échange pertes convectives [W.m−2.K−1]
I intensité du courant [A]
k coe�cient de dilatation thermique [K−1]
l longueur du �l chau�ant [m]
m masse [kg]
p variable de Laplace
P périmètre [m]
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R résistance thermique [W.K−1]
Rc résistance thermique de contact [W.K−1]
RT résistance électrique [Ω]
S surface [m2]
T température [K]
t temps [s]
Vi coe�cients de Stehfest
Xi sensibilité au paramètre i
u, v variables spatiales cartésiennes [m]
r, θ coordonnées spatiales polaires [m], [rad]
x, y, z coordonnées spatiales cartésiennes [m]
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Introduction générale

Généralités - Cadre de l'étude

Le développement d'applications de très hautes technologies dans les domaines
tels que l'aéronautique, le spatial ou le nucléaire conduit à des spéci�cations
toujours plus exigeantes pour les matériaux. Le cas des composites thermostructu-
raux, dont la vocation est d'assurer des fonctions mécaniques à haute température
(1000-3000�C) illustre parfaitement ce constat. Conçus à l'origine pour la fabrication
de cols de tuyères équipant les moteurs de fusées, les composites thermostructuraux
se sont imposés comme les matériaux souverains pour la protection thermique de
corps de rentrée atmosphérique. L'optimisation de leurs propriétés tribologiques a
récemment su en faire d'excellents candidats pour les disques de freins d'aéronefs.
Actuellement, ces matériaux sont pressentis pour remplacer les alliages métalliques
dans les futurs coeurs de réacteurs nucléaires (génération IV) qui devront fonction-
ner à des températures supérieures à 1000�C.

Pour toutes ces applications, les propriétés thermiques jouent un rôle qui, s'il
est considéré comme secondaire vis-à-vis des propriétés mécaniques et chimiques,
peut s'avérer extrêmement important. Le freinage par exemple, s'appuit sur les
capacités du matériau à fonctionner comme un puit de chaleur, tandis que la
rentrée atmosphérique impose que le matériau soit le plus isolant possible. Dans
le cas des réacteurs nucléaires, le matériau �ssile est con�né dans un complexe de
céramiques qui sera le siège du transfert de �ux véhiculant l'énergie de la centrale.
A ce titre, les matériaux doivent être de bons conducteurs et conserver cette pro-
priété dans les conditions sévères de haute température et d'irradiation neutronique.

Jusqu'à présent, l'élaboration des composites thermostructuraux a été essentiel-
lement guidée par leur tenue mécanique. La réduction des coûts dans l'industrie
aéronautique impliquant un allongement de la durée de vie des pièces a permis
d'initier récemment des études concernant l'oxydation et la corrosion des compo-
sites en environnement sévère. Dans un même élan, la troisième étape doit porter
sur l'optimisation des performances thermiques de ces matériaux. C'est dans ce
contexte qu'interviennent ces travaux de thèse.
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Objectifs de l'étude

Pour répondre au besoin, en partie formulé par les ingénieurs, il s'agit de
comprendre la phénoménologie des transferts thermiques à travers ces milieux
complexes. La répartition de la chaleur dans un solide dépendant essentiellement
de ses propriétés thermophysiques (conductivité thermique et capacité thermique
volumique), la connaissance de ces paramètres est indispensable à l'étude. Les
recherches ont été ainsi très naturellement dirigées vers la mise en place de moyens
de caractérisation thermique en température au laboratoire.

A l'échelle macroscopique des composites, la conductivité thermique est généra-
lement obtenue de manière indirecte grâce aux mesures de di�usivité thermique par
méthodes �ash et de capacité thermique e�ectuées parallèlement par calorimétrie
di�érentielle à balayage (jusqu'à 1200�C) et calorimétrie à chute (jusqu'à 2500�C).
L'objectif de notre démarche est d'étudier des voies de caractérisation alternatives,
si possible complémentaires.

Ainsi, la prise en compte de l'évolution fondamentale de la métrologie dans
notre ré�exion, nous a permis d'envisager une méthode de mesure � par contact �
fondée sur une expérimentation simple et utilisable par tous. Alors que le coût des
capteurs de température précis et sophistiqués (détecteur IR, pyromètres, etc.)
reste en e�et très élevé, les moyens mobilisables pour la modélisation, l'analyse
et le traitement des signaux ont vu au contraire leurs prix s'e�ondrer et leurs
performances se décupler (moyens informatiques). Dans ces conditions, il nous a
semblé opportun de développer de nouveaux instruments de mesure en pro�tant
pleinement des compétences � matériaux � du LCTS.

Le résultat attendu est la mise en place d'un dispositif de caractérisation,
permettant un accès direct à la conductivité thermique des matériaux composites
thermostructuraux, en respectant le cahier des charges suivant :

- température maximale de mesure : 1500�C

- plage de conductivité thermique : 1 à 100 W.m−1.K−1

- directions de caractérisation : 3 directions de l'espace

- dimensions des échantillons : 6 10 cm pour les plus conducteurs

12
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Dans une toute autre mesure, le prédimensionnement des composites thermo-
structuraux nécessite des outils capables de simuler leur comportement thermique
en condition d'utilisation. Etant donné le large éventail de possibilités dont
disposent les industriels pour la conception de ces matériaux (nature des �bres et de
la matrice, choix de la structure, etc), il faut en e�et pouvoir produire des modèles
de comportement, paramétrés par la connaissance des propriétés thermophysiques.

Un autre aspect de la thèse porte ainsi sur le développement d'un code de
calcul multiéchelle permettant, à partir des propriétés des constituants élémentaires
et de leur arrangement spatial, de calculer la conductivité thermique équivalente
de composites thermostructuraux strati�és 2D. Par cette double approche, notre
démarche a également pour objectif de montrer l'indispensable complémentarité
entre la caractérisation et la modélisation thermique. Nos interrogations sur la
représentativité des échantillons en vue de la mesure seront notamment clari�ées
par la prévision.

Déroulement de l'étude - Plan du manuscript

Les travaux de conception des intruments de mesure et de caractérisation ont
été menés parallèlement aux e�orts de modélisation. Ce mémoire de thèse comporte
5 chapitres qui s'articulent de la façon suivante :

Le premier chapitre est l'occasion de familiariser le lecteur aux matériaux com-
posites thermostructuraux ainsi que de dé�nir le cadre des techniques de prédiction
de la conductivité thermique équivalente. Une revue bibliographique des di�érents
moyens de mesure des propriétés thermophysiques à haute température est ensuite
entreprise ; celle-ci a pour objet d'exposer entre autre les principales di�cultés à
surmonter quant à la réalisation des mesures par contact. L'enseignement apporté
par ce chapitre permet de dégager véritablement la stratégie adoptée pour la suite
de l'étude.

Le second chapitre est entièrement dédié à la modélisation de la conductivité
thermique des composites. Il présente la démarche multiéchelle engagée en décrivant
chacun des modèles développés. Si la méthode numérique utilisée est familière, sa
mise en place ainsi que la description de ses conditions d'application sont originales.
Des résultats nouveaux sont obtenus dans le cas d'un composite unidirectionnel
et de composites strati�és 2D. A l'issue du chapitre, une ré�exion générale sur la
taille des échantillons contribue à justi�er le choix de la méthode de caractérisation
envisagée pour l'étude des milieux composites.

13
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Le troisième chapitre traite de la démarche expérimentale adoptée pour réaliser
la mesure de propriétés thermophysiques des composites à haute température.
Dans cette partie, le principe de la mesure est exposé. Une modélisation analytique
de l'expérience est réalisée grâce aux quadripôles thermiques pour dé�nir, via une
étude de sensibilité, une méthode d'estimation simultanée de la conductivité et de
l'e�usivité thermique. L'application de la méthode sur di�érents milieux isotropes
et orthotropes est e�ectuée à température ambiante pour en valider le principe.

Le quatrième chapitre concerne le développement de nouveaux instruments
pour la mesure de propriétés thermiques à haute température. La mise au point de
capteurs de température linéiques puis de sondes d'excitation résistives en carbone
revêtues de faible épaisseur, est présentée dans ce chapitre sous la forme de deux
demandes de dépôt de brevet.

En�n, le cinquième et dernier chapitre propose de mettre en pratique les ins-
truments et outils numériques développés au cours de l'étude sur deux exemples
d'application distincts : (i) la caractérisation thermique d'un composite à tempéra-
ture ambiante dont nous confronterons les résultats à ceux obtenus par le calcul,
(ii) la caractérisation thermique en température d'un matériau céramique.

14
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Synthèse bibliographique

Un des objectifs de ce premier chapitre est d'apporter une connaissance des maté-
riaux composites par une description intime de leur constitution, de leurs propriétés
et de leurs structures. Etant donné l'importante diversité de ces matériaux, il serait
aussi hors de propos de se livrer à un exposé complet de tout type de composites.
Après avoir cité les grandes catégories, on se limitera donc à décrire précisément
les composites thermostructuraux, matériaux de l'étude. Un des objets premiers de
la thèse porte sur l'analyse du comportement thermique de ces matériaux, de la
connaissance la plus précise des composites dépendra la qualité de la modélisation
et de la mesure thermique réalisée.
Un bilan des di�érentes techniques de prédiction de la conductivité thermique utili-
sées dans la littérature est établi dans un second temps. Celui-ci permettra d'appré-
cier les points forts de chacune d'entre elles dont on tirera pro�t quant à notre propre
démarche de modélisation. Une introduction à la mesure expérimentale de proprié-
tés thermophysiques sera en�n l'occasion de montrer tout l'intérêt que nous portons
aux moyens de mesure simples et par contact pour la caractérisation thermique de
milieux orthotropes en température.

1.1 Les matériaux composites

Il est désigné par composite, un matériau constitué d'au moins deux phases non
miscibles dont les propriétés individuelles se complètent pour obtenir un nouveau
matériau aux caractéristiques globales améliorées, propriétés qu'aucun des consti-
tuants pris séparément ne pourrait atteindre [1]. D'une manière générale, un tel
matériau comporte (i) un renfort, souvent de nature �lamentaire procurant les pro-
priétés de rigidité, (ii) une matrice assurant l'intégrité de la structure, la protection
face à l'abrasion ou à la corrosion et la répartition des e�orts lors de la sollicitation.
Parfois, (iii) une interphase est présente entre les deux.

1.1.1 La diversité des matériaux composites

Deux catégories de composites sont distinguées selon leur domaine d'applica-
tion : les composites de grandes di�usions (GD) qui occupent la plus importante
part de marché (95%) et les composites à hautes performances (HP) destinés aux
secteurs d'activité à forte valeur ajouté. Les premiers sont en général des plastiques
armés ou renforcés dont le taux de renfort avoisine 30%. Pour la plupart de ces
matériaux, l'anisotropie n'existe pas ou n'est pas maîtrisée en raison des renforts
utilisés (�bres courtes). Le plus souvent, la matrice est résineuse (polyester). Les
seconds utilisent en revanche plutôt des �bres longues en quantité comparable à la
matrice ce qui accroît de manière considérable les propriétés mécaniques du compo-
site. Celles-ci deviennent alors largement supérieures à celles des métaux lorsqu'elles
sont rapportées à la masse volumique, contrairement aux GD [2].
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Une autre classi�cation de ces matériaux peut être établie selon la nature de la
matrice. Dans cette dernière, les composites à matrice organique (CMO) regroupe
une large gamme de matériaux élaborés à partir de résines synthétiques thermodur-
cissable (polyester, époxy, phénoliques,...) et thermoplastiques (polyamides, polypro-
pylène,...). Associés aux �bres de verre ou de carbones pour la majorité, les CMO a
résine thermodurcissable présentent de très bonnes caractéristiques chimiques. Leur
haute résistance à la fatigue les classe parmi les composites HP. Toutefois, excepté
le cas des résines phénoliques qui confèrent aux composites une excellente tenue à
la chaleur, la température d'utilisation de ces matériaux n'excède jamais 300�C. La
seconde catégorie est celles des composites à matrice métallique (CMM) qui asso-
cient un renfort �breux à un alliage métallique. Ces derniers forment très souvent
un matériau multicouche construit sur un empilement plus ou moins complexe de
strates homogènes ou non. La résistance accrue à la �ssuration et à la propagation
de �ssures dans les couches minces métalliques leur procure une meilleure tolérance
aux dommages. Selon la nature de la matrice, les CMM peuvent être utilisés jusqu'à
400�C (aluminium, magnésium), 650�C (titane) voire 980�C (superalliages base ni-
ckel). Les di�cultés inhérentes à leur mise en oeuvre ont cependant freiné quelque
peu leur utilisation pour des applications en température, ces matériaux restent
néanmoins bien présents pour les applications à température ambiante. En�n, la
grande famille des matériaux composites de synthèse est complète si l'on y ajoute
les composites à matrice céramique (CMC). Les composites carbone/carbone et car-
bone/carbure de silicium appartiennent à cette catégorie. Comme les précédents,
ceux-ci requièrent des propriétés mécaniques élevées mais ils doivent également faire
face à des températures extrêmes comprises entre 600�C et 2000�C voire au delà. Ils
sont exclusivement utilisés pour les applications thermostructurales.

1.1.2 Les composites thermostructuraux : éléments constitu-
tifs et propriétés

Les céramiques présentent l'avantage d'être réfractaires, chimiquement inertes,
légères, très dures et très rigides. Compte tenu de telles propriétés, ces matériaux
feraient d'excellents candidats pour des applications à haute température en envi-
ronnement extrême s'ils n'avaient pas l'inconvénient d'être fragiles. Les systèmes
de glissement étant peu nombreux, les céramiques ne possèdent pas de déformation
plastique. La rupture est atteinte pour de faibles allongements de l'ordre de 0,1 %.
Elles sont de plus très sensibles aux e�ets d'entailles et aux défauts préexistants qui
peuvent conduire prématurément à la ruine brutale du matériau. A�n d'améliorer
leur résistance mécanique et pouvoir ainsi prétendre à des applications thermostruc-
turales, les céramiques ont été renforcées par des �bres longues. L'association de
ces deux constituants conduit alors à un matériau composite dont le comportement
mécanique est de type � pseudo-plastique � [3].
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Les performances des CMC ainsi que leurs températures d'utilisation sont di-
rectement liées à la nature des constituants. Le choix des taux de renforts et de
matrices allié à leurs propriétés intrinsèques permettra l'obtention d'une pièce aux
propriétés modulables qui répondra spéci�quement aux besoins formulés lors de sa
conception.

Le renfort �breux

Les deux types de �bres céramiques les plus répandus sont les �bres à base de
carbure de silicium (SiC) et celles de carbone (C). La première présente l'intérêt
d'une résistance à l'oxydation jusqu'à des températures supérieures à 1200�C alors
que le carbone s'oxyde au-delà de 400�C ; la �bre de carbone conserve néanmoins
d'excellentes propriétés mécaniques jusqu'à 2000�C [4] si l'apport d'oxygène est li-
mité. Les �bres de carbure de silicium sont obtenues essentiellement par pyrolyse
du polymère organométallique polycarbosilane PCS sous atmosphère inerte. Ce pro-
cédé conduit à des �bres de diamètre moyen de 10 à 30 µm. Leur coût très élevé
(≥10 000 euros/kg) en limite cependant considérablement leur utilisation.

Les �bres de carbones sont en revanche plus abordables. Elles sont élaborées
par carbonisation des trois principaux précurseurs classés ici par ordre croissant de
rendement en carbone :

� Cellulose
� Polyacrylonitrile (PAN)
� Brai de pétrole ou de houille, brai synthétique

Etant donné les faibles caractéristiques mécaniques a�chées sans post traitement,
les �bres ex-cellulosiques ne sont plus utilisées aujourd'hui que pour leurs proprié-
tés d'isolant thermique qui résultent d'une texture très peu orientée [5]. Les �bres
ex-PAN présentent quant à elles de haute résistance mécanique (�bres HR :
E = 150-300 GPa, σR = 3000-7100 MPa) alors que les �bres de hauts modules
(�bres HM : E = 400-950 GPa, σR = 2000-3000 MPa) sont plutôt obtenues à partir
du �lage à chaud suivi de la carbonisation de brais mésophasiques.  Isotrope Radiale Panam Oignon 

Fig. 1.1 � Di�érentes textures transverses de �bres de carbone.
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a) b) c)

Fig. 1.2 � Observation micrographique de �bres a) ex-brai, b) ex-PAN, c) ex-
cellulose.

Fig. 1.3 � Conductivité thermique longitudinale de di�érentes �bres de carbone à
température ambiante [6].
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Texture et propriétés Selon la nature du précurseur utilisé, la texture des
�bres di�ère : les plans atomiques ont une étendue et une orientation variable qui
gouvernent leurs propriétés thermiques. La �gure 1.1 illustre le cas particulier des
�bres de carbones pour lesquelles quatre familles de texture [7] sont représentées.
Il en est de même pour la section. Ainsi les �bres ex-brai (Fig. 1.2a) possèdent
une texture radiale avec une section bien circulaire, les �bres ex-PAN (Fig. 1.2b)
sont caractérisées par des stries longitudinales en surface et peuvent présenter dif-
férentes textures selon le traitement thermique subit, quant aux �bres ex-celluloses
(Fig. 1.2c), elles sont généralement reconnaissables à leur section polylobée, que
l'on quali�e également de � �eurie �.

La conductivité thermique de ces même �bres peut varier d'un facteur 100 suivant
l'organisation du carbone. Cette donnée est importante dans le cadre du prédimen-
sionnement de composite par une approche numérique ; cependant, elle est dans la
plupart des études, déterminée de façon indirecte et uniquement à température am-
biante. Notre recherche bibliographique a permis de répertorier plus d'une centaine
de �bres dont les conductivités thermiques ont été mesurées à cette température.
Le graphe de la �gure 1.3 présente les résultats de quelques �bres commerciales.
La conductivité des �bres ex-brai est globalement plus élevée que celle des �bres
ex-PAN, elles mêmes plus conductrices de la chaleur que les �bres ex-cellulose. Plus
récemment, la mesure de di�usivité thermique sur mono�lemment à haute tempé-
rature, bien que di�cile à réaliser étant donné les faibles dimensions, a fait l'objet
de deux études concluantes [8, 9]. Les méthodes mises en oeuvre sont sans contact.

Les propriétés électriques des �bres de carbone, évaluées par leur résistivité, sont
également fonction de l'organisation du carbone qui dans la majeure partie des cas
est de nature turbostratique. Cet ordre traduit un comportement semi-conducteur
de la �bre [10, 4].

La matrice

Parmi les di�érentes matrices céramiques utilisées, on trouve des carbures (SiC,
TiC, B4C), des nitrures (Si3N4, BN), des oxydes (B2O3, Al2O3, ZrO2), et bien sûr
du carbone. Compte tenu de leur faible densité, ces céramiques répondent toutes par-
faitement aux exigences de réduction de masse auxquelles font face les industriels
actuellement. Une matrice de carbone présente en outre l'avantage de conserver,
dans certains cas d'améliorer même, leur résistance mécanique au-dessus de 1200�C,
seuil de température où les superalliages commencent à faiblir. Le principal inconvé-
nient d'une telle matrice, déjà soulevé dans le cas des �bres, concerne sa sensibilité
à l'oxydation dès 400-450�C qui réduit incontestablement la durée de vie du compo-
site.
La nécessité de disposer alors de matériaux composites pouvant fonctionner à haute
température sous atmosphère oxydante a conduit à promouvoir l'utilisation de ma-
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Tab. 1.1 � Propriétes thermophysiques de di�érentes matrices [2, 4, 14, 18].

Matrice Densité Dilatation Conductivité Capacité Temp. limite

10−6 K−1 W.m−1.K−1 J.kg−1.K−1 K

Epoxy 8552 1,30 110 0,22 1000 450

Phénolique 1,18 19 0,40 1050 -

Pyrocarbone 1,7-2,0 -1a / 25b 40-70a / 6-8b 715 > 3000

Carbure de
silicium (CVI)

3,15 4-5 67-71 - 2300

aDirection parallèle aux plans de graphène
bDirection perpendiculaire aux plans de graphène

trice à base de carbure [11, 12, 13]. Au même titre qu'une matrice de carbone, le
carbure de silicium par exemple concède au composite de très bonnes propriétés
mécaniques à haute température mais avec une bien meilleure tenue à l'oxydation.
Il est en outre compatible avec le carbone et possède un coe�cient de dilatation
thermique relativement proche. Les composites à matrice céramique de type C/SiC
et C/C-SiC font l'objet d'une grande attention dans le domaine spatial et dans celui
du freinage [14, 15]. Dans un même intérêt, il est également à noter l'apparition
ces dernières années de nouvelles matrices séquencées que l'on quali�e de � matrice
auto-cicatrisantes �. Celles-ci ont la faculté de limiter la �ssuration matricielle pour
retarder la progression de l'oxygène vers le renfort �breux en produisant elles-même
leurs propres oxydes protecteurs (SiO2, B2O3,...). Ces nouvelles matrices prennent
toute leur dimension dans le cas où le renfort �breux est en carbone [16, 17].
Le tableau 1.1 propose quelques caractéristiques physiques mesurées à température
ambiante, des matrices utilisées dans cette étude.

L'interphase �bre/matrice

L'interphase est une �ne couche de matière (quelques centaines de nanomètres)
intercalée entre les �bres et la matrice. Sa place est prépondérante dans le contrôle
des propriétés mécaniques du composite puisqu'elle permet le transfert de charge
entre les deux parties. La présence d'une interphase fait intervenir des mécanismes
consommateurs d'énergie qui ont pour e�et d'augmenter la tenacité du matériau.
Généralement, elle est constituée de couches fortement anisotropes de carbone pyro-
lytique ou de nitrure de bore a�n de dévier les �ssures parallèlement aux �bres [1].
La présence d'une interphase reste toutefois réservée à une minorité de composites.
Ceux étudiés dans le cadre de ces travaux n'en comportent pas, l'adhérence résulte
directement de l'interpénétration de la matrice et du renfort. A défaut de pou-
voir mesurer des résistances thermiques interfaciales, nous ne tiendrons pas compte
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des phénomènes thermiques à l'interface �bre/matrice. Pujolà et Balageas [19] ont
montré qu'il est néanmoins possible, dans certain cas, d'identi�er ces résistances de
contact très faibles.

1.1.3 Structures et propriétés des composites thermo-
structuraux

En plus de ses caractéristiques intrinsèques, le renfort �breux chez les CMC
confère au matériau �nal des propriétés mécaniques bien spéci�ques selon son ar-
rangement. Ce dernier, appelé également préforme, constitue l'architecture ou encore
la structure du composite. On en distingue quatre catégories [2] :

1. les feutres ou mats, qui sont constitué d'une distribution plus ou moins aléa-
toire de �bres de faibles longueurs

2. les structures linéaires (1D) ou nappes unidirectionnelles formés par des �ls1

rectilignes disposés parallèlement les uns aux autres

3. les structures multidirectionnelles (2D) dont les plus utilisées sont les struc-
tures tissées constituées de deux ensembles de �ls s'entrelaçant à angle droit

4. les structures multidimensionnelles (nD) plus complexes, élaborées également
à partir de �ls alignés cette fois selon plusieurs directions de l'espace.

A l'exception des dernières, toutes ses architectures forment par un empilement
successif de couches le composite � strati�é �. C'est l'opération de drapage. Les
di�érentes couches (ou plis) pourront être superposées avec une désorientation ou
non. Une représentation normalisée a été mise en place, les orientations les plus
fréquemment rencontrées sont représentées sur la �gure 1.4a.

a) b)

Fig. 1.4 � a) Notation conventionnelle de l'orientation des plis d'un composite stra-
ti�é, b) position du plan moyen sur un strati�é quilibré [2].

1Un �l est constitué d'un ensemble de �bres pouvant être de longueur �nie (�lé, �l méché, �l
craqué,...) ou in�nie (�l continu).
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Le plan moyen d'un composite strati�é est celui qui sépare en deux moitiés égales
l'épaisseur du multicouche. Sur le schéma (Fig. 1.4b), il s'agit du plan (x,y) qui
a pour côte conventionnelle z = 0. On dit d'un strati�é qu'il est équilibré2 s'il
comporte autant de couches orientées suivant la direction + Ω que de couches
orientées suivant la direction - Ω. Il sera symétrique s'il possède des couches
disposées symétriquement par rapport à son plan moyen.

Fig. 1.5 � Tissu unidirectionnel (nappe 1D).

a) Ta�etas b) Sergé 2.2 c) Satin 5.3

Fig. 1.6 � Principaux tissus bidirectionnels.

2Un renfort textile 2D sera pour sa part équilibré s'il possède autant de �ls de trame (horizon-
taux) que de �ls de chaîne (verticaux), les matériaux constitutifs étant identiques. Vis-à-vis des
caractéristiques thermomécaniques, les deux directions joueront dans ce cas des rôles équivalents.
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a) b)

Fig. 1.7 � a) Architecture � 4D � de renfort en carbone, b) Procédé d'aiguilletage
Novoltex.

Di�érentes architectures sont observables sur les �gures 1.5 à 1.7. Un pli unidi-
rectionnel (Fig. 1.5) constitué de �ls parallèles montre le haut degré d'anisotropie
d'une telle structure. Les meilleures propriétés mécaniques sont obtenues dans la
direction du renfort. Les trois principaux renforts textiles bidirectionnels qui sont
le ta�etas, le sergé et le satin sont représentés �gure 1.6. L'entrelacement des �ls
est maximum pour le ta�etas, minimum pour le satin. Une architecture� 4D �
(Fig. 1.7a) est présentée pour illustrer une structure multidirectionnelle non sujette
aux risques de délaminage intra-plis et inter-plis. Pour cette structure, le renfort
(des baguettes en carbone pultrudé) est assemblé suivant les quatre diagonales du
cube. A défaut, une autre technique astucieuse permettant de limiter ces risques
consiste à lier des tissus 2D entre eux, un aiguilletage est alors réalisé [20]. Cette
opération est schématisée �gure 1.7b. Dans ces conditions, les principaux éléments
du renfort sont les �ls tissés, orientés dans le plan (O,x,y) et les aiguilletages, dirigés
suivant la direction Z. Ces exemples ne sont là qu'un aperçu de l'in�nie variété
des structures tissées utilisées pour la confection des CMC. On ne présente pas ici
les structures 2D tricotées, 3D orthogonales ou encore de type interlock largement
répandues. Une description complète et détaillée des di�érentes préformes textiles
est donnée par Chou et Ko [21].

Propriétés thermiques Les deux tableaux suivants (Tab. 1.2 et Tab 1.3)
présentent les caractéristiques thermiques de quelques composites thermostructu-
raux. Les valeurs répertoriées sont issues de mesures thermiques et sont très dispa-
rates selon la nature de la matrice et le type de �bre. Il est important de noter ici que
les méthodes mises en oeuvre (détaillées plus loin) ont nécessité des éprouvettes de
faibles dimensions soulevant d'ores et déjà un premier problème auquel nous devrons
faire face : celui de la représentativité de l'échantillon en vue de la mesure.
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Tab. 1.2 � Caractéristiques thermiques des composites thermostructuraux [22, 23].

Composite Densité Dilatation Conductivité Capacité Temp. limite

K−1 W.m−1.K−1 J.kg−1.K−1 K

C/C tissé 1,70 0, 8.10−6 100-150 1420 > 3000

C/C-SiC �bres
courtes

2,0 - 2,1 0, 5.10−6 25 - 40 - 2500

Tab. 1.3 � Caractéristiques thermiques de composites à base de résine phéno-
lique [18].

Type de renfort Fibres courtes Tissu 2D

Nature des �bres Ex-rayonne Ex-PAN Ex-Brai Ex-rayonne Ex-PAN

Densité 1,52 1,56 1,51 1,45 à 1,50 1,50 à 1,65

Capacité
(J.kg−1.K−1)

1,25 0,81 1,07 1,07 -

Di�suvité
(×10−6m2.s−1)

0,85 1,0 0,77
1,2a 1 à 1,2b

0,8a 0,6 à 0,8b

aDirection parallèle aux plans des plis
bDirection perpendiculaire aux plans des plis

Cette introduction sur les composites et en particulier ceux destinés aux appli-
cations à haute température, permet d'apporter une clari�cation sur la nature, la
constitution et les propriétés de ces matériaux. Le but n'étant toutefois pas ici de
se livrer à une revue intégrale de ces derniers, le lecteur pourra approfondir ces
connaissances avec les références [2, 24, 25].
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1.2 Modélisation thermique des composites

Pour étudier le comportement thermique de solides hétérogènes, on se réfère la
plupart du temps à des propriétés � e�ectives �, c'est-à-dire apparentes à une cer-
taine échelle d'observation. La méthode, qui consiste à remplacer le milieu complexe,
au sein duquel les transferts de chaleur dépendent de chacun des constituants par un
milieu homogène aux propriétés globales équivalentes, se révèle parfaitement adaptée
pour traiter ces problèmes d'hétérogénéités. Pour un matériau composite, ce procédé
s'applique ainsi très naturellement. Bon nombre de travaux ont donné lieu à de mul-
tiples modèles de prédictions, plus ou moins approchés selon la précision souhaitée
([22] à [56]). Après une description rapide des éléments et outils de modélisation
des matériaux composites, nous nous attarderons à présenter dans cette partie les
di�érentes approches du calcul de conductivité thermique e�ective que propose la
littérature. Pour chaque modèle, en plus des remarques qualitatives, nous évaluerons
la capacité du modèle proposé à répondre aux besoins de notre étude. Le schéma
général de notre démarche de modélisation sera déduit de ces observations.

1.2.1 Equation des milieux hétérogènes anisotropes

La conductivité e�ective des matériaux composites, matériaux hétérogènes, est
dé�nie comme la conductivité d'une région homogène équivalente qui, pour un écart
donné de température, autorise le transfert du même �ux de chaleur. Pour un milieu
continu, indéformable, en l'absence de source de chaleur interne au matériau et
en régime stationnaire, cadre de l'étude qui nous intéresse, l'équation de l'énergie
s'exprime par :

div~φ = ~0 (1.1)

où
−→
φ représente le vecteur de densité de �ux de chaleur. La loi de Fourier per-

met de relier cette densité de �ux à sa source. Dans le cas général d'un matériau
anisotrope, elle s'écrit :

~φ = −Λ. ~gradT λij = λji (1.2)

où Λ représente la matrice symétrique des conductivités thermiques et T le champ
de température.

Ozisik [26] indique qu'il est toujours possible de trouver un repère (O,x,y,z)
permettant d'écrire le tenseur de conductivité anisotrope sous la forme d'une matrice
diagonale. On parlera dans ce cas de tenseur orthotrope. Les directions Ox, Oy et
Oz sont alors appelées directions principales et λx, λy et λz sont les conductivités
principales dans ce référentiel. Hors de ces axes bien sûr, des termes extra-diagonaux
apparaissent.
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 λxx λxy λxz
λyx λyy λyz
λzx λzy λzz

  λx 0 0
0 λy 0
0 0 λz


tenseur de conductivité thermique tenseur de conductivité thermique
dans un repère (O,x,y,z) quelconque dans un repère (O,x,y,z) parallèle

aux axes d'orthotropie du milieu

Dans la majeur partie des cas, l'architecture �breuse des composites thermo-
structuraux (cf � I.1.3) rend très aisée la détermination des directions principales du
matériau. Nous limiterons donc pour cette raison ce travail, à l'étude des propriétés
orthotropes.

1.2.2 Problèmes liés aux hétérogénéités des composites

Les di�érents niveaux d'hétérogénéités

Les échelles d'espace qui doivent être traversées pour l'accès à des propriétés
e�ectives quelles qu'elles soient, sont indiquées par une analyse morphologique du
matériau : c'est son organisation spatiale qui dicte la marche à suivre [27]. Pour les
composites thermostructuraux, celle-ci fait apparaître di�érents niveaux d'observa-
tion allant du micromètre jusqu'au centimètre. Dans son étude sur la densi�cation
des préformes �breuses, O.Coindreau [28] considère quatre échelles pour décrire in-
tégralement la structure des composites : l'échelle microscopique (ou échelle de la
�bre), l'échelle mésoscopique (ou échelle du �l), l'échelle macroscopique (ou échelle
du pli) et en�n l'échelle du composite (Fig. 1.8).

Fig. 1.8 � Les di�érents niveaux d'observation d'un composite à renfort �breux [28].

Pour ces quatre niveaux de perception, précisons de quelle manière le transfert
de chaleur au sein du matériau peut être in�uencé.
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a) b) c)

Fig. 1.9 � Modèles de texture a) longitudinale et b) tri-dimensionnelle d'une �bre
de carbone ex-PAN [29], c) radiale d'une �bre de carbone ex-brai [30].

Echelle microscopique La diversité de texture des �bres (Fig. 1.9) selon leur
nature et leur mode d'élaboration, évoquée quelques paragraphes précédents, peut
conduire à des directions privilégiées pour le transfert de chaleur. Dans le cas de
�bres de carbone, les plans graphitiques possèdent par exemple une extension très
grande dans le sens longitudinal. Pour des �bres à texture isotrope, ces plans sont
répartis de manière aléatoire dans la section, tandis que pour des �bres à texture
radiales, oignon, ou autres, des orientations préférentielles sont présentes. Dès lors,
l'anisotropie texturale entraîne une anisotropie des propriétés physiques. Pour la
conductivité thermique, la composante perpendiculaire aux plans graphitiques est
nettement inférieure (typiquement d'un facteur 5 à 10) à la composante parallèle.
Ainsi, pour une �bre à texture radiale par exemple, la conductivité thermique est
exprimée sous la forme d'un tenseur à 3 composantes : radiale λf,R, circonférentielle
ou orthoradiale λf,θ et longitudinale λf,L telles que :

λf,R ' λf,L ≥ λf,θ

Echelle mesoscopique C'est l'échelle des � �ls � qui sont constitués de plu-
sieurs milliers de �laments contenus dans une matrice. Dans le sens longitudinal,
leurs propriétés physiques sont celles des �bres. Dans le sens transverse, les pro-
priétés sont isotropes, pilotées par celles des �bres et de la matrice, parfois même
par celles de l'interface �bre/matrice. La conductivité thermique à cette échelle est
caractérisée par les deux composantes longitudinale λF,L et transverse λF,T .
L'arrangement des �bres, leur nombre ou même leur orientation di�èrent selon les
composites ; aussi, l'ensemble des chercheurs s'accorde pour souligner l'in�uence no-
table de ces trois paramètres sur les valeurs de la conductivité.
Dans son étude du comportement thermique des composites orthotropes,
V.Plana [31] montre très clairement, dans sa revue bibliographique, à travers di�é-
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rents modèles que les caractéristiques macroscopiques d'un composite UD se révèlent
fortement liées à la fraction volumique locale αf de �bre (cf �1.2.3) ainsi qu'à leur
orientation. Cela est peu étonnant, étant donné le contraste important de conducti-
vités a�ché dans la plupart des cas entre les �bres et la matrice.
El Moussali [32], Rocha et Cruz [33], Goyhénèche [34], tout comme d'autres auteurs
avant eux [35, 36] ont développé quant à eux leur modèle de prédiction en prenant en
compte la distribution des �bres dans le �l. Si l'arrangement aléatoire de �bres est
certainement celui qui modélise le mieux le matériau réel, di�érentes con�gurations
permettent d'approcher de manière beaucoup plus abordable en terme de simplicité
de calcul et avec tout autant de précision les valeurs de conductivité. La série de
la �gure 1.10 montre la diversité des possibilités d'arrangements de �bres présentés
dans les modèles proposés par la littérature.

Fig. 1.10 � Di�érents arrangements de �bres [31].

Echelle macroscopique Dans le cas de composite 2D, c'est l'échelle des
� plis �. Ceux-ci sont construits par l'enchevêtrement des �ls de trame avec les
�ls de chaîne pour former le tissu à l'origine de l'anisotropie des propriétés à cette
échelle. La �gure 1.11 représente la tomographie d'un composite à �bre de carbone
non densi�é, c'est-à-dire non imprégné de la matrice de carbone qui lui est destinée.
Sur cette image, l'entrelacement des �ls apparaît nettement.

Fig. 1.11 � Tomographie d'un composite carbone/carbone non densi�é [28].

Connaissant l'architecture textile du matériau, les directions principales sont très
facilement identi�ables. Typiquement, pour un composite 2D strati�é élaboré à par-
tir d'un empilement de plis tissés, les directions de tissage chaîne/trame (x,y) et
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la direction (z) perpendiculaire au plan des plis forment le repère orthogonal des
directions principales. On obtient ainsi dans le cas de la conductivité thermique, un
tenseur à trois éléments : λP,x, λP,y et λP,z telles que :

λP,x ' λP,y � λP,z

car la composante longitudinale des �ls est généralement bien plus élevée que la
composante transverse. On note alors :

λP,‖ = λP,x = λP,y et λP,⊥ = λP,z

Echelle du composite En�n, l'échelle du composite qui englobe l'association
plus ou moins complexe des disparités �bres, �ls et plis. De la même manière
qu'à l'échelle précédente, trois composantes principales constituent le tenseur
de conductivité thermique dans le repère parallèle aux axes d'orthotropie du
matériau : λC,x, λC,y et λP,z. Bien souvent pour un strati�é, on remarquera que la
désorientation moyenne entre les plis de même épaisseur est nulle. Dans ce cas très
précis, la recherche du tenseur de conductivité thermique du composite revient alors
simplement à rechercher le tenseur à l'échelle inférieure puisque celui-ci devient
alors identique (cf Chapitre 2).

En dé�nitive, l'enseignement apporté dans cette partie, nous amène aux conclu-
sions suivantes. Si l'on souhaite que les propriétés thermiques à l'échelle du composite
intègre bien (i) l'ensemble des hétérogénéités présentes, associées à leurs propriétés
respectives ainsi que (ii) l'e�et de la microstructure sur le transfert thermique, notre
étude doit s'appuyer sur une technique d'homogénéisation multiéchelle.

Le concept d'homogénéisation

Lorsqu'on se place du point de vue macroscopique, il est intéressant de prédire
les propriétés moyennes de tels matériaux en les remplaçant par un matériau ho-
mogène équivalent et d'en étudier la réponse thermique au niveau macroscopique
sans se soucier de détails microscopiques. La théorie de l'homogénéisation répond
à cette attente. Dans le cadre d'hypothèses d'homogénéisation plausibles, elle per-
met d'établir de manière rigoureuse les propriétés moyennes équivalentes de corps
hétérogènes.

D'une façon très générale, on dit d'un matériau hétérogène qu'il est homogé-
néisable d'un point de vue thermique si le milieu homogène équivalent satisfait les
points suivants : il doit obéir à la loi de Fourier et respecter les bilans thermiques.
Le comportement du matériau homogène doit être équivalent à celui du matériau
hétérogène lorsque les deux solides sont soumis aux mêmes sollicitations.
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Plusieurs auteurs se sont penchés sur la question de savoir si les composites
faisaient partie ou non de cette catégorie de matériaux homogénéisables. Pour
y répondre, J.L. Auriault [37] a�rme qu'il faut que le rapport de taille entre
les hétérogénéités et le milieu considéré soit très inférieur à l'unité. A. Luc et
D. Balageas [38] arrivent aux mêmes conclusions en indiquant que lorsque les
dimensions impliquant le transfert de chaleur sont trois à quatre fois plus grandes
que les distances inter-renforcement, le milieu peut être assimilé à un matériau
homogène.

L'un des objectifs de ce travail de modélisation est de pouvoir prédire les conduc-
tivités macroscopiques d'une certaine catégorie de composites, les CMC, a�n de pou-
voir notamment valider nos points de mesures. Les di�érents échantillons en notre
possession montrent des tailles caractéristiques d'hétérogénéités très inférieures à la
taille des plaques manipulées (d'une centaine de microns pour les renforts �breux à
quelques centimètres pour l'échantillon). Par conséquent, l'hypothèse d'homogénéi-
sation semble ici être satisfaite. Tout l'enjeu pour évaluer la conductivité thermique
e�ective globale repose maintenant sur la technique d'intégration, directement liée
à la description géométrique du matériau.

1.2.3 Principales méthodes de modélisation

Toutes font appel au concept d'homogénéisation dont la �nalité va être de relier
les matrices des conductivités locales à la matrice de conductivité thermique e�ective
globale.

Les méthodes à dominante mathématique

Le premier type d'approche qui nous vient naturellement consiste en une réso-
lution mathématique de l'équation de la chaleur appliquée au milieu hétérogène.
L'utilisation de transformations mathématiques telles que les transformées de
Laplace permet la modi�cation du système d'équations en un système linéaire
nécessaire pour résoudre le problème thermique. Plusieurs auteurs se sont ainsi
penchés sur ce type de résolution, c'est le cas notamment de Houlbert [39] qui
utilise en régime instationnaire le formalisme des quadripôles thermiques [40]
pour déterminer les propriétés thermophysiques de parois composites opaques.
D'autres auteurs [41, 42] utilisent également des outils similaires permettant une
bonne compréhension des mécanismes de transfert de chaleur, pour en déduire
des caractéristiques e�ectives. Cependant, on reprochera à cette approche une
trop forte utilisation des mathématiques, qui en limite les applications. Chaque
problème, en fonction des conditions aux limites, de l'architecture du milieu doit en
e�et faire l'objet d'une étude spéci�que pour déterminer la manipulation adéquate
des équations. Cette analyse préalable rend alors impossible toute mise en place
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d'un schéma systématique d'évaluation de propriétés e�ectives.

Une autre utilisation des mathématiques inspirée de la théorie d'inclusion
d'Eshelby [43] a conduit aux développements de méthodes présentées dans le rap-
port d'étude [44] qui s'intéressent cette fois aux composites particulaires à inclusions
sphériques. Leur principe consiste à noyer des particules homogènes ou non, dans un
milieu de conductivité inconnue. Toutes s'appuient sur un même schéma général. Le
composite, assujetti à des conditions aux limites homogènes, est soumis à l'intensité
Hi et aux �ux de chaleur qi :

Hi = − ∂T
∂xi

qi = λijHj (1.3)

où λij est le tenseur symétrique des conductivités thermiques d'un matériau homo-
gène anisotrope. La condition aux limites �xée s'exprime alors par :

T (S) = −H�i xi (1.4)

où S est la frontière extérieure etH�i la constante d'intensité. La conductivité e�ective
est �nalement obtenue par une moyenne volumique :

< qi >= λ∗ij < Hi > (1.5)

On suppose ici une distribution aléatoire des phases, entraînant l'isotropie du
composite. L'indice 1 désigne la matrice, les diférentes phases sont repérées par l'in-
dice r = 2...N. En notant λr la conductivité de la r

ime phase, le caractère homogène
de la condition aux limites permet alors d'écrire :

λ∗ijH
�
j = λ∗δijH

�
j = λ∗H�i = λ1H

�
i +

N∑
r=2

(λr − λ1).α
r
f < Hr

i > (1.6)

où < Hr
i > représente la moyenne de l'intensité dans la rime phase.

L'ensemble des modèles d'inclusions adopte ce schéma en s'attachant à la déter-
mination de cette moyenne d'intensité dans chaque phase r. Ils se distinguent les
uns des autres par la prise en compte ou non des interactions entre particules [45]
qui peuvent être de géométrie ou de nature variable [46]. Nous nous limiterons dans
cette revue bibliographique simplement à en signaler l'existence car ces multiples mo-
dèles nous emmèneraient trop loin dans des considérations mathématiques ardues.
En outre, les méthodes d'inclusion sont réduites à la description de la conductivité
thermique e�ective de composites particulaires isotropes. Il parait donc di�cile d'en-
visager une généralisation de celles-ci à des composites strati�és quelconques. Par
contre, elles peuvent être employées pour la détermination de conductivité thermique
équivalente de matrice chargée.
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Les modèles analytiques

Une seconde approche fait appel à l'écriture de formes analytiques souvent em-
piriques plus explicites et plus souples d'utilisation. Aussi, étant donné la com-
plexité souvent présentée par les architectures composites, cette catégorie de mé-
thodes s'adresse principalement aux composites unidirectionnels. Les relations res-
tent toutefois bien valables à l'échelle du �l pour la détermination de la conductivité
thermique dans le cas de composites bi ou multidirectionnelles.

Conductivité thermique longitudinale La détermination de la conducti-
vité thermique longitudinale λL est universellement reconnue par l'utilisation d'un
simple modèle de calcul parallèle [47] où αf , λf,L et λm représente respectivement
la fraction volumique de �bre, la conductivité longitudinale des �bres et celle de la
matrice :

λL = αfλf,L + (1− αf )λm (1.7)

Si cette simple relation conduit à de très bons résultats, il n'est pas aussi trivial
d'obtenir la composante transverse.

Conductivité thermique transverse Le modèle analytique le plus élémen-
taire pour obtenir cette grandeur λT considère deux phases que l'on associe en série
sans se soucier de leur arrangement ni de leur géométrie. Le résultat d'une telle
hypothèse conduit à l'expression :

λREST =
λmλf,T

αfλm + (1− αf )λf,T
(1.8)

où λf,T est la conductivité transverse des �bres et αf la fraction volumique de �bres
dans le milieu.

Le problème de la conductivité e�ective transverse d'un arrangement carré de cy-
lindres à conductivité isotrope a été étudié très tôt par L.Rayleigh [35] qui propose
un premier modèle analytique valide pour les faibles fractions volumiques de �bres :

λRAYT = λm
(1− αf )λm + (1 + αf )λf,T
(1− αf )λf,T + (1 + αf )λm

(1.9)

Celui-ci a été repris par la suite par Behrens [48], Ashton [49] puis Pilling [50] sous
des formulations rigoureusement équivalentes.

Hashin [51] tout comme Bigaud, Goyhénèche et Hamelin [52] donnent quant à eux
préférence dans leurs travaux, au modèle de Bruggeman [53] (ou Clayton) qui s'ap-
puie sur les mêmes hypothèses :
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λBRUT =
1

2
λm

[
(1− αf )

2
(λf,T
λm

− 1
)2

+ 2
λf,T
λm

−
√[

(1− αf )2
(λf,T
λm

− 1
)2

+ 2
λf,T
λm

]2

− 4
(λf,T
λm

)2
]

(1.10)

Ces deux dernières relations sont réduites à un arrangement particulier et ne sont
pas généralisables. Le cas d'arrangement régulier de �bres (carré et hexagonal) ou
aléatoire a été traité par Nielsen [54] entre autre, qui établie une relation issue d'une
analogie aux modules élastiques :

λNIELT = λm
1 + A−1

2A+1
αf

1− 2αf
A−1
2A+1

− 1−ψm

ψ2
m
α2

(1.11)

en posant A =
λf,T

λm
et avec ψm :

� pour un arrangement carré de �bre, ψm = 0, 785
� pour un arrangement hexagonal de �bre, ψm = 0, 907
� pour un arrangement aléatoire de �bre, ψm = 0, 820

En�n, une dernière technique d'évaluation consiste à établir un encadrement de la
valeur. Hashin et Strickman [51] proposent ainsi de borner la conductivité e�ective
transverse d'un composite formé de N phases distribuées aléatoirement de façon à
obtenir l'isotropie du composite. Si l'on considère ici uniquement les deux phases
�bre et matrice, nous obtenons alors l'expression :

λINFT 6 λT 6 λSUPT avec : λINFT = λm
1 + A+ (A− 1)αf
1 + A− (A− 1)αf

et λSUPT = λf,T
1 + A− (A− 1)(1− αf )

1 + A+ (A− 1)(1− αf )
(1.12)

La �gure 1.12 rassemble les résultats de calculs provenant des solutions analy-
tiques exposées en fonction de la fraction volumique de �bres. La conductivité de la
matrice est �xée à 1, trois rapports de conductivité ont été choisis pour illustrer le
comportement des di�érentes corrélations.
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Fig. 1.12 � Comparaison des di�érentes corrélations pour le calcul de la conductivité
thermique transverse e�ective.
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La tendance observée est identique quelque soit le rapport λf,T/λm. Pour une frac-
tion volumique de �bres inférieure à 30 %, tous les modèles à l'exception de la
borne supérieure de Hashin, aboutissent au même résultat. Dans cet intervalle, les
�bres interagissent peu les unes avec les autres. En d'autres termes, le champ de
température sur une �bre ne dépend pas de la présence des autres. Leur compor-
tement, à la base de tous les modèles exposés, est celui que la �bre aurait si elle
était seulement entourée de matrice. Au-delà de 30 %, l'utilisation d'un modèle série
donne la limite basse de la conductivité transverse, en dessous même de la borne
inférieure de Hashin. De toute évidence, ce dernier ne semble pas constituer une
solution satisfaisante pour la modélisation. Les autres formulations conduisent à des
résultats voisins jusqu' à un taux de �bre de 60 %, mais à priori aucune d'entre elles
ne peut se prévaloir d'être la plus précise. En particulier, pour les fortes fractions
volumiques, toutes les solutions s'écartent. Seule une comparaison avec des données
expérimentales pourrait départager ces di�érentes expressions.

Les assemblabes d'éléments géométriques

Face aux di�cultés liées à la description d'architecture complexe, la prédiction
des propriétés thermiques des composites peut également être envisagée par une ap-
proche fondée sur l'assemblage � d'éléments géométriques simples �. Une décomposi-
tion des structures en diverses cellules élémentaires représentatives (ou très proches)
de chacun des constituants homogènes du matériau est alors opérée. Par analogie
électrique 3, ces éléments, imbriqués les uns dans les autres, vont constituer un ré-
seau tridimensionnel de résistances thermiques. Un des exemples les plus simples
d'application est présenté par Kulkarni et Brady [55] qui s'intéressent à la conduc-
tivité e�ective d'un composite strati�é, formé de N plis empilés selon des angles
variables dans le plan. Les conductivités thermiques sont exprimées, pour chaque
couche, de manière empirique dans leur repère propre puis dans celui du composite.
C'est le couplage en série des résistances thermiques associées qui conduit au �nal,
au tenseur de conductivité e�ectif du composite (Fig. 1.13).

λC,x =

∑N
i=1 λxiδi∑N
i=1 δi

λC,y =

∑N
i=1 λyiδi∑N
i=1 δi

λC,z =

∑N
i=1 λziδi∑N
i=1 δi

(1.13)

où δi représente l'épaisseur du pli i.

3Le potentiel thermique T est assimilé au potentiel électrique E, le �ux de chaleur Φ au courant
électrique I et la résistance thermique Rth à la résistance électrique Rlec. Dans ces conditions,
la loi de Fourier Φ=∆T/Rth équivaut à la loi d'Ohm I =∆E/Rlec et les résistances thermiques
peuvent être exprimées analogiquement par la relation Rth = L/λ.S, L et S étant respectivement
les longueurs et surfaces d'échange du transfert thermique.
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Fig. 1.13 � Représentation d'un composite strati�é.

D'autres utilisations de l'analogie électrique, plus intéressantes par leur étendue,
s'attachent à la détermination des conductivités e�ectives de cellules unitaires
représentatives de di�érents renforts textiles tissés 2D. C'est le cas notamment des
modèles écrits par Ning et Chou qui traitent le cas du ta�etas [56] et des satins [57].
La géométrie simple de chaque élément de la cellule permet d'établir l'expression
d'une résistance thermique. Une fois assemblée aux autres, celle-ci conduit à une
résistance équivalente dont les auteurs déduisent la propriété recherchée (Fig. 1.14).

a) b)

Fig. 1.14 � a) Cellule unitaire idéalisée de la structure ta�etas considérée par Ning
et Chou [56], b) demi-cellule unitaire associée à son réseau de résistances thermiques.

Les conductivités thermiques e�ectives planes et transverses sont ainsi explici-
tement exprimées en fonction des paramètres géométriques de la cellule que sont
la fraction volumique de �bres αf et l'orientation des �ls θ. Ces expressions sont
relativement lourdes mais elles présentent l'avantage de ne faire intervenir que des
opérations algébriques simples. L'originalité de cette démarche réside en outre dans
la prise en compte possible du caractère anisotrope des �bres. On pourrait alors
imaginer une extension plus large encore de ces modèles pour leur permettre la ca-
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ractérisation de structures plus complexes. Néanmoins, en dehors de l'absence de
considération apportée aux résistances de contact interfacial, la génération des ex-
pressions littérales nécessite d'introduire au sein même de la cellule unitaire, des
sections adiabatiques �ctives de manière à simpli�er les expressions (Fig. 1.14b).
Les �ls, ainsi virtuellement sectionnés, ne seraient donc pas le sein d'échange de cha-
leur le long de leurs �bres entre deux parties découplées. La réalité physique d'une
telle hypothèse semble di�cile à justi�er. La représentation des tissus reste de plus
assez grossière et parfois loin du matériau authentique.

Les modèles numériques

Les progrès réalisés ces dernières années quant à la performance des outils in-
formatiques ont ensuite orienté les recherches vers des résolutions numériques géné-
ralisées, étendues à la modélisation géométrique. Ainsi, on préfère sans ambiguïté
la prédiction proposée par Dasgupta et al. [58] au modèle précédent, qui traite des
mêmes textures strati�ées 2D par la méthode des éléments �nis. D'une façon si-
milaire, il dégage une cellule unitaire caractéristique des architectures ta�etas qu'il
maille �nement de manière à être le plus représentatif (Fig. 1.15). L'auteur résout
alors numériquement le problème thermique sur cette portion, puis exploite sa pé-
riodicité pour en déduire le tenseur de conductivité e�ective du composite.

Fig. 1.15 � Maillage (�l et matrice) de la cellule unitaire considérée par Dasgupta
et al. [58].

Goyhénèche [59] a utilisé le même principe pour atteindre les propriétés e�ectives
d'architectures textiles variées à l'exception près qu'il procédait à deux étapes
d'homogénéisations au lieu d'une pour Dasgupta et al.. L'erreur alors engendrée sur
les résultats se traduisait par des écarts avec les points de mesure. Ce dernier aspect
sera repris et développé plus en détail dans le chapitre 2 car il est un des éléments
majeurs de notre stratégie de modélisation �ne des composites thermostructuraux
strati�és.
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Une autre catégorie de modèles est à mettre à l'actif de l'avènement de moyens de
calculs numériques performants. Ceux-ci sont fondés sur l'analyse discrète d'images
adjointe à une mise en corrélation des �ux et gradients. En général, on a recours à
des techniques de volumes �nis, de di�érences �nies et d'éléments �nis, ou encore au
gaz sur réseau [60]. Ce type de démarche est dû à D. Staicu [61] qui l'a développée
dans le cas d'un défaut d'adhérence entre inclusions et matrice ; le calcul nécessitant
alors une analyse �ne de l'image 2D (détection de contours). Elle a été ensuite
appliquée à plusieurs types de milieux hétérogènes.

Dans le cas d'une architecture composite multidirectionnelle, une procédure de
détermination de la conductivité e�ective s'appuyant désormais sur une image 3D
est décrite par Coindreau [28] (Fig. 1.16). Après la sélection d'un volume d'une
centaine de voxels de coté, l'auteur propose de le découper en sous ensembles dans
lesquels la porosité (ε) et l'orientation des �bres sont déterminées (1). En supposant
que ces dernières peuvent être modélisées localement par des cylindres parallèles
contenus dans une matrice, un tenseur de conductivité est alors a�ecté à chaque
sous volume dans son repère propre (2) :

[Λ]�=

λ⊥ 0 0
0 λ⊥ 0
0 0 λ‖


Connaissant ensuite le champ de conductivité à l'intérieur du volume complet, la
conductivité e�ective est calculée par prise moyenne volumique à grande échelle (3).

Fig. 1.16 � Représentation schématique des di�érentes étapes du calcul de la conduc-
tivité e�ective à partir d'une image 3D.
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Conclusion et démarche de modélisation adoptée

La diversité des modèles qui s'o�rent à nous pour la prévision des propriétés
thermiques est importante, notre revue bibliographique en témoigne. Mais si la
plupart d'entre eux s'avère très pertinents, aucun ne permet réellement de retracer
l'ensemble des niveaux d'hétérogénéités des composites en une même opération.

La solution que nous avons alors envisagée pour mener à bien cet exercice
va s'appuyer sur une stratégie multiéchelle avec séparation stricte des échelles
(Fig. 1.17). La connaissance des propriétés à l'échelle des �bres (microscopique)
permettra d'aborder la description de l'échelle supérieure, en l'occurrence celle des
�ls (mésoscopique) : c'est ce que nous quali�erons dans ces travaux de � premier
changement d'échelle �. Puis l'obtention des propriétés e�ectives macroscopiques
s'accompagnera d'un � second changement d'échelle �. En partant cette fois des
données relatives à l'échelle mésoscopique, celles-ci permettront d'identi�er le
tenseur de conductivité e�ectif à l'échelle du pli, voire à l'échelle du composite dans
certaines conditions. Le cas échéant, un � troisième changement d'échelle � sera
nécessaire.

Fig. 1.17 � Démarche multiéchelle retenue.
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Le tableau 1.4 rassemble les catégories de méthodes exposées dans cette par-
tie en rappelant leurs principales caractéristiques. Le choix des modèles retenus et
appliqués dans notre étude est présenté puis discuté dans le chapitre 2.

Tab. 1.4 � Principales caractéristiques des modéles et méthodes présentés.

Architecture
composite

Texture
du renfort

Domaine d'étude Particularités

Transformations
mathématiques

Simple Isotrope -
Résolution spéci�que
à chaque problème

Modèles à
inclusion

Particulaire Isotrope -
Généralisation à une
structure textile

di�cile

Modèles
analytiques

Comp. UD Anisotrope
Motif périodique
représentatif

Simple de mise en
oeuvre

Analogie
électrique

Strati�és 2D Anisotrope
Motif périodique
représentatif ou
milieu complet

Souple d'utilisation,
attention aux CL

Eléments �nis Quelconque Anisotrope
Motif périodique
représentatif

Flexibilité,
description des

géométries excellente

Analyse d'image Quelconque Anisotrope V.E.R.
Bonne description des

milieux
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1.3 Caractérisation thermique à haute température

La caractérisation thermique des matériaux massifs à température ambiante
est une discipline bien maîtrisée depuis de nombreuses années [62]. Lorsque que
l'on a à faire à des milieux hétérogènes, la mesure devient plus délicate car il faut
alors s'interroger sur la représentativité du milieu : l'échantillon contient-il la même
proportion de phases que le matériau à caractériser ? Ces phases sont-elles reparties
de manière homogène ? Le matériau est-il isotrope ? Autant de questions souvent
di�ciles à aborder mais qui sont nécessaires à l'étude de ces milieux.

A haute température, des di�cultés supplémentaires viennent alourdir davan-
tage cet exercice. Outre la multiplicité des modes de transfert de chaleur auquel
nous devons faire face (conduction, convection et rayonnement), les principaux
problèmes résident dans l'intégrité des capteurs employés et dans les éventuelles
interactions chimiques entre l'échantillon et les éléments du dispositif de caracté-
risation [63]. La problématique n'est donc plus tout à fait la même lorsqu'on se
place en température ; et si bon nombre de moyens et méthodes de caractérisation
thermiques existent à température ambiante, ceux-ci se font de plus en plus rares
quand les plages de températures visées sont élevées.

Dans le développement qui suit, nous recensons de façon succincte la variété
des méthodes de mesure des propriétés thermophysiques applicables en température
(de 300�C jusqu'au delà de 2000�C). L'objectif est ici de clari�er les avantages et
inconvénients de chacune d'entre elles.

1.3.1 Introduction à la mesure de propriétés thermophy-
siques et classi�cation des méthodes

A�n de déterminer les propriétés thermophysiques d'un corps, ou plus globale-
ment de tout système assimilé, il est nécessaire de créer un déséquilibre thermique
du milieu qui peut être stationnaire ou non selon la méthode employée. L'analyse
de la réponse en température conduit ensuite à l'identi�cation des grandeurs
(Fig. 1.18). Il pourra s'agir de :

� la conductivité thermique λ, qui caractérise l'aptitude du milieu à conduire la
chaleur

� la capacité thermique volumique (ρ.cp), qui traduit le pouvoir du milieu à
emmagasiner l'énergie
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a) b)

Fig. 1.18 � a) Principe général de la mesure de propriétés thermophysiques en régime
instationnaire - b) quatre principaux modes de perturbation thermique associés.

D'autres paramètres peuvent également être quanti�és comme la di�usivité ther-
mique a et l'e�usivité thermique E dé�nies par les relations suivantes :

a =
λ

ρcp
et E =

√
λρcp (1.14)

Estimation des grandeurs L'estimation de propriétés thermophysiques
consiste à établir un modèle mathématique du problème direct du transfert de la
chaleur dont on compare les résultats à la mesure expérimentale de la température
(cf méthode inverse [64]).

L'écriture de ce modèle contraint à préciser la géométrie du système, les condi-
tions aux frontières à appliquer ainsi que la répartition initiale du champ de tempé-
rature si celui-ci ne s'e�ectue pas en régime permanent, ni établi. Cet ensemble de
conditions dé�nit une forme simpli�ée de l'équation de la chaleur et des conditions
aux limites (CL). Bien souvent, plusieurs hypothèses simpli�catrices sont formulées
pour aboutir à cette solution. Pour divers raisons, ces hypothèses ne sont qu'im-
parfaitement réalisées lors de l'expérience (di�culté d'imposer des conditions aux
limites parfaitement dé�nies, imprécision sur la position des capteurs, etc). Il en dé-
coule alors une erreur systématique qu'il est di�cile d'évaluer. Pour cette raison, un
des enjeux de l'identi�cation repose sur la description la plus précise de l'expérience
en utilisant des outils mathématiques simples et appropriés.

Les grandes classes de méthodes Pour classi�er les nombreuses méthodes
de mesure, di�érents critères sont envisageables. Le plus naturel consiste à réaliser
deux grands groupes : (i) les méthodes en régime permanent où le temps n'intervient
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pas et (ii) les méthodes en régime instationnaire qui contrairement aux précédentes,
dépendent du temps.

Dans la première catégorie, la conductivité thermique est obtenue directement
par le résultat de la mesure. C'est notamment l'exemple de la méthode de la plaque
chaude gardée détaillée plus loin. Dans la seconde catégorie, qui regroupe les mé-
thodes les plus répandues, les mesures sont e�ectuées en fonction du temps et per-
mettent de ce fait l'identi�cation de plusieurs paramètres comme la conductivité, la
di�usivité, l'e�usivité ou d'autres groupements de λ et ρ.cp tout aussi éloquents. Ce
qui di�érencie ces dernières, sont :

� le mode d'excitation appliqué à l'échantillon qui peut être de type photother-
mique (laser) ou électrothermique (e�et joule)

� la nature de la perturbation
� le type de mesure (température, �ux ou les deux) et sa localisation.

A travers un panorama complet des di�érentes méthodes de caractérisation ther-
mique des solides, Degiovanni établit un classement avisé selon ces trois critères [65].

Dans nos travaux, nous distinguerons les méthodes dites � sans contact � des
méthodes � avec contact �. La première catégorie fait référence à une expérience où
l'excitation et la mesure de la réponse en température sont éloignées de l'échantillon.
La plupart d'entres elles est fondée sur la détection optique des e�ets thermiques.
C'est le cas des méthodes �ash (� 1.3.2). Les autres induisent un contact intime
entre le dispositif d'excitation, les sondes de mesure et l'échantillon. C'est le cas des
méthodes de type �l chaud/plan chaud (� 1.3.3). Ces deux approches sont utilisées
pour la caractérisation thermique à haute température.

1.3.2 Les méthodes sans contact

A température ambiante, la méthode �ash (face arrière) est la technique la plus
utilisée à ce jour pour la caractérisation thermique. L'abondante littérature relatant
les perpétuelles améliorations a�érentes au dispositif de mesure, aux modèles de
calcul et à l'estimation des paramètres en témoigne ([66, 67, 68, 69]). En prenant
soin d'adapter méticuleusement les outils tout en respectant les précautions d'usage
des hautes températures, cette méthode transitoire impulsionnelle permet également
la caractérisation en température.

Principe de la méthode �ash Dans son principe, elle consiste à soumettre la
face avant d'un échantillon plan à une impulsion de �ux de chaleur photothermique
de courte durée et à suivre l'évolution temporelle de la température (communément
appelé thermogramme) en un ou plusieurs points de l'échantillon (Fig. 1.19).
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a) b)

Fig. 1.19 � a) Principe de la méthode �ash, b) Thermogramme en face arrière,
courbe de sensibilité réduite et temps de demi-montée dans un cas idéal (sans pertes).

T (x = e, t)/Tlim

a∂(T/Tlim)
∂a

En considérant le cas expérimental idéal où la durée de l'impulsion est in�niment
petite, le �ux d'excitation géométriquement uniforme et les pertes thermiques né-
gligeables, la réponse en température à une profondeur x de l'échantillon s'obtient
par une méthode de séparation de variables et s'écrit :

T (x, t) =
Q

ρcp

[
1 + 2

∞∑
n=1

cos
(nπ
e
x
)
exp

(
−n

2π2at

e2

)]
= Tlim.f

(
x

e
,
at

e2

)
(1.15)

où e est l'épaisseur de l'échantillon et Q l'énergie d'excitation.

Cette solution est surtout exploitée pour la mesure de la réponse en température en
face arrière (x = e) présentant l'avantage d'y être continue. Le suivi de ce signal a
donné lieu historiquement au modèle simple d'estimation de la di�usivité de Parker
[70] consistant à considérer le temps de � demi-montée � du thermogramme selon :

at1/2
e2

= 0, 139 (1.16)

avec t1/2 tel que
T (x=e,t1/2)

Tlim
= 1/2.

Ce cas très hypothétique peut être étendu à d'autres con�gurations, prenant en
compte par exemple les e�ets parasites à l'origine de biais. Quatre sources d'erreur
majeures sont responsables des incertitudes de mesure de la méthode [71] :

� les pertes thermiques radiatives et convectives de l'échantillon
� l'inhomogénéité du �ux thermique incident
� la durée et la forme de l'impulsion
� les e�ets de non linéarité

46



Synthèse bibliographique

Tab. 1.5 � Quelques applications de la méthode �ash en température.

Temp. (�C) Echantillon Support
Source de
chaleur

Détecteur Incertitude Source

1200
Fer, Cuivre,

laiton
Tantale Laser rubis InSb - IR 8 % [72]

700 - 1500

UO2, UOz,
4PuO2,
(UPu)C,
(UPu)N

- Laser rubis InSb - IR - [73]

1400 - 1700
Poco AXM
graphite

-
Laser

neodynium
Pyromètre - [74]

25 - 3000
Poco AXM
graphite

Graphite
Nd :phos-
phate glass

laser

HgCdTe - IR,
InGaAs - IR

6 6% [75]

2600 UrO2 -
Nd YAG
Laser

Pyromètre et
photodiode

6 10% [76]

Applications en température A haute température, ces sources d'incer-
titudes restent à l'évidence bien présentes. La plus préoccupante d'entre elles
concerne assurément les pertes thermiques qui doivent impérativement être prises
en compte par le modèle d'estimation des paramètres. A la di�érence du modèle de
Parker, c'est la température maximale Tmax du thermogramme et non plus Tlim qui
est dès lors considérée.
Une façon de limiter ces e�ets préjudiciables est la réalisation de mesures dans
une enceinte sous vide, méthode incontournable quoi qu'il en soit, en raison des
phénomènes d'oxydation apparaissant lorsque les températures atteignent des
valeurs élevées. Cela implique un équipement optique conséquent (hublots, ré�ec-
teurs, lentilles,. . . ) qui nécessite une certaine maîtrise des ré�exions [66](Fig. 1.20).
Financièrement, le coût de l'opération augmente alors très rapidement, d'autant
plus que les appareillages sont pour la plupart conçus sur mesure (non standard).
Le détecteur de température (détecteurs quantiques de rayonnement) est choisi en
fonction du temps caractéristique de l'échantillon (e2/a), il doit être ajusté sur la
plage de mesure visée. Trois sont généralement nécessaires pour balayer la gamme
de températures 25�C - 1000�C.

La méthode �ash est appliquée à haute température pour l'étude de milieux aussi
variés que les métaux [75, 72], les céramiques [73, 76] ou encore les milieux poreux.
Le tableau 1.5 rassemble quelques exemples d'applications pour des températures
variées. Figurent également dans ce tableau, des informations pratiques (nature du
support de l'échantillon utilisé, source d'excitation, type de détection) ainsi qu'une
estimation de l'incertitude de mesure lorsque celle-ci est renseignée par les auteurs.
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En dé�nitive, la méthode �ash présente l'avantage d'être à la fois rapide,
e�cace et simple à température ambiante. Sa mise en oeuvre se complique toutefois
très vite lorsque des mesures doivent être réalisées à haute température. Un des
aspects forts de la technique non abordé dans cette partie qui laisse entrevoir
d'importantes perspectives en milieu industriel, est la possibilité de réaliser des
contrôles non destructifs (couplage avec la thermographie IR). Aussi, rappelons que
la méthode permet uniquement l'accès à la di�usivité thermique. La faible précision
sur les valeurs mesurées de capacité thermique et densité peut alors présenter une
limitation si l'on prétend à l'obtention de la conductivité thermique.

Fig. 1.20 � Représentation schématique d'un di�usivimètre �ash adapté pour des
mesures à haute température [75].

De nombreuses autres méthodes sans contact existent pour la caractérisation en
température. Parmi celles-ci, citons la microscopie photothermique [77] qui reste
réservée essentiellement à la mesure de di�usivité thermique de �lms minces. Ré-
cemment, cette technique a été appliquée jusqu'à 1000�C dans le cas de �bres de
carbone [78]. D'autres encore sont employées, mais sont pour la plupart inadaptées à
une caractérisation à l'échelle des composites (méthode de di�usion Rayleigh forcée,
interférométrie � wave-front shearing �, etc).

1.3.3 Les méthodes avec contact

Méthode de la plaque chaude gardée

Parmi ces méthodes, nous pouvons citer la méthode stationnaire de la plaque
chaude gardée dont le principe consiste à mesurer la température sur les faces d'un
échantillon et le �ux qui le traverse sous l'e�et d'un gradient thermique (Fig. 1.21).
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Le système est symétrique, il comporte deux échantillons de faible épaisseur par
rapport aux dimensions transverses et deux plaques froides de part et d'autre. Le
�ux est obtenu directement par la mesure de la puissance dégagée dans l'enroulement
principal de la plaque chau�ante. Une garde active est utilisée pour minimiser les
pertes.

Fig. 1.21 � Méthode de la plaque chaude gardée.

A Zone centale de la plaque chaude

B Zone de garde de la plaque chaude

C Echantillons

D Eléments froids

E Isolation latérale

Le modèle et la méthode d'identi�cation sont élémentaires puisque basés sur le
transfert unidirectionnel en régime permanent, soit :

T1 − T2 = Rφ (1.17)

où T1 − T2 est la di�érence de température au sein de la plaque à caractériser, R sa
résistance thermique et φ le �ux de chaleur imposé.
Si l'échantillon est un matériau idéal, on déduit alors sa conductivité thermique de
la relation :

R =
e

λS
(1.18)

ou e est l'épaisseur de la plaque et S la surface d'échange.

Certains appareillages fonctionnent dans des gammes de température variées
pouvant aller jusqu'à environ 500�C. Pour ces températures intermédiaires, la
cellule en contact avec les échantillons est généralement en cuivre [79], un �lm de
chrome recouvre ces derniers lorsqu'il s'agit de poudre ou de sels [80]. Les mesures
de températures sont e�ectuées par des couples thermoélectriques isolés.
Cette méthode s'adresse principalement à la caractérisation d'isolants thermiques4.
La limite de conductivités est �xée par la précision de la mesure de la di�érence de
température ∆T aux bornes de l'échantillon ; en général, λ 6 0, 5 W.m−1.K−1.

4Pour les matériaux conducteurs, une autre méthode instaionnaire non décrite dans cette syn-
thèse est préférée : la méthode de la barre [81].
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En�n, bien qu'assez précise, la méthode de la plaque chaude gardée présente
plusieurs inconvénients ; les temps d'établissement du régime permanent rendent
notamment l'expérience très longue, le dispositif de garde en température est en
général très imposant. En outre, l'expérience ne faisant pas intervenir les e�ets
capacitifs du matériau, la méthode ne permet pas d'atteindre la capacité thermique.
Ces points négatifs ont conduit raisonnablement au développement de méthodes
instationnaires par contact .

Méthode du �l chaud et sondes thermiques

Un certain nombre de dispositifs de mesure par contact utilise une résistance
électrique pour créer un déséquilibre thermique au sein du milieu étudié. C'est le
cas pour la méthode du �l chaud (Fig. 1.22) dont l'installation et la mise en oeuvre
paraissent à priori simples.

Principe Un �l métallique �n est pris en sandwich entre deux blocs du ma-
tériau à caractériser (une rainure est pratiquée dans l'un des blocs pour obtenir un
bon contact thermique) ; à l'instant t0 pris comme origine, une alimentation reliée au
�l lui délivre un échelon de puissance Q calibrée avec précision. La mesure consiste
alors à relever simultanément au cours du temps l'évolution de la température du �l,
soit par un couple thermoélectrique soudé sur le �l, soit directement par la mesure
de la résistance électrique du �l étalonné au préalable.

a) b)

Fig. 1.22 � a) Principe de la méthode du �l chaud, b) Thermogramme associé.

Dans le cadre d'une modélisation simple du problème, la distribution radiale
de la température en fonction du temps, autour d'une source linéaire de chaleur
dissipant une densité linéique de �ux thermique ql = Q/l, l étant la longueur du �l,
s'exprime par la relation :

T (r, t)− T0 =
ql

4πλ
E

(
ln

(
r2

4at

))
(1.19)
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où λ et a représentent respectivement la conductivité et la di�usivité thermique du
milieu considéré in�ni, E (x) étant la fonction intégrale exponentielle∫ +∞

x

e−u

u
du

Pour des petites valeurs de r2/(4at), le développement de E au voisinage de r0
donne :

T (r, t)− T0 =
ql

4πλ

[
ln

(
4at

r2
0

)
+

r2

4at
+ ...

]
(1.20)

Aux temps longs, on obtient :

T (r, t)− T0 '
ql

4πλ
ln (t) (1.21)

L'évolution de la température aux temps longs en fonction du logarithme du
temps est donc une droite dont la pente est inversement proportionnelle à la
conductivité thermique (Fig. 1.22b). Cette dernière peut alors être estimée par
une simple régression. Dans une approche �ne du problème, le modèle physique
devra tenir compte à la fois, de l'inertie du �l chau�ant et du contact entre �l
chaud et échantillons, à l'origine du décalage observé sur le début de thermogramme.

Cette méthode conçue initialement pour la caractérisation de liquide puis
étendue aux solides isolants à haute température, a donné lieu par la suite à l'utili-
sation de � sondes thermiques � aux géométries variées : cylindrique, sphérique ou
plane. D'une manière générale, il est considéré qu'une sonde est constituée d'une
partie centrale fournissant, par e�et joule, une densité de �ux de chaleur uniforme
par unité de volume. Elle est placée dans un milieu de dimensions su�samment
grandes de sorte qu'il puisse être considéré comme semi-in�ni. Comme pour le �l
chaud, il existe deux possibilités pour la mesure de température, soit par un couple
thermoélectrique, soit par la mesure de la variation de résistance de l'élément
chau�ant lui-même.

Dans le cas de la sonde plane par exemple (méthode du plan chaud, Fig. 1.23a),
le comportement asymptotique aux temps longs est intéressant car il donne la possi-
bilité identi�er l'e�usivité thermique par une mesure de la température directement
sur le plan (en x = 0) grâce à la relation :

T (0, t)− T0 '
2qs√

π
√
λρcp

√
t (1.22)

où qs est cette fois une densité de �ux surfacique dégagée par la résistance chau�ante.
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a) b) c)

Fig. 1.23 � Mesure par sondes thermique - méthodes du a) plan chaud, b) ruban
chaud et du c) disque chaud.

La méthode du ruban chaud (ou de la pastille chaude) avec température imposée
sur la face non chau�ée, illustrée �gure 1.23b, est analogue à celle du plan chaud ;
elle est dédiée à la caractérisation de matériaux très isolants [82] contrairement à la
première qui est applicable sur une large gamme de conductivité. En�n, des sondes à
géométrie discoïdale (méthode du Hot Disk [83], Fig. 1.23c) sont également utilisées
pour estimer simultanément la di�usivité et la conductivité thermique de matériaux
en exploitant la mesure en régime quasi-établi de la tension et de l'intensité dans la
résistance5.

Applications en température A haute température, ces méthodes tran-
sitoires sont utilisées essentiellement pour la caractérisation de solides isolants
électriques comme les matériaux réfractaires et les oxydes. Les derniers travaux
français sur le sujet sont ceux de Zhang [86] qui a développé un dispositif � �l
chaud � permettant la mesure de la conductivité thermique de céramiques homo-
gènes isotropes jusqu'à 1400�C.
Lorsqu'il s'agit de matériaux conducteurs de l'électricité comme la grande majorité
des composites thermostructuraux dont il est question dans cette étude, la mesure
devient plus délicate car les instruments requièrent une isolation électrique. Celle-ci
est nécessaire a�n d'éviter tout court circuit ou déperdition des signaux qui
se produiraient lors de l'expérience. Aussi, il s'agit là d'un véritable frein au
développement de ce type de mesure ; le principal obstacle résidant dans le choix
puis l'élaboration d'un revêtement, devant :

� maintenir sa fonction d'isolant électrique en température,
� perturber le moins possible l'expérience (résistance de contact la plus faible
possible et temps de réponse acceptable),

� garder son intégrité physique sous l'e�et de la température.

5La méthode THS (Transient Hot Strip) utilise le même principe avec une sonde de type ruban
[84][85]
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Tab. 1.6 � Constitution et caractéristiques des sondes et capteurs de température
disponibles dans le commerce.

Mode de chau�age

Elément chau�ant Isolant
Température limite

d'utilistaion
Coût Réf

Cu Kapton 150�C 300 e [87]

Ni, Pt Mica
700�C (usage unique
au delà de 400�C)

360 e [88]

Capteur de température

Couple
thermoélectrique

Isolant gaine
Température limite

d'utilistaion
Coût Réf

Chromel/alumel MgO Inconel 1100�C 40 e [89]

MgO Alliage réfractaire 1200�C 45 e [89]

Pt/Pt rhodium MgO Re 1600�C 550 e [89]

W/W rhénium HfO2 Nb, Ta, Mo et Re 2000 - 2200�C 1000 à 5000 e [89]

Le tableau 1.6 fait un état rapide des matériaux constitutifs des sondes et cap-
teurs de température solides (thermocouples) disponibles dans le commerce. Les
températures limites d'utilisation ainsi que les coûts y sont également reportés.

1.3.4 Bilan et confrontation des méthodes

Il ressort de cette présentation que les méthodes et dispositifs introduits pour
la caractérisation thermique à haute température présentent pour la plupart des
aspects intéressants. Seulement, ces derniers ne répondent pas tous parfaitement
aux critères �xés par l'étude (cf cahier des charges page 12).

Si les méthodes � sans contact � permettent la mesure de propriétés ther-
mophysiques à de très hautes températures (jusqu'à 3000�C), les incertitudes
sur les résultats sont souvent très importantes, notamment sur les valeurs de
conductivité thermique déduites des mesures de di�usivité, capacité et densité.
Les coûts des installations et de maintenace sont par ailleurs très élevés en raison
de l'instrumentation nécessaire (prix d'achat 200 000e, source Netzsch [90]). La
réalisation de mesures exige de plus un personnel hautement quali�é (donc onéreux
en terme de salaire), et souvent consacré à plein temps dans cette activité.

Contrairement à cette catégorie, les mesures par contact réalisées au moyen
de sondes thermiques présentent des atouts substantiels. En e�et, il est possible
d'analyser des échantillons comportant des tailles réalistes, en particulier vis-à-vis
de l'étude des composites (épaisseur de plusieurs centimètres pour une bonne

53



Synthèse bibliographique

représentativité), de nature variée (isotrope ou anisotrope) et de conductivité
comprise dans la fourchette 0, 01 6 λ 6 100 W.m−1.K−1. Leur simplicité, leurs
faibles coûts ainsi que leur robustesse en font un moyen de mesure bien adapté aux
hautes températures. Dans ces conditions, il est opportun de se tourner vers ce type
de méthodes dont nous devrons lever les di�cultés d'ordre matériel pour pouvoir
les appliquer aux échantillons conducteurs.

Même si l'inertie des résistances chau�antes et le contact entre échantillon et
système de mesure engendrent des développements mathématiques pour améliorer
la précision de mesure, ces méthodes de caractérisation par contact à haute
température ne posent pas de di�cultés théoriques. C'est uniquement un problème
de choix de matériaux. Nous faisons face à un verrou technologique dont le
véritable enjeu est de concevoir puis développer des sondes thermiques
isolées électriquement capables de fournir une source de chaleur par e�et
joule et sans hystérésis jusqu'à haute température.
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1.4 Conclusion du chapitre et stratégie de l'étude

Ces recherches bibliographiques justi�ent la stratégie annoncée au début du
manuscrit. L'apport de connaissances sur les matériaux composites thermostruc-
turaux proposé dans la première partie, nous a permis d'entrer dans le sujet. Le
point principal que nous retiendrons pour la suite concerne ici la nature fortement
hétérogène de ces matériaux qui devrait inévitablement se répercuter sur leurs
propriétés thermiques. Cette variabilité de leur anatomie justi�e ainsi pleinement
l'existence d'une étude théorique approfondie sur le comportement thermique
des composites ; le choix notamment de la taille d'échantillon représentatif pour
l'adoption d'une méthode de mesure de propriétés themophysiques en dépend.
Notons que les modèles développés devront également pouvoir être utilisés en vue
de l'optimisation ou/et de la conception des matériaux.

L'objectif suivant va consister à établir une méthode de caractérisation de
propriétés thermophysiques macroscopiques. Nous décidons pour cela d'utili-
ser des sondes thermiques placées au contact d'échantillons de grande taille
pour lesquelles une estimation simultanée de la conductivité et de la capacité
thermique est souhaitable. Ce type de méthode est envisagé pour des raisons
pratiques et économiques aux hautes températures. Une étape de validation réalisée
à basse température nous permettra alors d'entrevoir sereinement la suite de l'étude.

En�n, pour les niveaux de température escomptés (1000 à 1500�C), force est
de constater que les sondes thermiques disponibles dans le commerce ne nous per-
mettent pas d'entrevoir la réalisation de mesures. Il convient dans ce cas de déve-
lopper nos propres instruments en proposant de nouvelles technologies quant à leur
conception. L'utilisation d'éléments chau�ants en carbone revêtus d'une céramique
isolante est ici considérée ; un procédé de dépôt CVD (Chemical Vapor Deposition)
est employé.
De la même manière, la mise au point de capteurs de température linéiques, déve-
loppés a�n d'intégrer au mieux le caractère hétérogène des composites, est entrepris.
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L'objet de ce chapitre est d'exposer la démarche multiéchelle mise en place pour
la détermination de la conductivité thermique e�ective de matériaux composites
thermostructuraux. A travers les applications successives de deux modèles distincts
adoptés pour leur pertinence vis-à-vis de la description du transfert thermique, l'en-
semble des niveaux d'hétérogénéités perceptibles au sein des composites pourra être
considéré.

Les codes de calcul développés sont ici validés sur des cas idéaux par comparai-
son aux modèles de la littérature ; ils sont ensuite mis en pratique sur les milieux
réels. Lorsque cela est possible, les résultats obtenus sont confrontés aux mesures
expérimentales.

2.1 Le triple changement d'échelle

2.1.1 Démarche et modèles retenus

Notre revue bibliographique a révélé l'existence de plusieurs techniques permet-
tant l'accès à la conductivité thermique équivalente d'un matériau composite. Tou-
jours selon cette même étude, il semblerait pourtant que le nombre de modèles
soit inversement proportionnel à la complexité des structures étudiées ; la prise en
compte de la texture anisotrope transverse des �bres par exemple n'est pas toujours
catégorique pour la majorité des modèles présentés. Parmi cet éventail, les modèles
mathématiques ont été écartés en raison de leur caractère trop spéci�que, de même
que les modèles fondés sur l'analogie électrique, sources de mauvaises interprétations
physiques lorsqu'ils sont appliqués à des motifs périodiques représentatifs.

La démarche de modélisation engagée pour conduire cette étude suggère la réalisa-
tion de trois changements d'échelle, les di�érents moyens d'intégration utilisés sont
détaillés dans les paragraphes qui suivent.

Premier changement d'échelle Les conductivités thermiques e�ectives des
éléments unidirectionnels � �bres + matrice � sont calculées par le modèle parallèle
pour la composante longitudinale. Pour la composante transverse, un calcul numé-
rique par une méthode mettant en corrélation les �ux et les gradients thermiques
appliqués est réalisé directement sur une observation microscopique du matériau à
cette échelle.

L'avantage d'une telle approche est le respect strict de la géométrie du matériau. En
e�et, si les méthodes de calcul analytiques conduisent à des prévisions satisfaisantes
dans le cas de �bres parfaitement cylindriques, celles-ci ne conviennent plus lorsque
les �bres ont une morphologie irrégulière (cas de �bres ex-cellulose par exemple)
ou lorsqu'un arrangement réel doit être pris en compte. La résolution se fait par
éléments �nis.
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Second changement d'échelle Le passage à l'échelle des plis est réalisé par
un second modèle numérique qui s'appuie cette fois sur un motif périodique tridi-
mensionnel représentatif de l'architecture composite. Par une méthode tout à fait
analogue à la précédente, on déduit le tenseur de conductivité thermique des plis.

La description précise des trajets et sections de �ls est permise dans ce modèle par la
représentation discrétisée du milieu par éléments �nis. Cela procure par conséquent
au modèle la possibilité de générer tout type d'architectures strati�ées 2D, soit de
manière automatique, soit sous forme paramétrée par l'utilisateur. L'insertion de
patins de matrice permet en outre de modéliser étroitement le couplage inter-�ls et
inter-plis qui ne peut être parfait dans la réalité.

Troisième changement d'échelle En�n, la dernière étape de ce travail d'ho-
mogénéisation permettra d'aboutir au tenseur de conductivité e�ectif des compo-
sites de manière analytique. Considérant les propriétés thermiques de chacune des
strates, il s'agit ici d'exprimer ces dernières dans le repère propre du composite en
considérant naturellement leur épaisseur respective.

2.1.2 La méthode de corrélation �ux/force (FFCM)

Principe

Le principe de cette méthode [91] est de simuler numériquement une véritable
expérience de conductivimétrie sur un échantillon parallélépipédique. Telle la mé-
thode de la � plaque chaude gardée � [92], il s'agit de comptabiliser le �ux de chaleur
moyen traversant le milieu sous l'e�et d'un gradient thermique moyen pour aboutir
à la conductivité. Pratiquement, on impose uniformément à l'échantillon une tempé-
rature chaude (Tc) et une température froide (Tf ) sur deux faces opposées associées
à des conditions de périodicité sur les autres faces (Fig. 2.1).

Fig. 2.1 � Simulations numériques avec gradient imposé dans les trois directions de
l'espace.
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Dès lors, en régime stationnaire, un gradient imposé dans la direction x nous donne
sans conteste : 〈

∂T

∂y

〉
=

〈
∂T

∂z

〉
= 0 (2.1)

Ce qui permet de déduire trois composantes du tenseur de conductivité à partir de
la loi de Fourier énoncée dans l'équation 1.2 :

λxx =
〈φx〉〈
∂T
∂x

〉 λyx =
〈φy〉〈
∂T
∂x

〉 λzx =
〈φz〉〈
∂T
∂x

〉 (2.2)

Cette procédure, répétée deux autres fois en imposant successivement le gradient
dans les directions y et z, permet de déterminer les six autres composantes du
tenseur de conductivité :

λxy =
〈φx〉〈
∂T
∂y

〉 λxz =
〈φx〉〈
∂T
∂z

〉 (2.3)

λyy =
〈φy〉〈
∂T
∂y

〉 λyz =
〈φy〉〈
∂T
∂z

〉 (2.4)

λzy =
〈φz〉〈
∂T
∂y

〉 λzz =
〈φz〉〈
∂T
∂z

〉 (2.5)

L'application de la méthode à un problème 2D nécessite seulement deux opérations
pour décrire le tenseur de conductivité qui contient quatre termes dans ce cas. Pour
un matériau isotrope dont la conductivité se réduit à un scalaire λ, une seule et
unique expérience su�t.

Application aux milieux périodiques

Comme il est pratiqué pour l'expérience de la � plaque chaude gardée �, la FFCM
doit être appliquée sur un échantillon représentatif : le domaine de calcul doit être
su�samment important de façon à (i) prendre en compte les hétérogénéités du
milieu et à (ii) éliminer l'in�uence des conditions aux limites appliquées. Un domaine
de calcul qui respecte ces règles est appelé � volume élémentaire représentatif �
(V.E.R.) : c'est le plus petit domaine géométrique dont le comportement thermique
est identique à celui du milieu global.
Dans le cas des milieux périodiques, l'homogénéisation doit être réalisée sur le motif
périodique élémentaire pour demeurer e�cace. Des recommandations pratiques ont
été établies par Goyhénèche et al. [91], celles-ci dé�nissent les conditions aux limites
à appliquer.
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Fig. 2.2 � Illustration 2D des règles pratiques pour l'application de la FFCM.

Dans la direction parallèle au gradient imposé :
� des conditions de température ou de �ux imposé peuvent être appliquées en
superposant plusieurs motifs périodiques dans cette direction (Fig. 2.2a)

� des conditions de température imposée peuvent être appliquées sans superpo-
sition du motif périodique si les frontières représentent des plans de symétrie
pour le champ de température (Fig. 2.2b).

Dans les directions perpendiculaires au gradient imposé,
� des conditions de périodicité peuvent être utilisées directement (Fig. 2.2c).
� des conditions d'isolation peuvent être utilisées en juxtaposant plusieurs motifs
périodiques dans les directions perpendiculaires au gradient (Fig. 2.2d)

� des conditions d'isolation peuvent être utilisées sans juxtaposition du motif
périodique si les frontières constituent des plans de symétrie pour le champ
de température (Fig. 2.2e)
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En�n, la superposition ou la juxtaposition du motif périodique peut être considé-
rablement réduite si les prises de moyennes permettant le calcul de conductivité
e�ective sont e�ectuées sur un motif situé loin des frontières, et non sur l'ensemble
des motifs constituant le domaine de calcul.

La �gure 2.3 propose d'illustrer les règles en partie énoncées ici en appli-
quant la FFCM sur un motif élémentaire construit à partir d'un assemblage de
parcelles hexagonales. Dans le premier cas présenté (a), le motif est symétrique
dans le sens du gradient imposé et simplement périodique dans la direction
perpendiculaire. Ce cas est favorable à l'application de la méthode avec des
conditions aux limites de type périodiques appliquées sur les faces lattérales et
de températures imposées sur les faces supérieures et inférieures. Dans le second
cas (b), cette même représentation ne respecte plus les hypothèses puisque, bien
qu'il reste périodique dans le sens perpendiculaire au gradient, le motif n'est
plus symétrique dans le sens parallèle au gradient. Il faut alors envisager la juxta-
position d'un nombre su�sant de motifs pour s'a�ranchir des conditions aux limites.

a) b)

Fig. 2.3 � Exemple d'application : choix du domaine de calcul et conditions aux
limites.
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2.2 Premier changement d'échelle

A l'échelle macroscopique, il a été précédemment énoncé que les phénomènes de
transfert de chaleur sont régis par la loi de Fourier (� 1.2.1). Ces transferts peuvent
également être perçus comme la résultante d'un très grand nombre d'actes élémen-
taires de transport dé�nis à plus petite échelle et dont la moyenne tend à nouveau
vers un comportement obéissant à la même loi. Pour cette raison, le formalisme qui
décrit le transport est donc toujours le même quelle que soit l'échelle considérée, sauf
bien sûr à l'échelle la plus petite, c'est-à-dire celle à laquelle il n'est plus possible de
dé�nir de conductivité thermique. La méthode FFCM peut donc être employée ici.

2.2.1 Mise en place de la procédure

L'adaptation du modèle de Staicu [61] au cas présent nous a conduit à établir la
procédure décrite ci-dessous. Quatre étapes conditionnent la marche à suivre :

1. Aquisition de l'image : Des coupes micrographiques transversales (découpage
selon l'axe perpendiculaire des �bres) de l'échantillon sont réalisées avec un
contraste ajusté puis exportées sous un format ne dégradant pas l'intégrité de
l'image (PNG, Ti�, . . . ) .

2. Seuillage de l'image : Une séparation des deux phases, �bre et matrice, est
réalisée par un traitement d'image. Le résultat est une image binaire noire et
blanche.

3. Dé�nition du champ de conductivité : Une conductivité thermique a�érente
aux deux constituants est a�ectée à chacun des pixels (blanc et noir) de l'image.

4. Résolution : Le problème thermique est résolu numériquemant par éléments
�nis en appliquant la méthode FFCM sur un volume élémentaire représentatif
du matériau (2D). En raison de la linéarité du problème sur un faible écart
de température, les conductivités thermiques a�ectées ne dépendent pas des
valeurs de température froide et température chaude imposées. Généralement,
nous posons : TC = 1 et TF = 0. Cette hypothèse a été véri�ée par le calcul.

Le cheminement est récapitulé et illustré à la �gure 2.4.

2.2.2 Prise en compte du caractère anisotrope transverse des
�bres

En présence de phases isotropes, une seule valeur de conductivité est a�ectée
par pixel. Le cas anisotrope devient nettement moins évident à traiter puisqu'il faut
alors attribuer autant de valeurs de conductivité à chaque pixel que de composantes
contenues dans le tenseur.
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Fig. 2.4 � Schéma de la procédure à suivre pour la détermination de la conductivité
thermique transverse équivalente des �ls.

Acquisition d'une coupe
micrographie de l'échantillon

par microscopie optique

Seuillage de l'image
en deux niveaux noir et blanc

L'opération est réalisée ici
sur un extrait de la micrographie

à titre purement illustratif

A�ectation d'une conductivité
thermique à chaque pixel de l'image

Détermination du tenseur
de conductivité e�ective

par la méthode FFCM
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En e�ectuant une recherche numérique des barycentres de chacune des �bres conte-
nues dans l'image, il nous est possible de considérer dans ce modèle le cas de �bres
à texture radiale. Pour ces �bres, le tenseur de conductivité thermique (cf � 1.2.2)
dans leur repère propre cylindrique est dé�ni comme :

λf =

[
λf,R 0
0 λf,θ

]
Par un changement de variable, ce tenseur peut être exprimé dans un nouveau repère
cartésien centré sur la �bre tel que :

λf =
1

x2 + y2

[
x2λf,R + y2λf,θ xy (λf,R − λf,θ)
xy (λf,R − λf,θ) x2λf,θ + y2λf,R

]
En posant alors u = x - xc et v = y - yc, il devient possible d'exprimer le ten-
seur de conductivité des �bres dans le repère cartésien de l'image en fonction des
coordonnées de leurs barycentres (xc, yc) et des conductivités λf,R et λf,θ :

λf =
1

u2 + v2

[
u2λf,R + v2λf,θ uv (λf,R − λf,θ)
uv (λf,R − λf,θ) u2λf,θ + v2λf,R

]
=

[
λxx λxy
λyx λyy

]
(2.6)

Le tenseur de conductivité thermique étant par dé�nition symétrique, trois compo-
santes λxx, λxy, λyy su�sent à traduire l'anisotropie de propriété. Ce jeu de conduc-
tivités pourra ainsi être a�ecté à chaque pixel de type � �bre �.

2.2.3 Applications et validations de la modélisation

Cas idéaux

Une première campagne de prédiction de la conductivité transverse e�ective
a été réalisée sur des cas simples pour valider le code de calcul. La con�guration
choisie est un arrangement régulier carré de disques noirs contenus dans un carreau
blanc. Deux motifs élémentaires, à partir desquels il nous est possible de décrire
l'ensemble du milieu par la duplication/rotation de ces derniers, ont été extraits
puis expérimentés. Ceux-ci sont présentés sur la �gure 2.5.

L'évaluation de la conductivité est e�ectuée pour deux fractions surfaciques α = 0,20
et 0,55 et di�érents rapports de conductivité �bre/matrice, λm étant �xé à
1 W.m−1.K−1. La FFCM est appliquée consécutivement sur les deux motifs élé-
mentaires ainsi que sur une con�guration macroscopique construite à partir de 16
éléments de type 1. Les résultats obtenus sont présentés dans le tableau 2.1. Celui-ci
fait appaître uniquement les termes prépondérants du tenseur de conductivité, les
composantes extra-diagonales étant nulles dans ce cas précis.
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Fig. 2.5 � Con�guration et motifs élémentaires étudiés.

Motif 1 Motif 2

Con�guration
macroscopique

L'examen des premiers résultats indique une dérive marquée de la composante
λxx obtenue à partir du motif 2 par rapport aux autres. La �délité du maillage par
éléments �nis entre les trois géométries considérées ici étant assurée a�n de garantir
l'objectivité de cette comparaison, l'erreur n'est pas d'ordre numérique. Il s'agit
là du non respect des conditions d'application de la FFCM. La représentativité du
milieu composite par un demi-disque dans un rectangle ne satisfait pas la périodicité
du motif requise pour une sollicitation dans la direction x (voir Fig. 2.6).

Tab. 2.1 � Résultats de la simulation sur les trois géométries

Rapport de
conductivité

Fraction
surfacique

Con�g. Macro Motif 1 Motif 2

λxx λyy λxx λyy λxx λyy

10 0.20 1.411 1.411 1.409 1.409 1.710 1.411

0.55 2.739 2.740 2.738 2.738 3.560 2.737

50 0.20 1.508 1.509 1.507 1.507 1.873 1.508

0.55 3.465 3.467 3.465 3.466 4.919 3.463

100 0.20 1.520 1.521 1.519 1.519 1.898 1.523

0.55 3.592 3.594 3.592 3.592 5.178 3.589

En revanche, l'égalité des conductivités obtenues à partir du composite macro-
scopique et du motif 1 con�rme que l'expérience numérique pourra bien être
réalisée indi�éremment sur l'une ou l'autre de ces géométries, dès lors que le motif
élémentaire extrait est représentatif du milieu et périodique.
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Fig. 2.6 � Visualisation du champ de température et du maillage en régime station-
naire atteint ainsi que du champ de conductivité thermique des 3 géométries pour
un rapport de conductivité λf/λm égale à 10. Le gradient de température est imposé
suivant la direction x.

Motif 2

Motif 1

Con�guration macroscopique
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Une comparaison de ces résultats avec ceux obtenus à partir de trois modèles
analytiques extraits de la littérature est présentée sur le graphique de la �gure 2.7.
Les modèles exploités sont ceux de Rayleigh, Bruggeman et Nielsen en considérant
un arrangement carré de �bres (cf �I.2.3). La conductivité équivalente calculée est
parfaitement décrite comme on pouvait s'y attendre par ces trois modèles pour les
faibles fractions surfaciques. Par contre, la dispersion des résultats observée pour
les fractions élevées contrarie ici quelque peu cette validation, bien que les valeurs
simulées pour un taux de �bre de 55 % soient en très bon accord avec le modèle de
Nielsen.

Cette situation est intéressante car elle accrédite davantage l'utilité d'un modèle
numérique qui s'appui sur une analyse �ne et unique de chaque con�guration étudiée
contrairement aux solutions analytiques, écrites pour un arrangement spéci�que de
�bres. Pour peu que l'on dispose donc de moyens d'acquisition d'image performants,
les perspectives de modélisation apportées par cette méthode sont très prometteuses
pour traiter des cas réels.

Fig. 2.7 � Confrontation des résultats avec trois modèles analytiques.
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Cas réel d'un composite unidirectionnel (UD)

Appliquons à présent la procédure décrite au paragraphe 2.1.1 à un cas réel.
Nous nous proposons ici de déterminer la conductivité transverse d'un composite
unidirectionnel carbone/résine. Le tableau 2.2 recense la nature et les propriétés
thermiques des constituants. Les �bres possèdent un diamètre moyen de 8 microns
et représentent une fraction volumique estimée à 60% lors de l'élaboration.

Tab. 2.2 � Constituants du composite étudié et conductivités associées.

Nature Conductivité thermiquea

Matrice Résine époxy 8552 λm = 0,22 W.m−1.K−1

Fibre Carbone Ex-PAN AS4 λL = 6,83 W.m−1.K−1

λT = 1,19 W.m−1.K−1

aMesure réalisée par LT-ISITEM pour la matrice, données fournisseur (Hexcel)
pour les �bres [93]

Une première série de clichés réalisée en microscopie optique à di�érents gran-
dissements permet d'apprécier la morphologie cylindrique des �bres (Fig. 2.8). Leur
distribution ne semble pas être totalement aléatoire comme cela est habituellement
supposé pour un composite UD. L'empilement de mèches lors de l'élaboration du
matériau, les unes au dessus des autres, aboutit ici selon toute vraisemblance, à une
densité de �bre plus importante dans le plan (xOy) de l'échantillon que dans le plan
transversale (xOz). Pour ce composite, la densi�cation est totale, aucune porosité
n'est présente à l'échelle macro comme à l'échelle microscopique.

Fig. 2.8 � Coupe micrographique transverse du composite UD.
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Préliminaire La segmentation des clichés obtenus en microscopie optique
après une préparation métallographique de l'échantillon est réalisée par un traite-
ment d'image numérique. Cette opération conduit à une séparation délibérée des
deux phases, �bres et matrice. Les micrographies acquises en niveaux de gris sont
converties en une image binaire noire et blanche.

� Détermination du V.E.R. : La recherche des dimensions du � volume élé-
mentaire représentatif � est e�ectuée en réalisant une série de calculs de
conductivité, exécutés consécutivement sur des domaines de surfaces crois-
santes d'images, comme l'illustre la �gure 2.9a. L'évolution des résultats en
fonction des di�érentes dimensions explorées doit normalement révéler une
convergence des conductivités dès que la zone devient su�samment grande
pour être représentative du matériau dans son ensemble. Nous admettrons à
ce stade que le V.E.R. est atteint. La répétition de l'opération dans plusieurs
régions de l'échantillon est généralement appréciée a�n de véri�er le résultat.

En toute rigueur, la détermination du V.E.R exige une telle démarche.
Cependant, en pratique, la fraction surfacique de �bres évolue souvent dans
une même mesure que les conductivités. Si l'on suppose que le V.E.R. relatif
aux fractions surfaciques est équivalent à celui des conductivités, il devient
plus aisé de fonctionner avec les fractions surfaciques, l'estimation dans ce cas
étant quasi-immédiate (temps de calcul de quelques secondes seulement).

� Calcul de la conductivité e�ective : La conductivité thermique est estimée sur
plusieurs domaines de calcul a�n de minimiser tout risque d'erreur. Ceux-ci
sont choisis aléatoirement et possèdent des dimensions au moins égales à celles
du V.E.R. (Fig. 2.9b). Le résultat �nal est une conductivité thermique e�ective
moyennée sur l'ensemble des valeurs obtenues associée à un écart type.

Prise en compte de l'incertitude D'une façon tout à fait similaire aux
cas idéaux traités précédemment, nous dé�nissons les conductivités thermiques en
chaque noeud d'un réseau parallélépipédique construit sur les pixels de l'image. Le
champ de conductivité ainsi formé est fourni au code d'éléments �nis pour y déter-
miner le champ de température ; le maillage est réalisé indépendamment de cette
grille. L'erreur alors générée sur le résultat par cette démarche est nécessairement
fonction de (i) la précision sur le champ de conductivité, autrement dit ici de la
dé�nition de l'image et de (ii) la précision sur le champ de température calculé que
l'on doit à la �nesse numérique du maillage.

� In�uence de la résolution optique sur le calcul : Le microscope optique du la-
boratoire permet l'acquisition d'images à di�érentes résolutions optiques pour
un grandissement �xé (cf tableau 2.3). Ne possédant ici aucune information
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a) b)

Fig. 2.9 � a) Procédure de recherche des dimensions du V.E.R., b) procédure pour
le calcul de la conductivité thermique e�ective.

sur l'in�uence de cette donnée expérimentale sur le calcul, évaluons dans quelle
mesure la résolution de l'image est importante.

Tab. 2.3 � Correspondance grandissement / résolution optique accessible.

Grandissement
G5 (×5) G10 (×10) G20 (×20)

Quick Fine Quick Fine Quick Fine

Résolution optique
(µm/pixel)

1,34 0,45 0,67 0,22 0,34 0,11

Un extrait de l'échantillon est expérimenté dans cet objectif pour trois tailles
de domaine de calcul (100×100, 300×300 et 500×500 µm2) aux di�érents
niveaux de dé�nition d'image accessibles. La �gure 2.10 donne les variations
de la conductivité calculée selon l'axe x en fonction de la résolution optique
pour les trois grandissements possibles.

En premier lieu, remarquons sur le graphique présenté la discordance des
conductivités au sein d'une même taille de domaine. Cela prouve que la
dé�nition de l'image exerce véritablement une in�uence sur le résultat,
l'incertitude numérique sur le champ de température étant ici identique.

Toujours sur un même domaine, si l'on s'intéresse de plus près aux valeurs
obtenues, un écart est notamment observé entre deux images acquises au
même grandissement. L'erreur alors engendrée sur les valeurs pour les deux
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Fig. 2.10 � In�uence de la résolution optique sur le calcul de la conductivité λxx
pour trois tailles de domaine de calcul.

résolutions étudiées est de l'ordre de 2 à 4,5%, excepté pour le grandissement
maximal G20. Pour ce dernier, la résolution optique ne semble pas in�uencer
les prévisions, l'erreur reste inférieure à 0,5 % dans ce cas. Ces résultats sont
présentés au tableau 2.4.

La présentation des micrographies traitées préalablement au calcul des
conductivités pour chaque résolution optique, con�rme ce résultat (voir
Fig. 2.11). Aucune in�uence de la résolution sur le seuillage des photos
n'est visible pour les clichés acquis à un grandissement G20. En revanche,
pour les grandissements G5 et G10, la qualité des images binaires comparées
s'améliore sensiblement lorsque la résolution augmente.

Indépendamment de ces remarques, l'évolution croissante de la conductivité
avec la taille des domaines de calcul pour une même dé�nition d'image
(Fig. 2.10), nous laisse penser pour la suite que les dimensions du V.E.R.
demeurent vraisemblablement plus proches des 500×500 µm2 que des
100×100 µm2.
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Tab. 2.4 � Comparaison de la conductivité λxx calculée pour di�érentes résolutions
optiques sur des domaines de calcul de taille variée.

Grandissement G20 G10 G5

Résolution (µm/pixel) 0,11 0,34
Ecart
(%)

0,22 0,67
Ecart
(%)

0,45 1,34
Ecart
(%)

Conductivité
W.m−1.K−1

100×100 µm2 0,651 0,650 0,05 0,655 0,626 4,40 0,657 0,634 3,49

300×300 µm2 0,700 0,696 0,57 0,703 0,681 3,20 0,704 0,690 3,29

500×500 µm2 0,710 0,709 0,17 0,721 0,705 2,23 0,736 0,706 4,10

Fig. 2.11 � Visualisation de l'e�et de la résolution optique sur le seuillage des mi-
crographies pour les trois grandissements considérés dans l'étude.
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� Optimisation du maillage / incertitude numérique : Comme toutes les mé-
thodes numériques, le calcul par éléments �nis fournit des solutions approchées
dont la cause principale d'incertitude repose sur la qualité du maillage réalisé.
La discrétisation des problèmes traités nous conduit à a�ner le maillage de
sorte que la taille de ses éléments puisse capturer la moindre variation de
�ux. Pratiquement, cet exercice revient pour notre application à véri�er la
convergence des conductivités calculées sur le domaine de calcul lorsque les
proportions des éléments diminuent.

Le graphique de la �gure 2.12a rapporte la variation de la conductivité en
fonction de la tolérance numérique traduisant la �nesse du maillage appliqué
pour le code utilisé (Flex PdE). Les opérations ont été conduites dans cette
première approche sur un domaine de calcul de 100×100 µm2. La résolution
optique de la micrographie est de 0,22 µm/pixel.

Ra�ner le maillage o�re en soit une amélioration de la qualité de la solution
mais cette opération peut très vite devenir onéreuse en temps de calcul.
Nous devons évaluer un point de compromis entre les deux aspects. Dans
l'exemple présenté, la conductivité ne cesse de décroître avec la �nesse du
maillage. Nous admettrons pour ce cas de �gure qu'une incertitude numérique
de 0,02 % (2.10−4) est acceptable. Celle-ci entraîne un écart de 0,62 % sur
la conductivité calculée avec une incertitude de 1.10−4 nécessitant plus du
double de temps de calcul (environ deux heures et trente minutes contre un
peu plus d'une heure1). De toute évidence, le faible gain de qualité apporté
par un allongement conséquent du temps de calcul rend cette opération peu
avantageuse.

D'autre part, il est intéressant de mentionner que la représentation du
champ de conductivité thermique obtenu post-calcul, procure une ressource
supplémentaire pour véri�er la validité du choix de l'incertitude numérique.
Lorsque le maillage devient très �n (ce qui revient à diminuer l'incertitude), la
cartographie obtenue se superpose à l'identique sur l'image binaire de départ
(voir Fig. 2.12a) : �bres et matrice possèdent bien les conductivités a�ectées.

Pour terminer ce paragraphe, les résultats proposés démontrent que l'application
du modèle nécessite l'étude au préalable de la résolution optique des micrographies,
ainsi que l'optimisation du maillage par éléments �nis, tant leur in�uence sur les
résultats peut se révéler cruciale. Ce travail doit être conduit pour chaque taille de
domaine exploré. Ainsi, le diagramme � résolution optique / tolérance numérique /

1Les chi�res sont donnés pour la con�guration informatique suivante : processeur Xeon 3,2 GHz,
2 Go de RAM
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a) Conductivité thermique en fonction de l'incertitude numérique du calcul.
Le temps de calcul et le nombre d'éléments sont indiqués sur le graphe.

b) Corrélation � incertitude numérique/taille de domaine/résolution optique �.

Fig. 2.12 � a) Etude de la convergence des conductivités thermiques pour un do-
maine de calcul de 100×100 µm2 - Représentation du champ de conductivité associé
à l'incertitude numérique, b) diagramme de corrélation entre résolution optique et
incertitude numérique pour une taille donnée de domaine de calcul.
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a) Recherche des dimenssions du V.E.R.

b) Traitement statistique des résultats.

Fig. 2.13 � Détermination de la conductivité thermique e�ective transverse du com-
posite UD.
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taille de domaine � dressé �gure 2.12b, qui établit le lien entre ces trois paramètres
expérimentaux, permet d'identi�er la surface optimale des conditions à satisfaire
pour un calcul correct. Au-dessous de la � nappe �, les résultats sont faussés. Au-
delà, peu d'in�uence sur le résultat n'est remarquée alors que le temps de calcul est
allongé. Une résolution optique minimale de 0,34 µm est requise quelle que soit la
taille du domaine de calcul. Bien entendu, ce diagramme est exclusivement dédié au
composite unidirectionnel étudié ; il serait alors intéressant de généraliser ce résultat
a�n d'obtenir un critère valable quel que soit le milieu étudié.

Résultats et discussions La recherche des dimensions du V.E.R. s'e�ectue
selon la marche énoncée. Le graphique présenté à la �gure 2.13a a�che la variation
des conductivités thermiques e�ectives calculées et celle des fractions surfaciques de
�bres pour des tailles de domaines s'échelonnant de 100 à 700 µm de côté. Plusieurs
régions du composite sont explorées pour une même taille de domaine, l'ensemble
des calculs étant réalisé en accord avec le diagramme de corrélation � résolution
optique / tolérance numérique / taille de domaine �.

Pour chacune des micrographies étudiées, les composantes λxx et λzz obtenues
ne se confondent pas, attestant bien là d'une légère anisotropie du milieu. En outre,
les valeurs a�chées varient davantage lorsque les dimensions des zones considérées
sont petites (∆λ ' 28 %). Au contraire, lorsque ces dernières deviennent plus
importantes, conductivités et fractions surfaciques tendent à se stabiliser. Nous
considérons, au vu de cette �gure, qu'un extrait carré de 500 µm de coté est
représentatif du matériau. Cela représente une fraction surfacique de �bres de 60 %
(en accord avec les données fournisseurs), soit environ 2800 �bres.

Un tirage aléatoire d'une vingtaine de clichés respectant les dimensions du V.E.R.
est ensuite expérimenté. La résolution optique des images est de 0,11 µm/pixel, les
calculs sont réalisés avec une incertitude numérique de 0,001 % (1.10−5). La moyenne
des conductivités calculées (Fig. 2.13b) et l'écart type associé à la dispersion des
résultats sont reportés dans le tableau 2.5. La fraction volumique de �bres corres-
pondante est également présentée.

Tab. 2.5 � Résultat de la modélisation.

λxx (W.m−1.K−1) λzz (W.m−1.K−1) αf (%)

Moyenne 0,634 0.607 59.95

Ecart type relatif (%) ± 0,016 ± 0,015 ± 2,30
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Ce composite unidirectionnel a fait l'objet de caractérisations croisées anté-
rieures [93] pour lesquelles douze laboratoires se sont associés. Les résultats de
notre prévision sont ici comparés aux mesures expérimentales réalisées par deux
d'entre eux pour valider le modèle. Il s'agit des laboratoires LEMTA (B.Rémy,
A.Degiovanni) et CEA Le Ripault (D.Rochais) dont les mesures se situent dans
la bonne moyenne des résultats recueillis (Tab. 2.6).

Tab. 2.6 � Résultat de la modélisation.

Modèle num. Mes. LEMTA Ecart (%) Mes. CEA Ecart (%)

Di�usivité axx

m2.s−1 - 4,50.10−7 - 4,89.10−7 -

Di�usivité azz

m2.s−1 - 4,50.10−7 - 4,55.10−7 -

Conductivité λxx

W.m−1.K−1 0,634 0,621a 2,05 0,675a 6,07

Conductivité λzz

W.m−1.K−1 0,607 0,621a 2,05 0,628a 3,34

aValeurs calculées à partir des valeurs expérimentales du CETHIL : ρUD = 1530kg.m−3

et CpUD = 902.5.kg−1.K−1

Les conductivités calculées sont en accord avec les conductivités mesurées. La
composante λxx est comprise entre les deux valeurs comparées, λzz est légèrement
inférieure. L'écart moyen entre modèle et expérience est de l'ordre de 2 % avec
les mesures LEMTA et d'environ 3 à 6 % avec celles du CEA. Cette corrélation
con�rme la validité du modèle proposé pour le calcul des conductivités e�ectives
sur un cas réel.

Pour cette application, le modèle développé initialement pour réaliser le premier
changement d'échelle (passage des �bres aux �ls), est employé pour traiter le cas
d'un composite unidirectionnel. L'étude est intéressante à plus d'un titre puisque
ce dernier peut être considéré comme un � pli � constitutif de composites strati�és.
Premier et second changements d'échelle sont donc réalisés dans un même calcul.
Il s'agit là toutefois d'un cas limite en raison de l'étendue des domaines de calcul,
des tailles supérieures deviendraient très rapidement trop gourmandes en ressources
informatiques.

Notons que l'opération consistant à rechercher la dimension du V.E.R., fondée
sur une approche statistique, est très satisfaisante au vu des résultats. Cette opéra-
tion est rapide et extrêmement simple de mise en oeuvre. Néanmoins, le suivi des
fractions surfaciques pour e�ectuer cette recherche n'aboutit pas dans le cas présent
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comme nous pouvions l'annoncer. Sur la courbe obtenue (Fig. 2.13a), les fractions
surfaciques convergent légèrement plus tôt que les conductivités (350 contre 500 µm).
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2.3 Second et troisième changement d'échelle

2.3.1 Originalité du modèle proposé

Le modèle de prévision des propriétés thermiques proposé pour réaliser le pas-
sage à l'échelle des plis repose sur une méthode d'homogénéisation tridimensionnelle
par éléments �nis. A�n d'alléger les e�orts de maillage, tout en s'e�orçant de repro-
duire au plus juste les nombreuses architectures composites 2D, la stratégie adoptée
entrevoit la résolution du problème thermique, sur un motif périodique représentatif
des milieux étudiés construit à partir de cellules élémentaires.

Confrontation avec les travaux antérieurs Jusqu'à présent, les modèles
numériques développés au laboratoire pour réaliser une telle prévision faisaient
appel à une hypothèse embarrassante concernant la démarche d'homogénéisa-
tion [59, 94]. Le calcul de la conductivité thermique e�ective des plis était réalisé
en deux étapes. A partir des propriétés des �ls et de la matrice, une première
homogénéisation menée sur chaque cellule élémentaire ci permettait de déduire un
tenseur de conductivité thermique local [Λ]i. En attribuant alors des conditions de
�ux nul aux frontières, ces cellules assemblées les unes aux autres pour former le
motif périodique conduisaient lors d'une seconde homogénéisation au tenseur de
conductivité thermique [Λ]P du pli considéré.
Par principe, la première étape n'est pas correcte car l'homogénéisation est réalisée
sur des domaines non périodiques (cf � 2.1.2). C'est pourquoi, le modèle développé
dans nos travaux s'e�orce de lever cette hypothèse en proposant une unique homo-
généisation réalisée directement sur le motif périodique complet du pli. Pour imager
ces propos, la confrontation des deux démarches est illustrée par la �gure 2.14.

A cet aménagement de la démarche de modélisation, se sont également ajoutées
des fonctionnalités améliorant l'étendue et la qualité des prédictions par rapport aux
modèles disponibles dans la littérature (cf revue bibliographique) :

� en e�et, lorsqu'ils s'appuient sur une description précise des matériaux (trajet
et section de �ls), les modèles suggérés dans la littérature sont le plus souvent
applicables à des géométries particulières telles que le ta�etas [58, 95, 96, 56]
ou les satins [59, 57]. Seuls ceux ayant recours à une représentation discrète du
milieu donnent accès à des géométries variées. Le modèle développé ici est non
limitatif, il peut générer tout type d'architecture textile (ta�etas, satin, sergé,
etc.) soit de manière automatique, soit sous forme paramétrée par l'utilisateur.

� peu de modèles [52] o�rent la possibilité de prendre en compte di�érentes
sections de �ls et de pouvoir étudier par exemple l'in�uence de ce paramètre
sur la conductivité e�ective du milieu. Le modèle proposé peut utiliser des
sections rectangulaires, paraboliques ou lenticulaires.
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Fig. 2.14 � Confrontation de la démarche de modélisation engagée dans cette étude
à celle des travaux antérieurs.

� dans les zones de croisement des �ls, le contact entre �l de chaîne et �l de
trame peut être imparfait. Le modèle proposé permet d'insérer un patin de
matrice entre ces deux constituants de manière à simuler la présence d'une
résistance thermique de contact.

� en�n, il est possible d'attribuer des pas de tissage, des sections et des propriétés
de �ls di�érentes pour les directions chaîne et trame a�n de pouvoir modéliser
des plis hybrides ou non équilibrés.
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2.3.2 Représentation des géométries idéalisées

La première phase du travail a consisté à donner une représentation de la géo-
métrie idéalisée des renforts �breux à l'aide du module de dessin intégré au code de
calcul employé (CAST3M - logiciel CEA).

Dé�nition et maillage des cellules élémentaires

Ce sont 32 cellules élémentaires parallélépipédiques, représentant l'entrelacement
de demi-�ls enrobés dans une matrice, qui ont été construites par opérations de
symétrie/translation à partir des quatre types génériques dé�nis à la �gure 2.15.
Cet ensemble de cellules a été judicieusement choisi de façon à permettre la
représentation de la totalité des familles d'architectures textiles 2D lorsque celles-ci
vont être juxtaposées les unes aux autres.

Fig. 2.15 � Représentation des quatre types de cellules élémentaires génériques. Les
couleurs rouge et bleu symbolisent les �ls de trame et chaîne - la matrice n'est pas
matérialisée sur ces croquis puisqu'elle correspond simplement au reste de la cellule.

La création et le maillage (�ls et matrice) de chacune des cellules génériques sont
réalisés indépendamment. Face aux di�cultés liées à la complexité des géométries
dessinées et a�n de garantir un maillage régulier, nous n'avons pas recouru au
mailleur 3D automatique. La solution adoptée a été de dé�nir en premier lieu des
surfaces maillées constitutives d'éléments de structures puis de les translater selon
telle ou telle direction. En procédant ainsi, nous générons en outre des volumes
dont le maillage est parfaitement contrôlé.
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Pour des raison de symétrie évidente, une décomposition des cellules élémentaires
en quatre sous domaines (numérotés de 1 à 4 sur la �gure 2.16) a permis d'en faciliter
la construction. L'architecture et le maillage de la sous cellule 2 sont détaillés ci-
dessous à titre d'exemple. Six éléments constituent cette sous cellule : deux patins
de matrices inter-plis (représentés en jaune), deux pièces de matrice (représentés
en blanc), l'élément correspondant au �l sur x (représenté en rouge) ainsi que le
prolongement du patin de matrice inter-�ls (représenté en jaune) permettant la
prise en compte d'une résistance thermique de contact à ce niveau.

Fig. 2.16 � Construction des cellules élémentaires maillées.

Paramètrage de la géométrie et choix de la sections de �ls

Un des aspects intéressants de la stratégie de maillage employée est donné
par la possibilité d'ajuster les grandeurs géométriques caractérisant les structures
composites. Le pas de tissage (p), les dimensions des �ls (grand axe a et petit
axe b) ainsi que les épaisseurs de matrices inter-�ls (r) et inter-plis (s) sont en e�et
entiérement paramétrables. La �gure 2.17a localise ces variables sur une cellule
unitaire. Bien entendu, les données sur l'axe x sont indépendantes des données sur
l'axe y a�n de permettre la représentation de tissus hybrides ou non équilibrés.

Par ailleurs, une section de �l � rectangulaire � telle qu'elle est décrite jusqu'ici,
n'o�re qu'une représentation très idéale du problème. La dé�nition de géométries
de section variées étant tout à fait compatible avec notre logique de construction,
trois nouvelles sections quali�ées de sections � lenticulaire �, � parabolique � et
� hémi-parabolique � ont été préprogrammées (voir Fig. 2.17b).
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a)

b)

Fig. 2.17 � a) Paramètrage de la géométrie d'une cellule unitaire, b) représentation
des sections de �ls préprogrammées - maillage des �ls et de la matrice.
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Fig. 2.18 � Architecture ta�etas - motif périodique préprogrammé pour une section
de �l � parabolique � et table de localisation des cellules.

Fig. 2.19 � Architectures préprogrammés - motifs périodiques des tissus a) sergé 2-2,
b) sergé 3-3, c) satin 5-3, d) satin 8-3 pour une section de �l � parabolique �.
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Génération des motifs périodiques

Les cellules élémentaires à présent dé�nies et maillées, la dernière partie du
programme est consacrée à leur agencement pour générer les motifs périodiques
représentatifs des tissus. Chacune d'entre elles étant repérée par un numéro
attribué en fonction de la classe dont elles dépendent, la lecture d'un tableau de
numéros permet la construction du motif. Notons que la continuité des éléments
aux interfaces est garantie par l'élimination des noeuds communs.

Les motifs périodiques préprogrammés sont ceux des tissus les plus répandus :
le ta�etas, les sergés 2-2 et 3-3, les satins 5-3 et 8-3. Ceux-ci sont représentés sur les
�gures 2.18 et 2.19 .

2.3.3 Résolution du problème thermique

Une fois la géométrie idéalisée des motifs périodiques parfaitement dé�nie, le
calcul d'homogénéisation thermique peut être envisagé. Pour cela, un modèle de
comportement thermique est spéci�é pour chacun des constituants du composite
étudié. Pour les cas traités, les �ls sont de nature orthotrope (λF,L, λF,T ) et la
matrice isotrope2 (λm).

Calcul du tenseur de conductivité e�ectif

La résolution du problème thermique est réalisée par application de la méthode
de corrélation �ux/force (cf � 2.1.2). Les composantes du tenseur de conductivité
e�ectif des plis sont obtenues en réalisant trois expériences numériques, lesquelles
consistent à appliquer successivement un gradient de température dans les trois
directions de l'espace, sur le motif périodique du tissu considéré. Dans ce cas précis,
les deux directions de tissage (chaîne et trame) ainsi que la direction perpendiculaire
au plan dé�nissent les trois directions principales du tenseur de conductivité. Ces
directions étant parallèles aux axes du repère, seuls les termes diagonaux sont non
nuls. Toutefois, toutes les composantes sont systématiquement déterminées a�n
de véri�er que les termes extra-diagonaux soient justement bien négligeables. Le
maillage étant entièrement paramétrable, le nombre d'éléments est ajusté jusqu'à
convergence des résultats.

Si les plis sont équilibrés et supposés sans désorientation, alors la conductivité ef-
fective du composite est identique à celle du pli. Dans le cas contraire, elle est déduite
par un développement analytique : c'est notre troisième changement d'échelle.

2En présence de charges ou de porosités, un calcul préalable de conductivité thermique équi-
valente peut être réalisé à l'aide du modèle analytique de Maxwell-Eucken [97] (cf applications,
chapitre 5).

88



Modélisation thermique des composites

Soit [Λ]�P,i le tenseur de conductivité du i
eme pli dans son repère propre. Connais-

sant l'orientation θi de ce pli, il est facile de déduire son tenseur de conductivité
dans le repère du composite par la relation suivante :

[Λ]P,i =


λ�i,xxcos

2θi + λ�i,yysin
2θi (λ�i,yy − λ�i,xx)cosθisinθi 0

(λ�i,yy − λ�i,xx)cosθisinθi λ�i,yycos
2θi + λ�i,xxsin

2θi 0

0 0 λ�i,zz

 (2.7)

Il s'agit ensuite de superposer les N plis du strati�é, dont les épaisseurs ei peuvent
être di�érentes, pour obtenir le tenseur de conductivité e�ective du composte :

[Λ]C =


∑N

i=1 eiλi,xx/
∑N

i=1 ei
∑N

i=1 eiλi,xy/
∑N

i=1 ei 0∑N
i=1 eiλi,xy/

∑N
i=1 ei

∑N
i=1 eiλi,yy/

∑N
i=1 ei 0

0 0
∑N

i=1 ei/
∑N

i=1
ei

λi,zz

 (2.8)

2.3.4 Validation et application à l'optimisation thermique

Validation à partir de données biliographiques

La validation du modèle est réalisée sur deux cas : (i) un composite unidirec-
tionnel pour lequel la solution de référence est donnée par un modèle analytique
(arrangement carré de �ls) [36] et (ii) un composite à renfort ta�etas (�bre de ke-
velar, carbone ou verre + résine époxy) pour lequel des données expérimentales et
des résultats de calculs sont proposés par Gowayed et al. [96]. Les résultats obtenus
dans le cas du composite UD (Fig. 2.20a) sont en bon accord avec ceux relevés
dans la littérature. Dans le cas du ta�etas, la comparaison est plus di�cile car
les paramètres de tissage (section et pas), qui ne sont pas indiqués explicitement
dans l'étude de Gowayed, ont été mesurés directement sur une micrographie pu-
bliée dans [96]. Ces paramètres, qui devraient évoluer en fonction de la fraction
volumique de �bres dans le composite, sont supposés constants ici, faute de rensei-
gnements supplémentaires. Globalement, les résultats obtenus demeurent proches
des mesures réalisées (Fig. 2.20b).

In�uence de l'architecture textile

Lorsqu'il s'agit de prédimensionner une structure composite vis-à-vis d'une appli-
cation précise, l'utilisation de ce modèle trouve là un fort intérêt. A titre d'exemple,
nous nous proposons ici d'étudier l'in�uence de l'architecture textile sur le transfert
de chaleur au sein de ces milieux. Pour cela, nous comparons entre elles les conduc-
tivités thermiques calculées dans le plan (λ‖) et perpendiculaires au plan (λ⊥) des
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plis pour les tissus préprogrammés (ta�etas, sergés, satins) et pour les trois
types de sections de �l rectangulaires, paraboliques et lenticulaires. Les plis sont
supposés équilibrés et sans désorientation. Les calculs sont réalisées avec les
données suivantes : pas de tissage 0,44 mm, largeur des �ls 0,35 mm, hauteur des
�ls 0,15 mm, épaisseur des patins de matrice séparant les plis 2,5×10−3 mm et les
�ls 7,1×10−3 mm, conductivité thermique longitudinale des �ls 3,76 W.m−1.K−1,
transverse des �ls 0,89 W.m−1.K−1 et de la matrice 0,72 W.m−1.K−1.

Les résultats obtenus (Fig. 2.21) montrent que :

(i) Quelle que soit la section de �ls, λ‖ diminue lorsque le nombre d'embuvages
des tissus augmente alors que le phénomène inverse apparaît pour λ⊥. Cela
met bien en évidence le rôle important joué par l'inclinaison des �ls dans le
transfert de chaleur ;

(ii) par conséquent, l'écart entre λ‖ et λ⊥ est d'autant plus important que le
nombre d'embuvages est faible (0,764 si rectangulaire, 0,642 si parabolique et
0,501 si lenticulaire).

(iii) pour un même tissu, les conductivités thermiques di�èrent selon la
géométrie des sections de �ls. Les valeurs les plus élevées sont celles obtenues
pour les sections dont la fraction volumique de �bre est la plus importante
(αrect>αpara>αlenti).

Cette étude donne un aperçu des nombreuses possibilités d'utilisation du modèle
développé. L'in�uence de l'architecture sur le transfert de chaleur est ici étudiée pour
di�érentes sections de �ls. D'autres paramètres tels que la nature des constituants, les
fractions volumiques de �bres in�uençant tout autant le transfert thermique peuvent
également être regardés. Toutefois, l'objectif ne portant pas ici sur la conception des
structures, ce soin est laissé aux ingénieurs des bureaux d'études des partenaires
industrielles.
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a) Cas du composite UD

b) Cas du ta�etas

Fig. 2.20 � Validation du modèle à partir de données bibliographiques.
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Fig. 2.21 � In�uence de l'architecture textile sur la conducivité thermique de com-
posites à renforts 2D. Trois sections de �ls sont étudiées : rectangulaires (rect),
paraboliques (para) et lenticulaires (lenti).
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2.4 Conclusion du chapitre

La prévision de la conductivité thermique e�ective des composites strati�és
2D est abordée dans ce chapitre par une statégie de modélisation multiéchelle.
L'originalité des travaux proposés porte sur l'établissement de deux modèles
numériques distincts, adoptés chacun pour leur pertinence à décrire le transfert
thermique au travers les di�érentes échelles d'hétérogénéités.

Par l'application d'une méthode mettant en corrélation les �ux et les gradients
thermiques sur un motif périodique représentatif, le premier modèle considéré
permet le calcul de la conductivité thermique transverse des �ls. Celui-ci s'appuie
directement sur une micrographie du matériau, nous préservant ainsi de toute
hypothèse sur l'arrangement ou la géométrie des sections de �bres. Nous retiendrons
pour son utilisation l'importance donnée à la résolution optique de l'image ainsi qu'à
l'incertitude numérique pour le calcul par éléments �nis. Le second modèle présenté
est dédié à la prévision des conductivités e�ectives à l'échelle des plis, voire à l'échelle
du composite lorsque ces derniers sont équilibrés et supposés sans désorientation.
Sa particularité tient au fait qu'il soit entièrement paramètrable. Il constitue par
conséquent un outil pratique pour le prédimensionnement des structures composites.

Ces travaux de modélisation thermique nous permettent également de mieux
appréhender le comportement thermique des matériaux composites vis-à-vis de leur
caractérisation en température. L'enseignement principal que nous retiendrons pour
la suite de l'étude concerne notamment le choix des dimensions d'échantillons. Pour
que ceux-ci soient représentatifs d'une structure composite dans son ensemble, les
résultats obtenus dans ce chapitre démontrent que leur taille doit être su�samment
importante (cf application du modèle de premier changement d'échelle sur le compo-
site UD). Cela nous conforte dans nos choix concernant l'adoption d'une technique
de mesure par contact. La facilité de mise en oeuvre avec des échantillons de grande
dimension y est beaucoup plus importante que dans le cas de méthodes sans contact
(maîtrise des conditions aux limites, homogénéité thermique de l'échantillon, etc).

93



Modélisation thermique des composites

94



Chapitre 3

Démarche et méthode pour la

caractérisation thermique en

température

Sommaire

3.1 Introduction sur la démarche entreprise . . . . . . . . . . 97

3.1.1 Objectifs . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 97

3.1.2 Mise en place de la méthode . . . . . . . . . . . . . . . . . 98

3.1.3 Con�guration expérimentale retenue . . . . . . . . . . . . 99

3.2 Méthode du plan chaud avec mesure de deux tempéra-

tures . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 101

3.2.1 Description et principe . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 101

3.2.2 Modélisation de l'expérience . . . . . . . . . . . . . . . . . 102

3.2.3 Estimation des propriétés thermophysiques . . . . . . . . 104

3.3 Applications à température ambiante . . . . . . . . . . . 109

3.3.1 Matériaux étudiés . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 109

3.3.2 Choix de l'isolant thermique et méthode pour la détermi-
nation de son e�usivité . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 110

3.3.3 Résultats expérimentaux - validation du modèle . . . . . . 111

3.4 Conclusion du chapitre . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 117

95





Démarche et méthode pour la caractérisation thermique en température

Ce chapitre s'inscrit dans la continuité de la revue bibliographique conduite sur
les techniques de caractérisation thermique en température. Il est entièrement dédié
à la mise en place d'une nouvelle méthode de mesure de propriétés thermophysiques
par contact satisfaisant les contraintes a�érentes aux hautes températures. La
méthode s'adresse aux milieux solides isotropes ou orthotropes.
En préambule, les motivations de notre démarche sont exposées. Une brève
description du schéma expérimental et des outils nécessaires à la réalisation de ce
travail est ensuite proposée pour déboucher sur l'établissement de la méthode. Les
grandeurs visées sont l'e�usivité et la conductivité thermique. Une validation sur
di�érents matériaux à température ambiante est présentée au terme de ce chapitre.

3.1 Introduction sur la démarche entreprise

3.1.1 Objectifs

Comme l'atteste le premier chapitre, la caractérisation thermique de matériaux
solides o�re une importante diversité de méthodes de mesure. Bon nombre de
développements permettent d'atteindre les caractéristiques recherchées avec une
précision somme toute très bonne. L'objectif du travail réalisé dans ce qui suit n'est
donc pas de concevoir une méthode de caractérisation supplémentaire à mettre
en concurrence avec les précédentes mais de proposer une méthode par contact
adaptée à la mesure à haute température.

Dans ce contexte particulier, où les contraintes de temps et de conception ne
sont plus les mêmes qu'à température ambiante, nous avons cherché davantage à
développer une technique simple et souple dans son utilisation (nombre faible de
mesures, échantillons interchangeables, etc.) permettant l'accès à un maximum de
renseignements tout en o�rant un niveau de précision accru.

Le choix d'une méthode par contact correspond parfaitement aux exigences des
hautes températures qui nécessitent une certaine robustesse des appareillages et
instruments de mesure. Pour atteindre un niveau de performance équivalent aux
méthodes usuelles, il a ainsi été préférable de privilégier la complexité des modèles
au détriment de l'utilisation de systèmes technologiques pointus (Fig. 3.1). Cette
préoccupation a suscité par exemple la prise en compte systématique de paramètres
tels que les résistances thermiques de contact ou l'inertie des sondes rarement
considérés dans les modèles d'identi�cation � idéaux �.

Ces critères de simplicité et de performance se confondent avec ceux de la dé-
marche de Y.Jannot, employée pour développer des dispositifs de mesure à moindre
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Fig. 3.1 � Conceptualisation de la démarche empruntée.

coût pour les pays en voie de développement. C'est pourquoi, ce travail s'appuie sur
une étude récente proposée par cet auteur [98], qui établit une méthode de caracté-
risation thermique fondée sur l'utilisation de sonde thermique et applicable sur une
large gamme de conductivité.

3.1.2 Mise en place de la méthode

Le principe de la plupart des méthodes de caractérisation thermique repose sur
ce même schéma expérimental, consistant à perturber thermiquement un échan-
tillon et à relever la réponse à l'excitation (�ux ou température) au cours du temps
(cf � 1.3.1). Il en est ainsi pour la méthode proposée ; l'expérience prévoit d'être
réalisée en trois temps :

1. l'échantillon est porté à la température de mesure Tmes (de 20�C à 1500�C)
dans un four ;

2. il est excité thermiquement à l'aide d'un système chau�ant en contact avec
l'échantillon, la réponse en température est enregistrée simultanément ;

3. l'analyse numérique du signal mesuré permet de déduire les propriétés ther-
mophysiques de l'échantillon.

Identi�cation des propriétés Le problème d'identi�cation des propriétés à
partir de la mesure de température est abordé ici par méthode inverse en utilisant
un modèle direct correspondant à l'expérience. Son écriture nécessite une parfaite
connaissance des transferts thermiques qui s'opèrent au sein du milieu étudié et fait
donc intervenir la résolution de l'équation de la chaleur.

Compte tenu du caractère monodimensionnel de l'expérience envisagée
(cf � 3.1.3), nous nous sommes tournés vers le formalisme des quadripôles ther-
miques pour résoudre cet exercice. Ce moyen de résolution analytique o�re une
représentation physique simple et parlante du problème. Il permet également
d'introduire de manière très souple les imperfections du système (résistance de
contact, pertes thermiques, etc.).
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En considérant un transfert de chaleur unidirectionnel par conduction, le principe
fondamental en régime transitoire de ce formalisme est présenté à l'annexe A. Les
di�érents quadripôles nécessaires à l'établissement du modèle sont exposés.

3.1.3 Con�guration expérimentale retenue

Moyen d'excitation thermique

Etendue géométrique Notre ré�exion nous a orientés vers l'utilisation d'une
source d'excitation plane. Deux raisons motivent ce choix : l'isolation électrique et la
mise en oeuvre technologique paraissent à priori plus simple à réaliser. Contrairement
à une excitation linéique (cf méthode du �l chaud), aucun rainurage des pièces
n'est requis dans ce cas pour assurer le bon contact entre échantillon(s) et élément
chau�ant.

Intensité et variation temporelle L'intensité et la variation temporelle de
l'excitation thermique sont étroitement liées car il faut apporter une puissance su�-
sante à l'échantillon pour voir sa température augmenter de façon signi�cative, c'est-
à-dire su�samment pour pouvoir être mesurée avec précision. L'excitation continue
est la seule qui permette une identi�cation directe de la conductivité.

Moyens de mesure de la température

Si le choix de la source de chaleur est unique, nous voyons trois moyens pouvant
être utilisés pour rendre compte de l'évolution de la température de l'échantillon
sous l'e�et de l'excitation thermique. La mesure peut être réalisée de manière :

ponctuelle : dans ce cas, c'est un couple thermoélectrique qui est utilisé. Pour les
niveaux de température escomptés, l'emploi de métaux précieux tels que le
platine, le tungstène ou le rhénium est de mise. Même si le coût élevé et la
faible durée de vie de ces derniers sont souvent rédhibitoires à leur utilisation,
ils permettent de mesurer des températures supérieures à 1000�C avec une
incertitude et un temps de réponse acceptable.

linéique : dans ce cas, c'est la mesure de la résistance électrique d'un �lament ré-
sistif contenu dans l'échantillon qui permet l'accès à la température via un
étalonnage résistance/température e�ectué au préalable. L'idée d'insérer une
�bre de carbone, choisie selon ses propriétés mécaniques et résistives, permet-
trait d'atteindre un niveau de température soutenu.

surfacique dans ce cas, c'est la mesure de la résistance électrique directement du
système chau�ant qui permet l'accès à la température via un étalonnage ré-
sistance/température e�ectué au préalable.
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Tab. 3.1 � Comparaison et caractéristiques des trois moyens envisagés pour la me-
sure de température.

Thermocouple HT Mono�lament Plan chau�ant

de carbone en carbone

Grandeur mesurée ddp (mV) Résistance (Ω) Résistance (Ω)
Etendue géométrique ponctuelle linéique surfacique

Diamètre/épaisseur 0.7 mm 10 à 15 µm 0.25 mm

Limite théorique
d'utilisation

1800 à 2000�C 2500�C 2500�C

Sensibilité moyenne
sur la plage 20-1500�C

15 µV/�C 35 Ω/�C a 0,05 Ω/�C b

Temps de réponse 50 ms 1 µs -

Inconvénients

Faible durée de vie,
coût, rainurage et
étalonnage au
préalable

fragilité, rainurage
et étalonnage au

préalable

étalonnage au
préalable

aSoit une sensibilité moyenne équivalente à 350 µV/�C avec un montage 4 �ls et une
intensité de 10 µA

bSoit une sensibilité moyenne équivalente à 0,50 µV/�C avec un montage 4 �ls et une
intensité de 10 µA

Le tableau 3.1 synthétise les caractéristiques de ces di�érents moyens. Il fait
apparaître notamment les sensibilités moyennes et les temps de réponse calculés
pour deux d'entre eux. En première approximation, le suivi de la température grâce
aux �bres de carbone o�re une meilleure qualité de mesure.

Par ailleurs, a�n d'intégrer au mieux le caractère hétérogène des composites,
il est souhaitable que la mesure ait une étendue su�samment grande. Pour cette
raison, les options linéique et surfacique seront préférées. L'utilisation de couples
thermoélectriques restera réservée aux matériaux isotropes.

Environnement de l'échantillon

Pour permettre une identi�cation précise des propriétés thermiques, il est néces-
saire de maîtriser les conditions aux limites imposées aux frontières de l'échantillon.
La méthode développée étant destinée à la caractérisation de matériaux à tendance
plutôt conductrice, il a été judicieux de mettre à pro�t le contraste entre la conduc-
tivité thermique des échantillons et celle d'un isolant thermique placé autour.

100



Démarche et méthode pour la caractérisation thermique en température

3.2 Méthode du plan chaud avec mesure de deux

températures

3.2.1 Description et principe

Le dispositif proposé est représenté sur la �gure 3.2. Il est constitué d'un
échantillon parallépipédique et d'une résistance électrique plane (sonde résistive)
placée au contact de ce dernier, les deux éléments étant con�nés dans un isolant
thermique d'e�usivité connue.

Fig. 3.2 � Schéma du dispositif expérimental.

Plan chau�ant et échantillon possèdent la même surface pour permettre un
transfert unidirectionnel du �ux de chaleur. Deux mesures de température sont
e�ectuées durant l'expérience, l'une en � face avant � : T0, mesure réalisée sur
le plan chau�ant, l'autre en � face arrière � : T2, mesure réalisée sur la face non
chau�ée de l'échantillon.

Le principe de la méthode consiste à utiliser le thermogramme obtenu en � face
avant � au début de l'expérience pour réaliser une estimation de l'e�usivité ther-
mique E du matériau étudié, de la capacitance thermique mcp de la sonde et des
résistances thermiques de contact Rc de part et d'autre du plan chau�ant. A partir
des valeurs identi�ées, l'exploitation du thermogramme en � face arrière � permet-
tra ensuite d'estimer aux temps longs la conductivité thermique λ de l'échantillon.
Des lors, il deviendra possible de déduire les valeurs de di�usivité thermique a et de
chaleur volumique ρ.cp en posant :

a =
λ2

E2
et ρcp =

E2

λ
(3.1)
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3.2.2 Modélisation de l'expérience

En considérant la sonde comme un système mince (pas de gradient dans l'épais-
seur), le formalisme des quadripôles thermiques (voir Annexe A) nous permet de
relier sous forme matricielle les grandeurs d'entrée aux grandeurs de sortie. En pre-
mière approximation, les pertes latérales par convection sont négligées. Ainsi, en
respectant les notations de la �gure 3.2, nous pouvons écrire les relations :[

θ0

φ01

]
=

[
1 0

mcpp 1

] [
1 Rc1
0 1

] [
A B
C D

] [
1 Rc2
0 1

] [
θ3

EiS
√
pθ3

]
(3.2)

[
θ0

φ04

]
=

[
1 Rc3
0 1

] [
θ4

EiS
√
pθ4

]
(3.3)

Avec :

θi Transformée de Laplace de la di�érence Ti (t)− Ti (t = 0)
φ0i Transformée de Laplace de la di�érence ϕ0i (t)− ϕ0i (t = 0)
Rc1 Résistance de contact à l'interface résistance chau�ante/échantillon
Rc2 Résistance de contact à l'interface échantillon/isolant thermique
Rc3 Résistance de contact à l'interface résistance chau�ante/isolant thermique
m Masse du système � capteur de température + résistance chau�ante �
cp Capacité calori�que du système � capteur de température + résistance chau�ante �
E, a E�usivité et di�usivité thermique du matériau à caractériser
λ Conductivité thermique du matériau à caractériser
Ei E�usivité thermique de l'isolant
p Variable de Laplace
S Surface de la résistance chau�ante
ϕ0 Puissance électrique dissipée dans la résistance chau�ante

et

[
A B
C D

]
=

[
ch (qe) 1

λqS
sh (qe)

λqSch (qe) ch (qe)

]
la matrice quadripôlaire où q =

√
p

a

Pour gagner en clarté d'écriture, simpli�ons la première relation matricielle (3.2)
comme suit : [

θ0

φ01

]
=

[
A03 B03

C03 D03

] [
θ3

EiS
√
pθ3

]
(3.4)

en posant A03 = A+Rc1C
B03 = (A+Rc1C)Rc2 + (B +Rc1D)
C03 = mcppA+ (1 +mcppRc1)C
D03 = [mcppA+ (1 +mcppRc1)C]Rc2 +mcppB + (1 +mcppRc1)D
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Le bilan énergétique appliqué à la résistance chau�ante,

ϕ0

p
= φ01 + φ04 (3.5)

permet alors d'exprimer, dans l'espace de Laplace, l'élévation de la température de
la face chau�ée θ0 en fonction de la puissance dissipée :

θ0 (p) =
ϕ0

p
/

[
C03 +D03EiS

√
p

A03 +B03EiS
√
p

+
EiS

√
p

1 +Rc3EiS
√
p

]
(3.6)

De la même manière, la modélisation du transfert thermique entre la résistance
chau�ante et la face non chau�ée à la température T2 du matériau à caractériser
permet d'écrire :[

θ0

φ01

]
=

[
1 0

mcpp 1

] [
1 Rc1
0 1

] [
A B
C D

] [
θ2

φ2

]
=

[
A02 B02

C02 D02

] [
θ2

φ2

]
(3.7)

en posant A02 = A+Rc1C
B02 = B +Rc1D
C02 = mcppA+ (1 +mcppRc1)C
D02 = mcppB + (1 +mcppRc1)D

La combinaison avec la relation matricielle (3.4), nous permet d'exprimer, dans
l'espace de Laplace, l'evolution de la température de la face non chau�ée θ2 en
fonction de θ0 :

θ2 (p) =

[
D02 −B02

C03 +D03EiS
√
p

A03 +B03EiS
√
p

]
θ0(p) (3.8)

Le retour dans l'espace réel n'étant pas accessible analytiquement, il s'e�ectue
numériquement en utilisitant la méthode de Favert-Stehfest et Woo [40] à 10 termes
(cf Annexe A). Les températures T1 et T2 sont données par l'expression :

Ti (t) =
ln (2)

t

10∑
j=1

Viθi

(
jln (2)

t

)
, Vi étant les coe�cients de Stehfest (3.9)

Prise en compte des pertes convectives latérales

Dans notre modélisation, les pertes convectives latérales peuvent être prises en
compte de manière simple grâce au modèle de l'ailette. Si nous considérons que la
température est uniforme dans tout plan parallèle à la face chau�ée de l'échantillon,
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toutes les formulations précédentes restent valables en e�ectuant le changement de
variable :

p −→ p+
haP

λS
(3.10)

où h est le coe�cient d'échange convectif et P le périmètre de la surface de l'échan-
tillon. Compte tenu des propriétés de la transformation de Laplace, cela revient à
multiplier la solution T (t) obtenue avec l'algorithme de Stehfest par le terme :

exp

(
−haP
λS

t

)

3.2.3 Estimation des propriétés thermophysiques

La résolution du problème direct conduit, dans l'espace de Laplace, à deux ex-
pressions analytiques de la température en face avant (3.6) et en face arrière (3.8),
fonction de la variable de Laplace, de la puissance dissipée dans la sonde et d'un
certain nombre de paramètres contenus dans le vecteur β1 :

β = (E, λ,Rc1, Rc2, Rc3, h)

L'estimation des propriétés thermophysiques va consister à déterminer ce vecteur
tel que les températures calculées à partir des modèles directs coïncident au mieux
avec les mesures expérimentales.

Etude de sensibilité

En premier lieu, il s'agit de déterminer le domaine temporel pour lequel une
variation de chacun des paramètres βi, indépendamment les uns des autres, entraîne
une réponse signi�cative du système. Si un tel intervalle existe, l'identi�cation est
possible. Dans le cas contraire, les conditions expérimentales doivent être ajustées.

1Les pertes convectives latérales sont prises en compte.
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Les sensibilités des deux températures aux variations de E, λ, Rc1, mcp, et h
sont ainsi calculées en fonction du temps d'expérience par la relation2 :

Xi (t, β) = βi
∂T (t, β)

∂βi
(3.11)

Pour pouvoir les comparer entre elles, nous utilisons une sensibilité réduite.

Ces calculs ont été réalisés sur de nombreux matériaux de nature di�érente.
Présentons ici le cas de deux d'entre eux :

(i) l'un de conductivité thermique moyenne, une alumine réfractaire3,

(ii) l'autre de conductivité thermique plus élevée, un graphite polycristallin4.

Le tableau 3.2 rassemble les propriétés thermophysiques de ces deux spécimens ; les
grandeurs nominales relatives aux conditions expérimentales utilisées pour ce calcul
�gurent dans le second tableau 3.3. Notons que la densité de �ux et les épaisseurs
des matériaux sont ajustées a�n de satisfaire l'hypothèse du milieu semi-in�ni dans
le modèle pendant un temps su�samment long pour permettre l'exploitation du
signal en face avant. Les résultats obtenus sont présentés à la �gure 3.3.

Tab. 3.2 � Propriétés thermophysiques des matériaux considérés.

Conductivité E�usivité Di�usivité

W.m−1.K−1 J.m−2.K−1.s−
1
2 m2.s−1

Alumine 5,50 4620 1, 40.10−6

Graphite 104 12540 6, 90.10−5

Tab. 3.3 � Données expérimentales utilisées pour l'étude des sensibilités.

Epaisseur Densité de �ux Surface d'échange h mcp SRc1
a

mm W.m−2 m2 W.m−2.K−1 J.K−1 m2.K.W−1

Alumine 30 1000
0,05×0,05 4 0,875 0,0015

Graphite 100 2500

aLes valeurs de Rc2 et Rc3 sont �xées à 10−10 K.W−1

2Il a été véri�é au préalable que les sensibilités aux résistances de contact avec l'isolant
Rc2 et Rc3 étaient complétement négligeables.

3Alumine réfractaire électrofondue élaborée par Saint Gobain CREE, Jargal M (produit corin-
don - alumine bêta, contenant 95 % Al2O3, 4 % Na2O.

4Graphite polycristallin EDM3 élaboré par POCO.

105



Démarche et méthode pour la caractérisation thermique en température

Fig. 3.3 � Sensibilités réduites de T0(t) et T2(t) aux paramètres Rc1, mcp, E, λ et
h pour les matériaux graphite EDM3 et alumine Jargal M.
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Résultats et analyse Les courbes tracées sont riches en enseignements. Pour
ces deux matériaux, il est manifeste que :

� la température T0 est sensible à la capacitance mcp et à la résistance de
contact Rc1 entre l'élément chau�ant et l'échantillon en début d'expérience.
Aux temps longs, ces deux paramètres n'in�uencent plus le modèle.

� la sensibilité de T0 à l'e�usivité thermique E est croissante sur l'ensemble
du domaine temporel exploré et décorrélée des sensibilités à Rc1 et mcp aux
temps courts.

� la sensibilité de T0 à la conductivité thermique λ et aux pertes convectives
latérales h (surévaluées dans cette étude) est négligeable pour des temps
inférieurs à 40 secondes dans les deux cas. Au delà, la sensibilité à ces deux
paramètres est corrélée ce qui rend impossible leur identi�cation séparément5.

� la température T2 n'est sensible qu'aux paramètres e�usivité E et conducti-
vité λ entre 10 et une centaine de secondes. Une faible sensibilité aux pertes
convectives latérales est ressentie aux temps très longs.

Cette lecture nous conduit à dégager très clairement une procédure pour l'identi-
�cation : les trois paramètres, e�usivité E, capacitance mcp et résistance de contact
Rc1, linéairement indépendants, peuvent être identi�és simultanément sur le seul
thermogramme T0 (t) aux temps courts. L'estimation de la conductivité ne pourra
se faire qu'à partir du thermogramme T2 (t) aux temps plus longs, en prenant soin
de véri�er l'insensibilité du signal aux pertes convectives.

Méthode d'estimation des paramètres

Un jeu de valeurs nominales est attribué aux paramètres E, mcp et Rc1 du
modèle direct, les valeurs des résistances Rc2 et Rc3 sont �xées à 10−10 K−1.W−1.
Par application d'une méthode de minimisation6, nous déterminons de nouvelles
valeurs de E, mcp et Rc1 qui minimisent la somme des écarts quadratiques entre
les courbes expérimentale et théorique en face avant entre le début de l'expérience
et un temps su�samment court déterminé par l'étude des sensibilités (de 30 à 50
secondes selon le milieu étudié).

5La seule détermination envisageable serait le cas où les dimensions transversales des échan-
tillons seraient grandes devant leur épaisseur. Dès lors, la température au centre de l'élément
chau�ant ne serait pas perturbée par les pertes latérales pendant un temps su�samment long.

6Méthode de type Newton ou résolution dans un système des moindres carrés par la méthode
du simplex.
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Une valeur initiale de la conductivité λ est attribuée. D'une manière similaire,
nous déterminons ensuite par la même méthode la valeur de la conductivité
thermique qui minimise la somme des écarts quadratiques entre les courbes
expérimentale et théorique en face arrière entre 0 et le temps pour lequel les pertes
convectives latérales sont négligeables.

Par itérations successives, nous aboutissons à une estimation précise des deux
grandeurs E et λ.

Cas des milieux orthotropes

L'orthotropie des milieux composites multiplie le nombre de paramètres à iden-
ti�er par trois (cf � 1.2.1). En raison du caractère monodimensionnel de l'expérience
du plan chaud, l'identi�cation simultanée des trois composantes du tenseur des pro-
priétés n'est pas permise. La solution consiste à réaliser une série de trois expériences
où le �ux de chaleur est appliqué successivement selon chacune des directions princi-
pales de l'échantillon (Fig.3.4). Une perturbation thermique selon l'axe x conduira
par exemple à identi�er les propriétés dans cette direction. Il est donc ici nécessaire
de connaître à priori les directions principales du composite.

Fig. 3.4 � Schéma des trois expériences à réaliser pour la caractérisation complète
d'un composite.
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3.3 Applications à température ambiante

Avant de procéder à la caractérisation thermique de milieux solides à haut �ux,
il est raisonnable d'entreprendre une première campagne de mesures à température
ambiante. Cette étape est essentielle à plus d'un titre car elle conduit à valider notre
méthode en s'a�ranchissant des di�cultés liées aux travaux en température. Son
application sur une sélection de matériaux répondant aux critères �xés par l'étude
permet de souligner en outre les précautions opératoires à prendre pour envisager
sereinement l'expérience en température.

3.3.1 Matériaux étudiés

Di�érents types de milieux isotropes et orthotropes sont testés, ceux-ci sont
présentés dans le tableau 3.4. Il s'agit pour l'ensemble, de matériaux pouvant
résister à un niveau de température soutenu et dont la conductivité thermique
s'étale sur une large plage7.

La stratégie de validation adoptée, prévoit la comparaison des résultats de la
mesure de conductivité aux données fournisseurs quand celles-ci sont connues avec
précision. En ce qui concerne la préforme, une confrontation avec une conductivité
déterminée indirectement à partir de la technique combinée de di�usivité �asc/DSC
est proposée.

Tab. 3.4 � Matrice des matériaux édudiés à température ambiante.

Nature du matériau Désignation Fabricant

Isotrope

Faiblement conducteur
(16 λ 6 10 W.m−1.K−1)

Mullite Céraquitaine

Zircone St Gobain (CREE)

Alumine St Gobain (CREE)

Conducteur
(λ > 100 W.m−1.K−1)

Graphite
polycristallin

Poco

Orthotrope Isolant
(λ 6 1 W.m−1.K−1)

Préforme �breuse
Aiguitex

Safran (SPS)

7L'étude d'une préforme �breuse est ici réalisée en vertu de ses propriétés isolantes et aniso-
tropes. Nous pouvons envisager sa caractérisation à température ambiante en considérant que le
transfert de chaleur s'e�ectue en majeure partie par conduction, ce qui n'est pas le cas en tempé-
rature.
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3.3.2 Choix de l'isolant thermique et méthode pour la déter-
mination de son e�usivité

Le matériau isolant pressenti pour réaliser des mesures jusqu'à un niveau de
température intermédiaire est le � skamol8 �. Le modèle d'estimation établi précé-
demment nécessite de connaître précisément son e�usivité thermique Ei. Pour ce
faire, la méthode du plan chaud avec deux échantillons disposés symétriquement de
part et d'autre de l'élément chau�ant est retenue.

a) b)

Fig. 3.5 � a) Schéma de principe du dispositif, b) Représentation quadripolaire as-
socié.

Modéle direct et identi�cation

L'e�usivité thermique est identi�ée aux temps courts par un modèle complet
tenant compte de l'inertie de la sonde et des résistances d'interface. Ainsi, en uti-
lisant les notations de la �gure 3.5, le bilan thermique quadripôlaire considérant
l'échantillon isolant comme un milieu semi-in�ni s'écrit :[

θ0
1
2p
φ0

]
=

[
1 0

1
2
mcpp 1

] [
1 Rc
0 1

] [
θ1

EiS
√
pφ1

]
(3.12)

Avec :

θi Transformée de Laplace de la di�érence Ti (t)− Ti (t = 0)
φi Transformée de Laplace de la di�érence ϕi (t)− ϕi (t = 0)
Rc Résistance de contact à l'interface résistance chau�ante/échantillon
m Masse du système � capteur de température + résistance chau�ante �
cp Capacité calori�que du système � capteur de température + résistance chau�ante �
Ei E�usivité thermique de l'isolant
p Variable de Laplace
S Surface de la résistance chau�ante
ϕ0 Puissance électrique dissipée dans la résistance chau�ante

8Silicate de calcium, température maximale d'utilisation 1250�C
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La résolution du système permet alors d'exprimer la température θ0 dans l'espace
de Laplace en fonction des paramètres opératoires (relation 3.13). Le retour dans
l'espace réel s'e�ectue numériquement grâce à l'algorithme de Stehfest (relation 3.9).

θ0 (p) =
1

2

ϕ0

p

1 +RcEiS
√
p

1
2
mcpp+

[
1
2
mcpRc+ 1

]
EiS

√
p

(3.13)

L'identi�cation de l'e�usivité Ei est réalisée en minimisant les écarts quadra-
tiques entre la courbe expérimentale et la courbe théorique par la méthode de New-
ton. La validité de l'hypothèse du milieu semi-in�ni est véri�ée par le tracé des deux
températures en fonction de la racine du temps. Le comportement assymptotique
aux temps longs du modèle semi-in�ni étant linéaire, nous considérons que l'hy-
pothèse n'est plus valide lorsque les températures mesurée et calculée se séparent.

3.3.3 Résultats expérimentaux - validation du modèle

L'ensemble des résultats présentés dans cette partie a été obtenu avec les instru-
ments de mesure suivants :

� L'excitation thermique des échantillons est assurée par un plan chau�ant en
carbone, développé pour résister aux hautes températures (cf chapitre 4). Il est
isolé électriquement par un revêtement grossier de nitrure de bore pulvérisé, sa
résistance électrique est de 15,53 Ω pour une surface d'échange de 50×50 mm2,

� Les températures sont mesurées par des thermocouples de type T à contact
séparé (�ls de cuivre et de constantan de diamètre 7/100 mm) placés au centre
de la sonde et de l'échantillon,

� Une centrale d'aquisition (National Instruments, NI-USB 9211A) permet d'en-
registrer les tensions à une fréquence maximale de 6 Hz. La résolution est de
1 µV ce qui correspond à 0,025�C.

E�usivité thermique de l'isolant

Les épaisseurs des plaques de skamol dont nous disposons sont de 25 mm. La
densité du �ux de chaleur dissipée par l'élément chau�ant est constante et égale à
100 W.m−2. Dans ces conditions, l'estimation est possible sur l'intervalle de temps
0 - 80 secondes (cf Fig.3.6). L'expérience est conduite à plusieurs reprises attestant
la reproductibilité et la répétabilité des mesures. L'e�usivité moyenne mesurée est
de 176 J.m−2.K−1.s1/2 (Tab.3.5).

Tab. 3.5 � Détermination de l'e�usivité thermique du skamol - tableau de valeurs.

Température Densité de �ux Intervalle d'estimation E�usivité Ecart type

�C W.m−2 t0(s) tf (s) J.m−2.K−1.s−1/2 %

25 100 0 80 176 1,7
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a) b)

Fig. 3.6 � Détermination de l'e�usivité thermique du skamol - a) choix de l'intervalle
d'estimation et b) concordance des thermogrammes expérimental et théorique après
minimisation

Caractérisation des matériaux isotropes

Cinq expériences ont été réalisées pour chacun des matériaux présentés pré-
cédemment par la méthode du plan chaud avec mesure de deux températures. Les
épaisseurs des échantillons, la densité du �ux de chaleur dissipée par l'élément chauf-
fant ainsi que l'intervalle d'estimation des grandeurs identi�ées ont été ajustés selon
une étude de sensibilité similaire à celle menée � 3.2.3 pour chacun d'entre eux. Ces
données expérimentales sont réunies dans le tableau 3.6. Les dimensions du coté des
échantillons en contact avec le plan chau�ant sont �xées à 50×50 mm2.

Tab. 3.6 � Données expérimentales pour la caractérisation des matériaux isotropes.

Echantillon Epaisseur Densité de �ux Intervalle d'estimation

mm W.m−2 face avant face arrière

Mullite 25 650 0-50 s 20-180 s

Zircone 30 1000 0-50 s 20-180 s

Alumine 30 1000 0-50 s 20-180 s

Graphite 70 1250 0-30 s 20-160 s

Les résultats obtenus et les écarts-type associés aux mesures sont rassemblés dans
le tableau 3.7. Les di�usivités thermiques et capacités thermiques volumiques sont
calculées à partir des valeurs d'e�usivité et de conductivité thermique mesurées. A
titre d'exemple, la �gure 3.7 présente les thermogrammes expérimentaux relatifs aux
échantillons alumine et graphite. Les solutions analytiques calculées par le modèle
complet à partir des grandeurs identi�ées sont superposées. Une bonne concordance
des courbes est constatée dans les deux cas.
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Tab. 3.7 � Résultats des mesures sur les matériaux isotropes (unité SI).

Echantillon Estimation face avant Estimation face arrière Grandeurs déduires

E Ecart type λ Ecart type ρcp a

Mullite 2919 3,03 % 3,58 1,96 % 2,38.106 1,50.10−6

Zircone 3778 2,26 % 4,90 2,01 % 2,91.106 1,69.10−6

Alumine 4507 1,83 % 5,23 1,27 % 3,89.106 1,35.10−6

Graphite 12637 2,00 % 102,8 1,24 % 1,55.106 6,62.10−6

a) b)

Fig. 3.7 � Thermogrammes expérimentaux et théoriques après minimisation en face
avant et face arrière - a) cas de l'alumine et b) cas du graphite.

Caractérisation d'un matériau orthotrope

La préforme �breuse étudiée est élaborée selon le procédé d'aiguilletage Novol-
tex. Son architecture est 3D. Elle est composée d'un empilement de plis tissés de
�bres de carbone selon une structure satin 8-3 et de feutres, en carbone également,
soumis à l'aiguilletage. Le taux de �bres total est de 30 % (5 % dans le sens de
l'aiguilletage). Pour ce matériau, les directions privilégiées vis-à-vis du transfert
thermique sont les directions parallèle et transversale aux plans des plis. Seules
deux expériences sont donc nécessaires pour une caractérisation complète.

Les échantillons dont nous disposons proviennent d'une préforme de plusieurs
centimètres de diamètres. Dans la première expérience, l'apport du �ux s'e�ectue
selon la direction transverse aux plis (sens T). Dans la seconde expérience, l'apport
du �ux s'e�ectue selon la direction parallèle aux plis (sens L). Un schéma des deux
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expériences est représenté ci-dessous.

Fig. 3.8 � Préforme �breuse et expériences réalisées.

Les données expérimentales et les résultats des mesures réalisées sur ce matériau
sont rassemblés respectivement dans les tableaux 3.8 et 3.9. Les thermogrammes
obtenus étant très proches de ceux de la �gure 3.7, il n'a pas été jugé utile de les
présenter.

Tab. 3.8 � Données expérimentales pour la caractérisation des matériaux ortho-
tropes.

Echantillon Epaisseur Densité de �ux Intervalle d'estimation

mm W.m−2 face avant face arrière

Préforme
Sens T 30 500 0-30 s 20-100 s

Sens L 10 350 0-30 s 20-100 s

Tab. 3.9 � Résultats des mesures sur les matériaux orthotropes (unité SI).

Echantillon Estimation face avant Estimation face arrière Grandeurs déduites

E Ecart type λ Ecart type ρcp a

Préforme
Sens T 419 4,61 % 0,284 6,53 % 0,62.106 4,58.10−7

Sens L 624 1,94 % 0,612 2,63 % 0,64.106 9,62.10−7
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Validation de la méthode et intervalle de con�ance

Pour l'ensemble des matériaux étudiés, les conductivités thermiques sont ici
comparées à une valeur de référence. Il s'agit de données fournisseurs pour les
céramiques et le graphite. Les mesures obtenues pour la préforme sont confrontées
aux valeurs issues d'une caractérisation antérieure menée par l'équipe de D.
Demange du laboratoire de l'ONERA Palaiseau.

Ci dessous, le tableau 3.10 présente les résultats en soulignant notamment la
méthode employée pour la détermination de la conductivité dite de référence, les
écarts relatifs entre les deux valeurs sont également précisés.

Tab. 3.10 � Comparaison des conductivités mesurées avec les valeurs de réfé-
rence (unités SI).

Matériau
Conductivité
mesurée

Conductivité de référence
Ecart

mes/réf.

Valeur Méthode Source

Mullite 3,58 3,53 Plan chaud [99] 1,39 %

Zircone 4,90 4,77 Fil Chaud [100] 2,65 %

Alumine 5,23 5,50 Fil Chaud [100] 4,90 %

Graphite 102,9 104
Méth. �ash
+ DSC

[101] 1,06 %

Préforme
Sens T 0,284 0,38 Méth. �ash

+ DSC
[102]

25,3 %

Sens L 0,612 0,60 1,96 %

Une vue d'ensemble de ces résultats est également donnée par le graphique de la
�gure 3.9. Celui-ci rapporte la totalité des conductivités mesurées en fonction des
valeurs prises comme référence. Une marge d'erreur de ± 10 % y est indiquée en
pointillé. Excepté pour l'un d'entre eux, les résultats des di�érentes mesures expé-
rimentales se situent à l'intérieur de la zone des 10 % ce qui est tout à fait acceptable.

L'écart relatif le plus conséquent concernent la conductivité thermique transverse
de la préforme (25,3 %). Cette entorse aux résultats nous donne l'occasion d'attirer
ici l'attention sur un point essentiel de la méthode : l'e�usivité de la préforme
étant du même ordre de grandeur que celle du skamol, le contraste thermique entre
l'isolant et l'échantillon n'est pas mis à pro�t dans cette situation. La précision de
mesure se trouve alors très réduite ; une erreur, aussi minime soit-elle, sur la valeur
d'e�usivité de l'isolant Ei a pour conséquence d'entraîner rapidement un écart
important sur le résultat. Mais rappelons que le dispositif est avant tout conçu pour
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caractériser des matériaux à tendance conductrice (1<λ<100 W.m−1.K−1).

Pour ce cas de �gure et à l'inverse de ce qui est préconisé dans la méthode pro-
posée, le con�nement de l'échantillon dans un bloc conducteur serait plus judicieux
pour maîtriser au mieux les conditions aux frontières. Cette opération nécessiterait
toutefois l'écriture d'un nouveau modèle d'identi�cation adapté à l'expérience qui
nous écarterait des objectifs de l'étude.

Fig. 3.9 � Représentation graphique des conductivités mesurées en comparaison aux
valeurs de référence.
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3.4 Conclusion du chapitre

Ce chapitre démontre qu'il est possible d'identi�er simultanément, l'e�usivité et
la conductivité thermique de milieux solides, à l'aide d'un dispositif de mesure par
contact à la fois souple et robuste dans son utilisation. L'adaptation de la méthode
du plan chaud classique où le suivi de la température s'e�ectue sur les faces avant
et arrière d'un échantillon unique associé à un isolant thermique est à l'origine de
la méthode proposée.

Un des points forts de cette méthode tient au fait qu'elle soit applicable
de manière simple sur les matériaux orthotropes dont les propriétés dépendent
fortement de la direction. Malgré des conditions d'application di�ciles, compte tenu
des caractéristiques thermiques des échantillons étudiés, les mesures préliminaires,
réalisées à température ambiante, ont permis d'identi�er des propriétés transversale
et longitudinale.

L'utilisation d'un modèle quadripôlaire complet, permettant d'exploiter la
totalité des points des thermogrammes, évite le choix souvent délicat de la bonne
fenêtre d'exploitation à la base des modèles simpli�és. L'étude de sensibilité aux
di�érents paramètres, systèmatique pour chaque échantillon et n'autorisant qu'un
seul choix possible d'intervalle d'estimation pour une épaisseur et une densité de
�ux donnée, procure un caractère rigoureux à cette méthode. En�n, la prise en
compte des résitances thermiques de contact ainsi que de l'inertie de la sonde
exerce sans aucun doute ici, une in�uence signi�cative dans la précision des mesures.

A ce stade des travaux, nous disposons à présent d'un modèle analytique per-
mettant de simuler di�éréntes situations de mesure. Celui-ci a été testé puis validé
expérimentalement à température ambiante pour des échantillons isotropes et ani-
sotropes dont les conductivités thermiques se situent dans la plage proche de 1 à
100 W.m−1.K−1. Dans une démarche cohérente, la prochaine étape va maintenant
consister à concevoir les instruments dédiés à la mesure en température.

117



Démarche et méthode pour la caractérisation thermique en température

118



Chapitre 4

Instruments de mesure pour la

caractérisation thermique en

température

Sommaire

4.1 Introduction sur la conception . . . . . . . . . . . . . . . . 121

4.2 Isolation électrique . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 122

4.2.1 Voies de synthèse du nitrure de bore hexagonal . . . . . . 122

4.2.2 Mise en place d'installations CVD . . . . . . . . . . . . . 124

4.2.3 Elaboration de revêtements isolants . . . . . . . . . . . . . 126

4.3 Développement de nouveaux instruments de mesures

thermiques et applications . . . . . . . . . . . . . . . . . . 129

4.3.1 Capteur pour la mesure de température par contact . . . 129

4.3.2 Sonde d'excitation thermique par contact . . . . . . . . . 147

4.4 Conclusion du chapitre . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 163

119





Instruments de mesure pour la caractérisation thermique en température

Avec le concours de la synthèse bibliographique menée sur les techniques de
caractérisation thermique, le chapitre précédent a permis la mise en place d'une
nouvelle méthode de mesure par contact adaptée aux exigences des hautes tempéra-
tures. Grâce à une campagne d'essais, réalisée sur une large gamme d'échantillons,
cette dernière a été validée à température ambiante.
La volonté à présent d'e�ectuer des mesures à haut �ux nécessite de concevoir des
instruments appropriés. En accord avec les considérations énoncées au chapitre 3,
cette partie se consacre à l'élaboration des deux éléments suivants :

� un moyen de mesure permettant une estimation précise de la température au
sein de milieux hétérogènes,

� une source de chaleur, stable, �able et puissante a�n de pouvoir exciter ther-
miquement les échantillons étudiés.

4.1 Introduction sur la conception

Deux raisons majeures sont à l'origine de la conception des instruments proposés
pour la caractérisation thermique à haute température. A l'évidence, la première
d'entre elles concerne l'inexistence dans le commerce d'éléments chau�ants voués
à un emploi au delà de 700�C. La seconde concerne la volonté d'intégrer au mieux
le caractère hétérogène des composites lors de l'expérience de caractérisation en
réalisant une mesure linéique de la température. Ces motivations, nous ont ainsi
conduits à utiliser le savoir-faire du LCTS pour concevoir nos outils. En e�et, pour
être compatible avec la plage de températures visées (1000-1500�C), sur laquelle
peu de matériaux prétendent résister, il est judicieux d'utiliser des matériaux de
même nature que celle des échantillons à caractériser.

C'est en partant de ce constat que l'idée de recourir aux �bres de carbone pour
accéder à la température via une mesure de leur résistance électrique s'est révélée
particulièrement intéressante. Les niveaux de température escomptés sont en théorie
égaux à la température limite d'utilisation de la �bre (1800 à 2500�C selon le type).
L'étendue géométrique des �bres contrastant avec leur faible épaisseur permet en
outre d'atteindre un niveau de précision élevé (cf chapitre 3, Tab. 3.1).
De même, l'utilisation d'une feuille de graphite souple comme élément chau�ant
s'est montrée tout à fait réaliste. La tenue de ce matériau sur une large plage de tem-
pérature (-196�C à plus de 2500�C), son inertie chimique vis-à-vis d'autres milieux en
atmosphère contrôlée ainsi que sa résistivité électrique moyenne (ρlec = 10−3 Ω.cm)
en font un excellent candidat pour cette application.
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Comme nous l'avons fait remarquer dans la première partie du manuscrit, la
principale di�culté à surmonter pour concevoir ces instruments repose assurément
sur leur isolation électrique. Il s'agit en e�et de proposer puis d'élaborer un
revêtement isolant, capable de maintenir sa fonction et son intégrité sous l'e�et de
la température, sans que celui-ci ne vienne perturber la mesure par une trop grande
résistance thermique. Cette tâche peut paraître à priori délicate car les matériaux
isolants électriques sont souvent également isolants thermiques. Fort heureusement,
quelques uns d'entre eux font exception à la régle.

4.2 Isolation électrique

Le nitrure de bore sous sa forme cristalline hexagonale (h-BN), utilisé comme
élément d'interphase �bre/matrice dans la constitution des composites thermostruc-
turaux, en vertu de ses propriétés protectrices face à l'oxydation, a été proposé pour
réaliser cette opération. Cette céramique est en e�et la seule à notre connaissance qui
présente une aptitude à conduire la chaleur, tout en étant isolant électrique dans le
domaine de température pressenti (cf caractéristiques données tableau 4.1). Sa struc-
ture en feuillets d'hexagones (voir Fig. 4.1), semblable à la structure graphitique,
où s'alternent atomes de bore et d'azote, contribue de plus à la bonne compatibilité
chimique et physique avec le carbone, envisagé ici comme substrat (�bre et plan).

4.2.1 Voies de synthèse du nitrure de bore hexagonal

Il existe trois voies de synthèse du nitrure de bore hexagonal qui se distinguent
par la nature de la céramique attendue :

(1) - Le nitrure de bore est un matériau qui peut être obtenu facilement sous
forme de poudre par pyrolyse de réactifs bon marché tels l'anhydride borique,
l'ammoniac ou l'urée. Le frittage de cette poudre permet sous certaines conditions
de température l'obtention de h-BN . Cette technique est réservée à la réalisation
d'objets massifs et n'est donc pas envisageable dans notre étude.

(2) - Une seconde voie de synthèse fait appel à des précurseurs polymé-
riques liquides contenant du bore et de l'azote. La pyrolyse de ces derniers
permet la réalisation de produits plus spéci�ques comme des revêtements, des
mousses, des matrices ou des �bres. L'une des approches largement explorées
par des équipes françaises consiste à pyrolyser des boranes trisubstitués par des
groupements azotés. Des composés tels que le tris(méthylamino)borane [103] et
le tris(isopropylamino)borane [104] conduisent ainsi à l'obtention de h-BN sous
forme de �lms minces avec un taux de résidu après thermolyse tout à fait acceptable.
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Fig. 4.1 � Structure crsitalline en feuillets du graphite et du nitrure de bore hexa-
gonal.

Propriétés physiques

Température maximale d'utilisation sous air 950�C

Température maximale d'utilisation sous atmosphère inerte 2200�C

Propriétés électriques

Résistivité électrique à 1000�C : - selon l'axe c 3.109 Ω.m

- selon l'axe a 3.107 Ω.m

Résistivité électrique à 1500�C : - selon l'axe c 3.107 Ω.m

- selon l'axe a 3.105 Ω.m

Propriétés thermiques

Conductivité thermique moyenne dans l'intervalle 20-800�C selon l'axe a 62,8 W.m−1.K−1

Conductivité thermique à 25�C selon l'axe c 1,47 W.m−1.K−1

Conductivité thermique à 800�C selon l'axe c 2,93 W.m−1.K−1

Coe�cient de dilatation thermique dans l'intervalle 25-2000�C 2, 3.10−6 K−1

Tab. 4.1 � Propriétés remarquables du nitrure de bore hexagonal [105].
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(3) - En�n, une dernière technique consiste à déposer le h-BN par dépôt
chimique en phase gazeuse (CVD) à partir de précurseurs moléculaires gazeux ou
volatils. Les nombreuses études sur ce procédé ont exploité un large éventail de
précurseurs. Les plus courants sont BCl3 -NH3 [106, 107] permettant d'atteindre
des vitesses de dépôt élevées dès 800�C et BF3-NH3 [108, 109] et conduisant à un
nitrure de bore hexagonal très bien organisé.

A travers les travaux de recherche portant sur l'amélioration des propriétés in-
terfaciales des composites SiC/SiC, le LCTS a acquis une solide expérience sur le
procédé de dépôt de nitrure de bore par CVD. Bien que l'enrobage de �bres ou de
substrats plans de carbone de h-BN par voie de conversion polymérique ne semble
pas être contre indiqué ici, il a été décidé de réaliser l'élaboration par voie gazeuse. Ce
procédé semble également mieux adapté pour maîtriser les épaisseurs de revêtement.

Choix du système précurseur Une alternative à l'emploi de composés
halogénés est donnée par l'utilisation de la borazine B3N3H6 et de ses dérivés [110]
dont un des intérêts principaux est la réalisation de dépôts à plus faible tem-
pérature. Le précurseur de ce type donnant les résultats les plus remarquables
selon la littérature [111, 112] (couche pure et homogène en épaisseur) est le
tris(diméthyl)aminoborane (TDMAB) de formule brute B[N(CH3)2]3. Générale-
ment, il est employé avec l'ammoniac de manière à accroître la source en azote et
pour favoriser le départ de son groupement amine [113]. Le dihydrogène est utilisé
comme gaz vecteur.

Nous voyons deux avantages à choisir ce système précurseur pour isoler nos instru-
ments de mesure :

� il est novateur pour le LCTS et doit être mis en concurrence avec les sys-
tèmes classiquement utilisés pour la réalisation d'interphases protectrices des
composites,

� c'est un système � propre � et non toxique. L'absence de composés halogénés
évite tout risque de dégradation chimique des �bres traitées [114], les appa-
reillages sont préservés.

4.2.2 Mise en place d'installations CVD

Le dimensionnement puis la conception de deux nouvelles installations CVD,
permettant l'obtention de revêtements de nitrure de bore sur les substrats �bres
et plans, ont été réalisés dans le cadre de ce travail. L'originalité des appareillages
développés repose sur leur mode de chau�age. Celui-ci est apporté par e�et joule
(ou dissipation d'énergie) directement à travers les substrats permettant l'emploi
de mors froids. Le carbone étant conducteur électrique, la température peut être
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a) b)

Fig. 4.2 � Dispositif de dépôt CVD du nitrure de bore hexagonal sur mono�lement
a) représentation schématique, b) photographie du dispositif.

a) b)

Fig. 4.3 � Dispositif de dépôt CVD du nitrure de bore hexagonal sur substrat plan
a) représentation schématique, b) photographie du dispositif.
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maintenue homogène sur la totalité de la �bre traitée, comme cela a déjà été
démontré dans des travaux antérieurs [4, 9]. Il en est de même pour les substrats
plans ; l'homogénéité de température a été véri�ée expérimentalement, pour la
géométrie testée, par thermographie IR.
En phase d'utilisation, le suivi de la température est e�ectué à l'aide d'un pyromètre
optique bi-chromatique, autorisant la mesure d'objets de petite taille à travers
une paroi de verre borosilicaté. La distribution en gaz se fait par l'intermédiaire
d'un réseau à pression atmosphérique en acier inoxydable, l'alimentation électrique
est dimensionnée pour chacun des deux montages en fonction de la résistance du
substrat et du niveau de température souhaité1. En�n, a�n d'établir un écou-
lement laminaire de la phase gazeuse, la chambre de dépôts est tubulaire cylindrique.

Ces installations ont été conçues par C.A.O., les �gures 4.2 et 4.3 donnent une
représentation schématique légendée succincte ainsi que les photographies des deux
dispositifs. Nous ne commenterons pas plus ces derniers car ils vont être décrits de
manière très détaillée dans les paragraphes qui suivent (�4.3.1 et �4.3.2).

4.2.3 Elaboration de revêtements isolants

La validation du procédé de dépôt de nitrure de bore hexagonal ainsi que l'op-
timisation des conditions opératoires ont été réalisées sur mono�laments.

Fibre de carbone étudiée La �bre de carbone étudiée est une �bre ex-brai
produite par Nippon Graphite Fiber. Elle a été choisie à la fois pour ses bonnes
propriétés mécaniques en température mais également en vertu de la forte sensibilité
de sa résistivité électrique à la température (cf Tab. 4.2 et Fig. 4.4b).

Fibre brute Fibre THT 2200�C

Tamb. Tamb. 2000�C

Module d'Young (GPa) 54 53 35

Contrainte à rupture (MPa) 1180 980 630

Résistivité électrique (µΩ.m) 24,8 23,8 12,5

Conductivité thermique (W.m−1.K−1) 4,1 4,2 30,0

Tab. 4.2 � Propriétés remarquables de la �bre XN05 [4, 9]

Elle se présente sous la forme d'un �l continu plat de 3000 �bres ensimées
sans torsion. L'ensimage est éliminé par un traitement à 400�C pendant quelques
minutes. Cette �bre est désignée dans notre étude par l'appellation XN05.

1(600V - 50mA) pour chau�er un mono�lament jusqu'à 2000�C sous vide primaire, (220V - 5A)
pour chau�er un substrat plan jusqu'à 2000�C sous vide primaire.
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a) b)

Fig. 4.4 � a) Section transverse de la �bre XN05 après traitement à 2200�C, b) ré-
sistivité électrique de la �bre XN05 [9].

Lors de son élaboration, la carbonisation est e�ectuée aux alentours de 1800�C
pendant quelques minutes. A�n de prévenir toute modi�cation de structure lors de
son utilisation à haute température, un traitement thermique de stabilisation de
2h30 à 2200�C a été réalisé. L'observation en microscopie électronique à balayage
des �bres traitées montre des sections parfaitement circulaires de diamètre environ
égal à 10 µm (cf Fig. 4.4a). Leur aspect ne semble pas avoir été modi�é par le
traitement thermique, signe que cette �bre n'est pas graphitisable. Globalement, sa
texture reste isotrope dans le sens transverse.

Dépôts CVD du nitrure de bore hexagonal Les �bres unitaires, soli-
daires d'un dispositif de préhension, sont disposées verticalement dans la chambre
de dépôt puis portées en température. Les conditions expérimentées sont celles
évoquées dans la littérature [112]. Le précurseur commercial TDMAB, liquide à
température ambiante (tension de vapeur 780 Pa), est entraîné par le dihydrogène
dans l'enceinte réactionnelle à travers un bulleur maintenu à 35�C avec un débit de
15 ml/min TPN. L'ammoniac est ajouté dans le milieu avec un débit de 100 ml/min
TPN. La pression totale est maintenue constante à 30kPa tout au long de l'opération.

Dans une première approche, l'e�et de la température sur la cinétique de dépôt
a été étudié. L'objectif est d'obtenir rapidement un revêtement pur et homogène de
nitrure de bore d'épaisseur su�samment importante pour isoler électriquement les
�bres. Trois niveaux de température ont été explorés : 1100�C, 1300�C et 1500�C
pour une durée �xée à 40 minutes. Les caractérisations ont été réalisées ici par de
simples observations en microscopie électronique à balayage.
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Fig. 4.5 � Clichés MEB des �bres revêtues de h − BN élaboré dans les conditions
décrites pour les trois niveaux de température explorés.

Cet examen qualitatif a mis en évidence la présence d'un dépôt pour chacun des
essais (Fig. 4.5). Il nous a permis d'estimer les épaisseurs déposées et d'apprécier
grossièrement la texture des couches. Ainsi, il apparaît que le dépôt réalisé à
1100�C est très �n (de l'ordre de 0,1 à 0,3 µm), marqué par des zones plus ou
moins contrastées. Les tests électriques menés pour véri�er le caractère isolant de
la �bre recouverte sont défavorables dans ce cas. Cela était prévisible au vue des
discontinuités indéniables que présente la couche.

En revanche, les dépôts réalisés à plus hautes températures sont parfaitement
homogènes et épousent remarquablement la surface des �bres traitées. Les épais-
seurs obtenues égalent respectivement 0,7 µm et 5 µm pour les dépôts élaborés à
1300�C et 1500�C. Pour ces deux revêtements, aucune distribution ni orientation
préférentielle des grains n'est observée, la texture est isotrope. Les tests électriques
sont concluants, les dépôts élaborés dans ces conditions isolent électriquement la
�bre de carbone.

Une étude approfondie sur l'organisation structurale et texturale d'un revêtement
élaboré dans ces conditions à 1300�C a été conduite par microscopie électronique
à transmission (MET). De même, l'homogénéité de composition chimique au sein
des dépôts a été véri�ée par analyse spectrométrique d'électron Auger (SEA). Les
résultats de ces travaux, dépassant le cadre de ce chapitre, ont été formalisés dans
un article rédigé en anglais. Celui-ci est présenté en annexe B.
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Elaboration d'un �lm de carbure de silicium Pour pallier une éventuelle
interaction entre le substrat en carbone et le dépôt isolant, il peut être souhaitable
dans certains cas, d'intercaler un �lm de carbure de silicium (SiC). La présence de
ce revêtement intermédiaire permet en e�et :

� de limiter la di�usion du carbone dans la couche de nitrure de bore. Ce phé-
nomène irréversible, favorisé par un niveau de température élevé, conduit à
dégrader les propriétés d'isolation électrique. Il est mis en évidence dans l'ar-
ticle fourni en annexe B,

� d'empêcher la réaction chimique entre l'ammoniac et le carbone entraînant
la détérioration, voire la destruction du substat lors du dépôt CVD selon la
réaction [108, 115] :

NH3 + C(s) � HCN + H2

L'élaboration de revêtements de SiC par voie gazeuse a ainsi été étudiée sur les
installations dédiées à la synthèse de BN hexagonal. L'emploi d'un précurseur non
toxique et non corrosif tel que le tétraméthylsilane (TMS) de formule brute Si(CH3)4

a contribué à la cohérence de l'étude. Liquide à température ambiante, celui-ci a
été entraîné sous atmosphère réduite de dihydrogène. Les conditions opératoires
aboutissant à l'obtention d'un carbure de silicium stoechiométrique sur les substrats
plan et mono�lamentaire sont détaillées au paragraphe suivant.

4.3 Développement de nouveaux instruments de

mesures thermiques et applications

Ce paragraphe est constitué de deux mémoires rédigés en vue de réaliser deux
dépôts de brevet. Il est donc partagé en deux parties distinctes : la première fait
référence aux capteurs de température, la seconde réfère aux sondes d'excitation
thermique.

Etant donné les nombreuses similitudes dans la confection de ces instruments,
la structure des deux parties est identique. L'objet du brevet est d'abord rappelé
en introduction. Un état de l'art nous permet ensuite d'introduire le caractère in-
novant de l'invention proposée. La description du principe de fonctionnement puis
du procédé pour la fabrication et pour l'étalonnage est décrite très précisément
dans un troisième temps. En�n, divers exemples d'utilisations et d'applications des
instruments développés sont exposés respectivement en �n de document.
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1. OBJET

Au-del�a de 1500�C, une mesure �able de la temp�erature ne peut être r�ealis�ee que par pyrom�etrie optique, sans

contact avec le milieu dont on souhaite connâ�tre la temp�erature. En e�et, si certains couples thermo�electriques �a

base de m�etaux pr�ecieux peuvent encore être employ�es pour des mesures par contact �a ces niveaux de temp�erature,

leur prix tr�es �elev�e, leur �etalonnage incertain et leur d�erive en fonction de l'atmosph�ere et de la nature du milieu

les rendent di�cilement utilisable. Or, l'inconv�enient de la mesure pyrom�etrique est d'une part sa limitation aux

temp�eratures de surface et d'autre part sa calibration qui doit prendre en compte l'�emissivit�e du corps vis�e et la

transmittivit�e du milieu interm�ediaire (gaz, fum�ees, hublots, etc.) travers�e par le ux radiatif d�etect�e.

L'objet de ce brevet est de proposer une technique pour la mesure de temp�erature par contact jusqu'�a 1500 �C

et au-del�a de ce niveau de temp�erature. Le principe consiste �a mesurer la variation de r�esistance �electrique d'une

�bre (diam�etre quelques microm�etres �a plusieurs dizaines de microm�etres), plac�ee en contact avec le milieu, pour

en d�eduire sa temp�erature, un �etalonnage temp�erature/r�esistance ayant �et�e r�ealis�e au pr�ealable sur un dispositif

adapt�e. Si la mesure doit être e�ectu�ee au contact d'un mat�eriau conducteur �electrique, alors la �bre doit être

revêtue d'un d�epôt isolant. Dans le cas contraire, elle peut être utilis�ee apr�es un simple traitement thermique. Pour

faciliter sa manipulation, les extr�emit�es du capteur (�bre revêtue) sont �x�ees �a des mors sur lesquels sont r�ealis�ees

les connexions �electriques.
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2. ETAT DE L'ART

La mesure de temp�erature fait l'objet d'une activit�e scienti�que soutenue, tant l'enjeu pour la d�etermination

pr�ecise de cette grandeur est important. Il s'agit soit de d�e�nir de nouvelles m�ethodes de mesure et les techniques

exp�erimentales associ�ees, soit de mettre en place des proc�ed�es permettant l'�etalonnage de ces capteurs et leur

relation avec les r�ef�erences de temp�erature internationales. L'invention propos�ee ici se rapporte au premier point.

Les principaux appareils permettant la mesure de temp�erature sont les suivants [1]:

� les thermom�etres �a dilation de gaz (thermomanom�etres) : la temp�erature est d�eduite d'une variation de

volume ou pression d'une masse de gaz donn�ee

� les thermom�etres �a dilatation de liquide : la temp�erature est d�eduite d'une variation de volume du liquide.

En pratique, on mesure la di��erence de dilatation entre le liquide et son enveloppe

� les thermom�etres �a dilatation solide : la temp�erature est d�eduite d'une variation de longueur d'un solide. En

pratique, on mesure la di��erence d'allongement entre la tige et le support ou entre deux lames soud�ees de

nature di��erente (bilame)

� les thermom�etres �a tension de vapeur (thermonanom�etre) : la temp�erature est d�eduite d'une variation de

la pression de vapeur saturante d'un liquide, qui est ind�ependante des volumes occup�es par le liquide et la

vapeur (bulbe contenant un liquide en �equilibre avec sa vapeur)

� les rep�eres (peintures,...) : la temp�erature est d�eduite d'une variation physico-chimique r�eversible ou

irr�eversible �a une temp�erature critique donn�ee

� les thermistances (oxydes) : la temp�erature est d�eduite d'une variation de la r�esistance �electrique d'un corps

semi-conducteur

� les thermom�etres �a r�esisatnce m�etallique de platine, nickel ou cuivre : la temp�erature est d�eduite d'une

variation de la r�esistance �electrique d'un corps conducteur m�etallique

� les thermom�etres �a r�esistance de germanium ou de carbone : la temp�erature est d�eduite d'une variation de

la r�esistance �electrique d'un corps conducteur non m�etallique

� les couples thermo�electriques : la temp�erature est d�eduite de la force �electromotrice g�en�er�ee dans un circuit

comportant deux conducteurs de nature di��erente

� les pyrom�etres : la temp�erature est d�eduite du rayonnement infrarouge �emis. Pour un pyrom�etre �a radiation

totale, le spectre entier est focalis�e sur un capteur de temp�erature (couple thermo�electrique, r�esistance: : :).

Pour le pyrom�etre �a radiation spectrale, seul un domaine restreint de longueur d'onde est re�cu par un convertis-

seur photon-�electron. Pour le pyrom�etre �a disparition de �lament, on compare la luminance monochromatique

de la source �a celle d'une lampe tare dont la relation courant/temp�erature est connue. Pour le pyrom�etre

bichromatique, on d�eduit la temp�erature �a partir de la mesure de luminance �a deux longueurs d'onde.

Le domaine de temp�erature propre �a chaque thermom�etre est limit�e. Si beaucoup fonctionnent entre -100�C et

200�C, le choix est d'autant plus restreint que l'on s'�ecarte de cette plage de temp�erature [1]. Ainsi, pour les

hautes et tr�es hautes temp�eratures qui nous int�eressent dans cette invention :

� de 500 �a 800�C : les couples thermo�electriques sont sans doute les mieux adapt�es �a la mesure, alors que les

pyrom�etres o�rent de grandes facilit�es dans le contrôle industriel continu

� au del�a de 800�C : les pyrom�etres optiques doivent être privil�egi�es, bien que des couples thermo�electriques �a

base de m�etaux pr�ecieux puissent être utilis�es jusqu'�a 1500�C. L'utilisation de couples de m�etaux r�efractaires,

possible en pratique jusqu'�a 2400�C pose de s�erieux probl�emes de maintenance et de s�ecurit�e d'emploi.
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Typiquement, l'utilisation des thermom�etres bas�es sur la relation entre la r�esistance �electrique et la temp�erature

ne d�epasse pas 1000�C, alors qu'elle peut atteindre des temp�eratures proches du z�ero absolu dans le cas des ther-

mom�etres �a r�esistance de germanium ou de carbone. Pour ces derniers, le domaine d'emploi est guid�e par la facilit�e

de mesure aux basses temp�eratures et l'inconv�enient de la sensibilit�e aux cycles thermiques du carbone pour les

hautes temp�eratures. Ainsi, typiquement, le domaine d'emploi d'un thermom�etre au carbone s'�etend de 0.05 K �a

300 K [2]. Dans l'invention propos�ee, ce probl�eme est r�esolu par le traitement thermique et le gainage des capteurs.

Les thermom�etres carbone sont de petits cylindres de carbone (longueur de plusieurs millim�etres, diam�etre de 1 �a

2 millim�etre) dont on d�etermine la r�esistance par une m�ethode �a 2 �ls. On trouve aussi sur le march�e des ther-

mom�etres carbone-verre constitu�es d'un d�epôt de carbone amorphe sur un substrat en verre [2]. Dans l'invention

propos�ee, une �bre de carbone de diam�etre microm�etrique et de longueur millim�etrique est utilis�ee. Cette dimension

transverse extrêmement r�eduite conduit d'une part �a une temp�erature uniforme dans la section du capteur [3, 4]

et d'autre part �a des temps de r�eponse estim�es �a quelques microsecondes ( � = 3�cpR
2 / �, avec : conductivit�e

thermique � = 80 W:�1:K�1, masse volumique � = 2000 kg:m�3, capacit�e thermique cp = 2200 J:kg�1:K�1 et

rayon R = 5 �m).

A notre connaissance, bien que l'id�ee d'utiliser des �laments inorganiques pour fabriquer des capteurs (optiques

notamment) �a haute temp�erature ait d�ej�a �et�e �evoqu�ee [5], aucun capteur de temp�erature par contact ne se base

sur l'utilisation d'une �bre de carbone, ni dans la litt�erature scienti�que ouverte, ni dans les brevets.

Ainsi, les inventions concernant de nouveaux capteurs, nombreuses pour les niveaux de temp�eratures ne d�epassant

pas 1000 �a 1300�C, concernent le plus souvent des mesures sans contact et demeurent dans tous les cas beau-

coup plus rares au-del�a de 1500�C. A tr�es haute temp�erature, on rel�evera par exemple un capteur de temp�erature

bas�e sur le principe du pyrom�etre �a radiation totale associ�e �a des �el�ements sensibles r�esistifs plans m�etalliques ou

c�eramiques/m�etal [6]. Plus rares encore sont les travaux concernant le d�eveloppement de nouveaux mat�eriaux pour

am�eliorer les performances des capteurs existants, comme les thermocouples [7] ou les capteurs r�esistifs [8] par ex-

emple. Souvent, les capteurs sont d�evelopp�es pour des applications particuli�eres, comme la mesure de temp�erature

des gaz de combustion, des moteurs ou encore des fours verriers. On peut citer par exemple un capteur r�esistif

dont le tr�es faible bruit de mesure le pr�edestine �a des applications de type calorim�etrie [9].

La majeure partie des �etudes sur les capteurs de temp�erature r�esistifs concerne les �el�ements sensibles r�ealis�es sous

forme de d�epôts plans ou de �lms minces sur substrats c�eramiques isolants. Ainsi, on retiendra :

� un capteur m�etallique (Mo, W ou Mn) sur substrat c�eramique (Si3N4) pour la mesure de temp�erature dans

les fours de cuisson [10]

� un �lm mince de nickel sur substrat d'alumine dont les propri�et�es m�ecaniques garantissent une manipulation

ais�ee du capteur [11]

� un d�epôt lin�eique � zig-zag � mince de platine (trait�e �a haute temp�erature) sur un substrat de nitrure

d'aluminium revêtu d'un d�epôt protecteur �a base de silicium [12]

� un d�epôt de platine sur substrat c�eramique revêtu d'une couche de passivation pour limiter son oxydation et

permettre une utilisation jusqu'�a 1000�C [13]

� une m�ethode pour la r�ealisation d'un circuit r�esistif de platine sur substrat isolant, dont les dimensions

microm�etriques garantissent un temps de r�eponse rapide et une r�esistance �electrique �elev�ee [14]

� un d�epôt d'oxyde de vanadium sur un �lm de nitrure de silicium pour r�ealiser un �el�ement sensible de d�etecteur

radiatif �a temp�erature ambiante [15]

Utilisant un mat�eriau (nanotube de carbone) plus proche de ceux employ�es dans l'invention propos�ee ici, un brevet

de Y. Bandoand al. [16] consiste �a d�eterminer la temp�erature �a partir d'une mesure de la variation de longueur
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�a l'�echelle microm�etrique, sur le principe d'un thermom�etre �a dilatation de solide. Mais ce capteur ne peut être

utilis�e pour les hautes temp�eratures.

En�n, des inventions utilisent le principe de variation de la r�esistivit�e �electrique d'un �l, soit �a partir d'un �lament

dispos�e dans une ampoule protectrice (montage identique �a celui de l'ampoule �electrique) pour r�ealiser une mesure

�a distance [17], soit �a partir d'un �lament s�erigraphi�e sur un support exible [18] pour r�ealiser une mesure par

contact �a des temp�eratures voisines de l'ambiante.

En conclusion, le caract�ere innovant de l'invention se positionne comme suit :

la technique de mesure qui consiste �a utiliser une �bre, appel�ee aussi �lament, d'un diam�etre compris entre

quelques microm�etres et plusieurs dizaines de microm�etres, dont on mesure la r�esistance �electrique pour en

d�eduire la temp�erature moyenne, suppos�ee identique �a celle du milieu au contact duquel elle est install�ee. Si

le milieu dont on souhaite connâ�tre la temp�erature est un conducteur �electrique, alors la �bre est revêtue

d'un d�epôt isolant �electrique. Le choix de la nature de la �bre et du d�epôt peut permettre de d�evelopper un

capteur utilisable jusqu'�a tr�es haute temp�erature (au-del�a de 1500�C) ;

le capteur de temp�erature r�ealis�e �a partir d'une �bre de carbone et d'un d�epôt isolant �electrique. Ici, il est pro-

pos�e une �bre de type XN05 et un d�epôt BN ou SiC/BN. Mais d'autres types de �bres de carbone et d'autres

natures de d�epôt peuvent être envisag�es, l'utilisation d'une �bre de carbone autorisant des applications �a tr�es

haute temp�erature

le proc�ed�e de fabrication d�ecrit en 5 �etapes au paragraphe 3.2 : (i) choix de la �bre, (ii) d�ecoupe et installation

sur un dispositif de pr�ehension, (iii) traitement thermique de la �bre ; (iv) r�ealisation du d�epôt ; (v) traitement

thermique du capteur

le proc�ed�e d'�etalonnage qui consiste �a d�eterminer la fonction math�ematique reliant la r�esistance du capteur �a sa

temp�erature : (i) soit dans un four, �a partir d'une r�ef�erence donn�ee par un couple thermo�electrique, pour un

�etalonnage �a haute temp�erature ; (ii) soit sur l'installation d�edi�ee �a la fabrication du capteur, �a partir d'une

r�ef�erence donn�ee par un pyrom�etre optique, pour un �etalonnage �a tr�es haute temp�erature.

3. DESCRIPTION DE L'INVENTION DE BASE

3.1. Principe de fonctionnement

Le capteur de temp�erature est constitu�e par une �bre de longueur L revêtue ou non d'un d�epôt permettant une iso-

lation �electrique lors l'utilisation au contact d'un mat�eriau conducteur. Lors de la phase d'�etalonnage, on d�etermine

exp�erimentalement la fonction fE reliant la temp�erature TC (K) du capteur �a sa r�esistance �electriqueRC (
) :

RC = fE(TC) (1)

Lors de la phase d'utilisation, on mesure la r�esistance RC du capteur pour en d�eduire sa temp�erature TC via la

fonction d'�etalonnage fE .

En phase d'�etalonnage comme en phase d'utilisation, la temp�erature du capteur doit être uniforme sous peine

d'entrâ�ner une variation de la r�esistance �electrique RC le long du capteur et �nalement de d�egrader l'incertitude

de mesure.

Lors de l'�elaboration du capteur, des niveaux de temp�erature d�eterminants doivent être pris en compte :

TF : temp�erature d'�elaboration de la �bre, �x�ee par le fabricant et variable suivant les mat�eriaux. En pratique, il

est toujours tr�es di�cile de connâ�tre avec pr�ecision (niveau de temp�erature, dur�ee) le traitement thermique

qu'a subi une �bre lors de son �elaboration, cette information �etant con�dentielle pour le fabricant. C'est

la raison pour laquelle il est toujours pr�ef�erable de r�ealiser un traitement thermique des �bres avant de les

utiliser �a haute temp�erature
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TD : temp�erature atteinte par la �bre lors du d�epôt de l'isolant �electrique

TU : temp�erature atteinte lors de l'utilisation du capteur

TE : temp�erature atteinte lors de l'�etalonnage du capteur. Par d�e�nition, cette temp�erature doit être sup�erieure

�a la temp�erature d'utilisation : TE > TU

Par cons�equent,

� pour guarantir la stabilit�e thermochimique de la �bre lors du d�epôt du revêtement isolant, cette derni�ere doit

être pr�ealablement trait�ee �a une temp�erature T1 sup�erieure �a la temp�erature de d�epôt : T1 > TD;

� pour garantir la stabilit�e thermochimique du capteur, ce dernier doit être trait�e �a une temp�erature T2
sup�erieure �a la temp�erature d'�etalonnage : T2 > TE ;

� pour pr�evenir d'�eventuels e�ets thermom�ecaniques entre la �bre et le d�epôt lors des mont�ees en temp�erature,

il est souhaitable que la temp�erature T1 soit sup�erieure �a la temp�erature T2 : T1 > T2.

Donc �nalement : T1 > T2 > TE > TU . Ainsi,

� dans le cas d'une mesure de temp�erature au contact d'un mat�eriau isolant �electrique, la fabrication du capteur

consiste simplement �a r�ealiser un traitement thermique de la �bre �a la temp�erature T1;

� dans le cas d'une mesure de temp�erature au contact d'un mat�eriau conducteur �electrique, la fabrication

du capteur consiste tout d'abord �a r�ealiser un traitement thermique de la �bre �a la temp�erature T1 pour

s'assurer de sa stabilit�e, puis de la revêtir d'un d�epôt isolant �electrique, et en�n �a r�ealiser un deuxi�eme

traitement thermique �a la temp�erature T2 a�n de guarantir la stabilit�e du capteur (�bre + d�epôt).

Pour faciliter la manipulation du capteur, ses extr�emit�es sont �x�ees sur des mors. Pour faciliter sa fabrication,

l'ensemble des op�erations de traitement thermique et d'�etalonnage �a tr�es haute temp�erature (au-del�a de 1000-

1500�C) est r�ealis�e sur le même dispositif exp�erimental d�ecrit au paragraphe 4. Sur ce moyen de mesure, un

�etalonnage approch�e est �egalement possible �a haute temp�erature (de 20 �a 800-1500�C). En�n, sur un deuxi�eme

montage d�ecrit au paragraphe 5, un �etalonnage pr�ecis �a haute temp�erature (de 20 �a 800-1500�C) peut être r�ealis�e.

3.2. Proc�ed�e pour la fabrication des capteurs

La qualit�e du capteur d�epend notamment : (i) de sa stabilit�e thermochimique, (ii) de son isolation �electrique dans

le cas d'une mesure au sein d'un mat�eriau conducteur, (iii) de la r�esistance m�ecanique de la �bre qui garantit la

solidit�e du capteur et (iv) de la sensibilit�e de la r�esistance �electrique de la �bre �a la temp�erature. Ces quatre crit�eres

conditionnent le proc�ed�e de fabrication.

3.2.1 - La premi�ere �etape lors de la fabrication du capteur consiste �a choisir une �bre qui, une fois trait�ee �a tr�es

haute temp�erature, pr�esente �a la fois des propri�et�es m�ecaniques convenables et une sensibilit�e importante de sa

r�esistivit�e �electrique �a la temp�erature (voir Sauder [3] et Prad�ere [4]). Pour la r�ealisation de nos capteurs, nous

avons choisi la �bre XN05 (�bre de carbone ex-brai isotrope produite par Nippon Graphite Fiber, diam�etre moyen

10 �m) dont le comportement m�ecanique et la r�esistivit�e �electrique sont pr�esent�es aux �gures 1a et 1b.
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a) b)

Figure 1. a) Courbes de traction �a di��erentes temp�eratures pour la �bre XN05 trait�ee �a T1 = 2200�C [3],

b) R�esistivit�e �electrique de la �bre XN05 [4].

3.2.2 - La deuxi�eme �etape consiste �a d�ecouper la �bre �a la longueur L, puis �a lui associer un dispositif de pr�ehension

qui permettra d'une part de manipuler facilement le capteur et d'autre part de r�ealiser simplement les connexions

�electriques. Il est souhaitable que la �bre soit rendue d�e�nitivement solidaire de cet accessoire n�ecessaire non

seulement en phase de fabrication et d'�etalonnage du capteur mais �egalement en phase d'utilisation.

Le choix de la longueur L est d�eterminant puisqu'il �xe �a la fois la dimension du capteur, c'est-�a-dire l'�etendue

g�eom�etrique concern�ee par la mesure de temp�erature, mais �egalement sa r�esistance �electrique RC d�e�nie par :

RC =
�ECL

S
(2)

o�u �EC (
:m) repr�esente la r�esistivit�e �electrique de la �bre et S (m2) sa section.

Pour les capteurs que nous avons r�ealis�es, nous avons choisi une longueur L de l'ordre de 50 mm et un dispositif de

pr�ehension constitu�e par deux mors en carbone adaptables sur tous nos dispositifs exp�erimentaux. A ses extr�emit�es,

la �bre est �x�ee aux mors �a l'aide d'une colle carbone [19]. Un sch�ema du montage est pr�esent�e �a la �gure 2.

Figure 2. Sch�ema de principe du capteur et des mors en carbone

3.2.3 - La troisi�eme �etape consiste �a traiter thermiquement la �bre �a la temp�erature T1 pour garantir sa stabilit�e

thermochimique. La �bre choisie pour l'�elaboration de nos capteurs a subi, lors de son �elaboration, un traitement

thermique de quelques minutes �a TF = 1800�C. Nous choisissons de la stabiliser thermiquement �a T1 = 2200�C.
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3.2.4 - La quatri�eme �etape consiste �a r�ealiser un d�epôt isolant �electrique. Pour la fabrication de nos capteurs,

nous avons choisi d'utiliser le nitrure de bore (BN), bon conducteur thermique, mauvais conducteur �electrique

et stable �a tr�es haute temp�erature (fusion �a 2600-2800�C). D'autres types de d�epôts peuvent �egalement être

envisag�es, du moment qu'ils satisfont ces deux derni�eres conditions. S'il demeure souhaitable, le caract�ere bon

conducteur thermique n'est pas indispensable car le diam�etre du capteur est g�en�eralement petit (une dizaine de

microm�etres) par rapport aux variations spatiales de temp�erature �a mesurer.

En�n, le choix du type de d�epôt est �egalement li�e �a son �eventuelle interaction avec le carbone de la �bre. Pour

pallier cet inconv�enient dans le cas d'un d�epôt de nitrure de bore, il est souhaitable d'intercaler une couche de

carbure de silicium (SiC) entre les deux mat�eriaux a�n :

� d'empêcher la di�usion du carbone dans la couche de nitrure de bore. Ce ph�enom�ene, irr�eversible et favoris�e

par un niveau de temp�erature �elev�e, conduit �a d�egrader les propri�et�es d'isolation �electrique du d�epôt. Il est

mis en �evidence �a la �gure 3 sur laquelle on observe la di�usion du carbone �a travers l'interface repr�esent�ee

par le trait interrompu vertical.

� d'empêcher la r�eaction NH3 + C ! HCN + CH4 qui d�egraderait la �bre lors du d�epôt de nitrure de bore.

Ce dernier point est surtout valable pour les �bres dont la texture est d�esordonn�ee. Dans le cas de la �bre

XN05 trait�ee �a T1 = 2200�C, le ph�enom�ene est tr�es peu pr�esent.

Figure 3. Composition chimique d'un capteur XN05/BN au voisinage de l'interface entre la �bre et le d�epôt. Pro�l

obtenu par spectrom�etrie d'�electron Auger

Le d�epôt isolant �a la surface de la �bre peut être r�ealis�e �a partir d'un pr�ecurseur liquide, par la technique de d�epôt

chimique en phase vapeur, suivant des conditions de temp�erature, pression, d�ebit et dur�ee d'exposition d�e�nies en

fonction de la nature du revêtement et du dispositif exp�erimental. Pour les �bres de carbone revêtues de carbure

de silicium et de nitrure de bore, les conditions que nous avons identi��ees sont les suivantes :

D�epôt de carbure de silicium D�epôt de nitrure de bore

Pr�ecurseur : t�etram�ethylsilane (TMS) Pr�ecurseur : tridimethylaminoborane (TDMAB)

R�eactif : ammoniac (NH3)

Vecteur : dihydrog�ene (H2) Vecteur : dihydrog�ene (H2)

Temp�erature (TD) : 1100�C Temp�erature : 1300�C

Pression : 0,3 bar Pression : 0,3 bar

D�ebit TMS : 10 sccm D�ebit NH3 : 100 sccm

D�ebit H2 : 8 sccm D�ebit H2 : 15 sccm

Dur�ee : 15 minutes (�epaisseur 500 nm) Dur�ee : ajustabe selon l'�epaisseur souhait�ee

(voir cin�etique de d�epôt �gure 4a)
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a) b)

Figure 4. a) D�epôt de nitrure de bore. Variation de l'�epaisseur en fonction de la dur�ee, b) Vue en coupe d'un

capteur XN05/SiC/BN.

Pour les capteurs que nous avons r�ealis�es, nous avons d�epos�e une couche de carbure de silicium d'�epaisseur inf�erieure

�a 500 nm, puis une couche de nitrure de bore d'�epaisseur 500 �a 2500 nm. La coupe transverse d'un capteur est

pr�esent�ee �a la �gure 4b. Sur ce capteur, le d�epôt de carbure de silicium est d'�epaisseur nominale, tandis que celui

de nitrure de bore doit être compl�et�e s'il est n�ecessaire de garantir une bonne isolation �electrique.

3.2.5 - La cinqui�eme �etape dans la fabrication des capteurs consiste �a traiter thermiquement l'ensemble �-

bre+d�epôt isolant jusqu'�a une temp�erature sup�erieure �a la temp�erature d'�etalonnage. Nous avons ainsi stabilis�e

thermiquement nos capteurs �a T2=1800�C.

3.3. Proc�ed�e pour l'�etalonnage des capteurs

L'�etalonnage des capteurs est la derni�ere �etape de leur fabrication. Elle consiste �a d�eterminer la fonction fE
en chau�ant le capteur de mani�ere uniforme et en mesurant simultan�ement sa temp�erature de surface TC et sa

r�esistance �electrique RC .

Le proc�ed�e d'�etalonnage doit être adapt�e en fonction du domaine de temp�erature vis�e, a�n de raccorder l'exp�erience

�a la r�ef�erence de temp�erature la plus �able, en prenant en compte les contraintes �economiques et technologiques

du laboratoire. Ainsi, on distingue :

� l'�etalonnage �a haute temp�erature : de 20�C �a 800-1500�C pour lequel il est souhaitable d'utiliser un couple

thermo�electrique,

� l'�etalonnage �a tr�es haute temp�erature : au-del�a de 1000-1500�C pour lequel il est souhaitable d'utiliser un

pyrom�etre optique.

Pour nos capteurs, si TE < 1000�C, alors on e�ectue un �etalonnage �a haute temp�erature, tandis que si TE > 1000�C,

alors on e�ectue un �etalonnage �a tr�es haute temp�erature.

3.3.1 - Etalonnage �a haute temp�erature Le capteur est dispos�e entre deux blocs de mat�eriau tr�es conducteur

et stable jusqu'�a la temp�erature TE . Un couple thermo�electrique est ins�er�e dans l'un des deux massifs. Le tout

est plac�e dans un four qui permet un chau�age homog�ene du montage ; la forte conductivit�e des blocs leur

permettant d'être quasiment isothermes. L'op�eration d'�etalonnage consiste alors �a relever la r�esistance �electrique

RC du capteur pour chaque valeur de temp�erature TC indiqu�ee par le couple thermo�electrique. On en d�eduit la

fonction d'�etalonnage fE du capteur. Un exemple d'�etalonnage de 20�C �a 1000�C est pr�esent�e �a la �gure 5.
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Figure 5. Courbe d'�etalonnage �a haute temp�erature d'un capteur XN05/SiC/BN (fonction d'�etalonnage en blanc

sur le graphe)

Figure 6. Courbe d'�etalonnage �a tr�es haute temp�erature d'un capteur XN05/SiC/BN (fonction d'�etalonnage en

noir sur le graphe)
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3.3.2 - Etalonnage �a tr�es haute temp�erature Le dispositif exp�erimental utilis�e est celui employ�e lors de la

fabrication du capteur. Ainsi, ce dernier est chau��e par e�et Joule et sa r�esistance �electrique RC est relev�ee pour

chaque valeur de temp�erature TC indiqu�ee par le pyrom�etre optique. On en d�eduit la fonction d'�etalonnage fE du

capteur.

Sur le même montage, il est �egalement possible d'obtenir un �etalonnage approch�e pour une gamme de temp�erature

inf�erieure �a la temp�erature minimale pouvant être mesur�ee par le pyrom�etre. En e�et, �a chaque temp�erature TC ,

l'�equilibre thermique du capteur est �etabli en consid�erant d'une part la source de chaleur due �a l'e�et Joule dans

la �bre et d'autre part les pertes radiatives �a la surface du capteur, ce dernier �etant quasiment isotherme [3].

Une formulation analytique du probl�eme thermique conduit alors l'auteur �a une relation lin�eaire entre �BT
4

C (o�u

�B = 5; 67:10�8W:m�2:K�4 est la constante de Boltzman) et PC = RCI
2

C (o�u IC est le courant dans la �bre). Cette

relation, d�e�nie dans la gamme de fonctionnement du pyrom�etre, peut alors être extrapol�ee pour des temp�eratures

TC inf�erieures. On en d�eduit alors directement une fonction d'�etalonnage. Un exemple d'�etalonnage de 225�C �a

1525�C est pr�esent�e �a la �gure 6.

4. DESCRIPTION DU DISPOSITIF EXP�ERIMENTAL ASSOCI�E �A LA FABRICATION ET �A

L'�ETALONNAGE �A TR�ES HAUTE TEMP�ERATURE DES CAPTEURS

4.1. Principe de fonctionnement

Le dispositif exp�erimental est pr�esent�e �a la �gure 7.

Le traitement thermique des �bres et des capteurs constitu�es (�bres+d�epôts) est r�ealis�e en chau�ant le sp�ecimen

par e�et Joule, tout en contrôlant simultan�ement sa temp�erature �a l'aide d'un pyrom�etre bichromatique.

Le d�epôt de carbure de silicium est r�ealis�e par la technique de d�epôt chimique en phase vapeur. Pour cela, le

TMS, pr�ecurseur liquide retenu, est vaporis�e �a temp�erature ambiante puis entrâ�n�e jusqu'�a l'enceinte de d�epôt

sous atmosph�ere contrôl�ee de H2. La stoechiom�etrie du SiC d�epos�e est pilot�ee par les d�ebits de TMS et H2. Le

chau�age de la �bre est r�ealis�e par e�et Joule.

Le d�epôt de nitrure de bore est r�ealis�e par la technique de d�epôt chimique en phase vapeur. Pour cela, le TDMAB,

pr�ecurseur liquide retenu, est vaporis�e �a 35�C puis entrâ�n�e par H2 jusqu'�a l'enceinte de d�epôt dans laquelle il

est m�elang�e �a NH3. La pr�esence de ce dernier est n�ecessaire pour assurer la stoechiom�etrie du nitrure de bore

d�epos�e [20]. Comme pr�ec�edemment, le chau�age par e�et Joule localis�e sur la �bre garantit un d�epôt uniforme

tout au long du capteur.

L'�etalonnage des capteurs consiste �a chau�er progressivement le sp�ecimen par e�et Joule (rampe de temp�erature),

sous vide secondaire ou sous balayage de gaz neutre, tout en mesurant simultan�ement sa temp�erature (pyrom�etre

bichromatique) et sa r�esistance �electrique. La r�esistivit�e �electrique de la �bre de carbone �etant relativement

�elev�ee (�gure 1), sa conductivit�e thermique, voisine de celle du capteur ne d�epasse g�en�eralement pas quelques

dizaines de W:m�1:K�1 [19]. En cons�equence, le pro�l de temp�erature le long du capteur est uniforme et la

r�esistance �electrique peut être mesur�ee sans prendre de pr�ecautions particuli�eres, en se raccordant simplement �a

ses extr�emit�es [18-19].

4.2. Description d�etaill�ee du montage

Pi�ece Fonction

1 Fibre ou capteur.

2 Mors.

3 Support m�etallique. Le dispositif exp�erimental est structur�e par un support m�etallique

sur lequel sont �x�es les di��erents �el�ements.

4 Enceinte m�etallique inf�erieure. L'enceinte m�etallique inf�erieure permet : (i) de �xer le

mors inf�erieur au bâti par l'interm�ediaire d'une tige, (ii) d'assurer l'alimentation �electrique

de la �bre �a travers un passage �etanche, et (iii) d'assurer l'�evacuation des gaz.
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Figure 7. Dispositif exp�erimental pour la fabrication et l'�etalonnage �a tr�es haute temp�erature des capteurs
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5 Enceinte quartz. L'enceinte quartz permet de contrôler visuellement l'�etat du capteur

lors de sa fabrication. Elle permet �egalement de mesurer la temp�erature �a l'aide du

pyrom�etre optique.

6 Enceinte m�etallique sup�erieure. L'enceinte m�etallique sup�erieure permet : (i) de �xer

le mors sup�erieur au bâti par l'interm�ediaire d'une tige, (ii) d'assurer l'alimentation

�electrique de la �bre �a travers un passage �etanche, et (iii) d'assurer l'alimentation des

gaz lorsque le dispositif est en con�guration d�epôt.

7 Passage �etanche par translation. Le passage �etanche en translation permet de faire

coulisser l'enceinte en quartz le long de la tige sup�erieure a�n de permettre d'installer

la �bre ou de retirer le capteur r�ealis�e.

8 Syst�eme de positionnement vertical. Un syst�eme de positionnement vertical est

n�ecessaire non seulement pour adapter la distance entre les deux tiges �a la longueur

de la �bre utilis�ee pour la r�ealisation du capteur, mais �egalement pour disposer le cap-

teur de mani�ere rectiligne dans l'enceinte en quartz en lui appliquant une tr�es l�eg�ere

tension.

9 Pompe �a vide secondaire. La pompe �a vide secondaire est utilis�ee lors du traitement

thermique et de l'�etalonnage du capteur. Au cours de ces op�erations, ce dernier est

plac�e sous vide secondaire (pression de 10�5 �a 10�8 mbar) pour �eviter son oxydation.

10 Pyrom�etre optique. La temp�erature du capteur est mesur�ee �a l'aide d'un pyrom�etre

optique qui vise sa surface �a travers l'enceinte quartz.

A Alimentation �electrique de la �bre. Des passages �etanches permettent l'alimentation

�electrique de la �bre destin�ee d'une part au chau�age par e�et Joule, et d'autre part �a

la mesure de r�esistance �electrique lorsque le dispositif est en con�guration �etalonnage.

B Alimentation en gaz. Si le dispositif fonctionne en d�epôt de SiC, alors l'alimentation

fournit du TMS. Si le dispositif fonctionne en d�epôt de BN, alors l'alimentation fournit

du TDMBA entrâ�n�e par H2. Si le dispositif est en con�guration traitement thermique

ou �etalonnage, alors l'alimentation est obtur�ee.

C Alimentation en gaz. Si le dispositif fonctionne en d�epôt de SiC, alors l'alimentation

fournit du H2. Si le dispositif fonctionne en d�epôt de BN, alors l'alimentation fournit

du NH3. Si le dispositif est en con�guration traitement thermique ou �etalonnage, alors

l'alimentation est obtur�ee.

D Evacuation des gaz. Si le dispositif fonctionne en d�epôt, alors l'�evacuation est r�ealis�ee

�a travers une pompe �a vide primaire. Si le dispositif est en con�guration traitement

thermique ou �etalonnage, alors l'�evacuation est r�ealis�ee �a travers une pompe �a vide

secondaire puis une pompe �a vide primaire.

5. DESCRIPTION DU DISPOSITIF EXP�ERIMENTAL ASSOCI�E �A L'�ETALONNAGE �A HAUTE

TEMP�ERATURE DES CAPTEURS

5.1. Principe de fonctionnement

Le dispositif exp�erimental est pr�esent�e �a la �gure 8. Sur ce montage, le capteur est maintenu par ses mors entre deux

blocs de carbone. L'ensemble, positionn�e sur une structure �egalement en carbone, est dispos�e �a l'int�erieur d'un four,

sous vide secondaire (pression de 10�5 �a 10�8 mbar) ou sous balayage de gaz inerte. Un couple thermo�electrique

mesure la temp�erature du bloc de carbone sup�erieur. Ce dernier �etant bon conducteur (plusieurs dizaines de

W:m�1:K�1), sa temp�erature est uniforme et peu di��erente de celle du capteur. L'op�eration d'�etalonnage consiste

�a chau�er progressivement le sp�ecimen (rampe de temp�erature) tout en mesurant simultan�ement sa temp�erature

(couple thermo�electrique) et sa r�esistance �electrique.

142



13

5.2. Description d�etaill�ee du montage

Pi�ece Fonction

1 Capteur.

2 Mors.

3 Thermocouple. Un couple thermo�electrique gain�e est ins�er�e dans le bloc conducteur

sup�erieur. Sa zone sensible est localis�ee dans l'axe du montage, �a proximit�e de la face

inf�erieure du bloc.

4 Support carbone. Le dispositif exp�erimental est structur�e par un support en carbone sur

lequel sont �x�es les di��erents �el�ements.

5 Support inf�erieur. Un support inf�erieur en carbone permet d'ajuster le positionnement

vertical des blocs conducteurs de sorte que leur interface co��ncide avec la position du

capteur.

6 Plaque inf�erieure. Une plaque en carbone assure un maintien uniforme du bloc conduc-

teur inf�erieur.

7 Bloc conducteur inf�erieur. Massif de carbone qui permet une bonne homog�en�eit�e de

temp�erature sur toute la longueur L du capteur.

8 Bloc conducteur sup�erieur. Massif de carbone qui permet une bonne homog�en�eit�e de

temp�erature sur toute la longueur L du capteur.

9 Plaque sup�erieure. Une plaque en carbone assure un maintien uniforme du bloc conduc-

teur sup�erieur.

10 Maintien sup�erieur. Une vis impose une l�eg�ere pression �a l'empilement de pi�eces a�n de

maintenir l'ensemble en place au cours de l'essai.

Figure 8. Dispositif exp�erimental pour l'�etalonnage �a haute temp�erature
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6. EXEMPLES D'UTILISATION DU CAPTEUR

La stabilit�e du capteur est illustr�ee �a la �gure 9 sur laquelle sont report�ees trois s�eries de mesures de la r�esistance

�electrique en fonction de la temp�erature, de 20�C �a 1000�C. Les r�esultats obtenus montrent la r�ep�etitivit�e de la

mesure. Entre deux essais, aucun d�emontage de l'installation n'a �et�e e�ectu�e. L'exp�erience a �et�e r�ealis�ee sur un

capteur XN05/BN car le niveau de temp�erature atteint n'�etait pas su�samment haut pour risquer une d�egradation

de l'isolation �electrique due �a la di�usion du carbone dans le nitrure de bore.

La �d�elit�e du capteur est illustr�ee �a la �gure 10. Pr�ealablement �a l'essai, une �bre XN05/SiC/BN a �et�e r�ealis�ee et

�etalonn�ee �a haute temp�erature jusqu'�a 1200�C sur le dispositif pr�esent�e �a la �gure 8. Puis, une deuxi�eme exp�erience

a �et�e men�ee sur le même dispositif mais en rempla�cant cette fois les blocs de carbone par des blocs d'alumine. En

reportant la temp�erature mesur�ee par le capteur en fonction de celle mesur�ee par le couple thermo�electrique ins�er�e

dans le bloc d'alumine sup�erieur, on observe une concordance satisfaisante des r�esultats.

7. APPLICATIONS INDUSTRIELLES

Bien que les capteurs d�evelopp�es puissent être utilis�es �a partir de la temp�erature ambiante, les applications indus-

trielles de l'invention concernent principalement le domaine des tr�es hautes temp�eratures pour lesquelles il n'existe

pas de moyen �able de mesure par contact. Les secteurs concern�es rel�event principalement de l'a�eronautique

(freinage, moteurs, turbines, tuy�eres) et du spatial (rentr�ee atmosph�erique). Ils peuvent �egalement concerner cer-

taines �li�eres de production d'�energie en cours de d�eveloppement comme les r�eacteurs de fusion contrôl�ee ou les

centrales nucl�eaires �a �ssion de quatri�eme g�en�eration.

Dans tous ces domaines, le probl�eme du dimensionnement des structures �a haute temp�erature est une pr�eoccupation

majeure. Qu'il s'agisse de mesurer les propri�et�es (m�ecaniques, thermiques: : :) intrins�eques des mat�eriaux, l'�evolution

thermom�ecanique des structures soumises aux chargements op�erationnels (uage sous contrainte par exemple),

ou encore la transformation physico-chimique sous haute densit�e de ux (ablation des protections thermiques par

exemple), il est toujours n�ecessaire de connâ�tre la temp�erature des mat�eriaux.

Aussi, l'invention trouve naturellement des applications que l'on peut regrouper en trois cat�egories :

la mesure de temp�erature sur les installations de laboratoire Destin�ees �a l'�etude des mat�eriaux (mesure de

propri�et�es, essais de dur�ee de vie, etc.), ces installations concernent g�en�eralement des �echantillons de petite

dimension dont on souhaite connâ�tre pr�ecis�ement la temp�erature �a coeur. C'est par exemple le cas de la

mesure de conductivit�e thermique qui, selon les techniques, n�ecessite une instrumentation bas�ee sur la mesure

de temp�erature par contact.

la mesure de temp�erature sur les installations prototypes Le comportement des mat�eriaux �a tr�es haute

temp�erature met souvent en jeu simultan�ement de nombreux ph�enom�enes physiques, chimiques, m�ecaniques,

etc. dont les interactions sont rarement bien mâ�tris�ees. Pour appr�ehender ces questions, il est souvent

n�ecessaire de d�evelopper des installations prototypes dans lesquelles les structures sont test�ees dans des

conditions les plus repr�esentatives des sp�eci�cations op�erationnelles. On peut penser par exemple aux dis-

positifs d'irradiation �a haut ux comme les fours solaires ou les jets plasmas qui permettent de simuler la

rentr�ee atmosph�erique ou encore le ux de chaleur sur les r�efractaires des r�eacteurs de fusion contrôl�ee. Ces

essais, extrêmement coûteux, sont tr�es instrument�es pour permettre de retirer un maximum d'informations

des exp�eriences. L'invention trouve ici naturellement sa place puisqu'elle permet une mesure interne de la

temp�erature (telle que celle pr�esent�ee �a la �gure 10) alors que jusqu'ici, seules des mesures surfaciques �etaient

accessible par pyrom�etrie optique.

la mesure de temp�erature sur les installations op�erationnelles Contrôler le vieillissement des mat�eriaux est un

enjeu en relation directe avec l'augmentation de la dur�ee de vie des installations, donc avec l'augmentation

de leur sûret�e et de leur rentabilit�e : pouvoir prolonger la dur�ee de vie d'une centrale nucl�eaire parce que l'on

est capable de prouver le bon �etat de ses composants n'est pas sans int�erêt pour son exploitant. Ici encore,

il est n�ecessaire de disposer de capteurs de temp�erature permettant des mesures par contact au coeur des

mat�eriaux jusqu'�a tr�es haute temp�erature. Outre la con�guration triviale de mesure de temp�erature consistant
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�a intercaler le capteur entre deux pi�eces, l'invention propos�ee ouvre une voie d'investigation particuli�erement

int�eressante en utilisant comme �el�ement de base la �bre de carbone, constituant �el�ementaire pour bon nombre

de mat�eriaux composites. On peut alors imaginer des capteurs directement int�egr�es aux mat�eriaux lors de

leur fabrication, permettant des mesures in situ, en phase d'utilisation, sans alt�erer les performances des

structures.

Figure 9. Stabilit�e du capteur. Trois s�eries de mesures de temp�erature d'un bloc de carbone jusqu'�a 1000�C �a

l'aide d'un capteur XN05/BN

Figure 10. Fid�elit�e du capteur. Mesure de temp�erature d'un bloc d'alumine jusqu'�a 1000�C �a l'aide d'un cap-

teur XN05/SiC/BN (la droite interrompu correspond �a une temp�erature de capteur �egale �a celle du couple

thermo�electrique
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1. OBJET

La caract�erisation thermique (mesure de conductivit�e et capacit�e thermique) met en jeu des dispositifs exp�erimentaux

d'autant plus complexes que l'essai doit être r�ealis�e �a haute temp�erature. Ainsi, �a l'ambiante, plusieurs types de

m�ethodes peuvent être employ�es pour conduire �a des r�esultats tr�es voisins. Si la mesure doit être r�ealis�ee jusqu'�a

1000�C, il ne reste plus que 2 �a 3 familles de m�ethodes possible, les appareils commercialis�es laissant alors progres-

sivement la place aux installations de laboratoire. Au-del�a de 1500�C, les dispositifs exp�erimentaux sont beaucoup

plus rares et d�evelopp�es de mani�ere sp�eci�que. Pour la mesure de conductivit�e, ils font appel �a des syst�emes laser

on�ereux, di�ciles �a d�evelopper et d�elicats �a maintenir. Pour la mesure de capacit�e, ils font appel �a la m�ethode de

calorim�etrie �a chute, pr�ecise mais dont l'utilisation se r�ev�ele fastidieuse si la gamme de temp�erature est �etendue.

L'objectif de ce brevet est de proposer une sonde d'excitation thermique par contact pouvant être utilis�ee pour

la caract�erisation thermique jusqu'�a haute temp�erature. Cette sonde d�elivre une quantit�e de chaleur calibr�ee, sur

une �etendue g�eom�etrique adaptable en fonction de l'application. Elle permet ainsi de solliciter thermiquement un

�echantillon puis de d�eduire, via la r�eponse en temp�erature de la sonde ou d'un capteur implant�e �a proximit�e, les

propri�et�es thermiques (conductivit�e, capacit�e) du milieu.
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En�n, si l'application �a la caract�erisation thermique est �evidente, il est �egalement possible d'envisager des applica-

tions �a l'�etalonnage de capteurs de temp�erature, �a l'�etude des changements de phase, etc.

2. ETAT DE L'ART

La mesure de propri�et�es thermophysiques fait l'objet d'une activit�e scienti�que soutenue, tant l'enjeu de la

d�etermination pr�ecise de ces grandeurs est important. Pour r�epondre �a ce besoin, il s'agit soit de d�e�nir de

nouvelles m�ethodes de mesures associ�ees �a un dispositif exp�erimental, soit de d�evelopper des instruments per-

mettant la r�ealisation de ces mesures dans des conditions particuli�eres d'environnement (pression, temp�erature),

pour un type de mat�eriau (solides/liquides/gaz, multiphasiques, homog�enes/h�et�erog�enes, isotropes/anisotropes,

etc.) ou encore �a une �echelle de caract�erisation donn�ee. L'invention propos�ee ici concerne le d�eveloppement d'un

nouveau moyen d'excitation thermique destin�e �a la caract�erisation jusqu'�a tr�es haute temp�erature.

Pour l'ensemble des m�ethodes qui existent, la d�etermination des propri�et�es thermophysiques n�ecessite : (i) une

perturbation thermique du milieu �a caract�eriser, celle-ci pouvant être stationnaire ou non et (ii) un ou plusieurs

moyens de mesure de la r�eponse en temp�erature, ces derniers pouvant être plac�es au contact ou non du sp�ecimen.

La nature de la perturbation thermique permet de di��erencier ces m�ethodes. On d�e�nit ainsi les m�ethodes dites

sans contact pour lesquelles la perturbation est de type photothermique (par exemple m�ethode fash avec excitation

laser) des m�ethodes dites par contact pour lesquelles la perturbation est d'origine �electrothermique. L'invention

concerne la seconde classe de m�ethode qui n�ecessite un moyen d'excitation en contact avec l'�echantillon. Il s'agit le

plus souvent d'une r�esistance �electrique dont le choix de la g�eom�etrie conduit �a mesurer des propri�et�es di��erentes :

� une r�esistance de g�eom�etrie plane carr�ee ou rectangulaire (m�ethode du plan chau�ant [1, 2]) permettra

l'identi�cation de l'e�usivit�e thermique du milieu

� une r�esistance de g�eom�etrie lin�eaire (m�ethode du �l chaud [1]) permettra l'identi�cation de la conductivit�e

thermique du milieu,

� une r�esistance de g�eom�etrie disco��dale (m�ethode du Hot Disk [3]) pourra permettre l'identi�cation de trois

param�etres simultan�ement : la conductivit�e, la di�usivit�e et la capacit�e thermique.

Il existe d'autres types de g�eom�etrie (m�ethode du ruban chaud par exemple), mais celles-ci sont souvent consid�er�ees

comme des variantes des trois principales d�ej�a �enonc�ees.

A l'origine, ces r�esistances �electriques, que l'on quali�e de sondes par abus de langage, ont �et�e d�evelopp�ees pour

mesurer la conductivit�e thermique des liquides [4]. Actuellement, ce type de sonde est utilis�e dans de nombreux

domaines : mesure de conductivit�e des milieux poreux ou h�et�erog�enes [5,6], caract�erisation thermique des milieux

semi-transparents, d�etermination de propri�et�es thermophysiques de mat�eriaux c�eramiques [1].

Le domaine de temp�erature propre �a chaque sonde est limit�e. Si beaucoup fonctionnent entre 20 et 150�C, le choix

est d'autant plus restreint que l'on s'�ecarte de cette plage de temp�erature. Cela est dû en partie �a la constitution

de la sonde qui n�ecessite d'une part (i) un mat�eriau de r�esistivit�e �electrique importante, un m�etal pour la majorit�e

des dispositifs, qui va apporter l'�energie n�ecessaire par e�et Joule et d'autre part (ii) un isolant �electrique pour

�eviter les courts-circuits dans le cas o�u le milieu �a caract�eriser serait conducteur de l'�electricit�e. Il s'agit donc de

trouver un couple mat�eriau r�esistif - isolant �electrique qui soit compatible et qui puisse maintenir son int�egrit�e en

temp�erature.

Les sondes les plus courantes, disponibles dans le commerce, sont constitu�ees d'une r�esistance en cuivre qui est

isol�ee �electriquement par un polyimide (du kapton) [7, 8]. Pour limiter la perturbation des mesures, les �epaisseurs
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de ces derni�eres sont tr�es faibles. Typiquement, elles sont inf�erieures au millim�etre. Leur utilisation permet des

caract�erisations jusqu'�a 150�C, temp�erature �a partir de laquelle l'isolant fond. La soci�et�e Hot Disk [9] d�eveloppe des

sondes pouvant supporter des temp�eratures sup�erieures. Celles-ci sont constitu�ees d'un alliage de nickel revêtu de

mica pouvant r�esister jusqu'�a 700�C maximum, même si la sonde est �a usage unique au-del�a de 400�C. Les sondes

� hot disk � pr�esentent en outre l'avantage d'apporter une excitation thermique dans le milieu mais �egalement

de pouvoir suivre simultan�ement l'�evolution du champ de temp�erature par une mesure de r�esistance �electrique, les

deux grandeurs �etant li�ees [10, 11].

De multiples inventions r�ecentes concernent le d�eveloppement de sondes ou autres dispositifs pour la mesure de

propri�et�es thermophysiques. Cette activit�e signi�cative montre un enjeu technique et �economique important. On

retiendra par exemple :

� une sonde constitu�ee d'un �lm d'or revêtu d'un isolant �electrique pour la mesure de la transmittivit�e, de la

perm�eabilit�e et de la capacit�e thermique de solides, liquides et gaz [12],

� un dispositif am�eliorant la pr�ecision de mesure de conductivit�e thermique de �lms minces [13],

� une sonde de type � �l chaud � pour la mesure de conductivit�e thermique de �lms minces [14].

Mais bien d'autres d�eveloppements de dispositifs de caract�erisation, ont donn�e lieu �a des d�epôts de brevet ces

derni�eres ann�ees [11, 15{19], tandis que le d�eveloppement de m�ethodes de mesures �a proprement parler demeure

�a la fois plus rare et moins brevet�e. Un exemple de brevet portant sur une m�ethode caract�erisation est donn�e �a la

r�ef�erence [20].

En�n, diverses inventions utilisent la variation de propri�et�es thermophysiques pour r�epondre �a des besoins industriels

de contrôle, surveillance ou encore pilotage d'installations. Ainsi, un brevet [21] propose d'utiliser une sonde �a choc

thermique (r�esistance chau�ante associ�ee �a un thermocouple) pour la surveillance d'un r�eacteur solide - gaz.

Concernant la caract�erisation aux temp�eratures �elev�ees, peu de dispositifs ont fait l'objet de d�epôts de brevets. A

notre connaissance, un seul concerne le d�eveloppement d'un conductivim�etre pour la caract�erisation de mat�eriaux

c�eramiques [22].

Ainsi, bien que l'id�ee d'utiliser des r�esistances chau�antes comme moyen d'excitation ait d�ej�a largement �et�e ex-

ploit�ee, aucune �etude ne pr�esente d'essais au-del�a de 1400�C (sonde c�eramique de type �l chaud [1]), ni dans la

litt�erature scienti�que ouverte, ni dans les brevets. Dans l'invention pr�esent�ee ici, on se propose d'utiliser une feuille

de graphite judicieusement d�ecoup�ee revêtue d'une c�eramique isolante stable en temp�erature, pour envisager des

mesures de propri�et�es thermophysiques jusqu'�a tr�es haute temp�erature.

En conclusion, le caract�ere innovant de l'invention se positionne comme suit :

la technique d'excitation qui consiste �a faire parcourir un �n substrat de carbone par un courant �electrique pour

g�en�erer, par e�et Joule, une source de chaleur. Une mesure de la tension et du courant aux bornes de la sonde

permet d'obtenir non seulement la puissance dissip�ee mais �egalement la temp�erature de l'objet. Si la sonde

est plac�ee au contact d'un mat�eriau conducteur, alors elle doit être revêtue d'un d�epôt isolant �electrique.

Le choix de la nature du carbone et du d�epôt peut permettre de d�evelopper une sonde utilisable jusqu'�a tr�es

haute temp�erature (au-del�a de 1500�C) ;

la sonde thermique r�ealis�ee �a partir d'un �n substrat de carbone usin�e �a fa�con et d'un d�epôt isolant �electrique ;

ici, il est propos�e d'utiliser un mat�eriau souple de type Papyex (R) et un d�epôt BN ou SiC/BN. Mais d'autres

types de substrats de carbone et d'autres natures de d�epôt peuvent être envisag�es, l'utilisation du mat�eriau

carbone autorisant des applications �a tr�es haute temp�erature ;

le proc�ed�e de fabrication d�ecrit en 5 �etapes au paragraphe 3.2 : (i) choix du substrat de carbone, (ii) usinage,

(iii) traitement thermique ; (iv) r�ealisation du d�epôt ; (v) traitement thermique de la sonde ;
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le proc�ed�e d'�etalonnage qui consiste �a d�eterminer la fonction math�ematique reliant la r�esistance de la sonde �a

sa temp�erature, dans un four, �a partir d'une r�ef�erence donn�ee par un couple thermo�electrique ou par tout

autre capteur pr�ealablement �etalonn�e.

3. DESCRIPTION DE L'INVENTION DE BASE

3.1. Principe de fonctionnement

La sonde d'excitation thermique est constitu�ee par un substrat �n usin�e pour former une piste r�esistive de longueur L

revêtue ou non d'un d�epôt permettant une isolation �electrique lors l'utilisation au contact d'un mat�eriau conducteur.

S'il est n�ecessaire de connâ�tre la temp�erature de la sonde en phase d'utilisation, un �etalonnage pr�ealable est

indispensable. Dans ce cas, on d�etermine exp�erimentalement la fonction fE reliant la temp�erature TS (K) de la

sonde �a sa r�esistance �electrique RS (
) :

RS = fE(TS) (1)

Lors de la phase d'utilisation, on mesure la r�esistance RS de la sonde pour en d�eduire sa temp�erature TS via la

fonction d'�etalonnage fE .

En phase d'�etalonnage comme en phase d'utilisation, la temp�erature de la sonde doit être uniforme sous peine

non seulement d'entrâ�ner une variation de la r�esistance �electrique RS le long de la piste et �nalement de d�egrader

l'incertitude de mesure, mais de g�en�erer une source de chaleur non uniforme.

Lors de l'�elaboration de la sonde, des niveaux de temp�erature d�eterminants doivent être pris en compte :

TF : temp�erature d'�elaboration du substrat de carbone, �x�ee par le fabricant et variable suivant les mat�eriaux. En

pratique, il est toujours tr�es di�cile de connâ�tre avec pr�ecision (niveau de temp�erature, dur�ee) le traitement

thermique qu'a subi un mat�eriau lors de son �elaboration, cette information �etant con�dentielle pour le fabri-

cant. C'est la raison pour laquelle il est toujours pr�ef�erable de r�ealiser un traitement thermique du substrat

en carbone avant de l'utiliser �a haute temp�erature

TD : temp�erature atteinte par le substrat lors du d�epôt de l'isolant �electrique

TU : temp�erature atteinte lors de l'utilisation de la sonde

TE : temp�erature atteinte lors de l'�etalonnage de la sonde. Par d�e�nition, cette temp�erature doit être sup�erieure

�a la temp�erature d'utilisation : TE > TU

Par cons�equent,

� pour guarantir la stabilit�e thermochimique du substrat lors du d�epôt du revêtement isolant, ce dernier doit

être pr�ealablement trait�e �a une temp�erature T1 sup�erieure �a la temp�erature de d�epôt : T1 > TD;

� pour garantir la stabilit�e thermochimique de la sonde, cette derni�ere doit être trait�ee �a une temp�erature T2
sup�erieure �a la temp�erature d'�etalonnage : T2 > TE ;

� pour pr�evenir d'�eventuels e�ets thermom�ecaniques entre le substrat et le d�epôt lors des mont�ees en temp�erature,

il est souhaitable que la temp�erature T1 soit sup�erieure �a la temp�erature T2 : T1 > T2.

Donc �nalement : T1 > T2 > TE > TU . Ainsi,

� dans le cas d'une mesure de temp�erature au contact d'un mat�eriau isolant �electrique, la fabrication d'une

sonde consiste simplement �a r�ealiser un traitement thermique du substrat �a la �bre �a la temp�erature T1;

� dans le cas d'une mesure de temp�erature au contact d'un mat�eriau conducteur �electrique, la fabrication

de la sonde consiste tout d'abord �a r�ealiser un traitement thermique du substrat �a la temp�erature T1 pour

s'assurer de sa stabilit�e, puis de la revêtir d'un d�epôt isolant �electrique, et en�n �a r�ealiser un deuxi�eme

traitement thermique �a la temp�erature T2 a�n de guarantir la stabilit�e de la sonde (substrat + d�epôt).
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3.2. Proc�ed�e pour la fabrication des sondes

La qualit�e de la sonde d�epend notamment : (i) de sa stabilit�e thermochimique, (ii) de son isolation �electrique

dans le cas d'une mesure au sein d'un mat�eriau conducteur, (iii) de l'uniformit�e du champ de temp�erature lors de

l'excitation et (iv) de la sensibilit�e de la r�esistance �electrique du substrat �a la temp�erature. Ces quatre crit�eres

conditionnent le proc�ed�e de fabrication.

3.2.1 - La premi�ere �etape lors de la fabrication de la sonde consiste �a choisir un substrat qui, une fois trait�e �a

tr�es haute temp�erature, pr�esente �a la fois des propri�et�es m�ecaniques convenables et une sensibilit�e importante de

sa r�esistivit�e �electrique �a la temp�erature. Pour la r�ealisation de nos sondes, nous avons choisi le papier de carbone

Papyex (R) (produit par la soci�et�e Carbone Lorraine, �epaisseur 230 �m, r�esistivit�e : para 0,001 
:cm et perp

0,05 
:cm ).

3.2.2 - La deuxi�eme �etape consiste usiner le substrat suivant une g�eom�etrie d�e�nie par l'utilisation. L'usinage

consiste �a r�ealiser une piste continue et r�esistive qui occupe toute la surface devant être excit�ee thermiquement.

Aux extr�emit�es, deux zones plus �etendues permettent de r�ealiser les connexions �electriques.

Le choix de l'�epaisseur du substrat et de la longueur L de la piste est d�eterminant puisqu'il �xe la r�esistance

�electriqueRS de la sonde d�e�nie par :

RS =
�ESL

S
(2)

o�u �ES (
:m) repr�esente la r�esistivit�e �electrique du substrat et S (m2) la section de la piste.

Plusieurs exemples de substrats sont pr�esent�es �a la �gure 1. Pour les sondes que nous avons choisies de d�evelopper,

nous avons retenu une g�eom�etrie carr�ee de 50 mm de côt�e (�gures 2). Aux extr�emit�es de la piste, les alimentations

�electriques sont �x�ees �a l'aide d'une colle carbone [23].

Figure 1. Usinage de substrat de carbone en Papyex destin�es �a la r�ealisation de sondes
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Figure 2. G�eom�etrie retenue pour la fabrication de nos sondes

3.2.3 - La troisi�eme �etape consiste �a traiter thermiquement le substrat �a la temp�erature T1 pour garantir sa

stabilit�e thermochimique. Nous avons choisi de stabiliser thermiquement le papier de carbone retenu pour la

fabrication de nos sondes par un traitement thermique �a T1 = 1500�C pendant 10 minutes.

3.2.4 - La quatri�eme �etape consiste �a r�ealiser un d�epôt isolant �electrique. Pour la fabrication de nos sondes, nous

avons choisi d'utiliser le nitrure de bore (BN), bon conducteur thermique, mauvais conducteur �electrique et stable

�a tr�es haute temp�erature (fusion �a 2600-2800�C). D'autres types de d�epôts peuvent �egalement être envisag�es,

du moment qu'ils satisfont ces deux derni�eres conditions. S'il demeure souhaitable, le caract�ere bon conducteur

thermique n'est pas indispensable car l'�epaisseur des sondes est g�en�eralement petite.

Le choix du type de d�epôt est �egalement li�e �a son �eventuelle interaction avec le carbone du substrat. Pour pallier

cet inconv�enient dans le cas d'un d�epôt de nitrure de bore, il est souhaitable d'intercaler une couche de carbure de

silicium (SiC) [24] entre les deux mat�eriaux a�n :

� d'empêcher la di�usion du carbone dans la couche de nitrure de bore. Ce ph�enom�ene, irr�eversible et favoris�e

par un niveau de temp�erature �elev�e, conduit �a d�egrader les propri�et�es d'isolation �electrique du d�epôt;

� d'empêcher la r�eaction NH3 + C ! HCN + CH4 qui d�egraderait la �bre lors du d�epôt de nitrure de bore [25]

par CVD (voir plus loin). Ce dernier point est n�ecessaire dans le cas du Papyex trait�e �a T1 = 1500�C pendant

10 minutes.

Pour une utilisation jusqu'�a quelques centaines de degr�es, le d�epôt isolant peut être r�ealis�e par simple pulv�erisation

de nitrure de bore. E�ectu�ee �a temp�erature ambiante, la mise en oeuvre est alors extrêmement simple. Pour

les sondes que nous avons r�ealis�ees suivant ce proc�ed�e, nous avons utilis�e la bombe de nitrure de bore Acheson

PULV ETM BND60A commercialis�ee par la soci�et�e Tinel.

Pour une utilisation jusqu'�a tr�es haute temp�erature, le d�epôt isolant peut être r�ealis�e �a partir d'un pr�ecurseur liquide,

par la technique de d�epôt chimique en phase vapeur (CVD), suivant des conditions de temp�erature, pression, d�ebit

et dur�ee d'exposition d�e�nies en fonction de la nature du revêtement et du dispositif exp�erimental. Pour le papier

de carbone Papyex revêtu de carbure de silicium et de nitrure de bore, les conditions que nous avons identi��ees

sont les suivantes :
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D�epôt de carbure de silicium D�epôt de nitrure de bore

Pr�ecurseur : t�etram�ethylsilane (TMS) Pr�ecurseur : tridimethylaminoborane (TDMAB)

R�eactif : ammoniac (NH3)

Vecteur : dihydrog�ene (H2) Vecteur : dihydrog�ene (H2)

Temp�erature (TD) : 1050�C Temp�erature : 1230�C

Pression : 0,1 bar Pression : 0,3 bar

D�ebit TMS : 8 sccm D�ebit NH3 : 100 sccm

D�ebit H2 : 8 sccm D�ebit H2 : 15 sccm

Dur�ee : 8 minutes (�epaisseur 2 �m) Dur�ee : 30 minutes (�epaisseur 500 nm)

A titre d'illustration, la �gure 3 pr�esente une sonde revêtue de BN pulv�eris�e avant et apr�es d�epôt, tandis que la

�gure 4a pr�esente une vue en coupe d'une sonde revêtue d'un d�epôt CVD SiC+BN. Sur cette derni�ere illustration,

la micrographie montre l'�epaisseur du d�epôt de SiC d'environ 1 �m. En�n, la �gure 4b indique la nature des

constituants dans les deux di��erentes couches de SiC et de BN. On estime ainsi l'�epaisseur du revêtement de BN

(sup�erieur �a 400 nm) et la stoechiom�etrie des d�epôts.

Figure 3. Sondes �a revêtement de BN pulv�eris�e

a) b)

Figure 4. a) Vue en coupe d'une sonde Papyex/SiC/BN (l'interface SIC/BN est indiqu�ee par un trait noir),

b) Composition chimique d'une sonde Papyex/SiC/BN au voisinage de l'interface entre le papier de carbone et le

d�epôt. Pro�l obtenu par spectrom�etrie d'�electron Auger
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3.2.5 - La cinqui�eme �etape dans la fabrication des sondes consiste �a traiter thermiquement l'ensemble sub-

strat+d�epôt isolant jusqu'�a une temp�erature sup�erieure �a la temp�erature d'�etalonnage. Nous avons ainsi stabilis�e

thermiquement nos capteurs �a T2=1300
�C.

3.3. Proc�ed�e pour l'�etalonnage des sondes

L'�etalonnage des sondes est la derni�ere �etape de leur fabrication. Elle consiste �a d�eterminer la fonction fE en chauf-

fant la sonde de mani�ere uniforme et en mesurant simultan�ement sa temp�erature TS et sa r�esistance �electrique RS.

La sonde est dispos�ee entre deux blocs de mat�eriau tr�es conducteur et stable jusqu'�a la temp�erature TE . Un couple

thermo�electrique est ins�er�e dans l'un des deux massifs. Le tout est plac�e dans un four qui permet un chau�age

homog�ene du montage ; la forte conductivit�e des blocs leur permettant d'être quasiment isothermes. L'op�eration

d'�etalonnage consiste alors �a relever la r�esistance �electrique RS du capteur pour chaque valeur de temp�erature TS
indiqu�ee par le couple thermo�electrique. On en d�eduit la fonction d'�etalonnage fE du capteur.

a) b)

Figure 5. a) Champ de temp�erature calcul�e, b) Champ de temp�erature mesur�e sur une sonde Papyex/SiC/BN (les

bords de la sonde sont indiqu�es par les traits bleus)

L'�etalonnage des sondes pr�esuppose que le champ de temp�erature est uniforme sur l'objet, en phase d'utilisation,

ce qui garantit une r�esistance �electrique constante le long de la piste. Pour v�eri�er cela, la �gure 5 pr�esente d'une

part le calcul (�el�ements �nis) et d'autre part la mesure par cam�era infrarouge de ce champ de temp�erature sur une

sonde pos�ee sur un mat�eriau isolant thermique. On v�eri�e bien l'uniformit�e de la temp�erature sur la quasi-totalit�e

de la piste.

En�n, un exemple d'�etalonnage de 20�C �a 1000�C est pr�esent�e �a la �gure 6.

4. DESCRIPTION DU DISPOSITIF EXP�ERIMENTAL ASSOCI�E �A LA FABRICATION DES SONDES �A

REVÊTEMENT CVD

4.1. Principe de fonctionnement

Le dispositif exp�erimental est pr�esent�e �a la �gure 7.

Le traitement thermique des substrats et des sondes constitu�ees (sondes+d�epôts) est r�ealis�e en chau�ant le

sp�ecimen par e�et Joule, tout en contrôlant simultan�ement sa temp�erature �a l'aide d'un pyrom�etre bichromatique.

Le d�epôt de carbure de silicium est r�ealis�e par la technique de d�epôt chimique en phase vapeur. Pour cela, le

TMS, pr�ecurseur liquide retenu, est vaporis�e �a temp�erature ambiante puis entrâ�n�e jusqu'�a l'enceinte de d�epôt

sous atmosph�ere contrôl�ee de H2. La stoechiom�etrie du SiC d�epos�e est pilot�ee par les d�ebits de TMS et H2. Le

chau�age du substrat est r�ealis�e par e�et Joule.
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Figure 6. Courbe d'�etalonnage �a moyenne temp�erature d'une sonde Papyex/SiC/BN (d�epôt pulv�eris�e)

Le d�epôt de nitrure de bore est r�ealis�e par la technique de d�epôt chimique en phase vapeur. Pour cela, le TDMAB,

pr�ecurseur liquide retenu, est vaporis�e �a 35�C puis entrâ�n�e par H2 jusqu'�a l'enceinte de d�epôt dans laquelle il

est m�elang�e �a NH3. La pr�esence de ce dernier est n�ecessaire pour assurer la stoechiom�etrie du nitrure de bore

d�epos�e [26]. Comme pr�ec�edemment, le chau�age par e�et Joule garantit un d�epôt uniforme sur toute la surface

de la sonde.

4.2. Description d�etaill�ee du montage

Pi�ece Fonction

1 Substrat.

2 Connexions �electriques. Permettent le chau�age du substrat par e�et Joule

3 Plaque inf�erieure enceinte. Les �el�ements internes du montage sont �x�es sur la plaque

inf�erieure �a travers laquelle sont r�ealis�ees les alimentations �electrique et gazeuse via des

passages �etanches.

4 Supports sonde. La sonde est maintenue horizontalement sur deux tiges en alumine.

5 Capot sup�erieur enceinte. Le capot sup�erieur est �x�e sur la plaque inf�erieure pour refer-

mer l'enceinte. Il comporte une double enveloppe o�u circule de l'eau de refroidissement.

Un hublot situ�e en partie haute permet alors l'observation et la vis�ee pyrom�etrique.

6 Tuyau arriv�ee gaz. Le gaz p�en�etre dans l'enceinte par le tuyau d'arriv�ee, en surplomb

de l'�echantillon a�n de favoriser le d�epôt.

7 Ori�ce extraction gaz. Le gaz est �evacu�e par l'ori�ce d'extraction situ�e en contrebas de

l'�echantillon a�n de favoriser le d�epôt.

8 Hublôt vis�ee pyrom�etrique. Un hublot permet d'observer le substrat pendant le d�epôt

et de r�ealiser la mesure de temp�erature �a l'aide d'un pyrom�etre bichromatique.

(NR) Pompe �a vide secondaire. La pompe �a vide secondaire est utilis�ee lors du traitement

thermique et de l'�etalonnage du capteur. Au cours de ces op�erations, ce dernier est

plac�e sous vide secondaire (pression de 10�5 �a 10�8 mbar) pour �eviter son oxydation.

(NR) Pyrom�etre optique. La temp�erature de la sonde est mesur�ee �a l'aide d'un pyrom�etre

optique bichromatique qui vise sa surface �a travers le hublôt.

(NR) Alimentation �electrique. Des passages �etanches permettent l'alimentation �electrique du

sp�ecimen destin�ee au chau�age par e�et Joule.
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Figure 7. Dispositif exp�erimental pour la fabrication des sondes �a revêtement CVD
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(NR) Alimentation en gaz. A l'ext�erieur de l'enceinte, l'alimentation gaz poss�ede deux entr�ees.

Entr�ee 1 : Si le dispositif fonctionne en d�epôt de SiC, alors alimentation en TMS. Si le

dispositif fonctionne en d�epôt de BN, alors alimentation en TDMBA entrâ�n�e par H2.

Si le dispositif est en con�guration traitement thermique, alors l'entr�ee est obtur�ee.

Entr�ee 2 : Si le dispositif fonctionne en d�epôt de SiC, alors alimentation en H2. Si

le dispositif fonctionne en d�epôt de BN, alimentation en NH3. Si le dispositif est en

con�guration traitement thermique, alors l'entr�ee est obtur�ee.

(NR) Evacuation des gaz.Si le dispositif fonctionne en d�epôt, alors l'�evacuation est r�ealis�ee

�a travers une pompe �a vide primaire. Si le dispositif est en con�guration traitement

thermique, alors l'�evacuation est r�ealis�ee �a travers une pompe �a vide secondaire puis une

pompe �a vide primaire.

(NR): Non repr�esent�e sur la �gure 7.

5. DESCRIPTION DU DISPOSITIF EXP�ERIMENTAL ASSOCI�E �A L'�ETALONNAGE DES SONDES

5.1. Principe de fonctionnement

Le dispositif exp�erimental est pr�esent�e �a la �gure 8. Sur ce montage, la sonde est maintenue entre deux blocs de

carbone. L'ensemble, positionn�e sur une structure �egalement en carbone, est dispos�e �a l'int�erieur d'un four, sous

vide secondaire (pression de 10�5 �a 10�8 mbar) ou sous balayage de gaz inerte. Un couple thermo�electrique mesure

la temp�erature du bloc de carbone sup�erieur. Ce dernier �etant bon conducteur (plusieurs dizaines de W:m�1:K�1),

sa temp�erature est uniforme et peu di��erente de celle du capteur. L'op�eration d'�etalonnage consiste �a chau�er

progressivement le sp�ecimen (rampe de temp�erature) tout en mesurant simultan�ement sa temp�erature (couple

thermo�electrique) et sa r�esistance �electrique.

5.2. Description d�etaill�ee du montage

Pi�ece Fonction

1 Sonde.

2 Connexions �electriques. L'alimentation �electrique de la sonde est r�ealis�ee sur deux pat-

tes de connexions dont la dimension, grande par rapport �a celle de la piste r�esistive,

garantit une r�esistance �electrique faible et, par cons�equent, un �echau�ement r�eduit lors

de l'exp�erience.

3 Thermocouple. Un couple thermo�electrique gain�e est ins�er�e entre les deux pistes cen-

trales de la sonde. Sa zone sensible est situ�ee au milieu de la sonde.

4 Support carbone. Le dispositif exp�erimental est structur�e par un support en carbone sur

lequel sont �x�es les di��erents �el�ements.

5 Support inf�erieur. Un support inf�erieur en carbone permet d'ajuster le positionnement

vertical des blocs conducteurs de sorte que leur interface co��ncide avec la position de la

sonde.

6 Plaque inf�erieure. Une plaque en carbone assure un maintien uniforme du bloc conduc-

teur inf�erieur.

7 Bloc conducteur inf�erieur. Massif de carbone qui permet une bonne homog�en�eit�e de

temp�erature sur toute la surface de la sonde.

8 Bloc conducteur sup�erieur. Massif de carbone qui permet une bonne homog�en�eit�e de

temp�erature sur toute la surface de la sonde.

9 Plaque sup�erieure. Une plaque en carbone assure un maintien uniforme du bloc conduc-

teur sup�erieur.

10 Maintien sup�erieur. Une vis impose une l�eg�ere pression �a l'empilement de pi�eces a�n de

maintenir l'ensemble en place au cours de l'essai.
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Figure 8. Dispositif exp�erimental pour l'�etalonnage des sondes
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6. EXEMPLES D'UTILISATION DE LA SONDE

La sonde a �et�e utilis�ee pour caract�eriser les propri�et�es thermiques (conductivit�e, capacit�e) de plusieurs types de

mat�eriaux, conducteurs ou isolants, isotropes ou anisotropes, c�eramiques ou composites. L'exp�erience r�ealis�ee

est du type plan chaud [27]. Elle consiste �a exciter thermiquement un �echantillon parall�el�epip�edique de section

carr�ee (50 mm de côt�e) et d'�epaisseur constante (de l'ordre de 10 mm) tout en mesurant simultan�ement sa

temp�erature en deux points (�gure 9). L'ensemble est con�n�e dans un isolant thermique pour mâ�triser le caract�ere

monodimensionnel de l'essai.

Figure 9. Exemple d'utilisation de la sonde pour la caract�erisation thermique des mat�eriaux solides - principe de

mesure.

Pour la s�erie d'exp�eriences �a temp�erature ambiante, la sonde utilis�ee est de type Papyex/BN (d�epôt pulv�eris�e),

g�eom�etriquement identique �a celle repr�esent�ee �a la �gure 2, et de r�esistance �electrique 15.53 
. Les r�esultats

obtenus sont en accord avec les valeurs annonc�ees par les fabricants (voir tableau ci-dessous).

Nous remarquons que l'exp�erience permet de d�eterminer non seulement la conductivit�e mais �egalement la capacit�e

thermique du mat�eriau, alors que les techniques usuelles conduisent le plus souvent �a l'une ou l'autre de ces

propri�et�es. Cet avantage est li�e �a la nature même de l'excitation thermique d�elivr�ee par la sonde qui demeure

parfaitement mâ�tris�ee tant du point de vue intensit�e que du point de vue dynamique.

En�n, dans le cas du mat�eriau composite �a �bres de carbone et matrice de r�esine ph�enolique, la conductivit�e peut

être d�etermin�ee parall�element et perpendiculairement au plan des �bres en r�ealisant deux exp�eriences successives.

Cette aptitude �a la caract�erisation des mat�eriaux anisotropes est �egalement un point fort de la technique d�evelopp�ee.

Tableau 1. Exemple d'utilisation de la sonde pour la caract�erisation thermique des mat�eriaux solides - R�esultats �a

temp�erature ambiante.

Ce travail Fabricant

Fabricant Nature
�cp �

Source
�

103J:m�3:K�1 W:m�1:K�1 W:m�1:K�1

Ech1 C�eraquitaine mullite 2379 3.58 [28] 3.53

Jargal M St Gobain alumine 3644 5.23 [29] 5.50

ER 1195 St Gobain zircone 2748 4.90 [29] 4.77

EDM3 Poco graphite 1553 102.9 [30] 104

Aiguitex Safran pr�eforme 630
para 0.612

[31]
0.60

perp 0.284 0.38

C/R CEA
composite 2D

1629
para 1.20 - -

carbone/r�esine perp 0.91 - -

Les r�esultats obtenus �a moyenne temp�erature avec une sonde de type Papyex/SiC/BN (d�epôt CVD) sur le mat�eriau

Jargal M (Saint-Gobain) sont �egalement en accord avec ceux annonc�es par le fabricant (�gure 10). L'�evolution de

la conductivit�e thermique est bien reproduite jusqu'�a 1000�C.
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Figure 10. Exemple d'utilisation de la sonde pour la caract�erisation thermique du mat�eriau Jargal M (St Gobain -

r�esultats �a moyenne temp�erature

7. APPLICATIONS INDUSTRIELLES

La premi�ere application de la sonde d�evelopp�ee concerne la caract�erisation thermique des mat�eriaux solides jusqu'�a

tr�es haute temp�erature. Aujourd'hui, une seule soci�et�e commercialise ce type de sondes pour des mesures de

conductivit�e et capacit�e thermiques jusqu'�a 700�C ; mais au-del�a de 400�C, la sonde, en Mica, est �a usage unique.

L'invention propos�ee permet d'envisager des mesures identiques jusqu'�a des temp�eratures d�epassant les 1500�C,

avec une sonde r�eutilisable.

Les techniques de caract�erisation li�ees �a l'utilisation de sondes sous forme de ruban, plan ou disque chau�ant

constituent des alternatives pertinentes aux m�ethodes laser le plus souvent propos�ees �a haute temp�erature. La

r�eduction des coûts d'installation, de maintenance et de formation du personnel, ainsi que la r�eduction des risques

li�es �a la mise en oeuvre des lasers favorisent logiquement l'expansion de ces m�ethodes peu r�epandues en France.

Les principaux secteurs concern�es sont bien �evidemment ceux de l'a�eronautique et du spatial, pour lesquels le

domaine des hautes temp�eratures est largement explor�e. Mais d'autres champs d'activit�es comme les transports,

l'industrie chimique, la production d'�energie ou encore la sid�erurgie sont �egalement int�eress�es par le domaine des

moyennes temp�eratures (jusqu'�a 1000�C) pour lesquelles la complexit�e des techniques de caract�erisation actuelles

con�nent leur emploi aux laboratoires publics ou aux grands organismes de recherche.

En�n, l'utilisation de la sonde thermique n'est pas limit�ee �a la caract�erisation thermique. Elle peut �egalement

être utilis�ee comme moyen d'excitation calibr�ee dans tous les syst�emes o�u il est n�ecessaire d'apporter une source

de chaleur mâ�tris�ee. On peut penser aux installations qui mettent en jeu des changements de phase ou plus

largement des ph�enom�enes physicochimiques complexes. A l'heure de la miniaturisation, la sonde thermique peut

�egalement int�eresser des syst�emes de chau�age embarqu�es ou encore int�egr�es au coeur des mat�eriaux, composites

par exemple.
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4.4 Conclusion du chapitre

Les travaux formalisés dans ce chapitre ont concerné le développement de deux
nouveaux instruments de mesure thermique par contact destinés à l'obtention de
propriétés thermophysiques des milieux solides hétérogènes à haute température.
Tout d'abord, l'utilisation d'une �bre de carbone pour suivre la température via une
mesure de sa résitance électrique a été démontrée. La confection de plans chau�ants
en graphite souple, capable de générer par e�et joule, une source de chaleur stable
et su�samment puissante pour perturber thermiquement des échantillons de taille
respectable, a ensuite été réalisée.

La principale di�culté résidait dans l'isolation électrique des instruments.
Celle-ci a été surmontée grâce à la réalisation de revêtements de nitrure de bore
hexagonal. Pour une utilisation jusqu'à quelques centaines de degrés (< 600�C),
il a été montré qu'un dépôt grossier de h − BN , obtenu par simple pulvérisation
su�t à satisfaire ce besoin. Lorsqu'il s'agit de mesures à plus haute température,
le revêtement isolant doit être élaboré par un procédé de dépôt CVD. Dans
les conditions les plus sévères d'utilisation (T>1000�C), la présence d'un �lm
intermédiaire de carbure de silicium s'avére nécessaire pour pallier toute interaction
entre la céramique isolante et le substrat.

Actuellement, l'usage des capteurs développés a rendu possible la mesure de
température au contact de milieux conducteurs électriques, dans un four résistif
à parois chaudes sous atmosphère non oxydante, jusqu'à 1000�C. L'étalonnage de
ces derniers jusqu'à 1500�C, nous laisse entrevoir une utilisation future jusqu'à un
niveau de température au moins égal à ce seuil.
Parallèlement à cela, l'application à la caractérisation d'une alumine par la
méthode présentée chapitre 3, a permis d'attester la faisabilité d'une mesure de
la conductivité thermique jusqu'à 1000�C à l'aide des plans chau�ants développés.
Là aussi, rien ne s'oppose en théorie à une utilisation à un niveau de température
supérieur. Ce dernier exemple va être repris au chapitre suivant de façon détaillée.

A ce stade du travail, tous le éléments sont maintenant réunis pour permettre la
caractérisation thermique de divers matériaux à haute température. Une méthode
adaptée est en place, ce chapitre apporte les instruments appropriés au dispositif
de mesure pressenti. La prochaine étape doit concerner la réalisation des essais.
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Trois con�gurations expérimentales sont préconisées selon la nature du milieu à
étudier. Celles-ci sont illustrées sur les �gures 4.6 et 4.7 par une représentation sché-
matique. Le tableau 4.3 identi�e les moyens de suivi des températures envisageables
en faces avant et arrière selon le niveau de température escompté pour la mesure
thermique.

a) b)

ou

Fig. 4.6 � Con�gurations de mesure préconisées pour la caractérisation des milieux
homogènes. L'excitation est de type plan chaud, le suivi de la température peut être
ponctuel (a) ou surfacique (b) en face avant, ponctuel en face arrière.

Fig. 4.7 � Con�guration de mesure préconisée pour la caractérisation des milieux
hétérogènes. L'excitation est de type plan chaud, le suivi de la température est
surfacique en face avant, linéique en face arrière.

Tab. 4.3 � Moyens de suivi des températures accessibles en faces avant et arrière.

Grandeur
mesurée

Plage de
température

T0(t) T2(t)

Thermocouple ddp (mV) 20 à 1200�C × ×
Elément chau�ant R (Ω) 20 jusqu'à H.T. × -

Mono�lament R (Ω) 20 jusqu'à H.T. - ×
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Applications

Sommaire

5.1 Conductivité thermique d'un composite à température

ambiante . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 167

5.1.1 Données expérimentales . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 167

5.1.2 Prévision de la conductivité thermique e�ective . . . . . . 169

5.1.3 Mesure des propriétés thermiques par la méthode du plan
chaud à deux températures . . . . . . . . . . . . . . . . . 175

5.1.4 Confrontation calcul/mesure . . . . . . . . . . . . . . . . . 182

5.2 Caractérisation thermique d'une céramique en tempé-

rature . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 184

5.2.1 Dispositif expérimental . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 184

5.2.2 Etalonnage du plan chau�ant . . . . . . . . . . . . . . . . 185

5.2.3 Résultats et discussion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 186

165





Applications

Ce dernier chapitre résulte des développements expérimentaux et théoriques ac-
complis dans les parties précédentes. A travers deux exemples d'application, il se
consacre à l'obtention de propriétés thermophysiques de milieux réels.

La première application concerne la détermination de la conductivité thermique
e�ective d'un composite carbone/résine à température ambiante. Cette phase se
déroule en trois étapes. Tout d'abord, les modèles de prévision sont ici mis à contri-
bution. Des mesures sont ensuite réalisées par la méthode du plan chaud à deux
températures en respectant le schéma établi au chapitre 3. A l'issue, une confronta-
tion des résultats mesurés et calculés est entreprise.

La seconde application concerne la caractérisation thermique d'une céramique iso-
trope en température. Celle-ci tient lieu de validation expérimentale des outils et de
la méthode mise au point. Le protocole de mesure emprunté ainsi que les hypothèses
émises sont ici largement décrits.

Pour ces deux applications, une évaluation des incertitudes sur les résultats ob-
tenus sera e�ectuée.

5.1 Conductivité thermique d'un composite à tem-

pérature ambiante

Cette première application concerne un composite strati�é 2D élaboré par le
CEA Le Ripault, pour lequel des données expérimentales sont disponibles sur ses
caractéristiques morphologiques et sur les propriétés thermophysiques de ses consti-
tuants.

5.1.1 Données expérimentales

Description et caractéristiques morphologiques du composite

Le composite étudié est élaboré à partir de �bres de carbone ex-rayonne C1 à
texture quasi-isotrope (diamètre moyen 10 µm, cf �gure 5.1a), tissées selon une ar-
chitecture satin de 8 à décochement de 3. Les plis sont empilés les uns au dessus
des autres sans désorientation et noyés dans une résine phénolique RA101 conte-
nant 20 % en masse de noirs de carbone. Ces charges, de géométrie sphérique, sont
contenues uniquement dans la matrice inter-plis (pas de charges dans les �ls). La
�gure 5.1b permet d'apprécier l'architecture du composite ainsi que les sections de
�ls (720 �bres par �ls).
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a) b)

Fig. 5.1 � a) Fibre de carbone ex-rayonne C1 (photo MEB), b) Vue en coupe de
l'architecture satin 8-5 du composite considéré : �ls de chaîne observés suivant leur
section, les �ls de trame sont dans la direction perpendiculaire.

Le taux volumique de �bres dans le composite est de 45 %, sa densité est de 1,46
(données CEA). Nous considérerons le matériau non poreux (ε < 0,02).

Propriétés thermophysiques des constituants

La masse volumique et la capacité thermique des constituants �bres, résine et
charges ont été mesurées au LCTS respectivement par pycnomètre à hélium (appareil
commercial : Accupycl330, Micromeritics) avec une incertitude de l'ordre de 3 % et
par calorimétrie di�érentielle à balayage (appareil commercial : DSC, Setaram) avec
une incertitude de l'ordre de 10 %. La conductivité thermique de la matrice est
déduite de la mesure de di�usivité thermique réalisée par méthode �ash sur un
échantillon massif avec une incertitude de 10 % [116]. La conductivité thermique
des charges provient également de la mesure de di�usivité thermique par méthode
�ash réalisée sur des échantillons de matrice chargée à di�érentes concentrations1.

Tab. 5.1 � Propriétés thermophysiques des constituants.

Masse volumique Capacité thermique Conductivité thermique

kg.m−3 J.kg−1.K−1 W.m−1.K−1

�bres C1 1800 750
1,9 (sens L)

1,6 (sens T)

Résine 1300 1050 0,40

Charges 2200 600 100

1c'est un ordre de grandeur, nous véri�erons par la suite que cette donnée est peu in�uente
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En�n, les conductivités thermiques des �bres sont obtenues à partir de la mesure
de la di�usivité thermique réalisée par microscopie photothermique à température
ambiante [117]. Etant donné les di�cultés expérimentales que soulève la technique,
cette donnée est estimée avec une incertitude de 20 %. Toutes ces valeurs sont
rassemblées dans le tableau 5.1.

5.1.2 Prévision de la conductivité thermique e�ective

Conductivité thermique e�ective des �ls

En supposant les �bres rectilignes et parfaitement alignées, la conductivité ther-
mique longitudinale e�ective des �ls est calculée simplement par le modèle parallèle :

λF,L = αf,Fλf,L + αr,Fλr (5.1)

où αf,F et αr,F représentent respectivement les fractions volumiques de �bres et de
résine dans les �ls. Ces valeurs sont renseignées par une analyse d'images à partir
d'observations de section de �ls.

La conductivité thermique transverse e�ective des �ls est déterminée numéri-
quement à l'aide du modèle de premier changement d'échelle (méthode FFCM). La
procédure détaillée chapitre 2 est ici rigoureusement appliquée sur des clichés obte-
nus en microscopie optique. La recherche des dimensions du V.E.R. est e�ectuée sur
plusieurs images de �ls observés en coupe (cf Fig. 5.2) ; la résolution optique des
images ainsi que la convergence du maillage par éléments �nis sont optimisées pour
ce cas précis. Le tableau 5.2 rassemble les paramètres utilisés pour ce calcul. Notons
ici que les conductivités thermiques calculées selon les axes x et z des images sont
égales. Les résultats de la modélisation sont présentés dans le tableau 5.3.

Tab. 5.2 � Paramètres pour le calcul de la conductivité e�ective transverse des �ls.

Taille du V.E.R. Résolution optique Incertitude numérique

µm2 µm/pixel sans unité

150×150 0,22 (G×10) 1.10−5

Tab. 5.3 � Conductivités thermiques et fraction volumique identi�ées.

λF,L (W.m−1.K−1) λF,T (W.m−1.K−1) αf,F (%)

Moyenne 1,39 0,96 65,75

Ecart type relatif (%) - ± 0,016 ± 2,10
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a) Procédure pour la détermination des dimensions du V.E.R.

b) Evolution de la conductivité thermique en fonction
de la taille du domaine de calcul considéré.

Fig. 5.2 � Détermination de la conductivité thermique e�ective transverse des �ls.
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Conductivité thermique e�ective de la matrice chargée

La fraction volumique de charge dans la matrice étant relativement faible (20 %
en masse par rapport à la résine, soit une fraction volumique de 0,12), il est pos-
sible d'obtenir une bonne approximation de la conductivité thermique de la matrice
chargée à l'aide de la relation de Maxwell-Eucken [97], exprimée pour une phase
continue contenant un type d'inclusions sphériques de diamètre quelconque :

λM = λr
1 + 2αch,M

1−κ
1+2κ

1− αch,M
1−κ
1+2κ

avec κ =
λr
λch

(5.2)

où αch,M représente la fraction volumique de charge dans la matrice, et λM , λr, λch,
les conductivités thermiques respectives de la matrice, de la résine et des charges.

L'application numérique conduit à la valeur : λM = 0,56 W.m−1.K−1

Conductivité thermique e�ective du composite

Le composite étudié est élaboré à partir d'un empilement de plis tissés d'épais-
seurs égales et sans désorientation entre eux. Par hypothèse, nous supposons les
�ls de chaîne identiques aux �ls de trame. Par conséquent, la conductivité e�ective
du composite est alors équivalente à la conductivité e�ective du pli (cf eq. 2.7 et 2.8).

Le calcul de la conductivité e�ective du pli est réalisé numériquement à l'aide du
modèle de second changement d'échelle (méthode FFCM). La géométrie idéalisée du
renfort �breux est construite grâce aux caractéristiques morphologiques déterminées
à partir d'observations micrographiques du composites. Les �ls de chaîne et �ls de
trame possèdent une section de géométrie � parabolique �. Le pas de tissage est
calculé a�n de garantir une fraction volumique de �bres dans le composite identique
à la fraction annoncée par le fabricant (0.45).
Les valeurs identi�ées sont indiquées dans le tableau 5.4. Une représentation de la
géométrie idéalisée du motif périodique représentatif de l'architecture est illustrée à

Tab. 5.4 � Paramètres géométriques identi�ées.

Largeur des �ls a : 0,46 mm

Hauteur des �ls b : 0,12 mm

Pas de tissage p : 0,50 mm

Epaisseur du patin
de matrice interplis

s : 2,5.10−3 mm

Epaisseur du patin
de matrice inter�ls

r : 7,0.10−3 mm
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la �gure 5.3. Seuls les �ls sont représentés sur cette �gure, le maillage de la matrice
n'apparaît pas.

Fig. 5.3 � Expérience numérique réalisée sur le motif périodique représentatif de
l'architecture étudiée - détermination de la composante selon y.

La résolution du problème thermique dans les trois directions de l'espace, conduit
aux résultats reportés dans le tableau 5.5. Le tenseur de conductivité est symétrique.
Les composantes déterminées selon les axes x et y sont rigoureusement identiques,
nous véri�ons que les termes extra-diagonaux sont bien négligeables.

Tab. 5.5 � Résultats de la modélisation.

λ
‖
C (λxx = λyy) λ⊥C (λzz)

Grandeurs identi�ées
(W.m−1.K−1)

1,05 0,88

Sensibilité aux paramètres et intervalle de con�ance

Si elle est d'une compréhension relativement simple, la stratégie de prévision
de la conductivité thermique développée, met en jeu un nombre important de
données dont il est di�cile d'avoir une vision synthétique et de pressentir leur
in�uence sur le résultat �nal. Ces données, indiquées par le fabriquant ou bien
mesurées au laboratoire, sont par ailleurs connues avec une incertitude de me-
sure ajustée selon les performances des appareillages et de la méthode utilisée.
Certaines de ces incertitudes peuvent être négligeables vis-à-vis du calcul du
tenseur de conductivité thermique du composite ici réalisé, d'autres beaucoup
moins. Evaluons par une étude paramétrique dans quelle mesure une erreur sur les
données d'entrée du modèle peut entraîner un écart signi�catif sur le résultat obtenu.
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Les valeurs minimale et maximale prisent pour chacun des paramètres étudiés
correspondent à leur incertitude relative de mesure (cf � 5.1.1). Pour les fractions
volumiques, nous avons estimé leur incertitude à ± 5%.

Sensibilité aux fractions volumiques La �gure 5.4 montre que les deux
conductivités e�ectives calculées λ⊥C et λ

‖
C sont très peu sensibles à la fraction

volumique de charges. Ce résultat n'est pas surprenant puisque ceux-ci sont
minoritaires dans le matériau.

La conductivité e�ective parallèle aux plis est sensible à la fraction volumique de
�bres dans le composite et cela davantage que la conductivité e�ective perpendicu-
laire aux plis. En revanche, la fraction volumique de �bres dans le �l n'exerce que
très peu d'in�uence sur les conductivités calculées.

Fig. 5.4 � Sensibilité des conductivités thermiques e�ectives du composite aux frac-
tions volumiques des constituants.

Sensibilité aux conductivités thermiques des constituants Les échelles
étant identiques, il est aisé de comparer la �gures 5.5a, présentant la sensibilité aux
conductivités thermiques des constituants majoritaires �bre et résine, à la �gure
précédente. Les sensibilités sont ici beaucoup plus importantes, notamment la sen-
sibilité de la conductivité e�ective parallèle aux plis à la conductivité longitudinale
des �bres, de même que la sensibilité de la conductivité transverse aux plis à la
conductivité transverse des �bres.
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a)

b)

Fig. 5.5 � Sensibilité des conductivités thermiques e�ectives du composite aux
conductivités thermiques : a) des contituants majoritaires �bre et résine, b) des
charges.
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La sensibilité des conductivités thermiques e�ectives à la conductivité thermique
des charges est quant à elle quasiment nulle (cf Fig. 5.5b), ces dernières étant en
très faible proportion dans le matériau. Ce paramètre n'in�uence pas le résultat de
la modélisation.

Au �nal, un encadrement des conductivités thermiques e�ectives calculées peut
être obtenu en injectant dans nos modèles les valeurs minimales et maximales des
paramètres qui minimisent et/ou maximisent le résultat. Les incertitudes relatives
associées aux conductivités thermiques e�ectives ainsi déterminées sont :

∆λ
‖
C

λ
‖
C

=
λ
‖
C,maxi − λ

‖
C,mini

2λ
‖
C

= ± 20%

∆λ⊥C
λ⊥C

=
λ⊥C,maxi − λ⊥C,mini

2λ⊥C
= ± 15%

5.1.3 Mesure des propriétés thermiques par la méthode du
plan chaud à deux températures

La méthode du plan chaud avec mesure de deux températures décrite au cha-
pitre 3, est employée dans ce paragraphe pour déterminer expérimentalement les
propriétés thermiques du composite à température ambiante.

Nous disposons pour cette application de deux échantillons de surface 50 × 50 mm2

découpés dans une plaque d'épaisseur 25 mm. Par hypothèse, les plis étant équili-
brés, seules deux expériences sont ici nécessaires pour la caractérisation complète
du composite. Dans la première expérience réalisée, l'élément chau�ant est placé
en contact avec l'échantillon, le tout étant ensuite enveloppé dans du skamol d'ef-
fusivité connue (Ei = 176 J.m−2.K−1.s−1/2). L'apport du �ux de chaleur s'e�ectue
selon la direction transverse aux plis (sens T, cf Fig. 5.6a). Dans la seconde expé-

Fig. 5.6 � Schématisation des deux expériences réalisées.
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rience, les dimensions uniques de l'élément chau�ant nous contraignent à réaliser
l'opération sur deux échantillons maintenus côte à côte sur leur tranche. L'apport
du �ux de chaleur s'e�ectue selon la direction parallèle aux plis (sens L, cf Fig. 5.6b).

Un plan chau�ant en carbone, isolé électriquement par un revêtement de nitrure
de bore élaboré par voie gazeuse est utilisé. Sa résistance électrique est de 16,27 Ω, sa
surface utile est de 50 × 50 mm2. La température est relevée sur les faces avant (T0)
et arrière (T2) des échantillons par deux thermocouples à contact séparé de type T.

Conditions expérimentales et intervalle d'estimation

Les sensibilités réduites des deux températures T1(t) et T2(t) aux variations de
E, λ, Rc1, mcp et h sont calculées à l'aide du modèle directe (eq. 3.6 et 3.8) pour
les deux con�gurations expérimentales. L'objectif est ici de dé�nir la densité du
�ux de chaleur optimale à injecter dans l'échantillon, a�n d'identi�er un intervalle
de temps qui permet une estimation simultanée su�samment précise de l'e�usivité
et de la conductivité thermique.

Les valeurs nominales de conductivités thermiques considérées pour ce calcul
sont celles déterminées par le modèle de prévision : λ⊥C = 0,88 W.m−1.K−1,

λ
‖
C = 1,05 W.m−1.K−1. La masse volumique et la capacité thermique du

composite sont �xées respectivement à 1460 kg.m−3 et 900 J.kg−1.K−1 pour
le calcul de l'e�usivité (données CEA). Les autres données numériques uti-
lisées sont : h = 4 W.m−2.K−1 (valeur surévaluée), mcp = 0,875 J.K−1 et
SRc1 = 0,0015 m2.K.W−1. Les résultats obtenus sont reportés sur la �gure 5.7.

La densité du �ux de chaleur maximale acceptable à injecter dans l'échantillon de
composite dans le sens T (expérience 1, ep = 25 mm) est obtenue pour 800 W.m−2.
Cette valeur autorise une estimation simultanée de l'e�usivité E⊥C , la capacitance
mcp, la résistance de contact Rc1 en face avant sur une durée de 50 secondes et de
la conductivité λT en face arrière sur une durée de 200 secondes sans que les pertes
convectives latérales ne viennent perturber l'identi�cation. En revanche, compte
tenu de la forte épaisseur des échantillons de composite dans le sens longitudinal
(expérience 2, ep = 50 mm), le calcul de sensibilité indique que les pertes convectives
latérales ne peuvent plus être négligées au-delà de 50 secondes en face avant pour une
densité de �ux maximale de 1500 W.m−2. Or pour cette valeur, aucune sensibilité à
la conductivité thermique n'est ressentie pour la température en face arrière. Seule
une mesure directe de l'e�usivité est donc envisageable dans ce cas. La conductivité
pourra néanmoins être calculée à partir de la capacité thermique volumique déduite
de la première expérience par la relation :

λC,‖ =
E2
C,‖

ρcp
(5.3)
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Fig. 5.7 � Sensibilités réduites des températures T0(t) et T2(t) aux paramètres Rc1,
mcp, E, λ et h et intervalles d'estimation.
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Résultats et discussions

Une série de cinq mesures par expérience a été réalisée dans les conditions iden-
ti�ées. Le chau�age des échantillons de composite s'est déroulé selon les graphiques
présentés sur les �gures 5.8a et 5.9a. La densité de �ux de chaleur dissipée par le
plan chau�ant est quasi-constante au cours des expériences. Un exemple de thermo-
gramme expérimental et théorique obtenu après minimisation est représenté sur les
�gures 5.8b et 5.9b pour chacune des deux expériences. Globalement, les courbes
se superposent remarquablement bien, les résidus d'estimation sont très inférieurs à
l'unité pour chaque cas traité. Les résultats et les écarts-types relatifs associés à la
dispersion des mesures sont reportés dans le tableau 5.6.

Tab. 5.6 � Tableaux de valeurs (unités SI).

Estimation face avant Estimation face arrière Grandeurs déduites

E Ecart type λ Ecart type ρcp a λ

Exp. 1 1220 1,03 % 0,91 1,90 % 1,64.106 5,56.10−7 -

Exp. 2 1403 1,55 % - - - - 1,20

Incertitude de mesure

Nous recensons ici les di�érentes sources d'erreurs pouvant avoir des consé-
quences sur les valeurs identi�ées. Si la plupart d'entre elles sont négligeables,
certaines le sont beaucoup moins. Lorsque le cas se présente, une nouvelle estimation
des propriétés est réalisée en tenant compte du paramètre erroné. La solution qui
est alors fournie, nous permet d'évaluer l'in�uence de cette donnée incertaine sur
le résultat. En dé�nitive, un intervalle de con�ance global pour la mesure est déduit.

- Erreur sur la linéarité des propriétés physiques : Compte tenu de la
faible élévation de température lors des expériences (inférieure à la dizaine
de degrés), l'hypothèse sur la linéarité des propriétés thermophysiques des
corps peut être considérée comme étant véri�ée. Nous négligeons donc l'erreur
associée à cette hypothèse.

- Erreur sur l'isolation thermique du système : La sensibilité aux pertes
convectives latérales intervenant dans le choix des intervalles d'estimation des
grandeurs, aucune incertitude n'est associée à cet événement.

- Erreur sur l'équilibre thermique des échantillons : L'in�uence de ce pa-
ramètre a été testée en réalisant successivement une série de mesures sans
attendre le retour à l'équilibre thermique de l'échantillon. L'erreur alors en-
gendrée sur les résultats précédents est de l'ordre de 2,25 % pour l'e�usivité
thermique (sens T et L) et de 1,75 % pour la conductivité thermique (sens T).
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a) Evolution de la puissance injectée

b) Thermogrammes expérimentaux et théoriques après minimisation

Fig. 5.8 � Expérience 1 : caractérisation dans le sens transverse.
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a) Evolution de la puissance injectée

b) Thermogrammes expérimentaux et théoriques après minimisation

Fig. 5.9 � Expérience 2 : caractérisation dans le sens long.
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- Erreur sur la mesure des températures : L'erreur attribuée à la mesure
de température par un couple thermoélectrique est minimisée par l'utilisation
de �ls de diamètre très faible qui sont isolés électriquement par une �ne couche
de nitrure de bore (bon conducteur thermique). Cela a pour e�et de diminuer
considérablement le temps de réponse du capteur. La température des sou-
dures froides est par ailleurs contrôlée pour chacune des deux expériences.
Nous pouvons donc raisonnablement considérer cette source d'erreur comme
négligeable.

- Erreur sur les dimensions : L'erreur sur l'épaisseur des échantillons est très
faible (± 0,01 mm). Il est donc admis que son in�uence sur l'identi�cation des
propriétés thermophysiques est également très faible. En revanche, l'élément
chau�ant étant constitué de graphite souple et par conséquent déformable,
l'erreur sur les dimenssions de sa surface active peut être plus importante.
Pour l'élément utilisé, nous l'estimons à 2 %. La répercussion de cette erreur
sur les mesures d'e�usivité et de conductivité thermique conduit à un écart
de 1 %.

- Erreur sur la valeur de la densité de �ux : C'est certainement la source
d'erreur la plus importante. Il est très facile de montrer qu'une imprécision de
quelques pourcents sur le �ux dissipé par l'élément chau�ant entraîne rapide-
ment un écart conséquent sur la mesure.
Ainsi, la valeur utilisée lors de l'identi�cation est moyennée sur l'intervalle
d'estimation. Elle est obtenue par le produit de l'intensité du courant circu-
lant dans le circuit avec la tension mesurée directement aux bornes de l'élément
chau�ant2. Une marge d'erreur de 3 % sur le �ux parait donc raisonnable pour
une mesure à température ambiante. L'écart avec les propriétés identi�ées est
alors de 2,5 % pour l'e�usivité thermique (sens T et L) et 2 % pour la conduc-
tivité thermique (sens T).

- Erreur sur l'e�usivité thermique de l'isolant : En�n, la dernière source
d'erreur recensée concerne l'e�usivité Ei de l'isolant thermique. Comme cela a
déjà été évoqué au chapitre 3, ce paramètre est davantage in�uent pour la ca-
ractérisation des milieux très isolants. Pour cette application, nous considérons
cette source d'erreur négligeable.

L'erreur totale sur l'identi�cation des propriétés thermophysiques du composite
est �nalement de 5,75 % pour l'e�usivité thermique (sens T et L) et de 4,75 %3

pour la conductivité thermique (sens T). Un calcul analytique de l'incertitude sur la
conductivité thermique déduite dans le sens longitudinal conduit à la valeur de 28 %.

2A température ambiante, la résistance des �ls est négligeable par rapport à la résistance de
l'élément chau�ant.

3Cette incertitude de mesure est à comparer avec l'incertitude associée à une conductivité
thermique qui serait déterminée à partir des mesures de di�usivité thermique (méthode �ash) et
de capacité thermique volumique (calorimétrie).
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5.1.4 Confrontation calcul/mesure

Les valeurs numériques des conductivités thermiques e�ectives calculées à partir
des modèles de prévision peuvent être comparées avec les valeurs expérimentales.
Nous trouverons dans le tableau 5.7 les résultats obtenus avec leur incertitude res-
pective.

Tab. 5.7 � Confrontation des conductivités thermiques calculées et mesurées.

Prévision Mesure
Ecart

prév/mes.

Conductivité thermique e�ective
perpendiculaire aux plis

(W.m−1.K−1)
λ⊥C 0,88 ± 0,13 0,91 ± 0,05 3,30 %

Conductivité thermique e�ective
parallèle aux plis
(W.m−1.K−1)

λ
‖
C 1,05 ± 0,21 1,20 ± 0,33 12,5 %

La conductivité thermique e�ective mesurée dans le sens transverse au plan des
plis est bien reproduite par le calcul (3,30 %). Par contre, la composante e�ective
dans le sens longitudinal est légèrement supérieure à la valeur calculée dans cette
même direction (12,5 %). Les sources d'erreur alors évoquées pour rendre compte
de cet écart peuvent être attribuées au modèle lui-même ou encore aux données
d'entrée :

� au moment de l'entrelacement des �ls (modèle de second changement
d'échelle), le tenseur de conductivité de ces derniers demeure orienté parallèle-
ment au repère cartésien �xe du composite. Il ne suit pas l'orientation des �ls.
Ce défaut de modélisation pourrait être à l'origine d'une erreur sur la compo-
sante longitudinale de la conductivité du composite, qu'il est di�cile d'évaluer.

� dans une toute autre mesure, en supposant que soient correctes toutes les
données utilisées pour le calcul de la conductivité transverse λTC , l'étude
paramétrique menée au paragraphe 5.1.2, �gure 5.5a, indique que la seule
donnée n'in�uençant que très peu λTC mais largement λ

‖
C , est la conductivité

thermique longitudinale des �bres. Or, l'incertitude de mesure sur cette
grandeur di�cile à atteindre, est élevée (20 %). Une erreur commise sur cette
dernière pourrait expliquer en partie l'écart observé.

Néanmoins, rappelons que la mesure de la conductivité thermique e�ective
dans le sens longitudinal est obtenue indirectement, lui valant une incertitude
élevée. L'expérience est de plus réalisée sur deux échantillons maintenus côte à
côte impliquant nécessairement une résistance de contact supplémentaire dont nous
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n'avons pas tenue compte.

En conclusion de cette partie, nous retiendrons, étant donné le nombre important
de paramètres requis en entrée des modèles, qu'il est di�cile de prédire une conduc-
tivité thermique de composite strati�é sans une incertitude élevée sur le résultat (15
à 20 % selon la direction considérée). De ce fait, la modélisation thermique ne se
su�t pas à elle seule pour réaliser une estimation précise.
Par ailleurs, la mesure expérimentale procure une valeur de conductivité nécessitant
un point de référence pour en valider le principe et le dispositif associé. La prévi-
sion de propriétés thermophysiques telle qu'elle est e�ectuée ici peut être un bon
moyen de validation. En ce sens, la mesure se révèle indissociable de la prévision et
inversement. Ces deux approches doivent être menées en parallèle.
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5.2 Caractérisation thermique d'une céramique en

température

Tous les éléments sont réunis pour procéder à la caractérisation thermique d'un
matériau en température. Nous proposons au travers de cette seconde application,
d'en démontrer la faisabilité expérimentale. La méthode du plan chaud avec mesure
de deux températures est employée. Le milieu étudié est une alumine électrofon-
due élaborée par Saint-Gobain dont le comportement thermique en température est
connu.

5.2.1 Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental du système de mesure en température utilisé est re-
présenté sur la �gure 5.10. Les principaux éléments recensés sur ce dispositif sont
les suivants :

(a) Un four thermostaté fonctionnant sous atmosphère neutre d'argon,

(b) Deux couples thermoélectriques de type K à contact séparé (�ls de chromel et
d'alumel de diamètre 7/100 mm) revêtus de BN pulvérisé,

(c) Une centrale d'acquisition (National Instruments, NI-USB 9211A) permettant
d'enregistrer les tensions aux bornes des deux couples thermoélectriques. La
fréquence maximale d'acquisition est de 6 Hz. La résolution est de 1 µV ce qui
correspond à 0,025�C,

(d) Une alimentation stabilisée en tension continue (0-40V),

(e) Un multimètre numérique (Keithley 2010) permettant le suivi de l'intensité du
courant dans le circuit au cours de l'expérience,

(f) Une unité centrale de pilotage des di�érents appareils permettant l'acquisition
des données (communication IEEE).

Fig. 5.10 � Schéma du dispositif expérimental pour des mesures en température.

L'échantillon est constitué d'un bloc parallélépipédique de dimension
50×50×25 mm3. L'excitation thermique est délivrée par un plan chau�ant en car-
bone isolé électriquement par un revêtement CVD de type � SiC/BN �. Pour cette
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application, il est relié au générateur de tension par des �ls de platine gainés de
perles en alumine. Le système � échantillon + plan chau�ant � est con�né dans
un isolant de type skamol, la température est relevée durant les essais au centre de
l'échantillon, sur ses faces avant et arrière.

5.2.2 Etalonnage du plan chau�ant

La densité de �ux dissipée doit être connue avec précision car cette grandeur
agit directement sur l'incertitude de mesure. Un étalonnage préalable, consistant à
déterminer la fonction reliant la résistance de l'élément chau�ant à la température
est donc indispensable, a�n d'atteindre une valeur précise du �ux déterminée selon :

Φ =
RT × I2

S
(5.4)

où RT est la résistance fonction de la température, I l'intensité du courant mesurée
dans le circuit et S la surface active d'échange. C'est un inconvénient de la méthode
lors de son application en température.

Pour cette application, l'étalonnage est réalisé en positionnant le plan chau�ant
entre deux blocs de cuivre dont la forte conductivité thermique permet de maintenir
une température homogène. Un couple thermoélectrique est inséré dans l'un des
deux massifs, le tout étant placé dans un four sous atmosphère d'argon. Le chau�age
s'e�ectue alors très lentement de 20 à 1000�C en stabilisant la température tous
les 50�C ; la résistance électrique est mesurée aux bornes de la sonde pour chaque
équilibre thermique.

Fig. 5.11 � Courbe d'étalonnage R = f(T) du plan chau�ant.
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La courbe d'étalonnage obtenue est reportée �gure 5.11. La résistance diminue
de 20�C jusqu'à 550�C avant de remonter. Cette variation peut être approchée par
la relation polynomiale suivante :

RT = R0

(
1 + a1T + a2T

2 + a3T
3
)

(5.5)

avec R0 = 16,76 Ω et les coe�cients : a1 = 1,19.10−9�C−1

a2 = 2,38.10−7�C−1

a3 = -1,30.10−3�C−1

Remarquons par ailleurs, qu'un suivi de la résistance électrique du plan chau�ant
au cours de l'expérience pour atteindre la température en face avant ne permettrait
pas une mesure correcte aux alentours de 550�C. La sensibilité de la résistance à la
température à cet endroit est quasi-nulle.

5.2.3 Résultats et discussion

In�uence de l'e�usivité de l'isolant thermique

L'e�usivité thermique du skamol a été largement caractérisée à température
ambiante. Or comme toutes les grandeurs thermophysiques, l'e�usivité est fonction
de la température. A�n d'apprécier l'in�uence de ce paramètre sur les mesures,
l'estimation des propriétés de l'échantillon à 400�C a été réalisée pour di�érentes
valeurs d'e�usivité, jusqu'à 20 % inférieure à la valeur obtenue à température
ambiante. Les thermogrammes théoriques simulés par le modèle en face avant, sont

a) b)

Fig. 5.12 � a) Thermogrammes théoriques simulés pour di�érentes e�usivités Ei,
b) E�usivité et conductivité thermique de l'échantillon estimées à 400�C en fonction
de l'e�usivité Ei.

186



Applications

tracés à la �gure 5.12a. Le graphique b) rapporte les résultats d'estimation obtenus
en fonction de l'e�usivité Ei considérée.

En toute rigueur, notre méthode nécessite de connaître précisément l'e�usivité
thermique de l'isolant à la température de mesure. En pratique, nous constatons pour
le cas étudié que ce paramètre in�uence peu les résultats d'estimation (< à 1 % sur
E et λ). A défaut d'avoir pu caractériser l'e�usivité thermique du skamol en tempé-
rature, nous poursuivons la caractérisation en considérant une e�usivité constante
égale à 176 J.m−2.�C−1.s−1/2. Dans la mesure où celle-ci ne varie pas de manière
importante, cette hypothèse est recevable.

Paramètres expérimentaux, minimisation

La caractérisation est réalisée de 25�C jusqu'à 1000�C. Pour chaque point de
mesure, la valeur du �ux et les intervalles d'estimation sont ajustés selon une étude
de sensibilité aux di�érents paramètres (cf Tab. 5.8). Une élévation de température
minimale de 8�C sur la durée de l'essai en face avant est respectée pour chaque
expérience.

A titre d'exemple, l'identi�cation des propriétés à 400�C est présentée au dos sur
la �gure 5.13.

Tab. 5.8 � Données expérimentales.

Tmes Résistance RT Densité de �ux Intervalle d'estimation

�C Ω W.m−2 face avant face arrièrea

25 16,22 1600 0-50 s 50-200 s

100 14,64 1550 0-50 s 50-200 s

200 12,72 1500 0-50 s 50-200 s

300 11,12 1500 0-50 s 50-200 s

400 9,96 1500 0-50 s 50-200 s

500 9,36 1500 0-50 s 50-200 s

600 9,43 1550 0-50 s 50-200 s

800 12,09 1550 0-50 s 50-200 s

1000 18,90 1600 0-50 s 50-200 s

aIl est choisi de démarrer la minimisation à partir de 50 s car les valeurs de
temps plus faibles peuvent conduirent à des instabilités numériques dues à la
programmation des modèles
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a) face avant b) face arrière

Fig. 5.13 � Mesure réalisée à 400�C - Thermogrammes expérimentaux et théoriques
après minimisation.

Résultats et commentaires

L'e�usivité et la conductivité thermique mesurées sur le matériau alumine
sont présentés en fonction de la température à la �gure 5.14. La variation de
l'e�usivité thermique mesurée est peu marquée. En revanche, la conductivité
thermique décroît de la température ambiante jusqu'aux alentours de 600�C puis
augmente rapidement avec la température au dessus de ce seuil. Ce phénomène,
caractéristique des milieux céramiques, s'explique par un e�et de transfert radiatif
interne. L'élévation de température entraîne au sein du matériau poreux, un échange
thermique par rayonnement non négligeable, ayant pour conséquence d'augmenter
la valeur apparente de la conductivité.
Ce résultat est comparé avec les valeurs annoncées par le fabricant [100]. L'évolution
de la conductivité thermique est bien reproduite.

Par ailleurs, il est possible de déduire de ces mesures la variation de la ca-
pacité thermique cp de l'alumine étudiée avec la température par la relation 5.6.
La masse volumique est alors recalculée pour chaque température par la loi sur
la dilation des solides à partir des données suivantes : ρ25 = 3560 Kg.m−3 et
kmoy(25−1000) = 7.10−6 K−1 (donnée St Gobain [99]).

cp =
E2

ρTλ
avec ρT =

ρ25

(1 + kmoy(25−1000)(T − T25))3
(5.6)

La courbe est présentée à la �gure 5.15. La capacité thermique augmente avec la
température, l'allure obtenue est conforme à celle habituellement observée dans la
littérature pour cette classe de matériau.
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a) E�usivité thermique en fonction de la température

b) Conductivité thermique en fonction de la température

Fig. 5.14 � Caractérisation thermique de l'alumine en température.
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Fig. 5.15 � Capacité thermique de l'alumine en fonction de la température.

Incertitudes de mesures et précautions opératoires

Les sources d'erreurs à considérer pour évaluer l'incertitude sur les mesures réa-
lisées sont identiques à celles recensées à température ambiante (cf � 5.1.3). Deux
di�érences sont néanmoins soulignées :

� l'opération supplémentaire d'étalonnage de l'élément chau�ant accentue da-
vantage l'imprécision sur la densité du �ux injectée. Nous en avons tenu compte
en portant l'erreur de 2 à 5 % sur cette valeur,

� l'erreur sur l'e�usivité thermique de l'isolant n'est plus négligée. Une incerti-
tude de 0,5 % sur les grandeurs estimées est a�ectée par pas de 200�C.

Les incertitudes sur les e�usivités et conductivités mesurées sont reportées respec-
tivement sur les graphiques présentés.

Précisons en�n pour terminer cette partie quelques mises en garde concernant la
démarche expérimentale. En dehors des dispositions d'usage, une mesure est acceptée
si les précautions suivantes sont respectées :

� l'isolation électrique des instruments de mesure doit être véri�ée a�n d'empê-
cher une quelconque déperdition des signaux lors des essais,

� les surfaces des échantillons doivent être planes a�n d'éviter toute résistance
de contact parasite qui viendrait fausser les mesures. La bonne disposition des
éléments doit également être véri�ée en ce sens,
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� pour chaque point de mesure, le système � échantillon + instruments +
isolant thermique � doit être en parfait équilibre thermique. Etant donné
l'inertie importante due à l'isolant, le temps de stabilisation peut être long
(de l'ordre de l'heure).

Cet exemple d'application en température démontre le bien fondé de notre
analyse. L'association de la méthode du plan chaud à deux températures à un
dispositif de mesure adapté, a permis d'estimer ici l'e�usivité et la conductivité
thermique d'un matériau céramique jusqu'à 1000�C avec une incertitude de mesure
faible. Même si aucune autre caractérisation n'a pu être e�ectuée car ce travail
arrive en �n de thèse, la faisabilité de la technique est avérée.

Des essais supplémentaires devront être e�ectués a�n d'a�ner la démarche ex-
périmentale pour aller plus haut en température. L'intégration des capteurs de tem-
pérature linéiques devrait pouvoir conduire à ce résultat, avec une précision accrue
quant à la caractérisation des milieux composites hétérogènes. De même, l'instru-
mentation de l'élément chau�ant pour suivre la température en face avant faciliterait
l'implémentation du dispositif.
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Travail effectué

Motivé par un fort besoin industriel, l'objectif principal de cette étude concernait
le développement d'un nouveau dispositif de mesure de la conductivité thermique à
haute température, destiné à la caractérisation des matériaux composites thermo-
structuraux. Pour cela, les travaux engagés ont été partagés entre études théoriques
et études expérimentales, faisant appel à des compétences pluridisciplinaires.

La démarche que nous avons suivie s'est déroulée en trois étapes. La première,
purement théorique, a conduit au développement d'un code de calcul multiéchelle
permettant à partir des propriétés des constituants élémentaires des composites,
d'estimer leur conductivité thermique équivalente. L'application sur di�érents cas
réels nous a permis de mieux appréhender le comportement thermique de ces
matériaux en vue de la mesure. Ce travail s'est montré indissociable de l'approche
métrologique dans le sens où les connaissances apportées ont contribué, aux choix
de l'échelle de caractérisation mais également à la validation expérimentale.

La seconde étape s'est consacrée à la mise en place d'une nouvelle méthode de
mesure de propriétés thermophysiques par contact, adaptée au contexte des hautes
températures. Son principe reprend la philosophie de la méthode �ash en face
arrière en recourant aux attributs des méthodes à sondes thermiques (�l chaud/plan
chaud). Il a ainsi été montré qu'une excitation de type échelon, appliquée sur un
échantillon unique de forte épaisseur associé à un isolant thermique, et où la tem-
pérature est relevée sur ses faces avant et arrière, permet d'identi�er simultanément
de manière directe les valeurs d'e�usivité et de conductivité thermique. L'identi-
�cation est permise par l'établissement d'un modèle fondé sur une modélisation
quadripolaire de l'expérience, associée à une étude de sensibilité aux di�érents
paramètres. La mise en oeuvre expérimentale sur une large gamme de matériaux
n'a fait que con�rmer les impératifs de robustesse, de simplicité et d'e�cacité de la
méthode au cours de sa validation à température ambiante.

La troisième étape de ce travail a été dédiée à la conception de nouveaux
instruments de mesure destinés à la caractérisation thermophysique à haute
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température. Des capteurs de température solides linéiques puis des moyens
d'excitation, tous deux en carbone revêtus de �nes épaisseurs, ont été élaborés
selon un même schéma opératoire. Le nitrure de bore sous sa forme hexagonale,
utilisé a�n de garantir l'isolation électrique des instruments, a démontré qu'il était
capable de maintenir son rôle tout en gardant son intégrité physique sous l'e�et de
la température. La présence d'un �lm de carbure de silicium intermédiaire entre
le substrat et la céramique isolante s'est révélée nécessaire dans certains cas, pour
faire face aux situations les plus extrêmes. Les campagnes de tests, réalisées pour
chacun des deux instruments, nous ont permis de con�rmer un bon nombre de
choix techniques comme la nécessité d'un revêtement de BN pulvérisé ou élaboré
par CVD selon le niveau de température souhaité et la réalisation des di�érents
traitements thermiques des instruments.

En�n, les exemples d'applications décrits dans le dernier chapitre confère une
cohérence des di�érents travaux réalisés entre eux et démontre par la même occasion
le bien-fondé de notre analyse.

Intérêts et originalités - Aspects non résolus

L'aspect le plus intéressant et le plus novateur de cette étude concerne assuré-
ment le développement des instruments de mesure, tant l'enjeu de la caractérisation
thermique à haute température est important. La contribution apportée sur ce
point est manifeste. En e�et, alors que les sondes thermiques par contact les
plus performantes, disponibles dans le commerce, atteignent di�cilement 700�C,

Tab. 5.9 � Tabeau récapitulatif des performances atteintes et espérées des instru-
ments de mesure développés.

Revêtement Tlim atteinte Tlim espérée Coût/servitude

Excitateur

Papyex
BN aérosol 600�C 600�C faible

SiCBN CVD 1000�C 1800/2000�C
procédé

technologique

Capteur de
température

Fibre de carbone

sans revêtement 2200�C 2200�C faible

BN aérosol 600�C 600�C faible

BN ou SiCBN CVD 1000�Ca 1800/2000�C
procédé

technologique

a1500�C lors de l'étalonnage des capteurs
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les plans chau�ants développés dans ce travail ont prouvé qu'ils pouvaient être
utilisables à des niveaux de températures supérieurs. De même, les capteurs de
température linéiques confectionnés o�rent désormais une alternative intéressante
face aux systèmes optiques, traditionnellement employés pour accéder à la tempé-
rature, lors de mesures thermiques à haut �ux. Si ces derniers n'ont pu être utilisés
en conditions d'essai au-delà de 1000�C en raison de soucis d'isolation électrique
du système de préhension, critique pour une mesure correcte de la résistance,
les capteurs ont montré qu'ils pouvaient atteindre honorablement 1500�C sans
être altérés. Le tableau 5.9 résume les performances des instruments, atteintes en
condition d'utilisation, et celles espérées à l'avenir.

Ce résultat remarquable, que l'on doit en partie à la combinaison intime du
carbone avec le nitrure de bore, ouvre de nouvelles perspectives pour les moyens de
caractérisation thermique par contact, jusque là réservés exclusivement à un usage
à des niveaux de températures proches de la température ambiante. A l'image de
la méthode adoptée du plan chaud à deux températures, l'obtention directe de
l'e�usivité et de la conductivité thermique au-delà de 600-700�C avec une bonne
précision, et une bonne connaissance de l'incertitude constitue une avancée forte.

Bien évidemment, il est prématuré de prétendre pouvoir rivaliser avec les tech-
niques usuelles de méthode �ash et calorimétrie à chute, tant ces dernières sont
performantes. Des points d'améliorations restent de plus à apporter quant à la
conception des instruments et dispositifs de mesure pour accéder aux très hautes
températures. Néanmoins, pour la mesure de propriétés thermophysiques jusqu'à
1000�C (voire au-delà), il est prouvé que notre méthode par contact fonctionne et a
le mérite d'être à la fois simple dans son utilisation et facilement accessible.

Pour le reste, l'ensemble de l'étude composé à la fois de mesures et de pré-
visions donne à ce travail un caractère innovant dans le domaine des composites
thermostructuraux. La jonction entre la modélisation numérique de la conductivité
e�ective d'un composite et l'évaluation de cette propriété sur le banc de mesure
a été réalisée avec succès à température ambiante. Il est cependant regrettable
de ne pas avoir pu en faire de même en température, les outils développés allant
dans le sens d'une telle utilisation. A priori, seuls deux éléments manquent pour
aboutir à ce résultat : une connaissance su�sante des propriétés élémentaires de
composites en température pour alimenter les modèles et du temps pour réaliser les
expérimentations longues.
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Perspectives

A court terme, les perspectives à donner à ces travaux sont la réalisation de
caractérisations thermiques en température de composites thermostructuraux grâce
à la méthode du plan chaud à deux températures. L'intégration des capteurs de
température linéiques sur le dispositif de mesure ainsi que l'instrumentation de
l'élément chau�ant pour suivre la température en face avant devrait conduire à
l'obtention de propriétés thermiques avec une précision accrue et avec davantage de
facilité expérimentale.

La poursuite de l'étude devra également être consacrée à a�ner le procédé de
fabrication des instruments pour que ceux-ci soient utilisables à des températures
toujours plus élevées. La conception de nouvelles sondes d'excitation de géométries
variées telles que les rubans, les disques, associées à une méthode d'estimation de
propriétés peut également constituer un axe de recherche intéressant.
Dans le même élan, le transfert de technologie vers l'industrie pour développer des
appareillages spéci�ques destinés aux hautes températures (mesure de propriétés
thermophysiques, contrôle non destructif, etc.) peut être entrepris.

A plus long terme, alors que les applications des matériaux à haute température
se développent notamment dans les secteurs du nucléaire et du spatial, cette voie
d'investigation pour la recherche thermique qui est de mettre au point des systèmes
qui permettront demain de caractériser les matériaux de manière précise, peu
onéreuse et simple à mettre en oeuvre dans ses conditions opératoires doit être
soutenue. Au-delà de la mesure de propriétés, c'est plus largement la métrologie
thermique à haute température qui doit être concernée par cette démarche d'enver-
gure, a�n de proposer des capteurs de température et de �ux conçus de manière
optimale en regard des méthodes numériques qui seront utilisées pour l'exploitation
des mesures. Souhaitons que ce travail contribue à stimuler l'intérêt scienti�que
pour ces méthodes et moyens de caractérisation.
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A. Formalisme des quadripôles thermiques

Dans ce paragraphe, nous dé�nissons θ (x, p) la transformée de Laplace de la
température T (x, t) et φ (x, p) la transformée de Laplace du �ux de chaleur ϕ (x, t) :

θ (x, p) =

∫ ∞

0

T (x, t) exp (−pt) dt (A.1)

φ (x, p) =

∫ ∞

0

ϕ (x, t) exp (−pt) dt (A.2)

Quadripôle associé à une couche passive

Considérons un transfert de chaleur unidirectionnel dans la direction x au travers
une couche plane d'épaisseur e, sans source de chaleur interne et initialement à
l'équilibre thermique en régime transitoire. L'équation de la chaleur en coordonnées
cartésiennes s'écrit :

∂2T (x, t)

∂x2
=

1

a

∂T (x, t)

∂t
(A.3)

où T (x, t) représente la température dans la couche à l'abscisse x et à l'instant t,
a étant la di�usivité thermique du milieu.

Dans l'espace de Laplace, cette équation devient :

∂2θ

∂x2
=
p

a
θ si T (x, 0) = T0 = 0 (A.4)

Elle est homogène et admet une solution de la forme :

θ (x, p) = k1 (p) ch (qx) + k2 (p) sh (qx) avec q =

√
p

a
(A.5)

En utilisant la transformée de Laplace du �ux, il vient par ailleurs en un point
quelconque :

φ (x, p) = L

[
−λS∂T

∂x

]
= −λS∂θ (x, p)

∂x
(A.6)

ce qui permet d'exprimer φ (x, p) en fonction de k1 (p), k1 (p) et x :

φ (x, p) = −λSk1 (p) qsh (qx)− λSk2 (p) qch (qx) (A.7)
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A. Formalisme des quadripôles thermiques

L'écriture des deux relations (A.5) et (A.7) en x = 0 et en x = e permet d'éliminer
les variables k1 (p) et k2 (p) et il devient alors possible de relier les grandeurs d'entrée
θe = θ(x=0) et φe = φ(x=0) aux grandeurs de sortie θs = θ(x=e) et φs = φ(x=e) tel que :

[
θe
φe

]
=

[
ch (qe) 1

λqS
sh (qe)

λqSch (qe) ch (qe)

] [
θs
φs

]
(A.8)

De cette façon, il est à présent aisé de représenter sous forme quadripôlaire le
transfert de chaleur au sein de la couche plane comme le montre la �gure A.1a. Pour
cela, nous posons A, B, C et D tel que :


A = D = ch (qe)
B = 1

λqS
sh (qe)

C = λqSch (qe)

La couche considérée étant passive, nous véri�ons que ces quatres termes ne sont
pas indépendants mais liés par la relation :

AD − CB = 1 (A.9)

Par analogie avec l'électricité, nous pouvons également représenter un schéma
électrique équivalent au quadripôle. Celui-ci est constitué de trois impédances
(Fig. A.1b) tels que :

Z1 =
A− 1

C
Z2 =

D − 1

C
Z3 =

1

C
(A.10)

a) b)

Fig. A.1 � a) Quadripôle associé la couche passive, b) schéma électrique équivalent.
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A. Formalisme des quadripôles thermiques

Quadripôle associé à un milieu semi-in�ni

Si l'on considère maintenant la même couche passive, homogène et isotrope mais
d'extension in�nie. La température sur sa face arrière n'évolue pas, elle reste �xée
à la température T0 = 0. Sous forme matricielle, cela équivaut à :[

θe
φe

]
=

[
A B
C D

] [
0
φs

]
(A.11)

L'expression du dipôle thermique associé à cette couche est alors obtenue en
faisant tendre l'épaisseur vers les valeurs in�nies, ce qui revient à écrire :[

θe
φe

]
=

[
θe

λ
√

p
a
φe

]
(A.12)

Le schéma électrique équivalent est une résistance montée en dérivation d'impé-

dance Zm = 1
λ

√
a
p
(Fig.A.3a).

Quadripôle associé à une couche à température uniforme

Dans le cas d'un système mince, où l'épaisseur et la conductivité thermique
permettent de considérer une température uniforme, la di�érence entre le �ux de
chaleur entrant et le �ux de chaleur sortant du système peut être donnée simplement
par la relation :

ϕe − ϕs = ρcp
∂T

∂t
(A.13)

soit dans l'espce de Laplace :

φe − φs = ρcppθ (A.14)

Cette équation se traduit sous forme quadripôlaire par la relation matricielle :[
θe
φe

]
=

[
1 0

ρcpp 1

] [
θs
φs

]
(A.15)

Le schéma électrique équivalent est un condensateur montée en dérivation de
capacitance 1/ρcp (Fig.A.3b)

Quadripôle associé à un système multicouche

On s'intéresse au transfert de chaleur en régime transitoire dans un empilement
de n couches homogènes successives, sans terme source. Appliquons les résultats
obtenus où chaque couche i est dé�nie par son propre quadripôle thermique.
En considérant un contact parfait entre les couches, l'égalité des températures et
des �ux aux interfaces nous permet d'écrire pour deux couches successives :
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[
θei
φei

]
=

[
Ai Bi

Ci Di

] [
θsi
φsi

]
(A.16)

soit encore pour n couches,

[
θe
φe

]
=

[
A B
C D

] [
θs
φs

]
avec

[
A B
C D

]
=

[
A1 B1

C1 D1

] [
A2 B2

C2 D2

]
...

[
An Bn

Cn Dn

]
L'un des intérêts majeurs du formalisme des quadripôles thermiques est ici mis

en évidence. Un système multicouche se traite par simple multiplication des matrices
associées.

Quadripôle associé à une résistance de contact

Dans cette représentation, les contacts entre deux couches peuvent être consi-
dérés comme imparfaits. Considérons le cas du transfert de chaleur à travers une
résistance thermique de contact Rc (Fig.A.2) :

Fig. A.2 � Prise en compte d'une résistance thermique de contact.

Le �ux de chaleur s'écrit :

ϕ =
Te(x=0) − Ts(x=0)

Rc

soit Te(x=0) = Rcϕ+ Ts(x=0) (A.17)

Dans l'espace de Laplace, cela se traduit par :

θe(x=0) = Rcϕ+ θs(x=0) (A.18)

Nous pouvons donc écrire la forme matricielle quadripôlaire :[
θei
φei

]
=

[
1 Rc

0 1

] [
θsi
φsi

]
(A.19)

Le schéma électrique équivalent est une résistance Rc montée en série (Fig.A.3c)
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a) b) c)

Fig. A.3 � Représentation des schémas électriques équivalents à a) un milieu semi-
in�ni, b) une couche à température uniforme c) une résistance thermique de contact.

Retour numérique de Laplace

La méthode utilisée est due à Favert-Stehfest et Woo. Connaissant l'ex-
pression analytique de la transformée de Laplace θ(p) d'une fonction T(t), nous en
déduisons la valeur numérique T(t), pour chaque temps t par la relation :

T (t) =
ln (2)

t

10∑
j=1

Viθ

(
jln (2)

t

)
, (A.20)

Les Vi sont les coe�cients suivants :

V1 = 0,0833333333 V6 = -236957,6129
V2 = -32,08333333 V7 = 375911,6923
V3 = 1279,000076 V8 = - 340071,6923
V4 = -15623,66689 V9 = 164062,5128
V5 = 84244,16946 V10 = -32812,50256

Cette méthode d'inversion a été testée sur des cas particuliers de problème ther-
mique. Dans tous les cas, l'écart relatif maximum avec la solution initiale est inférieur
à 10−5.
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Abstract

Boron nitride thin films were deposited on carbon fibres by chemical vapor deposition from the single source precursor tris(dimethylamino)borane
(TDMAB). Hydrogen was used as carrier gas and additional nitrogen was supplied in the form of ammonia. The heating of the substrate was
performed by Joule effect. Detailed TEM structural and chemical analyses reveal a meso-graphitic structure with a stoichiometric B/N ratio as
confirmed by Auger Electron Spectroscopy (AES). A penetration of carbon element from the fibre was observed in the BN layer close to the
interface.
© 2006 Elsevier Ltd. All rights reserved.

Keywords: TDMAB; Electron microscopy

1. Introduction

Hexagonal boron nitride (hex-BN) has recently received con-
siderable attention due to its remarkable properties such as
electrical resistivity, high thermal conductivity and chemical
inertness. One of the most significant applications is the use
of chemical vapour deposition (CVD) boron nitride as inter-
facial compliant material in thermostructural ceramic matrix
composites.1–3 At moderate temperature (700 ◦C), the presence
of a thin hex-BN film between the fibres and the matrix instead of
pyrolytic carbon improves the oxidation resistance in SiC-based
composite systems. A barrier against oxidation by formation
of B2O3 provides a better protection for fibres with the conse-
quence to maintain the integrity of the composites for a longer
duration under loading.3

The growth of hexagonal boron nitride thin film by CVD
process is usually carried out using the reaction of borontri-
halides such as BCl3 or BF3 with ammonia in excess relative
to the boron source. However, although this process results in

∗ Corresponding author.
E-mail address: lorrette@lcts.u-bordeaux1.fr (C. Lorrette).

the improvement of the interfacial properties of the composites,
hex-BN is expected to be poorly organized and isotropic with
the use of BCl3–NH3 gaseous system. In the case of BF3, it is
required to protect the fibres from a chemical gaseous attack.
An alternative to these conventional depositions is given by
the organoboron precursors such as tris(dimethylamino)borane
(TDMAB).4,5 This single source precursor, liquid to the room
temperature, contains both boron and nitrogen in the same
molecule. Furthermore, it is non-toxic, non-explosive and non-
corrosive for fibres or CVD device.

In this work, the feasibility of a deposition of hex-BN
thin coating on carbon fibres by low pressure CVD in
TDMAB/NH3/H2 gaseous system is reported. Chemical com-
position homogeneity of the coatings as well as detailed textural
and structural aspects were also studied.

2. Experimental procedure

2.1. Processing

BN films were deposited on XN05 fibres (isotropic ex-brai
carbon fibres produced by Nippon Graphite Fiber, average

0955-2219/$ – see front matter © 2006 Elsevier Ltd. All rights reserved.
doi:10.1016/j.jeurceramsoc.2006.10.010
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Fig. 1. CVD apparatus for BN processing (schematic)—heating by electrical
energy dispelling into the substrate (Joule effect).

diameter 10 �m). They were partly chosen for their good
mechanical resistance to high temperature. The precursor was
a commercially available TDMAB (Aldrich Chemical, 99%)
mixed with hydrogen that was used as a carrier gas. Processing
conditions came from a previous study.6 After flow rate
regulation at 15 sccm, hydrogen was passed through a bubbler
containing the liquid organoboron precursor maintained at a
constant temperature of 35 ◦C. TDMAB enriched carrier gas
was introduced in the vertical quartz chamber of the CVD
apparatus (Fig. 1). Ammonia was added to the gaseous system
with a nominal flow rate of 100 sccm in order to enhance
nitrogen source. According to Rohr et al.4 use of additional
nitrogen source is necessary to obtain stoichiometric BN films
and to reduce carbon contamination in the coating. All these
gases were delivered through a low pressure gas network
(0.3 bar), made up of stainless steel surrounded with heating
wire to prevent possible re-condensation of the precursor.

One of the main particularities of the CVD process described
in this work is given by the heating of the substrate. Contrary
to the classical processes that use a hot wall furnace with a
graphite susceptor, the heating was here ensured by the crossing
of a current directly through the fibres. This heating by Joule
Effect was possible due to the high electrical conductivity of the

Fig. 2. Low pressure deposit chamber with a carbon fibre heated at 1300 ◦C.

XN05 carbon fibres7 (Fig. 2). The temperature was monitored
by an optical bi-chromatic pyrometer and fixed at 1300 ◦C.

2.2. Characterization

2.2.1. Chemical composition and microstructure
The BN chemical composition of the deposits was quanti-

fied by Auger Electron Spectroscopy (AES, VG microlab 310
F) coupled with argon-ion etching. The analysis of the respec-
tive atomic percentage of each element (B, C, N and O) was
performed in depth profile after film etching with Ar+ for 6 min
to remove contaminants from the surface. AES surface scans
carried out on longitudinal sections of samples were reported as
well to closely observe the composition at the BN/fibre interface.

Texture and structure of the deposits were examined by trans-
mission electron microscopy (TEM) including bright and dark
field (BF, DF) modes, selected area electron diffraction (SAED)
and high-resolution (HR) mode. To ensure a correct accuracy,
TEM magnification has been calibrated using a gold standard
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Fig. 3. SEM observation of the BN film obtained after 80 min deposition.

(S135 from Agar Scientific) with a d(2 0 0) spacing equal to
0.204 nm. Investigations were made with a Philips CM30ST
microscope operating at 300 kV and equipped with a Gatan 666
Peels spectrometer. The results of analytical electron energy loss
spectroscopy (EELS) in the energy range of 0–600 eV were com-
pared with those of AES. GATAN EL/P program was used for
this quantitative analysis. Analyses were performed on a sample
batch obtained after 80 min deposition.

2.2.2. Sample preparation for TEM analyses
BN-coated fibres were thinned prior to the TEM observation

using the method described by Berger and Bunsell.8 A mesh of
fibres impregnated with an epoxy resin was stuck on a 3 mm
external diameter copper ring. Adjustment of fibres was carried
out using an optical microscope so that fibres were perfectly
aligned in contact with each other. The as-prepared sample was
then directly ion milled with a Gatan Dual ion mill (Model 600).
A beam of Ar+ sputtered the centre of the sample at an incidence
angle of 15◦ up to obtain a large region for observation.

3. Results and discussion

3.1. SEM observation and growth kinetic

A scanning electron microscopy observation (SEM, Hitachi
S4500 FEG) of the BN film produced under the processing con-
ditions mentioned above in 80 min is shown in Fig. 3. The carbon
fibres are seen to be perfectly surrounded by the BN deposit. For
short treatment times, low magnified image reveals a smooth
surface of the thin deposit with very small grain sizes. Further
growth of the BN layer results in a rather rough surface but
without preferential grain orientation or distribution. Absence of
flaws such as voids at the fibre/BN interface evidences a correct
bonding.

Fig. 4. BN growth kinetics in TDMAB/NH3/H2 gaseous system—variation of
the thickness of BN film with exposure time.

The thickness of the BN film deposited on the carbon fibre is
shown as a function of time in Fig. 4. For deposition times longer
40 min, thickness of the BN film increases linearly with time
(region I). Typically, one hour of treatment is sufficient to reach
a thickness of about 2 �m. For times shorter than 30 min (region
II), the process seems to require initial delay time before reaching
the stable regime. This result is consistent with the fact that NH3
is known at high temperatures and low pressures to slowly react
with the free carbon to produce a mixture of HCN and CH4.9

Lastly, SEM cross-section observations of the BN deposited
sample show a slight thickness gradient of the deposits all along
the fibres (55 mm) taken into account by the error bars on the
graph (Fig. 4) (<5%). That is linked to the thermal gradient
induced by the heat process during the experiment (about 25 ◦C).

3.2. AES examination

AES depth profile analyses were performed through the BN
deposits obtained at the end of different time exposures. Auger
spectra were drawn up following the carbon, oxygen, nitrogen
and boron elements. For the different examinations, the results
are similar to each other. The B/N atomic concentration ratio
has been found close to one within the deposits indicating a cor-
rect processing condition choice. The slight deficit in nitrogen as
suggested by the presented spectrum (Fig. 5a) for which deposi-
tion time was 40 min may come from preferential etching. The
high carbon content present in the inner regions of the deposit
due to the pollution decreases drastically as soon as the outer
surface of the BN layer is reached. It is however present within
the granular BN layer for a few nanometres. Oxygen is only
present as trace in the whole coating.

As for the BN/fibre interface, the analysed areas do not reveal
oxygen excess but show an undeniable penetration of the carbon
within the BN deposit. AES surface line scans carried out on
a sample prepared for the TEM analyses across the interface
report the observation (Fig. 5b). On this spectrum, the interface
is represented by the vertical interrupted line.
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Fig. 5. (a) AES depth profile analyses through the BN film deposited on 40 min
and (b) AES surface scan on the BN/fibre interface (sputter speed: 0.2 nm/s,
SiO2).

The contamination may be attributed to the parasite reaction
observed at the start of deposit between ammonia and substrate.
The exclusive high content carbon at the BN/fibre interface
refutes a possible origin from the TDMAB precursor.

3.3. TEM analyses

3.3.1. General overview
The low magnification BF images, an example of which is

given in Fig. 6, exhibit a wide distribution of crystallites. They
appear bent and randomly oriented with various sizes ranging
from one to a hundred nanometres. The large particles stay
nevertheless relatively scarce. The BN coating morphology is
described as a «fibrous morphology». Most of the grains have a
needle-like shape while being entangled with each other. Except

Fig. 6. BN coating BF micrograph (image).

for some agglomerates of crystallites, the layer seems homoge-
neous in its thickness.

The SAED patterns (Fig. 7) performed on the BN-coating
show the (0 0 0 2) and (0 0 0 4) typical rings of the hexagonal
BN structure. The (1 0 1̄ 0) and (1 0 1̄ 1) rings cannot be distin-
guished. The same holds for the (1 1 2̄ 0) and (1 1 2̄ 2) rings. They
are, respectively, indexed 10 and 11 bands. From the diameter of
the diffraction ring, lattice spacing associated with the (0 0 0 2)
crystal plan is deduced to be equal to 0.35 nm.

Furthermore, as evidenced by the circular and continuous
diffraction rings, an absence of texture is clearly observed in the
deposit.

Fig. 8 shows DF observations of the same area on two parts of
the selected (0 0 0 2) ring located at 90◦ from each other. In both
cases, the crystallites having the (0 0 0 2) planes oriented in the
Bragg conditions are numerous; it can be inferred from the shape
and the orientation of the crystallites that there is an orientation
relationship between the longitudinal axis of the crystallites and

Fig. 7. SAED pattern of the h-BN coating obtained on 0.8 �m selected area,
d-spacings are given in brackets.220
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Fig. 8. (a) (0 0 0 2) DF image of the BN coating and (b) (0 0 0 2) DF image of exactly the same area after a 90◦ rotation of the SAED pattern. The BN deposit/fibre
interface is located in the upper right corner of both images.

the (0 0 0 2) planes. At the same time, a study based on image
processing gives both size and shape valuation of the present
crystallites. The mean width and length are, respectively, equal
about 6 and 13 nm.

3.3.2. High resolution
The high resolution TEM image of the longitudinal section

of the deposit confirms that it is composed of elongated h-BN
crystallites whose long axis is parallel to the (0 0 0 2) plane. The
observed lattice fringes are characteristic of a good crystallisa-
tion degree (Fig. 9). They are however curved toward random
direction displaying a certain isotropy.

Fig. 9. HR-TEM image of a longitudinal section of the BN coating.

The degree of order in the hexagonal BN lattice is determined
by measuring the lattice interlayer spacing. In that way, d(0 0 0 2)
spacing has been measured on 40 different crystallites, spread
out on 7 independent images at the same magnification. Each
d-spacing is determined on a coherent domain corresponding
to the stacking of about 15 planes on average. Measurements
result in the high mean value of 0.347 ± 0.008 nm compared
with 0.330 nm for a highly ordered hexagonal BN structure.
This deviation expresses a turbostratic feature from the ceramic
signifying there is a two-dimensional ordering with atomic plan
disorientations. According to the classification of More et al.2

this d(0 0 0 2) spacing in the range of [0.340–0.355 nm] corre-
sponds to a meso-graphitic structure.

All the obtained values were also plotted as a function of the
coherence domain length Lc (Fig. 10). Obviously, the d(0 0 0 2)
spacing of larger crystallites tends toward a constant value close
to 0.34 nm in opposition to the broader distribution of the smaller
ones that seem to be more sensitive to the microstrain or plane
distortion than the larger ones. Besides, the observed difference

Fig. 10. BN-d(0 0 0 2) lattice spacing vs. the coherence length Lc. The dotted
line corresponds to the means value (0.348 Å).221
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Fig. 11. (a) HR-TEM image of a large BN crystallite. Enlargements reveal a
perfectly ordered area (right) and a faulted area (left), (b) HR-TEM image of a
faulted BN crystallite.

from a graphitic BN structure would be partly explained by the
presence of impurities (oxygen or carbon) in the unit cell. Per-
fectly crystallized hexagonal BN coexists with turbostratic BN.
That is illustrated in Fig. 11. The first HR image (Fig. 11a)
exhibits a large h-BN crystallite with a well-crystallized core as
evidenced by the straight fringes while the edge reveals some
defaults like dislocations and bent lattice fringes. The second
image (Fig. 11b) shows a faulted t-BN (turbostractic BN) grain
with wavy (0 0 0 2) lattice fringes and dislocations.

Of the same order, diffractograms obtained by numerical
Fast-Fourier Transformations (FFT) from TEM HR images
allow another type of sharp lattice fringes to be observed in
addition to the basal fringes (see Fig. 12). According to the cali-
bration, the inter-planar spacing measurement indicates 0.21 nm
that corresponds to the (1 0 1̄ 0) or (1 0 1̄ 1)planes of the h-BN
structure (d101̄0 = 0.216 nm and d101̄1 = 0.206 nm for perfect
h-BN). However, the angle of the corresponding lattice fringes
with the (0 0 0 2) lattice fringes equal to 74◦ lead to confirm the
(1 0 −1 1) plane (72◦ for the theoretical angle).

Fig. 12. Microdiffractograms (image) obtained by numerical fast Fourier trans-
form (FFT) from HR-TEM image.

3.4. EELS analyses

The interest of the present EELS analyses lies in the con-
firmation of the chemical composition homogeneity of the BN
deposit through a quantitative study. For that purpose, 20 spec-
tra have been recorded at various layer locations. Analyses were
performed in TEM imaging mode with an illuminated area of
100 nm.

As an example, the EELS spectra of BN coating obtained at
the end of 80 min is given in Fig. 13. It shows the two distinct
absorption peaks starting at 188 and 400 eV and correspond-
ing to the known K-shell ionization edges for boron (B–K) and
nitrogen (N–K), respectively. The fine structure examination
confirms the sp2 hybridization state typical of the hexagonal

Fig. 13. EELS spectrum from a hex-boron nitride sample obtained after 80 min
deposition.
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BN10 (a first sharp peak corresponding to the 1s → �* transition,
followed by a broader peak due to the 1s → �* transition).

All the analysed spectra suggest the same scheme with a few
exceptions. None of them detect oxygen contrary to the occa-
sional presence of the C–K edge in the analysed area. C/B ratio
stays nevertheless lower than 0.1 while the N/B ratio remains
very close to one, ranging from 0.83 to 1.05 with a mean value of
0.95 that is consistent with the previous AES analysis. Finally,
the great similarities between all the spectra seem to show a
homogenous BN both along the fibre and through the thickness
of the deposit.

4. Conclusion

The use of the TDMAB/NH3/H2 gaseous system for the syn-
thesis of hexagonal boron nitride by CVD process has been
demonstrated and discussed in this present study. BN was
deposited on carbon fibres with a controlled thickness in the
range 0.1–5 �m at 1300 ◦C. Due to the high resistivity of the
carbon, the heating was successfully performed by Joule effect
through the substrate.

From a chemical point of view, the combined results from
AES with EELS support the stoichiometry 1:1 between boron
and nitrogen. The BN/fibre interfaces analyses show a penetra-
tion of the carbon element within the deposit which probably
occurred at the start of the layer growth. The deposits appear to
be free of significant amounts of impurities.

As for the general microstructure, TEM analysis describes
the crystal as meso-graphitic hexagonal BN for which perfectly
organized BN coexists with a turbostratic form. Numerous elon-
gated and varied size crystallites were perceived within the layer
with (0 0 0 2) lattice fringes parallel to the long axis.

In conformity with previous works,11 the degree of order
could be certainly improved with a high temperature treatment
(beyond 2000 ◦C).
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Annexe D

Communication 2

Multiscale model for the e�ective thermal conductivity
computation of strati�ed woven fabric composite materials

12th European Conference on Composite Materials

Biarritz, 29 août - 1er septembre 2006
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