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Résumé de la thése

Cette étude concerne I’analyse des transferts thermiques au sein de matériaux composites a matrice
polymeére ou métallique rendus bons conducteurs de chaleur par 1’ajout d’inclusions conductrices. Un
des points clés de leur ¢élaboration est la maitrise de la résistance thermique d’interface R; entre
inclusion et matrice. Cependant, les mesures locales de R; constituent toujours un challenge en raison
des faibles sensibilités a R; et de la faible taille des inclusions.

Un dispositif de mesure de R; entre des fils tendus de nickel (assimilables a des fibres) de quelques
dizaines de microns de diametre et une matrice polymere a été mis au point. La mesure de la
température du fil chauffant associée a un modele thermique a permis d’obtenir, pour différents
diametres de fil et températures, des valeurs de R; comprises entre 0,1.107 et 1,7.10° m’K/W et ceci,
pour des résines thermodurcissables (époxy) et thermoplastiques (EVA, PP). Certaines mesures de R;
ont été validées en utilisant un modele thermoélastique.

Un second dispositif a micro-échelle a ét€ mis au point dans le but de mesurer R; entre inclusion et
matrice dans un composite en cuivre avec des inclusions sphériques de carbone vitreux. L’excitation
thermique est réalisée a 1’aide d’un faisceau laser modulé et la température est relevée a 1’aide d’une
microsonde originale constituée d’un thermocouple semi-intrinséque. Finalement, une procédure
d’estimation utilisant un mod¢le thermique mono-inclusion a permis d’obtenir une premiére valeur de
R; de 6,1.10° m*K/W. Une étude numérique 3D en régime périodique établi a de plus été réalisée afin
d’¢tudier I’effet de la proximité d’autres inclusions sur les valeurs de R; estimées.

Title and abstract of the thesis
“Analysis of the thermal interface resistance between particle and matrix in thermal conductive
composites — Application to polymer matrix or metal matrix composites”

The addition of thermally conductive particles is an effective way to increase thermal conductivity
of polymers or to reduce thermal expansion coefficient of metals. For highly filled composites and
therefore for a high effective thermal conductivity, the heat transfer at the matrix/particle interface
becomes a key point to obtain further improvement. However the thermal interface resistance R;
between particles and matrix is difficult to measure because of the low sensitivity to R; and because of
the small size of the particles.

A setup has been developed to measure R; between nickel wires (fiber-like particle) of a few tens
microns diameter and a polymer matrix. The temperature measurement of the heating wire associated
with a thermal model allowed to estimate values of R; between 0.1 10° and 1.7 10° m*K/W and this
for various wire diameters, temperatures and polymer matrix (thermoset: epoxy, thermoplastics: EVA
and PP). Some R; measurements have been validated using a thermo-elastic model.

Another method based on a homemade thermal microscope was developed in order to measure R;
between particle and matrix in a copper matrix composite with spherical glassy carbon particles. A 3D
numerical model in steady periodic regime was developed to study the effect of other particles in the
vicinity on the estimated R; values. The thermal excitation is performed using a modulated laser beam
and the temperature is measured using a novel microprobe which consists of a semi-intrinsic
thermocouple. Finally, an estimation procedure using a mono-inclusion thermal model was performed
and a first value of R; of 6.1 10”° m’K/W was obtained.

Mots-clés : résistance thermique d’interface, résistance thermique de contact, conductivité thermique
effective, micro-thermique, polymere chargé, composite a matrice polymére — PMCs, composite a
matrice métallique — MMC:s.
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a diffusivité thermique m”s”
c capacité thermique Jkg' K!
r rayon de I’inclusion pm
L longueur du fil mm
R; résistance thermique d’interface m> KW'
\Y tension de déséquilibre \Y
U tension d’alimentation \Y
Py puissance ¢lectrique W
p parameétre de Laplace
L;, K fonctions de Bessel d’ordre |
V4 impédance complexe KW'
u déplacement pum
q densité de flux du laser W.m™
h coefficient d’échange W.m?>K!
E ¢cartement um
M distance interface/point de mesure pum
S surface m?
Symboles grecs
Symbole Désignation Unités
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) résidu °C
€ erreur avec intervalle de confiance a 95% %
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A conductivité thermique W.m"' K
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'6’9'59);_]’%<-°

masse volumique

coefficient de Poisson

température moyenne expérimentale
température moyenne analytique
température moyenne complexe
flux

densité de flux

Indices et exposants

Symbole
Ni

P

cp

EVA
PP

1

]

RMS

eff

Désignation

fil de nickel

polymeére

matrice époxy
éthyleéne-acétate de vinyle
polypropyléne

initial(e)

indice temporel

Root Mean Square
transversale

effective
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Le développement des technologies liées a 1’industrie des matériaux composites est depuis
plusieurs décennies en plein essor, et il se caractérise notamment par I’émergence de
nouvelles familles de matériaux. De tels progrés sont majoritairement issus d’applications
spécifiques, et découlent en particulier de demandes liées a I’amélioration des performances

des systémes industriels, civils et militaires.

La famille de matériaux qui a retenu toute notre attention est celle des composites bons
conducteurs de chaleur. En effet, ils sont de plus en plus utilisés, notamment grace au
développement des industries de la télécommunication et de I’informatique. De nombreuses
applications industrielles et commerciales sont de nos jours associées a ces matériaux, on peut
ainsi citer des secteurs comme les transports avec les trains, les voitures (échangeur de
chaleur, capot moteur, piles a combustible, les véhicules électriques), 1’électronique et
I’¢électrotechnique (composants, €lectrodes, drains thermiques, circuits imprimés), I’industrie
du packaging, les secteurs de pointe comme |’aérospatiale (les avions, les antennes, les

navettes spatiales), et également I’industrie du batiment.

Rappelons que I’on peut définir un matériau composite comme étant 1’assemblage de deux
(comme la plupart des composites) ou plusieurs matériaux destiné¢ a améliorer les propriétés
thermophysiques du matériau principal, la matrice. Dans le cas des composites bons
conducteurs de chaleur, on cherche a associer les propriétés des deux phases, inclusions et
matrice, pour conférer a I’ensemble des propriétés thermophysiques spécifiques,
principalement une meilleure conductivité thermique. On peut aussi parfois trouver d’autres
propriétés cibles, comme le coefficient de dilatation thermique par exemple, ou bien la

densité.

Parmi les différentes sous-familles de composites bons conducteurs de chaleur, nous en
avons sélectionné deux, les PMCs et les MMCs, qui sont destinées a des applications a
température restant dans une gamme proche de I’ambiant. En effet, depuis les années 1940, le

développement de 1’industrie pétroliére a engendré un essor considérable des composites
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constitués de maticres plastiques (PMCs). De tels matériaux sont aujourd’hui couramment
utilisés et ne cessent d’étre améliorés, a fortiori pour ce qui est de I’augmentation de la
conductivité effective, point faible des polymeéres. La seconde catégorie concerne les
matériaux composites a matrice métallique (MMCs), ils apparaissent environ vers les années
1970 (méme si de nombreux essais et prototypes sont antérieurs a cette date). Cette industrie
est donc elle aussi trés jeune, mais on s’est rapidement apercu de 1’étendue de ce type de
matériaux, avec I’apparition de demandes nouvelles liées a la recherche de propriétés

spécifiques notamment sur le plan thermique.

Les améliorations de ces matériaux sont fortement liées aux facteurs qui rentrent en
compte dans leur conception et leur fabrication, facteurs qui ont une influence majeure sur les
propriétés finales. On reléve dans un premier temps des facteurs inhérents aux matériaux
constituant le composite, a savoir leur nature, leur taille, leur forme, etc., cependant il faut de
plus tenir compte de facteurs externes comme par exemple les procédés de fabrication, les
conditions de mise en ceuvre (température, pression)... On se rend compte finalement que des
matériaux de type PMCs n’ont pas encore aujourd’hui des performances thermiques, ce qui
restreint leur utilisation généralisée dans 1’industrie. En effet, les polymeéres non chargés ont
une conductivité entre 0,15 et 0,3 W.m'K!. Comme le montre ultérieurement notre étude
bibliographique, il apparait qu’en incorporant des charges conductrices, 1’augmentation de la
conductivité thermique n’est que d’un facteur 10, c'est-a-dire jusqu’a 2 4 3 W.m 'K avec des
taux de charge tres €levés avoisinant parfois 50% en masse. Des gains d’un facteur 20 a 30
permettrait d’obtenir des conductivités effectives de I’ordre de 6 W.m 'K et justifierait leur

emploi dans un certain nombre d’applications.

Certains travaux de la littérature montrent que dans les composites bons conducteurs de
chaleur, quels qu’ils soient, le contact entre inclusions et matrice joue un rdle important
surtout pour des taux de charge élevés, c'est-a-dire lorsque le rapport surface/volume des
inclusions devient élevé. On retrouve dans la littérature des travaux sur la mesure de la
conductivité effective des composites, mesures qui associées a des modeles thermiques
permettent de déterminer la résistance thermique d’interface R; en présupposent cependant
une microstructure donnée. Si ’on veut mieux maitriser les résistances thermiques aux
interfaces au sein des matériaux composites, il faut étre capable d’effectuer des mesures a

I’échelle locale, i.e. a I’échelle des inclusions, et ce notamment afin de pouvoir étudier 1’effet
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d’éventuels traitements de surface sur les inclusions ou 1’ajout de surfactant dans la matrice

polymere.

La raison principale qui explique le peu de travaux liés a la résistance thermique
d’interface inclusion/matrice que ’on trouve dans la littérature est la grande difficulté qui
réside dans la réalisation de telles mesures. En effet, la taille des inclusions (quelques microns
a quelques centaines de microns) nécessite la mise en ceuvre de moyens expérimentaux

adaptés aux petites échelles associés a une métrologie trés performante.

L’objectif majeur de cette thése est I’analyse de la résistance thermique d’interface
inclusion/matrice dans les composites bons conducteurs de chaleur. En fait, les travaux
effectués ont permis de mener a bien un ensemble de cinq objectifs concernant d’une part les

techniques de mesure de R; et d’autre part 1’effet de différents facteurs sur la valeur de R;.
Sur le plan des techniques de mesures, il s’agira au cours de cette thése de :

1. mettre au point un dispositif de mesure de résistance thermique d’interface (R;) avec une

technique éprouvée.
La résistance thermique d’interface est difficile a mesurer avec des dispositifs de type
microscope thermique. Cependant, les progres récents avec des dispositifs a micro-échelle
adaptés permettent d’ores et déja d’obtenir des mesures. Celles-ci nécessitent néanmoins
d’étre validées. Une technique de type fil chaud associée a une procédure d’estimation de
parametres et en maitrisant tous les nombreux aspects métrologiques (problemes de
sensibilité, biais de mesure, calcul d’erreur) sera développée afin de mesurer les valeurs
de R; entre une matrice polymere et des fils métalliques de diamétre de [’ordre de quelques
dizaines de microns. Ces mesures correspondent, et se limitent, au cas des fibres
(apparentées ici a des fils). L’intérét est d’obtenir ainsi des mesures fiables avec une
technique éprouvée.

2. mettre au point un dispositif de mesure de R; a micro-échelle.
Lors de travaux précédents au Laboratoire de Thermocinétique de Nantes, un dispositif de
mesure de résistance thermique d’interface avait été mis au point en développant une
microsonde thermique assurant de tres faibles résistances de contact parasites, Dupuis [1].

Des mesures de R; a micro-échelle avaient été obtenues dans un polymere thermoplastique
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comportant des inclusions en aluminium dont ['une était chauffée par un faisceau laser
modulé. Il s’agira de continuer a développer cette méthode de mesure a micro-échelle en
["appliquant au cas des composites a matrice métallique. De plus faibles valeurs de R; sont
attendues cependant, les valeurs de résistance de contact parasites entre sonde et matrice
devraient étre également diminuées (mesure par thermocouple semi-intrinseque) et par
ailleurs le contraste thermique (sensibilit¢e a la mesure de R;) devrait étre améliore en
raison de la conductivité plus importante de la matrice. Par ailleurs, les travaux de Dupuis
n’utilisait que des modeles thermiques mono-inclusions lors de la mesure locale de R;.
Dans ce travail, on a utilisé un modele numérique 3D a plusieurs inclusions et ceci en
régime périodique établi en utilisant des grandeurs complexes. Ceci permet d’estimer les
biais de mesure dus a la présence d’inclusions dans le voisinage de celle qui est chauffée

par le faisceau laser.
Sur le plan des mesures de résistance thermique d’interface en tant que telles, il s’agira de :
3. mesurer I’effet du diamétre des inclusions sur la valeur de R;.

Dans le domaine des matériaux composites, la mise au point de modeéles thermiques de
prédiction de la conduction effective nécessite la connaissance des résistances thermiques
d’interface entre phases, notamment lorsque la conductivité effective devient typiquement
plus de trois fois supérieure a celle de la matrice. Or, on constate que dans les modeles
thermiques prenant en compte R, on ne tient pas compte de [’effet de la taille des
inclusions sur R;, ceci est di bien sur a la difficulté d’obtenir des mesures de R;. Dans le
cadre de ce travail, et avec notamment le dispositif de mesure de type fil chaud développé,

on cherchera a étudier la dépendance de R; avec la taille des inclusions.
4. mesurer la dépendance de la R; avec la température.

Les composites bons conducteurs de chaleur sont destinés a étre utilisés dans des
assemblages avec des gradients de température. Il est ainsi intéressant d’étudier [’effet de
la température sur les résistances thermiques d’interface entre inclusion et matrice. Sur le

plan expérimental, il suffira de thermaliser [’échantillon a analyser.

5. effectuer ces mesures avec deux familles de polymeére (thermoplastique et

thermodurcissable).

Les résines thermodurcissables et thermoplastiques ont des conditions de fabrication tres
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différentes, notamment la température de mise en forme, qui est tres élevée pour les
thermoplastiques (150 a 200°C) et supérieure a leur température d utilisation. Ce n’est
pas toujours le cas des résines thermodurcissables. Il en résulte des conditions de contact
inclusion/matrice tres différentes avec en particulier lors du chauffage du composite avec

une résine époxy, un decollement du polymere autour des inclusions métalliques.
6. tenter de valider les mesures de R,.

11 est possible de valider des résultats expérimentaux de deux manieres différentes, soit en
les comparant avec les résultats de modeles analytiques lorsqu’il en existe, ou bien en
ayant recours a plusieurs dispositifs expérimentaux capables d’effectuer le méme type de
mesure mais avec des méthodes différentes. Afin de valider [’effet de la température sur R;
dans le cas de la résine thermodurcissable utilisée, nous effectuerons une étude

thermoélastique analytique pour vérifier les résultats expérimentaux.

Ce manuscrit se divise en trois chapitres. Dans le premier chapitre, nous présenterons une
¢tude bibliographique dédiée a la réalisation de matériaux composites bons conducteurs de
chaleur. Nous nous intéresserons aux deux familles principales de ces matériaux, les PMCs et
les MMCs, matériaux composites a matrice respectivement polymere et métallique, et aux
modeles thermiques permettant de prédire leur conductivité thermique effective. Une seconde

. - . . ,.
partie mettra en exergue l’importance de la résistance thermique d’interface dans les
composites et s’intéressera aux dispositifs de microscopie thermique permettant sa mesure,

ainsi qu’aux principaux résultats de mesure de R; issus de la littérature.

Le deuxiéme chapitre sera consacré a la mise au point d’un dispositif de mesure de R,
associé a une procédure d’estimation de paramétres, entre des fils métalliques et une matrice
en polymere (résine thermodurcissable ou thermoplastique). Le principe de mesure, ainsi que
le mod¢le thermique développé a 1’aide de la méthode des quadripoles et les différents
¢léments du dispositif expérimental y seront détaillés. Un intérét tout particulier sera porté sur
la métrologie associée au dispositif, avec notamment une étude de la sensibilité de la
température aux parametres estimés, I’étude des biais de mesures et un calcul d’erreur sur les
parameétres estimés. Les principaux résultats tels que la dépendance de R; avec la taille des fils

et la température initiale seront étudiés et discutés.
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Finalement, nous consacrerons un dernier chapitre sur le développement d’un dispositif
expérimental de mesure R; entre inclusion et matrice a micro-échelle dans des matériaux
composites a matrice métallique. Des premicres mesures seront réalisées entre des inclusions
sphériques de carbone dans une matrice en cuivre a 1’aide d’une microsonde semi-intrinséque.
La résolution d’un mod¢le thermique 3D par ¢léments finis sera notamment proposée dans le
but d’étudier le plus fidélement possible I’effet de la proximité d’autres inclusions sur la

mesure de R; entre une inclusion et la matrice.

Enfin nous conclurons ce document en faisant la synthése des travaux réalisés et en

évoquant les travaux futurs et les perspectives de recherche.
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CHAPITRE 1

Etat de art sur la réalisation de
matériaux composites bons conducteurs de
chaleur et sur ’analyse de la résistance
thermique d’interface inclusion/matrice

Ce chapitre vise a introduire le contexte dans lequel s’est effectué cette these, a savoir la
conception et la mise au point de matériaux composites bons conducteurs de chaleur. Dans la
premiere partie, nous nous intéresserons aux aspects conception, fabrication et applications de ces
mateériaux, en définissant notamment les types de composites étudiés, ainsi qu’aux differents facteurs
influencant la conductivité thermique effective. Nous discuterons brievement des modeles thermiques
qui ont été développés dans le but de prédire les propriétés thermophysiques des matériaux

hétérogenes, et notamment de ceux qui prennent en compte une résistance thermique d’interface.

Dans la seconde partie, nous insisterons sur l’'importance de la résistance thermique d’interface,
R, qui est un des facteurs clés de la mise au point des composites bons conducteurs de chaleur.
Finalement, une étude bibliographique portera sur les diverses méthodes utilisées pour obtenir la
résistance thermique d’interface entre inclusion et matrice. On présentera notamment les résultats

obtenus par mesure de conductivité effective ou par des techniques de type microscopie thermique.
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I.1. Reéalisation de matériaux composites bons

conducteurs de chaleur

La définition d’un matériau composite est somme toute assez large, et peut étre énoncée
comme ¢tant I’assemblage de deux ou plusieurs matériaux destiné a améliorer ou rectifier un
défaut d’un élément structurel spécifique — Kelly [2]. Une autre définition plus large,
proposée par Evans et al. [3], définit un composite comme étant le mélange de deux ou
plusieurs phases, qui ont été intimement liées entre elles a une échelle suffisamment petite

pour que le résultat soit considéré comme étant un matériau a part entiere.

On retrouve de nombreuses études sur les matériaux composites et leurs propriétés
thermophysiques, la grande partie de ces travaux s’intéressant plutot aux aspects mécaniques
(résistance a la rupture, adhésion, résistance aux chocs et aux fissures, résistance a la
fatigue...) Kelly [2], Wen [4], Neubauer et al. [5], Guo et al. [6]. Certains auteurs se sont
quant a eux intéressés a 1’aspect thermique — De Araujo et Rosenberg [7], Bhattacharya et
Chaklader [8], Srivastava et Singh [9], Luo et al. [10], Hanada et al. [11] — thermomécanique
— Barber [12], [13], McGrath et al. [14] — ou encore thermoélectrique — Mamunya et al. [15],
Boudenne et al. [16] — ces travaux étant destinés a la conception de matériaux composites que
I’on qualifie de « bons conducteurs de chaleur ». Cette famille de composites est assez jeune,
sa naissance est a relier avec I’essor de I'industrie de la plasturgie et le développement de
secteurs de pointe comme 1’aérospatiale ou la microélectronique. On distingue de nos jours
quatre grandes familles de composites dans le domaine des composites « bons conducteurs de

chaleur » — Zweben [17] :

» Les composites a matrice polymere : PMCs (Polymer Matrix Composites)
» Les composites a matrice métallique : MMCs (Metal Matrix Composites)
» Les composites a matrice céramique : CMCs (Ceramic Matrix Composites)

» Les composites carbone/carbone : CCCs (Carbon/Carbon Composites)

Les deux derniers types de composites (CMCs et CCCs) ne seront pas évoqués par la suite.
Ils sont plutot dédiés a des utilisations a température élevée et sortent du cadre de cette these,
I’analyse thermique des interfaces inclusion/matrice étant déja en soi une problématique

difficile a une température proche de 1’ambiant. Ainsi, dans ce qui suit, on présentera les
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travaux relatifs a la réalisation de composites de type PMCs ou MMCs avec la recherche
d’une conductivité¢ effective élevée et de plus éventuellement la recherche d’un faible

coefficient de dilatation thermique.

I.1.1. Matériaux composites a matrice polymere (PMCs)

[.L1.1.1.  Généralités

Les matériaux plastiques sont largement employés dans de nombreuses applications
industrielles du fait de leur facilité de mise en forme, de leur faible densité et de leur coit
modéré. Une restriction a leur utilisation est leur faible conductivité thermique. L’idée de
mélanger plusieurs matériaux', afin de réaliser un composite, permet de réunir en un seul
matériau les caractéristiques des différents constituants. Ainsi, le mélange d’un polymere et
d’un métal peut par exemple, sous certaines conditions, combiner les propriétés avantageuses

de la conduction de la chaleur pour le métal et de la résistance au choc pour le polymére.

Les domaines industriels concernés par le développement de ces matériaux sont nombreux,
on peut citer entre autres 1’automobile (échangeur de chaleur, capot moteur, piles a
combustible, les véhicules électriques), 1’électronique et 1’¢électrotechnique (composants,
¢lectrodes, drains thermiques, circuits imprimés), I’industrie du packaging, et dans des
secteurs de pointe comme ’aéronautique et I’aérospatiale (les avions, les antennes, les

navettes spatiales) — Zweben [17].

Il existe un nombre relativement important de travaux dédiés aux polymeéres chargés
conducteurs de chaleur dont notamment quelques ouvrages : Bhattacharya [18], Enikolopyan
[19], Miles et Rostami [20], Rothon [21], Godovsky et Privalko [22] et ceci principalement
dans les années 1985 a 1995. On a pu se rendre compte que la difficulté de réaliser des
polymeéres conducteurs de chaleur dépend de la nature du matériau de base et croit dans

’ordre suivant: encres, adhésifs, mastics, caoutchoucs, thermodurcissables et

' Une alternative a D’ajout de particules conductrices dans le plastique consiste & rendre les polyméres
intrinséquement conducteurs en créant dans leur molécule des groupes d’atomes qui délocalisent les électrons et
les rendent mobiles le long de la chaine de polymére. Mais pour des raisons notamment de coit et de stabilité
dans le temps, ces matériaux sont finalement trés peu utilisés.
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thermoplastiques. Les cinq premicres classes de polymeres thermiquement conducteurs sont
technologiquement matures, la derniére est encore au stade de développement. Nous nous
sommes focalisés sur les deux derniéres catégories, les thermoplastiques et les

thermodurcissables dont la production en volume est majoritaire au sein des polymeéres.

I.1.1.2. Les matrices : thermoplastiques ou thermodurcissables

Dans la littérature, on trouve plusieurs réalisations de polymeéres bons conducteurs de
chaleur. Les deux tableaux suivants présentent les conductivités thermiques obtenues avec des

composites a matrice respectivement thermoplastique et thermodurcissable.

Tableau I-1 : Conductivité thermique transversale effective A, i de quelques thermoplastiques chargés
conducteurs de chaleur — Garnier [23]

Matrice Charge Taille  charge At eff
Guwd WK (ho/ WK O™ %vol. wam'K Ref.

PE (0,26) graphite (210) poudre 12 30 1,8 Agari [24]
PE (0,26) Cu (390) poudre 33 30 1,25 Agari [24]
PE (0,26) Al,O5 (33) poudre  9a65 33 0,75 Agari [24]
PP (0,26) Al (220) fibre  100/1250 15 0,72 Bigg [25]
PP (0,26) Al (220) fibre 100/1250 18,3 2,2 Bigg [25]
PE (0,47) CaCo05 (4,7)  poudre 18,5 47 1,25 Barta [26]
PC (0,19) C(210) fibre  8/3000 44 0,5 Srivastava [9]
PE (0,50) Al (220) poudre 40 a 80 33 3,6 Tavman [27]
PC (0,2) VGCEF (20) fibre 0,2/50 13 0,3 Macedo [28]
PP (0,2) VGCEF (20) fibre 0,2/50 15 1,8 Macedo [28]
PP (0,2) PAN (17) fibre 7/200 15 1,1 Macedo [28]

PBT (0,24) Al (160) fibre  90/2000 45 2,2 Dupuis [1]

PC-polycarbonate, PE-polyéthyléne, PP-polypropyléne, PAN-polyacrylonitrile,
VGCF-vapor grown carbon fibers, PBT-polybutyléne terephtalate

Comme on le verra dans la section suivante, les conductivités effectives transversales
dépendent de nombreux facteurs, d’ou la relative dispersion des résultats. Néanmoins, on peut
constater que le facteur d’augmentation de la conductivité par rapport a la matrice reste
inférieur a 10 avec une conductivité effective de seulement quelques W.m'K™'. Des progrés

sont nécessaires pour justifier ’emploi de ce type de composite lorsqu’un bon transfert
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thermique est requis. L’amélioration du contact entre inclusion et matrice est notamment une

des voies possibles d’amélioration.

Tableau I-2 : Conductivité thermique transversale effective A, .; de quelques thermodurcissables
chargés conducteurs de chaleur — Bigg [25]

Matrice .
Charge Taille charge At eff
K F - Ref.
(Aom/ ‘i‘;'m K awwmx ™ im %vol. WK ¢
Epoxy (0,244) Cu (383) sphere 100 40,8 0,82 De Araujo [7]
Epoxy (0,244) Cu (383) sphere 100 57,7 1,37 De Araujo [7]
Epoxy (0,244) Cu (383) sphére 46 39,1 0,86 De Araujo [29]
Epoxy (0,244) Cu (383) sphére 46 55,2 1,36 De Araujo [29]
Epoxy (0,244) Ag (420) sphére 27 55,7 1,33 De Araujo [30]
Epoxy (0,244) Au (315) sphére 37 50 1,36 De Araujo [30]
Epoxy (0,244) Ac(lfg g;ox sphere 92 56,7 1,27 De Araujo [7]

Epoxy (0,152) Al (220) sphére 2 37,7 0,66 Nieberlein[31],[32]
Caoutchouc

silicone (0,189) Al (220) sphére 1200 27 0,41 Hamilton [33]
Epoxy (0,244) Etain (61,7) sphére 46 54,2 1,33 De Araujo [7]
Epoxy (0,152) Al (220) fibre - 29,8 0,50 Katz [34]

[.1.1.3.  Facteurs affectant la conductivité thermique effective

La conception et la mise au point de composites bons conducteurs de chaleur sont
principalement conditionnées par le choix des éléments structurels, matrice et charges. Les
charges utilisées dans ces types de composites sont généralement constituées de particules de
noir de carbone ou de métal (aluminium, argent, nickel, or...), éventuellement des fibres de
carbone ou de métal, par exemple d'aluminium, de cuivre (voir Tableau I-1). Les propriétés
du composite ainsi formé ne dépendent pas seulement de la nature de ces particules, mais
aussi des interactions particules/matrice et bien évidemment de la nature de la matrice elle-
méme. Il faut a ce titre distinguer, sur certains aspects, les deux familles de composites bons
conducteurs de chaleur que nous avons étudiées, a savoir les MMCs et les PMCs. En effet, les
types de matrice de ces deux familles different de part leurs gammes de propriétés

thermophysiques et les procédés de fabrication et de mise en forme utilisés.

Ecole Polytechnique de 1’Université de Nantes Page |41



Page |42 CHAPITRE 1

On peut ainsi, dans un premier temps et d’une manicre globale, classer les facteurs
influant sur la conductivité transversale effective A, .y de ces composites bons conducteurs de

chaleur, et ce en trois catégories :

» la nature de la matrice,
» lanature, la taille, la forme et la fraction volumique des inclusions et,

» le procédé de fabrication.

Notons que dans le cas des PMCs, le troisiéme point (fabrication) peut étre scindé en deux

catégories influant sur les propriétés du composite qui sont :

» les conditions de mise en ceuvre (intensité du mélangeage, température...) et,

» la mise en forme (procédé de moulage, forme de la buse d’injection).

Certains facteurs sont limités par des considérations économiques (nature des inclusions et
de la matrice), structurelles (encombrement, résistance) ou encore fonctionnelles (conductivité
¢lectrique, résistance a la corrosion). A ce titre, lors de la création d’un composite, on cherche
a corriger certains défauts de la matrice, en veillant a ne pas dégrader les propriétés originelles
de celle-ci. Par exemple, dans le cas des PMCs, on cherchera a conserver les bonnes
propriétés mécaniques (résistance aux chocs), la bonne tenue aux attaques chimiques ou
encore a assurer une faible densité. Il faut donc essayer autant que possible de travailler avec

des fractions volumiques de charges assez faibles afin de ne pas dénaturer la matrice.

Finalement, afin d’obtenir un composite bon conducteur de chaleur avec une A, élevée, il

ressort de la bibliographie un certain nombre de pistes, dont :

» les charges métalliques sont préférables, elles permettent d’obtenir les composites
avec a la fois les plus fortes valeurs de conductivité thermique et électrique —
Sussman [35] ;

» une conductivité de la charge plus de cent fois supérieure a celle de la matrice
n’apporte pas d’améliorations significatives a la conductivité effective du
composite — Bigg [36] ;

» Dinclusion devrait avoir (par ordre de préférence) une forme de type : agrégat,
fibre, ruban, plaquette (« flake »), poudre ;

» la charge devrait étre de type polydisperse — Miller [37] ;

» la durée et ’intensité de mélangeage doivent avoir des valeurs intermédiaires, afin
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d’obtenir un mélange uniforme sans briser ou déformer les inclusions — Bigg [38].

» de meilleurs résultats sont obtenus avec le mélange de deux polyméres non
miscibles entre eux, la charge (notamment le noir de carbone) étant dispersée a
I’interface ou au sein d’un des deux polymeéres — Sumita et al. [39] ;

» D’emploi de tensioactifs ou de traitements de surface permet d’améliorer les
propriétés mécaniques et la conductivité électrique des thermoplastiques chargés —
Bigg et Bradbury [40], DiBenedetto [41], Bourban et al. [42] — et est susceptible
d’accroitre A, ¢p;

» la taille des inclusions peut avoir un effet sur A, notamment via I’influence de la
résistance thermique de contact inclusion/matrice — Hasselman et Johnson [43],
Every et al. [44], Hasselman et Donaldson [45], Cheng et Torquato [46] ;

» les transferts thermiques dépendent de la nature de I’interface inclusion/matrice a
fortiori a taux de charge ¢levé — Hartmann et al. [47], Dupuis et al. [48],

Duschlbauer et al. [49], Jiajun et Xiao-Su [50], Filip et al. [51].

[.1.2. Matériaux composites a matrice métallique (MMCs)

[.1.2.1.  Définition des matériaux composites a matrice métallique

Le développement des MMCs est en grande partie issu du domaine militaire — Miracle
[52]. Une définition de ces matériaux qui soit a la fois simple, claire et admise par la
communauté scientifique n’existe pas, pour la bonne raison que 1’on peut parler de MMCs
pour une grande variété de matériaux tels que les alliages eutectiques a solidification orientée,
les alliages renforcés par dispersion d’oxyde, les alliages eutectiques forgés de type Al-Si, les
aciers perlitiques, les alliages lamellaires a deux phases (gamma TiAl)... Evans [3] définit un
MMC comme une association physique de plusieurs matériaux et considére notamment que le
renfort doit étre clairement inventorié¢ dans I’historique du procédé de fabrication. Il est alors
possible d’inclure parmi les MMCs des composites métal-métal comme par exemple Cu-Mo
ou Cu-W, et tous les métaux a renfort (carbone, SiC, diamant...). Par contre des matériaux
comme les alliages eutectiques, ou les aciers forgés sont alors exclus puisque les différentes

phases sont issues d’un matériau homogene et naissent de la solidification, la précipitation ou
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encore les traitements thermiques qui en ont lieu.

[.1.2.2.  Conductivités thermiques de composites a matrice
métallique

De nombreuses applications actuelles comme les transports (voiture, train), 1’énergie,
I’aérospatiale, I’industrie du batiment, etc., ont été favorisées pas les propriétés fonctionnelles
de ces matériaux, en particulier les propriétés mécaniques (dureté, limites €lastiques, limite a
la rupture, résistance accrue a la fatigue) mais aussi les bonnes propriétés thermiques et les
caractéristiques ¢électriques — Miracle [52]. Ainsi, aujourd’hui une grande diversité de MMCs

ont vu le jour, voir Tableau I-3.

Tableau I-3 : Propriétés de MMCs a forte conductivité thermique et faible coefficient de dilatation —

Zweben [53]
: Apefr™ Atef™* a
Matrice Forme de charge WK WK K
Aluminium - 218 218 23
Cuivre - 400 400 17
Diamant CVD' - 1100-1800 1100-1800 1-2
HOPG” - 1300-1700 10-25 -1
Graphite naturel - 150-500 6-10 -
Tungsten Cuivre 157-190 157-190 5,7-8.3
Cuivre Fibre Carbone 300 200 6,5-9,5
Cuivre Particule SiC 320 320 7-10,9
Cuivre Fibre Carbone 400-420 200 0,5-16
Aluminium Graphite flake’ 400-600 80-110 4,5-5
Aluminium Particule Diamant 550-600 550-600 7-7,5
Aluminium Particules Diamant et SiC 575 575 5,5
Cuivre Particule Diamant 600-1200 600-1200 5.8
Cobalt Particule Diamant >600 >600 3
Argent Particule Diamant 400-600 400-600 5,8
Magnésium Particule Diamant 550 550 8

*Aieg - cond. th. eff. dans la direction des particules - ** A, .5 cond. th. eff. transversale

! Chemical Vapor Deposition

2 Highly-Oriented Pyrolytic Graphite

3 Un flake est un type d’inclusion qui se présente sous forme de morceaux fins et plats, en lamelles, en général de
forme rectangulaire.
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Méme si les principaux MMCs sont fabriqués a base d’aluminium (70% du marché) ou de
cuivre (25% du marché), on peut aussi trouver dans I’industrie d’autres métaux
couramment utilisés : Ag, Be, Co, Fe, Mg, Ni, Ti — [54], Rittner [55] et [56]. Les renforts
associés les plus utilisés sont nombreux ; méme si en volume les plus importants sont les SiC,
ALOj; et TiC, on peut fréquemment trouver les renforts suivants : B4C, BeO, C, graphite, Mo,

NbC, TaC, TiB, TiBl,, W et WC — Rittner [55].

[.1.2.3. Procédés de fabrication

Les procédés d’obtention des composites a matrice métallique sont assez complexes et
dépendent de leur type. La majeure partie des MMCs est de type homogene (alliages, aciers
eutectiques), c'est-a-dire qu’il est difficile de distinguer les deux phases apres fabrication. On
retrouve parmi cette classe les alliages qui sont obtenus a chaud par dispersion d’oxydes ou
par adjonction d’un pourcentage d’un second matériau (chrome, carbone, titane...); on y
inclut aussi les MMCs qui sont obtenus suite a la formation de précipités lors de la

solidification, ou lors de changements de phase induits par des traitements thermiques.

On voit depuis quelques années apparaitre de nouveaux MMCs, que ’on peut qualifier
d’hétérogenes, dans lesquels les deux phases sont nettement séparées : Cu/C (fibres, spheres,
poudres), Cu/Diamant (particules), Cu/SiC (particules), Al/Graphite (flake), Mg/Diamant,
Al/SiC (particules) — voir Tableau I-3. En général, on obtient ces derniers en pulvérisant sous
vide le métal a chaud sur les inclusions, le tout étant ensuite pressé a chaud pour reformer le
massif. Ce type de fabrication nuit aux propriétés thermophysiques de la matrice. Par
exemple, la conductivité¢ thermique du cuivre d’un composite cuivre/carbone est apres
fabrication 10% plus faible que celle du cuivre massif initial. Ceci s’explique par la présence

de pores et d’impuretés dans le métal — Duschlbauer [49].

Une méthode de fabrication économique est proposée par Karayannis et Moutsatsou [57] :
le métal de base (Fe ou Ni) est récupéré sous forme de poudre a partir de rebuts d’outillages
métalliques par un procédé de dissolution (réaction de réduction en présence de HCI)
/extraction-cristallisation par réaction chimique. La poudre ainsi obtenue est mélangée avec
les inclusions (céramique en poudre), I’ensemble est ensuite pressé a froid et chauffé a

1200°C en présence d’azote.
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Enfin, on peut citer une méthode performante, GPIM', utilisée par Battabyal et al. [58]. Le
composite est ici formé par infiltration dans un réacteur a parois froides. Les particules de
diamant sont disposées au fond d’un moule de graphite, et le métal (Al) est placé au dessus.
Ce dernier passe a 1’état liquide grace a un dispositif de chauffage sous vide, et s’infiltre dans
la couche de poudre de diamant sous 8MPa en présence d’argon. Le composite est ensuite
démoulé apres solidification du métal. Ce procédé permet d’obtenir des résistances d’interface

trés faibles entre particules et matrice (R=5. 10” mz.K.W'l).

[.1.2.4. Intérét de I’utilisation des composites a matrice métallique

Les applications majeures de ces matériaux évolués a fortes ou trés fortes conductivités
thermiques sont les packagings et les assemblages utilisés en ¢lectronique et en
microé¢lectronique — Ryals [59]. En effet, de part leur conductivité thermique, les métaux sont
d’excellents matériaux pour 1’évacuation de la chaleur dissipée dans les composants
¢lectroniques. Leur principal désavantage est que leurs coefficients de dilatation thermique
(15.10° < a < 25.10° K') sont 2 a 8 fois supérieurs a celui des céramiques (alumine,
béryllium, nitride d’aluminium) ou des semi-conducteurs (silicium, arsenic de gallium)
utilisés dans 1’électronique (3.10° < a < 7.10° K') — Zweben [17]. Ceci induit des contraintes
thermomécaniques locales au niveau des interfaces en contact au sein des assemblages

multicouches.

Lorsque I’on ajoute des particules, notamment de carbone, de carbure de silicium ou de
diamant, dans la matrice métallique, on obtient un MMC avec un coefficient de dilatation 3 a
4 fois plus faible que celui du métal pur avec en outre une densit¢é moindre — Zweben [17].
Cependant, 1’'un des inconvénients de la présence de ces particules est 1’obtention d’une
conductivité thermique du composite généralement inférieure a celle de la matrice. Cet effet
est dii a la présence d’une résistance thermique d’interface inclusion/matrice induite par la
présence d’impuretés a D’interface, 1’absence de réactivité entre constituants... Cette R,

devient d’autant plus importante que le taux de charge est élevé.

! Gas Pressure Infiltration Method
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[.1.3. Modélisation de la conductivité effective — Prise en
compte de R;

[.1.3.1. Mode¢les de prédiction de la conductivité thermique

La prédiction de la conductivité thermique équivalente des matériaux hétérogénes représente
un enjeu important dans de nombreux domaines d’applications ou la maitrise des transferts de
chaleur dans les matériaux composites est essentielle. En ce qui concerne la réalisation de
matériaux chargés bons conducteurs de chaleur, I’existence de modeles prédictifs satisfaisants
permettrait d’optimiser ces composites, en effectuant par exemple les meilleurs choix possibles
de forme, taille, orientation, distribution spatiale, fraction volumique et conductivité thermique

des inclusions.

La littérature contient de nombreux modeles théoriques de propriétés équivalentes
(conductivité thermique effective) des milieux hétérogénes a deux phases, mais leur validation
expérimentale est presque toujours absente, voir impossible. On publie périodiquement des
articles ou ouvrages de synthése sur les modeles plus utilisés ou récents — Progelhof et al. [60],
Bigg [25] et [36], Torquato [61] et [62]. Cependant, les avancées dans ce domaine sont lentes et
limitées car la conductivité effective dépend d’une maniére complexe de la morphologie et de la
microstructure des matériaux. Comme on le verra par la suite, les performances prédictives
actuelles des modeles sont plutot décevantes, et ne permettent pas de prédire de fagon

satisfaisante les propriétés thermiques des composites conducteurs de chaleur.

Parmi la littérature, on peut distinguer deux classes de modéles de prédiction de la

conductivité thermique :

- les modeles ab initio, déterministes ou stochastiques ;

- les modeles physiques.

Les modeles « ab initio » ne tiennent pas compte de la distribution réelle des phases du
matériau, ceci étant trés difficile & mesurer et a exploiter. Au lieu de cela, des modeles simplifiés
de distribution sont alors utilisés. On peut alors distinguer deux types de méthode : déterministes

ou statistiques.
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» Les méthodes déterministes supposent que la distribution des phases est réguliére et
qu’elle est connue avant le calcul thermique. Qu’il s’agisse de méthodes de prise de
moyenne — Quintard et Whitaker [63] — ou d’homogénéisation — Auriault et Royer
[64], on considére la microstructure du milieu comme étant spatialement périodique.
Les méthodes auto cohérentes remplacent le milieu hétérogéne par un « milieu
effectif » ayant les mémes propriétés macroscopiques, tout en moyennant les flux et
les champs de température — Bruggeman [65], Staicu et al. [66].

» Les méthodes statistiques introduisent une attribution stochastique des points du
milieu a ’'une ou 'autre des deux phases — Nicolai et De Baerdemaeker [67]. Les
méthodes statistiques peuvent étre :

e probabilistes par [’utilisation des fonctions de probabilit¢ multiples pour
I’attribution simultanée de » points entre les différentes phases, ces fonctions étant
dépendantes de la distance entre les points ;

e variationnelles, conduisant a des bornes supérieures ou inférieures pour A, ¢5;

e de type percolant, permettant d’établir la loi régissant une propriété prés du seuil de

percolation — Dani et Ogale [68].

Les mode¢les physiques macroscopiques ne nécessitent pas une connaissance détaillée de la
structure du composite. Dans les relations proposées, les paramétres sont des données
macroscopiques relatives a chacune des phases: conductivité, fraction volumique ou autre
grandeur plus facile a mesurer que 4,05 On distingue deux variantes de modeles : empiriques ou
semi-empiriques. Les modeles empiriques contiennent des parameétres ajustables et impliquent
des mesures de A, Les relations empiriques — Lewis et Nielsen [69], Agari et Uno [70], Agari
et al. [71] — permettent ainsi d’effectuer des corrélations, mais pas de la prédiction. Les mod¢les
semi-empiriques ne contiennent pas de parametres ajustables. Les modeles asymétriques — par
exemple Maxwell-Eucken (1932) — ont ’avantage de mieux prendre en compte le fait que 1'une
des phases soit continue et 1’autre disperse et sont donc mieux adaptés au cas des polymeres
chargés. Pour éviter la prise en compte détaillée de la microstructure, de nombreux modeles se
contentent d’établir des bornes inférieures et supérieures: les modeles de Wiener (1912-

série/parallele), de Hashin et Shtrikman [72], Hatta et Taya [73]...

La Figure I-1 présente la comparaison entre des données expérimentales et la prédiction
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par cinq modeles physiques — Garnier [23]. Comme ’ont déja signalé Agari et Uno [70], il
apparait que les modeles physiques existants sont inadéquats pour la prédiction de la
conductivité effective, et ce, lorsque le taux de charge est élevé (i.e lorsque A;ep/Amarrice > 3).
D’autre part, nous savons que les modeles ab initio requicrent la connaissance précise de la

microstructure, parametre qui est difficile a connaitre.

26 IIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIII
24 ] Résultats expérimentaux: %'Fl_

2'% 1 | 4+  PBT+fibre ALF2 ¢:150 um *

1.8 < PBT+ fibre ALF1 ¢: 90 um +

Modéles:

- a: Wiener 1912

- b: Hatta et Taya 1985

- ¢: Maxwell-Eucken 1932

- d: Nielsen 1974

- e: Hashin - Shtrikman 1962

Conductivité thermique , W/(m.K)

O ||||IIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIII
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Taux volumique de charge, %vol.

Figure I-1 : Comparaison entre modeles de conductivité effective et expérimentation
(PBT+ fibre d’aluminium — Dupuis [1]) — Garnier [23]

On peut en conclure que les modeles actuels ne sont pas adaptés pour la prédiction de la

conductivité thermique des polymeéres fortement chargés.

[.1.3.2. Modeles incluant la prise en compte de R;

Peu de mode¢les thermiques intégrent la résistance d’interface entre inclusions et matrice.
La majeure partie des modeles rencontrés dans la littérature la néglige, ou bien la considére
comme constante et indépendante de la nature du composite (phases, morphologie,
microstructure...) et des contraintes thermomécaniques qu’il subit. Cependant, on peut tout de
méme citer quelques travaux récents qui s’intéressent a I’influence de R; dans les

composites bons conducteurs de chaleur :

» Duschlbauer et al. [49] ont étudié des MMCs cuivre/carbone avec un modéle de
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cellules élémentaires basé sur les ¢léments finis et un modele analytique de type
Mori-Tanaka. Ces travaux montrent que, pour des fibres de carbone continues, la R;
a un effet important sur la conductivité¢ effective transversale, alors que la
conductivité axiale n’est pas affectée. Dans le cas des fibres courtes, il est montré
que des arrangements décalés (en quinconce) améliorent les conductivités
effectives transversale et surtout axiale.

» Jiajun et Xiao-Su [50] ont effectué une comparaison entre différents modeles
thermiques (Maxwell, Bruggeman, Every...) utilisés pour prédire la conductivité
effective de PMCs AIN/PI'. Ils proposent leur propre modéle prenant en compte a
la fois R; et la forme des inclusions. Il ressort de cette étude que la conductivité
effective décroit avec I’augmentation de R;. Pour une valeur critique de R;, la
conductivité du composite peut étre plus faible que celle de la matrice seule, et
décroit lorsque le taux de charge augmente.

» Filip et al. [51] se sont intéressés aux conditions permettant d’obtenir des PMCs
bons conducteurs, i.e. avec une conductivité effective A,y au moins trois fois
supérieure a celle du polymére, a base d’inclusions sphériques fortement
conductrices de rayon a. L’étude bibliographique pointe vers les lacunes des
modeles thermiques qui sont limités au niveau géométrique, physique, et qui ne
fonctionnent que pour de faibles taux de charges et de faibles conductivités
effectives. Des simulations par éléments finis (cellules élémentaires de dimensions
2a x2a x2b) ont été réalisées sur une large gamme de conductivité adimensionnelle
E (FAey/Amarrice) afin d’étudier I'influence sur les variations de E, de 1’écartement
entre les inclusions B (=b/a-1), de la résistance d’interface adimensionnelle C (=R;.
Amanice/a), et du rapport des conductivités D (=Auciusion/Amarrice), cf. Figure 1-2.
Lorsque les trois parametres B, C et D sont égaux, le poids de C (donc de R;) sur la
variation de E est constant (=45%), alors que le poids de I’écartement B est fort aux
faibles conductivités (=40%), et faible aux fortes conductivités (=15%). Ces travaux
montrent ainsi ’importance de 1’effet de la R; sur la conductivité globale dans les

composites fortement chargés.

! Poudre de nitride d’aluminium / matrice polyimide de type PMR (KH304)
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Figure I-2 : Poids des facteurs B, C et D dans la variation de la conductivité effective E, pour des
valeurs égales des facteurs — Filip et al.[51]

Finalement, il apparait que les modé¢les thermiques permettant de prédire la conductivité
effective des composites ne sont pas encore bien adaptés pour la prédiction des propriétés des
composites fortement chargés et ayant des charges non-sphériques. Dans la plupart des cas ils
ne conviennent qu’a des configurations bien précises (géométries, fractions volumiques,

distributions des phases...).

La solution qui parait étre aujourd’hui la plus générale est la simulation numérique basée
sur les ¢éléments finis. Cette méthode permet notamment d’étudier I’effet de la résistance
d’interface entre inclusions et matrice de maniére simple et peu couteuse. Cette solution
permet de plus de travailler dans n’importe quelle plage de propriétés thermophysiques et/ou
de parametres. Le défaut majeur de cette solution est qu’elle ne permet pas véritablement de
faire de la prédiction, ceci venant du fait que les microstructures sont simplifiées voire
idéalisées. Elle se contente plutot de donner des tendances relatives a I’effet de certains
parametres sur les propriétés effectives du composite, et ne permet pas encore de traiter des

cas réels.
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I.2. La résistance thermique d’interface dans les

composites

[.2.1. Role de la résistance thermique d’interface
inclusions/matrice, R;

La résistance thermique d’interface constitue une barriere au transfert de chaleur entre la
matrice et les inclusions. Dans certains cas, elle peut constituer une couche isolante autour des
inclusions de sorte qu’elles ne participent plus aux transferts de chaleur — Torquato et Rintoul

[74].

La résistance thermique d’interface R; dépend de nombreux parameétres parmi lesquels on
peut citer la nature des deux phases (conductivité thermique, diffusivité), la morphologie
(taille, forme), la microstructure, la nature de D’interface (rugosité, présence de fluide
interstitiel), la pression de contact, la macroconstriction, la réactivité entre les deux phases...

Certaines tendances ont été observées et étudiées :

» linfluence de R; augmente avec le taux volumique d’inclusions, elle sera donc
importante pour des composites fortement chargés — Jiajun et Xiao-Su [50] ;

» pour une méme fraction volumique, lorsque la taille caractéristique des inclusions
(diametre par exemple) diminue, les effets de R, augmentent car on accroit le
rapport surface/volume des inclusions — Hasselman et Donaldson [45] ;

» dans le méme sens, 1’utilisation de fibres courtes par rapport a des fibres longues
augmente la part de R; dans les transferts thermiques, ceci en rajoutant des surfaces

en contact supplémentaires aux extrémités des fibres — Duschlbauer et al. [49].

D’une maniere générale, il est possible d’intervenir sur ’interface entre inclusions et
matrice en ayant recours a des traitements de surface parfois complexes (comme 1’ensimage)
sur les inclusions organiques ou de type céramique — Bourban et al. [42], DeBeneditto [41],
Idicula [75] — ou sur les inclusions métalliques et les autres types d’inclusions non réactives
(carbone, diamant...) via I'utilisation de surfactants : sodium, bromide — Guo [76] — cuivre,
titane — Neubauer [5], Costanza [77] — nickel — Shrestha [78], Chen [79]. Friedrich [80],
montre qu’un traitement par plasma sur un polymere (PET, PC, PS, PMMA...) peut
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engendrer des réactions chimiques a ’interface avec un métal (potassium, aluminium et
chrome). Ces divers traitements améliorent I’adhésion a I’interface, et diminuent de ce fait la
barriere thermique — Neubauer [5] — et les réactions chimiques (diffusion, cristallisation) qui
peuvent détériorer I’interface — Shao [81], Yu [82]. Cependant, aucun de ces travaux ne
fournit de valeur précise de la résistance thermique d’interface R; qui quantifie la barricre
thermique, il est donc impossible d’établir des corrélations exactes entre le traitement ou le

surfactant utilis¢ et la conductivité thermique effective du composite.

L’influence de tous ces facteurs passe inévitablement par une quantification de R;. Celle-ci
ne peut s’effectuer que par une mesure de type locale si I’on veut par exemple étudier

précisément 1’effet de la taille, de la rugosité, des traitements de surface sur R;.

[.2.2. Valeurs de résistance thermique d’interface
inclusion/matrice déduites de mesures de la conductivité
effective

Les mesures de R; sont trés délicates, en particulier du fait de la petite taille des particules
(diametre compris entre quelques dizaines a quelques centaines de microns). Les valeurs de R;
inclusion/matrice sont généralement déduites indirectement de la mesure de la conductivité
thermique effective des composites — Jiajun [50]. Cependant, ceci présuppose que la
distribution des inclusions corresponde a des situations particulieres pour lesquelles il existe
des modéles de prédiction de la conductivité thermique effective (inclusions suffisamment
espacées, régulierement distribuées ...). De tels travaux sur les phénoménes thermiques aux

interfaces sont plutot rares :

- Hasselman et Johnson [43] obtiennent une R; de 10°® m* K.W™ entre des fibres de
carbone et une matrice en verre de type aluminoborosilicate.

- Hartmann et al. [47] ont mesuré des résistances thermiques entre grains dans une
couche mince de diamant CVD (Chemical Vapor Deposited) comprises entre 10” et
10° m> K.W™.

- Laurent et al. [83] indiquent un ordre de grandeur de 10® m>K.W™' pour des
interfaces entre grains métalliques.

- Macedo et Ferreira [28] ont utilis¢ des composites a matrice polymere (PC-
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polycarbonate ou PP-polypropyléne) et des fibres de carbone (VGCFs-vapor grown
carbon fibers ou PAN-polyacrylonitrile) et ont obtenu les valeurs suivantes : 1,3.10™
m>K.W"' pour le composite VGCF-PC, 4,6.107 m’K.W™" pour le VGCF-PP et
1,9.10° m> K.W™' pour le PAN-PP.

- Smith et al.[84] ont caractérisé des céramiques denses et ont mesuré entre grains des
valeurs de R; de 0,9.10® m> K.W™' pour I’alumine, 0,7.10® m* K.W™' pour la magnésie

et 1,2.10% m> K.W™' pour un oxyde d’étain.

- Battabyal et al. [58] ont obtenu une R; de I’ordre de 5.10° m>.K.W"' dans un

composite Al-diamant préparé par infiltration sous pression'.

[.2.3. Mesure de la résistance thermique d’interface par
microscopie thermique

Depuis deux décennies, les méthodes d’analyse thermique a micro et nano-échelles se sont
considérablement développées et diversifiées — McDonald [85], Lee [86] , Christofferson et
al. [87]. Ces techniques permettent d’accéder a des mesures de température ou de propriétés
thermiques avec une résolution spatiale micrométrique voir sub-micrométrique dans les
systemes ¢lectroniques ou dans les matériaux composites performants utilisés dans

’aéronautique.

Le premier dispositif thermique a champ proche — Williams et Wickramasinghe [88] — est
apparu peu de temps aprés la mise au point du microscope a effet tunnel (STM?). Compte
tenu du couplage entre informations topographique et thermique et d’autre part de la
limitation aux matériaux métalliques, cette méthode est de moins en moins utilisée et ce, au
profit d’autres techniques telle que la microscopie a force atomique (AFM) dans laquelle
I’élément clé du microscope est la microsonde thermique — Nakabeppu et al. [89] (bilame
métallique), Majumdar et al. [90] et [91], Zhou et al. [92] et [93] (microthermocouple sous

forme de fil ou de couche mince), Dinwiddie et al. [94].

" GPIM: Gas pressure infiltration method
? Scanning Tunneling Microscope
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Ces dispositifs de mesure dont certains ont fait I’objet de commercialisation, sont déja
utilisés pour I’examen des champs de température ou le contrdle non destructif de la qualité
des matériaux composites (détections de défauts) — Balageas [95], Deom et al. [96]. Pourtant,
les problémes de résistance thermique au niveau du contact microsonde thermique/échantillon
font que les grandeurs mesurées sont généralement peu fiables et ne permettent pas de
quantifier de manicre satisfaisante les propriétés thermiques ou les phénomeénes d’interface.
Des progres récents, en intégrant un contre chauffage dans la microsonde, permettent en
principe de s’affranchir de la résistance de contact sonde/matériau mais pour I’instant les
résultats obtenus en pratique sont encore trop imprécis — Nakabeppu et al. [97]. Ces derniéres
années, la modélisation thermique de I’interaction entre sonde et objet a analyser a fait 1’objet
de nombreux travaux afin de pouvoir exploiter quantitativement les images thermiques —
Majumdar [98], Gomes et al. [99] — mais, les phénomenes d’interface restent difficilement

prévisibles.

La microscopie acoustique a balayage a été développée principalement pour analyser les
défauts dans des matériaux céramiques — Nongaillard et al. [100] — et les travaux plus récents
couplés avec des mesures par photoréflexion en font un trés bon outil d’analyse
thermoélastique — Cretin [101] et [102] — les résultats restant cependant assez qualitatifs

(cartographie des contrastes thermiques et thermoacoustiques).

La technique de mesure par photoréflexion (i.e. sans contact) est une autre voie d’analyse
thermique a micro-échelle — Rosencwaig et al. [103], Lepoutre et al. [104], Claeys et al. [105],
Gagliano et al. [106]. Les problémes de contact sonde-matériau y sont moindres en raison de
la détection qui se fait par voie optique. Cependant, la méthode nécessite un dépot métallique,
en particulier pour assurer une réflexion suffisante du faisceau sonde, qui est assez épais,
quelques centaines de nm, ce qui peut affecter le champ de température que 1’on mesure.
Burzo et al. [107] soulignent le biais introduit par une épaisseur trop importante du dépdt
(généralement en or) effectué sur la surface a analyser. La photoréflexion permet tout de
méme d’obtenir une cartographie thermique avec des mesures bien plus précises que ne le
permettent les techniques microscopiques a champ proche, et constitue actuellement une des

techniques les plus performantes pour la caractérisation thermique a micro-échelle.

A T’aide de la photoréflexion, des mesures de R; aux joints de grains ont ét¢ obtenues dans

une couche mince en aluminium par Meyer-Berg et al. [108] et dans un échantillon de
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diamant CVD (Chemical Vapor Deposited) par Hartmann et al. [47]. Des travaux
comparables ont ét¢é menés dans du nitrure d’aluminium (AIN) par Lepoutre [109] et
Pelissonnier [110] qui n’ont pu que chiffrer I’ordre de grandeur de la résistance thermique

d’interface au niveau des joints de grains compte tenu de sa faible valeur (107 m>.K/W).

A notre connaissance, il n’existe pas de valeurs de R; inclusion/matrice dans les composites
a matrice polymeére qui ont été obtenues par une méthode de microscopie thermique, hormis
les précédents travaux effectués par Dupuis et al. [111] au LTN', sur des composites
PBT?/Al. Dans ces travaux, les échantillons de composites sont coupés perpendiculairement a
la direction des fibres d’aluminium et la surface libre est ensuite recouverte d’un dépot de
nickel d’épaisseur égale a 14nm. Ce dépdt en contact avec un fil de platine de diameétre en
pointe égal a 2um permet de relever le déphasage du champ de température autour des
inclusions, et ceci par rapport au faisceau laser modulé qui vient exciter thermiquement une
des inclusions, cf. Figure I-3 et Figure [-4. La valeur de R; est ensuite déduite de ces mesures
en utilisant différents modeles thermiques décrivant les transferts de chaleur entre inclusion et

matrice, cf. Tableau 1-4.

0

120 — i
1 . . . . i 5
Faisceau 7lgser Fil de platine  Fibre d’aluminum 80 =
Dépot de de 2um — i
nickel de y g 1z+ 3— K i: 1£
14nm g g
3 - o 4 e g
-80 —_ +3
7
120 "

r—r 1T 1T 1T T 1T T

R;? ' . 4120 80 40 0 40 80 120
Matrice Particule distanee (jum)
Figure I-3 : dispositif expérimental Figure I-4 : Fibre d’aluminium et lieux de mesure des
[111] déphasages de température [111]

! Laboratoire de Thermocinétique de Nantes
? PolyButyléne Terephthalate
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Finalement, la valeur de R; entre fibres d’aluminium et PBT qui a été retenue, avec le
modele le plus élaboré (2D cylindrique) avec un intervalle de confiance de 95% et en
pondérant les valeurs en fonction des fréquences, est égale a (3,8+0,6).10° m>K.W™. Cette
valeur qui est assez €élevée, est encadrée par deux valeurs issues de travaux antérieurs d’Orain
et al. (R=10"7 m*’K/W entre une couche mince de cuivre déposée sur de I’aluminium) et de
Williamson et al. (R=10" m’K/W pour un contact entre des échantillons d’acier et
d’aluminium). Une explication de la valeur obtenue est issue de la visualisation de I’interface
matrice/particule sous MEB qui montre la présence de zones de décollement d’épaisseur

maximale de I’ordre du micrometre, cf. Figure I-5.

Tableau I-4 : Résistance d’interface matrice/particule estimée - R; en 107 m’K/W (moyenne des 12
points de mesure, cf. Figure I-4) — Dupuis et Garnier [111]

f,Hz Modg¢le sphérique Mode¢le 1D cylindrique Modele 2D cylindrique
0,1 49 1,6 3,6
0,2 24 1,9 3,0
0,5 15 2,8 3.3
1 18 4,9 5,2
2 14 53 5.4
Décollements

Figure I-5 : Analyse sous MEB de l'interface aluminium/PBT — [111]
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I.3. Synthése bibliographique

Nous avons introduit dans cette revue bibliographique le contexte de cette thése concernant
I’analyse de la résistance thermique d’interface entre inclusion et matrice dans les matériaux
composites bons conducteurs de chaleur. Aprés avoir présenté¢ les deux familles de
composites ¢étudiées, PMCs et MMCs, a la fois d’un point de vue composition,
caractéristiques thermophysiques, fabrication et applications, nous avons montré que de
nombreux facteurs influent sur leur conductivité effective. Il existe beaucoup de travaux dans
littérature qui s’intéressent au calcul de cette conductivité effective des composites. Dans ces
modeles, la modélisation de la résistance thermique d’interface entre inclusion et matrice est
indépendante de la taille des inclusions et de la température d’utilisation du composite, R; est

ainsi considérée comme constante.

La seconde partie a montré le faible nombre de résultats expérimentaux sur les mesures de
R; entre inclusion et matrice. De plus, nous avons pu constater que la plupart des résultats sont
déduits de mesures de conductivité effectives associés a des modéles thermiques qui ne
correspondent pas forcément aux microstructures réelles. Enfin, on a pu voir que quelques
rares dispositifs actuels de microscopie thermique permettent des premieres mesures de R,

entre inclusion et matrice a I’échelle locale, mais qu’elles nécessitent d’étre validées.
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CHAPITRE 11

Etude de la résistance thermique
d’interface entre fils métalliques et matrice en
polymere

Dans la premiere partie de ce chapitre, nous aborderons la description d’un dispositif de mesure
de résistance thermique d’interface entre un fil de nickel et une matrice en polymeére par une méthode
de type fil chaud associée a une technique d’estimation de paramétres. Aprés une présentation du
principe de mesure, nous évoquerons le modele thermique utilisé dans [’algorithme d’estimation de
parametres, puis nous consacrerons une partie a la description du dispositif expérimental ainsi qu’au
dimensionnement et a la réalisation des échantillons. Une étude de sensibilité sera utilisée afin

d’ajuster au mieux les parameétres expérimentaux.

Enfin, dans les derniers paragraphes, nous étudierons la reproductibilité de nos mesures et nous
estimerons [’erreur issue de [’estimation en tenant compte de celles sur les propriétés thermiques et
geéométriques des échantillons. Ainsi, une attention toute particuliere a été portée sur les aspects
meétrologiques. 1l en résultera des mesures de résistance thermique d’interface (R;) fil/polymere en
fonction du diamétre du fil et de la température initiale. Dans le cas d’un polymeére de type résine
thermodurcissable, les dépendances de la résistance thermique d’interface avec la température seront
confrontées avec celles de résistances thermiques de couches d’air dont I’épaisseur correspond au

décollement calculé par un modéle thermoélastique.
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II.1. Principe de mesure

La méthode de mesure que nous proposons dans ce chapitre est une méthode
macroscopique permettant de mesurer R;, la résistance thermique d’interface, entre un fil
métallique tendu (symbolisant une inclusion de type fibre) et une matrice polymere
environnante. Il ne s’agit pas ici d’effectuer des mesures locales, mais d’estimer la R; par le

biais d’une méthode de type fil chaud.

Afin de réaliser ces mesures de R; entre fil et matrice, des échantillons de composites ont
¢été réalisés a partir de fils de nickel de diametres 26,9 , 55,8 et 122,9 um tendus dans une
matrice en polymere (thermodurcissable ou thermoplastique). L’échantillon ainsi réalisé est
placé dans une des branches d’un pont de Wheatstone, et un double échelon de tension
permet de chauffer le fil de nickel par effet Joule. Le dispositif permet d’enregistrer la
température moyenne 7 du fil et la puissance électrique Py passant dans celui-ci via deux
mesures de tension : les tensions de déséquilibre 7 et d’alimentation U du pont de

Wheatstone, cf. Figure II-1.

Fil de nickel

Matrice époxy —»

Fil de cuivre

Double
échelon
de tension

Figure II-1 : Principe de mesure de la résistance d’interface R; entre fil de nickel et matrice polymere

L’¢étalonnage en température, c’est-a-dire la relation qui relie 7 au rapport V/U, est réalisé
en alimentant le circuit avec une tension U faible et en faisant varier la température de
I’échantillon entre 20 et 50°C a 1’aide d’une enceinte alimentée par un bain thermostaté.

Finalement, on obtient la résistance thermique d’interface par une méthode inverse
9
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minimisant I’écart (méthode des moindres carrés) entre le champ de température mesuré 7 et

champ de température 7, obtenu a I’aide d’un modele thermique adéquat dont la résolution

est effectuée en utilisant la méthode des quadripdles.

I1.2.

Mod¢éle thermique

I1.2.1. Description du probleme thermique

Un certain nombre d’hypotheses ont été effectuées afin de simplifier le probleéme, toutefois

en prenant soin de ne pas biaiser les mesures :

>
>

les modes de transfert radiatifs et convectifs sont négligeables ;

les propriétés thermiques et les caractéristiques géométriques restent constantes au
cours du chauffage (pas de dépendance avec la température), de plus les matériaux
sont considérés isotropes ;

le contact thermique entre fil et matrice est imparfait et peut étre pris en compte
dans les modeles thermiques en utilisant la notion de résistance thermique
d’interface R; (saut de température proportionnel au flux traversant — R; étant le
coefficient de proportionnalité — et €galité des flux de part et d’autre de I’interface);
les transferts de chaleur sont monodimensionnels (1D cylindrique). En pratique, il y
a des pertes axiales aux extrémités des fils chauffants. Ces effets sont rendus
négligeables en utilisant des fils suffisamment longs compte tenu de leur diameétre,
ce point sera détaillé dans la section I1.4 qui concerne la conception des
échantillons ;

la profondeur de pénétration thermique o est faible. Pour un chauffage de durée

A=10ms et un polymére de diffusivité thermique ap~10"m”s”, on obtient

6=,/a,At ~30 a 40um alors que la couche de polymere autour du fil est de 3 a

8mm. La matrice peut alors étre considérée comme un milieu semi-infini.

La modélisation de notre probléme thermique est finalement relativement simple, et se

résume a écrire 1’équation de la chaleur en 1D en coordonnées cylindriques dans les deux
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milieux (1-fil de nickel et 2-matrice polymere), cf. Figure II-2.

(1)

2)

Figure II-2 : Schématisation en coupe de I’échantillon

A =0s, on suppose 1’ensemble comme étant a la température initiale 7;. Pour £~0 le fil

dissipe dans le polymeére une puissance volumique homogeéne Py sur toute sa longueur L.
On obtient ainsi le systéme d’équation suivant :

oT. oT. P
10,9 1% & =12 (IL1)
rr or a, ot A

J

Pour le fil de nickel, milieu 1, on a:

1=0_: T(r)=T, (I1.2)

P 3295 _, (I1.3)
or

B=5 (I1.4)

t=0_: T,(r)=T, (IL.5)
r—>00 : I, > T (IL.6)
P, =0 (I1.7)
Pour I’interface, on a :
o _L-T
r=r,. . A — = I1.8
1 & or R Ls)
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o7,
rh A

a,

=4 or

(11.9)

i i

I1.2.2. Résolution par la méthode des quadripoles

La résolution de notre modele thermique peut €tre menée par la méthode des quadripdles,
[112], dont nous allons ici citer les principaux résultats intéressants. Rappelons que cette
méthode permet de résoudre des problémes décrits par 1’équation de la chaleur, dans des
géométries simples, et de donner une solution analytique. Ceci convient tout a fait a notre
systeme, et permet notamment d’utiliser une procédure d’estimation (minimisation par somme
des moindres carrés de 1’écart entre la solution analytique et les données expérimentales) pour

déterminer les parameétres que nous cherchons (résistance thermique).

Les échantillons de composites utilisés peuvent se schématiser sous la forme d’un réseau

d’impédances et de résistances de la maniére suivante :

() 3) Pop; Zn i R
- — .
em(p)T . Zo i Ze
o ; .
@ | Fl | de " Interface Matrl?e
nickel polymeére

Figure 1I-3 : Vue en coupe de I’échantillon et schématisation des transferts thermiques sous la forme
d’un réseau d’impédances

Les notations de la Figure 1I-3 correspondent aux parameétres suivants :

1 — fil de nickel
2 — matrice en polymere
3 — résistance thermique d’interface R;
p — parametre de Laplace
Om(p) — représente la température moyenne complexe du fil de nickel — dépend du parameétre
de Laplace
Py — représente la puissance ¢lectrique dissipée dans le fil
R — I'impédance de la résistance thermique d’interface entre nickel et polymere
711, Z1, — impédances qui caractérisent le fil de nickel
Z. — I’'impédance de la matrice polymere (hypothese de milieu semi-infini)
En utilisant la méthode des quadripdles, [112] p.147, la température moyenne du fil de
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nickel, exprimée dans ’espace de Laplace (en coordonnées cylindriques), est :

P
0,(p,R)=—"-Z (11.10)
p

ou I’impédance globale du systéme Z s’écrit sous la forme :

L+; (IL.11)
Z, Z,+R+Z,

1
Z
avec les impédances Z;; et Z;, qui correspondent au fil de nickel et qui ont pour expression :

1

7 - IL.12
. p.c,.wr’.L.p ( )
a
Zy =3 l/u "z, (IL13)
a4 4
avec R= R (I1.14)
2rL

Etant donné que les dimensions de la matrice polymere sont grandes en comparaison
du diametre du fil de nickel, elle peut étre approximée par une couche cylindrique semi-

infinie dont I'impédance est donnée par la formule suivante :

KOLF /p]
Z.=> 1/1 ; “ (IL15)
/AR 5- - p'Kl(r pj
a, \ a4,

L’inversion de Laplace de la température moyenne du fil est effectuée a I’aide de la

méthode de Gaver-Stehfest, cf. annexe V.1, et aboutit a I’expression suivante :

J P
7;(z,R,.)=@ZVf -em(@,ze,.) avec J =10 ou 20 (I.16)

J=1
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Une fois le modele thermique calculé, il suffit d’utiliser une méthode de type méthode du
simplexe (I’algorithme est codé sous Matlab® et utilise la fonction « fminsearch' ») pour
rechercher les valeurs des parametres a estimer R; (résistance thermique d’interface) et A,
(conductivité thermique du polymeére) qui minimisent 1’écart, calculé en utilisant la somme
des moindres carrés, cf. eq. (I1.17), entre le champ de température expérimental et le champ
de température analytique.

2

| Tonatizne (7R 2 )= Toprimenae () | (IL17)

M=

S(R.2,)=

1

~.
Il

Le parametre le plus intéressant est ici la résistance thermique d’interface, R;, paramétre
qui est la clé de notre étude. Cependant, il convient d’estimer également la conductivité de la
matrice en polymere afin de tenir compte de I’étude de sensibilité, cf. section I1.5, qui prédit
une forte sensibilité a A, et donc des erreurs importantes si on utilise une valeur de A, mesurée

par ailleurs et comportant des biais de mesure.

Température
expérimentale

Comparaison
des
températures

Modéle analytique
1D

Critére d'arrét

Algorithme |

d’estimation

Figure II-4 : Schéma de la procédure d’estimation

' La fonction « fminsearch » utilise la méthode de recherche directe « Nelder-Mead simplex algorithm » [125].
Cette méthode est robuste puisqu’elle n’utilise pas de gradients, elle permet ainsi d’estimer distinctement
plusieurs paramétres méme s’ils sont fortement corrélés. Si n est la dimension du vecteur x (vecteur comprenant
les paramétres) dont dépend la fonction f{x), le simplex correspondant est une figure géométrique de dimension n
(n+1 sommets) et de volume non nul. Chaque sommet est associé¢ a une valeur de la fonction /. A chaque étape
de la minimisation, un nouveau point est créé¢ dans ou hors du simplex. La valeur de la fonction f'en ce nouveau
point est comparée avec celles des autres sommets et un des sommets est remplacé par ce point, créant ainsi un
nouveau simplex. On itére de la sorte jusqu’a ce que la taille du simplex soit inférieure a la tolérance sur la
fonction f'que 1’on s’est fixée, on obtient alors la valeur cible de x qui minimise /.
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I1.2.3. Estimation des parametres a partir de temperatures
simulées

Nous avons crée des fichiers de mesures simulées a 1’aide du mode¢le thermique analytique
en imposant des valeurs de résistance thermique d’interface et de conductivité thermique du
polymere. Ces fichiers ont été utilisés par la suite en entrée du programme d’estimation que
nous avons concu sous Matlab® afin de tester son bon fonctionnement. Il s’agit donc de
vérifier que 1’on retrouve bien les parametres initialement fixés, et de tester 1’influence du

bruit de mesure.

Dans un premier temps, nous avons créé¢ a I’aide du mod¢le analytique de la section 11.2.2
un fichier, sans bruit de mesure, avec la température et la puissance ¢électrique
correspondantes a un échauffement de 2°C pendant 10ms (durée de chauffage expérimentale
— 1000 pas de temps ont été pris sur cette durée) pour 1’échantillon d’époxy avec le fil de
26,9um a 20°C et en fixant R; a deux niveaux, 0,5.10'5m2.K.W'1 et 5.10°m> K.W! (valeurs
reflétant ’ordre de grandeur des résultats expérimentaux obtenus). Ce fichier est utilisé en
entrée du programme d’estimation comme s’il s’agissait d’un fichier de mesure. Les
parametres (R; et 4,) sont ensuite estimés par le programme afin de retrouver 1’évolution de
température correspondante. On répete la méme procédure en ajoutant un bruit de distribution
normale d’amplitude RMS égale a 0,01°C (cette valeur correspond au résidu RMS moyen
Orms obtenu lors des mesures de R; présentées dans le Tableau V-6 de 1’annexe V.5) sur
I’évolution de température obtenue a 1’aide du mod¢le analytique. Le Tableau II-1 résume les

valeurs calculées par le programme d’estimation.

Tableau 1I-1 : Résultats de [’estimation avec les fichiers de températures simulées

R;, 10°m* K.W App (W.m™' K1) Srums, °C

Valeurs imposées 0,5 0,2 -
Sans le bruit 0,50000 0,2000 -

Avec le bruit 0,50414 0,2001 0,01
Ecart avec la référence, % 0,83 0,05 -
Valeurs imposées 5 0,2 -
Sans le bruit 5,0000 0,2000 -

Avec le bruit 5,0203 0,2009 0,01
Ecart avec la référence, % 0,4 0,45 -
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En comparant les valeurs obtenues a 1’aide du programme d’estimation avec et sans bruit
de mesure, on constate d’une part le bon fonctionnement de 1’algorithme grace a une
estimation fidele des parameétres imposées et d’autre part la faible sensibilité au bruit de

mesure, les erreurs engendrées par ce bruit étant inférieures a 1%.

I1.3. Dispositif expérimental

I1.3.1. Description du dispositif de mesure

Dans Ia section II.1, on a décrit le principe de mesure de R;, il s’agit ici de préciser les

¢léments électriques et thermiques utilisés dans le dispositif de mesure.

Figure II-5 : Pont de Wheatstone et pile (a gauche) — enceinte cylindrique refroidie pour les
échantillons d’époxy (au centre) — enceinte parallélépipédique refroidie par plaque froide pour les
échantillons de thermoplastiques (a droite)

L’échantillon fil de nickel/polymere est inséré dans une branche d’un pont de Wheatstone
qui a été¢ dimensionné d’apres la résistance électrique du fil de nickel. Le pont, constitué¢ de
résistances trés peu inductives (réf. CADDOCK MP930-1%), est disposé sur une plaque

froide régulée en température par un bain thermostaté a 20°C. L’échantillon de composite est
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quant & lui placé dans une enceinte cylindrique (pour les échantillons d’époxy) ou
parallélépipédique (pour les échantillons d’EVA-Ethyléne Acétate de Vinyle et de PP-
polypropyléne) régulée par un deuxiéme bain thermostaté a température ajustable entre 20 et

80°C, cf. Figure II-5.

Transistor
IRFP460LCPBF

._@

Générateur
d’impulsion

Transistor

Figure 1I-6 : Schéma du circuit d’alimentation complet — détail du transistor

(2)
-------- U avec transistor 0,023
—— U avec interrupteur N AN TR Al I TN
0’024 ] 0,022 > T : 4. ", ,; A
() 0,021 \
§ 0,016+ 0,020 l]int;.rrupteur
2 0,000 0,001 0,002 / 0,003
.2
@ (0,008
E (1)
Utransistor
( 1 ) 0,004
0,000+ Mooy E R g iy
0,002
T T T T T T T T T T 1
-0,005 0,000 0,005 0,010 0,015 0,020 . WL
0,000 K/ ~:N N\ A
t,s
0,002 0,001 0,000

Figure II-7 : Comparaison de l’évolution de la tension U pour le transistor et pour un interrupteur
simple — agrandissements de la montée en tension
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En ce qui concerne le dispositif électrique, une pile alimente le pont entre les nceuds 1 et 3,
voir Figure II-6. Une résistance variable R est placée entre la pile et le pont afin de régler
I’intensité parcourant le circuit et donc la puissance électrique dissipée dans le fil de nickel.
La fermeture du circuit est pilotée par un transistor Mosfet VISHAY IRFP460LCPBF. Ce
composant est trés réactif, c’est-a-dire que ses temps d’ouverture et de fermeture sont tres
faibles, soit 95ns pour le temps total de montée et 83ns pour le temps total de chute, [113], il
est ainsi utilisé comme interrupteur dans notre circuit.

La Figure II-7 illustre justement le comportement du circuit (mesure de la tension U,
tension d’alimentation du pont) pour le transistor et pour un interrupteur classique. On
remarque ainsi que la montée est plus longue lorsque I’on utilise un interrupteur simple et que
de plus celui-ci provoque des perturbations électriques. Ceci justifie I’emploi du transistor qui
présente de plus I’avantage d’€tre pilotable via un générateur d’impulsion (ceci permet de
commander la fermeture et I’ouverture automatiquement avec une durée de fermeture
paramétrable). Notons que la montée en tension avec le transistor ne correspond pas au temps
annoncé par le constructeur, la majeure partie de ce temps de montée étant di & un retard
imputable a la pile. Ceci pourrait éventuellement étre évité en utilisant un circuit auxiliaire
dans lequel la pile débiterait du courant, on utiliserait alors un systéme de commutation adapté

pour basculer sur le circuit principal, mais nous n’avons pas essay¢ de développer ce systéme.

Générateur

Sondes Tekﬁonix .

défférentielles PG201 BO}te

Tektronix - froide
ADA400

R ———

Keithley 2000

Oscilloscope
Tektronix TDS5052

_ g Enceinte
I [— . o thermostatée
Wheatstone -~~~ contenant
— __ Péchantillo

—

Figure II-8 : Vue d’ensemble du dispositif de mesure de R; entre fil métallique et matrice en polymere
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Le transistor utilis¢ est, comme nous I’avons évoqué, piloté par a un générateur
d’impulsion Tektronix PG201 qui génere un échelon de tension entre les bornes A et C du
composant (cf. Figure II-6) correspondant a la tension de seuil du transistor — comprise entre
2 et 4V. Les tensions U entre les nceuds 1 et 3 et V entre 2 et 4 sont mesurées a 1’aide de
deux sondes différentielles Tektronix ADA400A reliées a un oscilloscope Tektronix

TDS5052, cf. Figure II-8.

10,052
23,0
& 0,051
o 22,54 1
2
= —
S 20
ﬁ ’ 10,050 =
§ >
g 215- -
0
(o
g 40,049
& 21,0
20,5 0,048

T T T T T T T T T T T
0,000 0,002 0,004 0,006 0,008 0,010

t,s

Figure II-9 : Température moyenne du fil de nickel et puissance électrique dissipée — résine époxy
avec fil de nickel de diametre 26,9um

Lors d’une expérience, on enregistre donc finalement un fichier de mesure contenant la
température moyenne du fil de nickel en fonction du temps (elle est ensuite déduite de
I’étalonnage a partir des tensions U et V' mesurées) et la puissance électrique parcourant le fil
(calculée a partir de U et Ry, respectivement la tension d’alimentation du pont et la résistance

¢lectrique du fil), cf. Figure I1-9.

I1.3.2. Etalonnage des ponts de mesure

L’¢étalonnage en température du dispositif de mesure, c’est-a-dire la relation qui relie 7" au
rapport V/U (ce rapport est proportionnel a la variation de la résistance électrique du fil Ry, cf.
annexe V.3, c’est a dire proportionnel a son échauffement), est réalisé en alimentant le circuit
avec une tension U trés faible et en faisant varier la température de 1’échantillon a 1’aide de

I’enceinte alimentée par un bain thermostaté. La température est relevée a la surface de
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I’échantillon grace a un thermocouple de type K relié¢ a une boite froide et enregistrée par un

Keithley 2000 équipée de cartes basse tension.

En fixant la résistance R (voir Figure I1-6) a une valeur élevée (quelques centaines
d’ohms), le courant i qui va parcourir le circuit sera tres faible : par exemple pour le fil
55,8um dans ’EVA (Ethyléne Acétate de Vinyle) on obtient i~10mA. En considérant alors
I’équation (V.18) avec la tension correspondante a cet échantillon lors de 1’étalonnage,
U=20mV, on obtient une puissance électrique dissipée dans le fil égale 4 6.10°W. En utilisant
cette puissance dans le modéle thermique analytique (§ 11.2.2), on obtient un échauffement du
fil de nickel tendu dans la résine EVA égal a 7.10™ °C, on peut ainsi considérer que le

chauffage lors de I’étalonnage est négligeable.

Un exemple de loi d’étalonnage est présenté pour les différentes résines polymeres
¢tudiées, cf. Figure 1I-10, Figure 1I-11 et Figure 1I-12, la totalit¢ des courbes est portée en
annexe V.3. Les fonctions donnant 7" en fonction du rapport V/U sont obtenues par régression
linéaire. Les lois d’étalonnage permettront de calculer précisément la résistance électrique du
fil de nickel R, et son coefficient en température associ€ ay;, valeurs qui sont difficiles a

obtenir avec précision par mesure directe.

56 ] + Température mesurée ]
52_’ Régession linéaire 106
] o Résidus ]

48 - o Jo4

44 4T=17,42557 + 1052,04817*V/U

40| CC0.9962 1oz OU“
S 36] ] | 2
= 32 100 2

28 &

24_. 4-0,2

20- 1

1 6- u] 1-0,4

-0,005' O,OIOO ' 0,605 ' 0,610' 0,(|)15 ' 0,620' 0,625 ' 0,(|)30' 0,635

V/U

Figure 1I-10 : Etalonnage de I’échantillon d’époxy avec le fil de nickel 26,9um
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Figure II-11 : Etalonnage de I’échantillon d’EVA avec le fil de nickel 55,8um
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Figure 1I-12 : Etalonnage de I’échantillon de PP avec le fil de nickel 26,9um

On a tracé, sur les courbes d’étalonnage, les températures issues des régressions obtenues,

on vérifie de la sorte le bon accord entre les points expérimentaux et les régressions. On

vérifie de plus que les coefficients de corrélation sont proches de 1 et que les résidus sont

assez faibles (inférieurs a 1°C) et qu’ils ne présentent pas de signature caractéristique (ce qui

pourrait notamment remettre en cause le choix du modele linéaire de régression). L’ensemble

des résultats d’étalonnage est résumé dans le Tableau II-2, les coefficients 4 et B étant

respectivement 1’ordonnée a 1’origine et la pente des droites de régression, et dyax étant le

résidu maximum obtenu entre les températures mesurées et calculées avec les régressions.
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Tableau II-2 : Résumé des lois d’étalonnage de forme T=A+B*V/U, des coefficients de corrélations et
des résidus maximum pour tous les échantillons de composites

Matrice dni, UM A, °C B, °C CC OMAX
26,9 17,43 1052,05 0,99962 0,4
Epoxy 55,8 12,45 949,32 0,99994 0,2
122,9 10,94 1020,32 0,9999 0,3
EVA 55,8 10,21 989,2 0,99982 0,6
26,9 17,71 987,76 0,99953 0,8
PP 55,8 18,87 1016,54 0,99934 0,8

122,9 8,16 1145,68 0,99917 1

I1.4. Conception et réalisation des échantillons

I1.4.1. Composites a matrice thermodurcissable (Epoxy)

I[1.4.1.1. Dimensionnement des échantillons

Les échantillons congus se présentent sous la forme de cylindres de résine époxy au centre
desquels un fil de nickel est tendu, symbolisant ainsi une inclusion de type fibre, cf. Figure

I1-13.

—— ) )
Fil de cuivre

Diametre des échantillons : 16mm

— . )
Fil de Nickel Diamétre des fils de Nickel : 26,9 , 55,8 ou 122,9um

Résine Epoxy

Figure lI-13 : Schéma et dimensions des échantillons de composite époxy/nickel

Le dimensionnement des échantillons s’est effectué¢ via 1’étude des transferts thermiques au

sein des matériaux et ceci en régime permanent.
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Figure 1I-14 : Représentation des transferts thermiques au sein d’un échantillon de composite

L’excitation thermique du systeme est réalisée par effet Joule au sein du fil de nickel. En
pratique, les transferts thermiques sont bidimensionnels, dans le fil métallique chauffant il y a
ainsi un flux radial et un flux axial, cf. Figure II-14. Afin de réduire les pertes axiales, on a
calculé la longueur L des fils nécessaire pour que le rapport flux axial sur flux radial reste

inférieur a 107, cf. eq. (IL.18) .

O
—aial 107 (I1.18)

radial

Le flux axial peut étre déterminé en utilisant les équations relatives aux ailettes de longueur
infinie et en considérant un coefficient d’échange 4 entre le nickel et le milieu ambiant a

température Ty, :

) (IL.19)

axial — (Daxial O axial axial
R

2 ,
AVCC : AT = TNi _T'ext’ Saxiale = ﬁﬁ/\’z , R = /1 lm . m = i iz;ﬁ/\/l
Ni Ni ™~ axial

En développant ces équations, on peut donc écrire le flux axial sous la forme :

D, = ”ﬁM‘ Snihhs AT (I1.20)

On peut de plus écrire le flux radial en coordonnées cylindriques sous la forme :
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274,,L

CD radial A T
In [%j
Dyi

En utilisant les équations (I1.20) et (I1.21) dans la condition (II.18), on aboutit finalement

(I1.21)

)
Ni | i | — \ Avihdy
\M’Nih¢NiA _ ¢ n(¢Ni j 2

O 2 3
wsial <10 (11.22)
(I) radial 27[1917 L AT 4/1617 L
In[%j
Dy

Il est alors possible en fixant un paramétre géométrique, par exemple ¢, le diamétre

externe de la résine, de déterminer la longueur L des échantillons :

¢Ni ln ( zgp J \/ /,LNih¢Ni
L=

Ni
(Dra ia
42

(I1.23)

axial

En utilisant les propriétés thermophysiques fournies en annexe V.2, et les diametres des
fils de nickel utilisés, on obtient les dimensions présentées dans le Tableau II-3 (pour un

diamétre extérieur de résine ¢,,=16mm, un coefficient d’échange /=5W.m™>K' et un rapport

q)axia//q)mdial < 10_3 )

Tableau II-3 : Calcul de la longueur des fils - ¢,,=16mm - h=SW.m”.K"' - ® . [D . < 10°
Pni; M 26,9 55,8 122,9
L calculée, mm 21 46 156
L réelle, mm 25 50 161

I1.4.1.2. Réalisation des échantillons

La préparation de ces échantillons est délicate, notamment a cause des problémes
d’injection et de retrait imputables aux polymeres. A noter que dans le cas de I’époxy, qui est

un polymere thermodurcissable, aucun apport de chaleur n’est nécessaire, il suffit de
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mélanger les deux composants et d’attendre la polymérisation ; ’injection se fait donc a
température ambiante. Trois phases de tests ont été nécessaires pour obtenir un procédé de
fabrication fiable et des échantillons de bonne qualité. Nous avons, dans un premier temps,
fabriqué des échantillons avec des fils supplémentaires de cuivre soudés perpendiculairement
au fil de nickel, ces fils étant destinés a réaliser une mesure de type « trois fils ». Ce type de
mesure permet théoriquement d’éliminer les effets de bord. Deux problémes sont alors
apparus : des problémes d’ordre électrique (bruits de mesure importants, mauvais contact
cuivre/nickel), et des problémes de tenue en température. Les fils additionnels étant maintenus
en contact avec le nickel a ’aide de laque d’argent, les dilatations entrainent un décollement
de ces fils lors du chauffage. Cette solution a finalement ét¢ abandonnée au profit d’une

méthode de mesure deux fils, plus facile a mettre en ceuvre.

Fil de cuivre

de raccord

Figure II-15 : Moule pour échantillons de composite en position fermée (en haut) et ouverte (en bas) —
détail du bouchon supérieur (en bas a droite)

Pour la réalisation des échantillons, nous avons fabriqué des moules en téflon afin de
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faciliter le démoulage des échantillons. Ces moules sont constitués de deux parties
parallélépipédiques usinées sur leur face interne et sur toute leur longueur de sorte a obtenir
une cavité cylindrique une fois les deux parties accolées. Ils sont munis de bouchons aux
extrémités qui permettent de fermer le moule et de centrer les fils. Le bouchon inférieur est
plein, et le bouchon supérieur est percé pour 1’évacuation de 1’air et du surplus de résine. Un
fil de cuivre de diametre égal a 1,3mm est placé au centre de chaque bouchon et dépasse a
I’intérieur du moule. Le fil de nickel est ensuite soudé a 1’étain et tendu entre les deux fils de

cuivre de chaque bouchon. La résine injectée remplit la totalit¢ du moule de maniere a

recouvrir tout le fil de nickel ainsi que les bornes de cuivre soudés au fil, cf. Figure II-15.

Figure II-16 : Pesée des constituants (a gauche) — élimination des bulles d’air de la résine sous cloche
a vide (au centre) — injection a la seringue (a droite)

Afin de pallier aux problémes de fabrication (bulles, retrait, mauvais remplissage), il est
possible d’intervenir deés la phase de préparation de la résine. Le mélange des deux
composants (résine+catalyseur) ainsi effectué¢ est placé sous cloche a vide pour retirer les
bulles d’air, cf. Figure 1I-16. Le moule étant placé en position verticale, il suffit alors
d’injecter la résine par le bas du moule et a faible débit a 1’aide d’une seringue. Lorsque la
résine commence a déborder du bouchon supérieur, on peut arréter I’injection. Le systeme

garantit ainsi un bon remplissage malgré le retrait chimique de la résine.
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Figure 1I-17 : Echantillons réalisés (fil de nickel + résine époxy) — de haut en bas fils de diameétre
26,9, 55,8 et 122,9um

La construction de trois moules a permis la fabrication en simultanée des trois échantillons,
cf. Figure II-17. Tous les échantillons ont ét¢ réalisés a partir du méme type de matrice (résine
époxy HUNTSMAN bi-composant Araldite LY5052+Aradur 5052 mélangée en proportion
100g+38g) et de fils (fils de nickel étirés de chez GOODFELLOW de pureté 99%), et dans les
mémes conditions de fabrication, a savoir avec un méme type de moule (moule cylindrique en
téflon) et une méme procédure d’injection et de polymérisation a température et pression
identiques (moule en position verticale, injection a température ambiante par le bas et a débit

faible).

I1.4.1.3. Calcul des biais sur la mesure de la résistance thermique
d’interface introduits par les pertes axiales

Dans ce paragraphe, nous nous intéressons a I’effet des pertes axiales par les extrémités
des échantillons sur la température moyenne du fil de nickel. On cherche tout particuliérement
a quantifier 'erreur sur ’estimation de R; générée par cette perturbation de la température.
Cette étude a été effectuée a I’aide de simulations par €léments finis. On montre aisément
I’effet des pertes axiales en tragant la température du fil de nickel suivant son axe, cf. Figure
II-18. Sans effet de bord, on obtient la température 1D, alors qu’avec des pertes aux

extrémités, on peut voir la chute de température a I’aide du champ de température 2D.
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Figure 1I-18 : Mise en évidence de [’effet des pertes axiales sur le champ de température dans le fil de
nickel

Lors de la modélisation, on distingue deux cas, cf. Figure 1I-19 : un cas dans lequel les
transferts sont purement monodimensionnels (pas de pertes axiales), et un second cas dans
lequel les transferts sont bidimensionnels, une partie de la puissance volumique Qy dissipée
par le fil est perdue dans la résine aux bords et dans les fils de connexion de cuivre a

température constante 7, qui sont soudés aux extrémités.

AX Axe de AL
; Isolation symétrie : T=Tex
S S S , B
Fil de Nickel R
<«—— Résine Epoxy N T=Tex
P =
ol & T 0/
Plan de
||q Sens du flux symetie\_ I
R > e = -
0N Fep r 0" i Tep >

Figure 1I-19 : Schéma des géométries modeélisées par élements finis — a gauche cas 1D sans pertes
axiales, a droite cas 2D avec température imposée

A T’aide d’un code ¢éléments finis (Comsol Multiphysics®), nous avons simulé I’effet de la

condition imposée aux extrémités en construisant un modele 2D axisymétrique similaire a la
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Figure II-19. La géométrie se décompose en deux parties en contact imparfait (résistance
d’interface R;) qui représentent le fil de rayon ry; et la matrice de rayon r,, (les deux domaines
sont maillés séparément de maniere a tenir compte des différences de taille, cf. Figure 11-20).

Les calculs ont été effectués avec un nombre d’éléments (triangles) égal a 70000.

6 CoMOL Multphysics - Geomi,/Heat Transfer by Conduction (ht) : H25_2D.mph —iglx
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Figure 11-20 : Agrandissement du maillage au bord de [’échantillon, a la frontiére fil/matrice —
affichage de la qualité du maillage

A partir du modele 2D, on se ramene a un modele 1D en imposant tout simplement une
condition de type flux nul aux extrémités des échantillons (condition adiabatique), le mod¢le
2D nécessitant quant a lui une condition de type température imposé€e (condition la plus
pénalisante). On utilise les parametres suivants qui sont propres a nos expérimentations pour
paramétrer le modéle, a savoir : une durée de chauffage A=10ms (1000 pas de temps), une
température initiale 7;=20°C et extérieure 7,,=20°C, et une puissance volumique dissipée
dans le fil correspondante a une amplitude de chauffage du fil A7=2°C (cette puissance est
obtenue via un programme de simulation utilisant le mode¢le thermique développé au
paragraphe 11.2.2). Les calculs ont été répétés pour des valeurs de résistance d’interface « a

priori » englobant les valeurs estimées : R=0,5.10" et 5.10° m2.K.W™".

Les modé¢lisations par ¢éléments finis fournissent le champ de température dans
I’échantillon. La température moyenne du fil est intégrée sur tout le volume du fil. En effet,

méme si en 1D la température est isotherme dans le sens axial, en 2D il faut intégrer la
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température sur toute la longueur afin de tenir compte des effets de bords. On peut finalement
représenter 1’écart de température entre le champ 1D et le champ 2D, cf. Figure II-21. Le
champ de température calculé avec le modele analytique (modele cylindrique 1D) est aussi
représenté, on remarque ainsi le bon accord entre celui-ci et le cas 1D obtenu par le code
¢léments finis. On constate de plus que le champ de température moyen 2D est plus faible que

dans le cas 1D, ceci étant di aux pertes par les bords.

22,2'_ 40,040
2201 10,035
21,81 _ ’
21,6 7 40,030
21,41 1
21,21 40,025
) 1 O
21,0 40,020 °
%) 20,8 . g
- ] —40,015 2
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20,4+ 10010 <
20,2 y 17
20,0_’ d —=— Mod¢le thermique_analytique 1D | 40,005
1 --0-- Code ¢éléments finis 1D ]
19’8_. """" Code éléments finis 2D 40,000
19,6‘_ Ecart éléments finis 1D-2D ]
19,4 -0,005
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0,000 0,002 0,004 0,006 0,008 0,010
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Figure II-21 : Comparaison entre le champ de température analytique (modeéle thermique 1D) et les
champs de température obtenus avec la modélisation par éléments finis — fil de 26,9um — R;=0,5.10"
m>. KW'

On récupere maintenant les fichiers de température obtenus par ¢éléments finis en les
utilisant dans I’algorithme d’estimation afin de déterminer pour le cas 1D et pour le cas 2D les
résistances d’interface correspondantes. L’écart entre ces deux R; est ainsi obtenu en prenant

pour référence la valeur de R; du cas 1D, cf. Tableau I1-4.

Tableau 11-4 : Ecarts de température a l'instant final et erreurs sur [’estimation des paramétres
génerées par les effets de bords pour ’époxy — T;=20°C, At=10ms, AT=2°C

By pm=> 26,9 55.8 122.9
R;=0,5.10° m2K.W! 0,034 0,022 0,008
TID‘T2D> °C -5 -1
R;=5.10° m>.K.W 0,042 0,025 0,008
R;=0,5.10° m2. K. W' 3,6 6,5 48
ARl'a% -5 -1
R;=5.10° m2.K.W 4,2 53 3,8
R;=0,5.10° m2K.W! 2,7 2,7 2,1
Meps % -5 -1
R, =5.10° m2.K.W 2,2 1,7 1,5
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On remarque finalement que ’erreur sur 1’estimation de la conductivité de la résine est
faible, et ne dépasse pas 3% (ce qui correspond a la précision d’une mesure de type plaque
chaude gardée). Par contre, I’estimation de la résistance d’interface peut €tre significativement

perturbée par les pertes axiales, jusqu’a 6,5% d’erreur sur la valeur estimée.

I1.4.2. Composites a matrice thermoplastique (EVA-PP)

I1.4.2.1. Conception des échantillons

Ce type de composite, fil de nickel et matrice thermoplastique, ne peut pas étre fabriqué de
la méme maniere que précédemment, puisque la matrice nécessite une cuisson afin de la faire
passer a 1’état visqueux. Les deux matériaux utilisés sont d’une part de 1I’Ethylene-Acétate de
Vinyle (EVA 2840) contenant 28 % d'acétate de vinyle et fourni par ELF ATOCHEM, et
d’autre part du polypropyléne (PP-HV252) fourni par SOLVAY. Les températures de
transformation et donc de mise en forme sont différentes pour ces des deux matériaux,
respectivement 140 et 170°C. Nous avons cherché a concevoir un protocole de fabrication
simple, permettant de réaliser en une étape unique la fabrication des échantillons d’EVA et de

PP comportant chacun trois fils de nickel de diamétres différents (26,9 , 55,8 et 122,9um).

11.4.2.1.a. Matrice de type EVA

Ce composite a été réalisé en collaboration avec le laboratoire CERTES (Paris XII) qui a
fournit le matériau utilis¢ (EVA) et qui a réalisé la mise en forme de la résine. Pour ce faire,
nous avons préparé deux moules identiques en trois parties : deux plaques en aluminium et un
cadre en polymere renforcé en fibres de verre résistant a 200°C (Deltherm) utilisé¢ pour y
placer les fils de nickel et PTEVA. Deux parois latérales du cadre sont percées afin de loger et

tendre les trois fils de nickel soudés entre des fils de cuivre, cf. Figure 11-22 (a).
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Fils de nickel
26,9um
55,8um (b)

(a)
122,9um
Deltherm
Aluminium Cuivre

Figure II-22 : (a) Schéma du moule avant la mise en place de la résine — (b) Echantillon de composite
fils de nickel/EVA (de bas en haut : fil de diametre 26,9um, 55,8um et 122,9um)

Les thermoplastiques se présentent en regle générale sous forme de granules de tailles
variables (ici environ 3mm de diameétre). Une fois la mise en place des fils tendus de nickel
effectuée, il suffit donc de placer les granules dans le moule et de porter I’ensemble au-dela
du point de fusion du polymere. La derniere étape consiste a venir écraser I’excédent de
polymere avec le couvercle en aluminium afin d’homogénéiser le remplissage du moule et de
chasser les bulles d’air et ’excédent de polymére fondu. La préparation des fils tendus se fait
en deux étapes : on place tout d’abord des fils de cuivre de gros diamétre (1,3mm) dans la
partie en Deltherm qui est percée au méme diamétre dans son plan médian horizontal. Ces fils
sont maintenus par collage a I’extérieur du moule, cf. Figure 1I-22 (b). On vient ensuite

souder a I’étain, entre deux fils de cuivre en vis-a-vis, un fil de nickel que I’on tend.

Sur cet échantillon d’EVA, nous n’avons finalement pas pu utiliser tous les fils

(uniquement le fil de 55,8um), et ce pour plusieurs raisons :

- la phase finale de compression du polymere est source de contraintes mécaniques et
peut provoquer le sectionnement des fils de nickel (ici le fil de nickel de plus petit
diamétre 26,9um) ;

- la température de fusion du métal d’apport utilisé pour les soudures (mélange d’étain et
de plomb) étant de I’ordre de 160°C, les fils peuvent se détacher et/ou ne plus étre en
contact avec les fils de cuivre lors de la cuisson, ceci étant la cause de bruits de

mesures importants (cas du fil de diameétre 122,9um).
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11.4.2.1.b. Matrice de type PP

La maticere premicre utilisée pour la fabrication de ces échantillons est issue de picces
carrées de polypropyléne (PP-HV 252) de dimensions 63x63x3mm réalisées sur une presse a
injecter a une température de 220°C et une pression de 300bars, cf. Figure 1I-23 a gauche.

Nous avons pu grace a ces pieces, réaliser les échantillons directement au laboratoire, en

apportant quelques améliorations a notre procédé de fabrication.

Figure 1I-23 : Différentes étapes de fabrication de |’échantillon de PP équipé de trois fils de nickel de
diameétre 26,9, 55,8 et 122,9um

Nous avons fabriqué un nouveau moule en aluminium, en deux parties identiques, avec
une cavité interne, moule fermé, de dimensions 45x45x4mm. Les pi¢ces de PP (une pour
chaque partie du moule) sont redécoupées, cf. Figure 1I-23 a gauche, de sorte qu’elles
s’emboitent parfaitement dans chaque moiti¢ du moule. L’épaisseur de deux plaques de PP
accolées étant 6mm, nous disposons de 2mm de surplus destiné au bon recouvrement des fils

et au bon remplissage du moule, I’excédent étant évacué par le plan de joint.

On utilise des fils de nickel de diamétre 26,9, 55,8 et 122,9um issus des mémes bobines
que pour les précédents échantillons en époxy. La différence est qu’ils ont été ici brasés a
I’argent, et que les fils de cuivres de raccord ont un diamétre plus faible égal a 0,5mm. On
assure ainsi une meilleure tenue en température, un meilleur contact électrique (grace a la
brasure) et on diminue de plus les contraintes mécaniques au niveau du raccord cuivre/fil de
nickel grace a des différences de diamétre plus faibles. Les fils sont ensuite disposés tendus
dans le plan de joint du moule, cf. Figure II-23 au centre, et maintenus par de la bande
adhésive en aluminium sur un mastic haute température d’épaisseur 2mm (celui-ci assure

I’étanchéité du moule, il limite les pertes trop importantes de matiére, permet 1’évacuation de
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I’air et du surplus de mati¢re par des découpes aux angles, et autorise de par sa souplesse la
compression du polymeére). On referme alors le moule et on exerce une pression sur la partie
supérieure a I’aide d’un systeme de ressorts, cf. annexe V.12. Le moule subit ensuite un cycle

de cuisson a 180°C (voir Figure 11-24) et le refroidissement est réalisé a 1’air ambiant.

200 ~
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1 2/ e R, fl558um | 145 o
O 140 ; &
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Figure 11-24 : Température a ceeur du polypropyléne et résistances électriques des fils de nickel de
26,9 et 55,8um lors de la fabrication d’un échantillon de polypropylene (PP) avec fils tendus de nickel

Un enregistrement de la température par un thermocouple a I’intérieur du moule, c'est-a-
dire au cceur du PP, ainsi que de la valeur des résistances €lectriques des fils de nickel (26,9 et
55,8um) sont effectués pendant tout le cycle de cuisson, cf. Figure II-24. Ceci permet de
controler la bonne tenue des fils et d’avoir des informations sur la vitesse de refroidissement
du polymere. Finalement, aprés cinq essais, nous avons obtenus deux échantillons de bonne

qualité, avec de bons contacts électriques et aucune bulle d’air prés des fils.

I1.4.2.2.  Calcul des biais sur la mesure de la résistance thermique
d’interface introduits par les pertes axiales

Une étude des pertes axiales a été réalisée de la méme maniere que précédemment pour les
¢chantillons d’époxy (§ I1.4.1.3), les longueurs des fils étant cette fois-ci différentes (de
I’ordre de 30mm). Les calculs ont été effectués avec un nombre d’éléments finis (triangles)
¢gal a 70000. On utilise les mémes parametres expérimentaux, a savoir : une durée de

chauffage Ar=10ms, une température initiale 7=20°C et extérieure 7,,=20°C, et une
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puissance volumique dissipée dans le fil correspondante a une amplitude de chauffage du fil
AT=2°C (cette puissance est obtenue via un programme de simulation utilisant le modéle
thermique développé au paragraphe 11.2.2). Les calculs ont été répétés pour des valeurs de
résistance d’interface «a priori» englobant les valeurs estimées: R=0,5.10" et 5.107
m2K.W™. On obtient alors I’écart entre les R; estimées a partir du cas 1D et du cas 2D pour

les échantillons d’EVA et de PP (voir Tableau II-5).

Tableau I1-5 : Ecarts de température a l'instant final et erreurs sur l’estimation des paramétres
genérées par les effets de bords pour ’EVA et le PP — T;=20°C, At=10ms, AT=2°C

Matrice > EVA PP PP PP
By pim > 55,8 26,9 55,8 122,9
. R;=0,5.10" m2K.W! 0,029 0,029 0,038 0,043
Tip-Top, °C s g
R, =5.10° m>.K.W 0,032 0,034 0,041 0,044
R;=0,5.10"° m2K.W! 4.6 12,3 12,8 36,4
AR;, % s N
R;=5.10"° m2K.W 6,2 3,8 10,1 20,4
R;=0,5.10° m2 K. W' 3,5 2,5 49 11,9
AAp, %o -5 -1
R, =5.10° m>.K.W 1,5 1,9 2,5 8,5

On remarque finalement que 1’erreur sur I’estimation de la conductivité du polymere n’est
pas tres élevée, sauf pour le fil de 122,9um. Le constat est le méme pour I’erreur sur R;, elle
est assez faible pour les petits fils (26,9 et 55,8 um) et élevée pour le plus gros diamétre. C’est

en effet le diametre qui nécessite la plus grande longueur de fil, i.e. 156mm (cf. §11.4.1.1).

r
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Figure II-25 : Schéma de la nouvelle géométrie modélisée par éléments finis

Notons que la condition aux extrémités des fils de nickel dans le cas des transferts 2D est
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une température imposée, ce qui est trés pénalisant puisqu’en réalité le fil de nickel est brasé
sur un fil de cuivre dont une partie est dans la résine. Nous avons donc modifi¢ notre modele
¢léments finis afin de mieux représenter le cas réel, cf. Figure I1-25. Nous avons donc rajouté
le fil de cuivre, et avons modifié la condition a la limite en considérant un coefficient
d’échange / entre la partie du fil de cuivre hors résine et 1’air extérieur. La méme condition
est appliquée pour I’extérieur de la résine. Nous avons refait les calculs pour le PP, les
résultats sont reportés dans le Tableau I1-6. On remarque finalement que les erreurs obtenues
avec le nouveau modéle diminuent légérement, en moyenne moins 11% sur ’erreur sur R; et

moins 2,5% sur ’erreur sur Ap.

Tableau 11-6 : Ecarts de température a l'instant final et erreurs sur [’estimation des paramétres
geénérées par les effets de bords pour le PP avec le nouveau modéle — T;=20°C, At=10ms, AT=2°C,

h=5W.m”.K’
Matrice > PP PP PP
By m = 26,9 55,8 122,9
TioTom, °C R; =0,5.105'5 m2.K.Wl'1 0,028 0,036 0,040
’ R;=5.10" m2K.W" 0,032 0,0387 0,042
AR, % R;=0,5. 1(_)5'5 mZ.K.V\_/l'1 10,6 11,0 31,4
R;=5.10" m2K.W 3,5 9,3 18,8
Ao % R =0,5.105'5 mZ.K.Wl'l 2,4 4,7 11,3
’ R;=5.10" m2K.W" 1,9 2,5 8,5

I1.5. Etude de sensibilité

Avant de débuter les mesures, nous avons effectué une étude de sensibilité de la
température moyenne du fil de nickel aux deux parameétres connus ou estimés, de maniere
générale les parametres p;. Ce calcul de sensibilité a pour objet d’¢tudier la faisabilité de
I’estimation des parameétres recherchés et également de choisir les valeurs des parameétres
expérimentaux (ici la durée de chauffage) qui augmentent la sensibilité aux parametres. Les
sensibilités réduites ont été calculées d’apres la formule(I1.24), p; étant les parameétres dont on
cherche la sensibilité et 7' la température moyenne du fil de nickel calculée a 1’aide du modele
thermique présenté précédemment (§I1.2) :

oT
X, (°C)=p,— 11.24
nCO)= e (11.24)

Ecole Polytechnique de I’Université de Nantes Page |87



Page |88 CHAPITRE I

Notons que dans tous les calculs de sensibilités et essais expérimentaux, un échauffement
de seulement 2°C a été choisi. En effet, pour un chauffage de quelques degrés, les propriétés
thermiques du nickel ne varient pas. En revanche, si 1’on se reporte a 1’annexe V.2, on

s’apercoit que la chaleur spécifique des polyméres dépend nettement de la température. Par
exemple pour la résine époxy utilisée (Cpep(T)[J.kg*I.K”] =8.I[°C]+1140) et avec un

¢chauffement de 10°C, on aura une variation de Cp de 7% environ. La méthode analytique
employée pour calculer la température moyenne du fil de nickel ne permet pas de traiter les
non-linéarités, il faut de ce fait s’assurer que les caractéristiques thermiques utilisées dans le
modele thermique restent quasi-constantes lors du chauffage. L’échauffement de seulement
2°C permet de limiter les variations de Cp a 1,5% environ, ce qui correspond a I’ordre de

grandeur de la précision de mesure en calorimétrie différentielle (DSC).
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Sensibilités, °C

1 —=—R*oT/eR,
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Figure II-26 : Sensibilités de la température aux paramétres pour I’échantillon fil de nickel/époxy —
At=10ms - AT=2°C - R=10" m2K/W - A,,=0,224 W.m™ K - $y,=26,9um - T,=20°C

Sur la Figure I1-26, nous avons tracé les sensibilités aux parametres en fonction du temps
pour une durée de chauffage de 10ms. On remarque que la sensibilit¢ a la résistance
thermique d’interface R; est trés faible. Les trois plus forte sensibilités, qui ne sont pas
représentées ici, sont celles de la puissance ¢€lectrique dissipée dans le fil (cependant elle est
directement mesurée lors de nos expériences), de la longueur et du rayon du fil (la longueur
du fil est mesurée avec un pied a coulisse numérique et le diamétre est mesuré avec précision
a ’aide d’un microscope, cf. annexe V.2.3, et nous n’avons pas choisi de les estimer). On
finalement choisi d’estimer en plus de R;, la conductivité de la matrice polymere A, qui

présente une sensibilité assez forte.
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Les figures 11-24 a II-26 montrent I’évolution des sensibilités a R; et a A, a une température
de 20°C pour les échantillons fil de nickel/€poxy en fonction de la durée de chauffage et pour
des valeurs de R; allant de 10°4 10" m2.K.W™. On constate que les évolutions des sensibilités
pour les trois diametres de fil de nickel sont quasi-similaires. Les sensibilités a A, sont
supérieures a celles associées a R;, notamment pour des durées de chauffage importantes. On a
ainsi choisi un temps de chauffage petit (4/=10ms) qui maximise la sensibilit¢ a R; pour la
valeur intermédiaire de R; (10 m2.K/W). Des valeurs plus petites de A7 n’ont pas été choisies

afin que la longueur de diffusion dans le polymeére (0~30um) reste bien supérieure a celle des

rugosités du fil de nickel.
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Figure 1I-28 : Sensibilités réduites — fil de nickel 55,8um dans époxy — AT=2°C
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Figure 11-29 : Sensibilités réduites — fil de nickel 122,9um dans époxy — AT=2°C

Pour la durée et I’amplitude de chauffage sélectionnées, il est maintenant possible de
simuler 1’évolution des sensibilités aux parametres estimés durant une période de chauffage,

(cf. Figure 11-30).
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Figure II-30 : Sensibilités de la température a R; et A,, pour [’échantillon fil de nickel/époxy —
At=10ms - AT=2°C - R=10" m>.K/W - A,,=0,224 W.m™ K" - ¢,=26,9um - T,=20°C

On s’apercoit que les sensibilités aux deux paramétres ont une évolution semblable en
valeur absolue, mais pas le méme ordre de grandeur, la sensibilité a A., étant en fin de
chauffage presque un ordre de grandeur supérieure a la sensibilit¢ a R;. Il faut a ce stade

estimer les coefficients de corrélation entre les deux parametres.
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A partir de la matrice de sensibilité X définie par I’équation (I1.24), il est possible de

calculer la matrice de covariance [114] :

OV ~ Var(p,)  cov(p,,p, )} g ( X X)‘l (I11.25)
cov(pl,pz) Var(pz)

ainsi que le coefficient de corrélation entre deux parametres estimés p; et p;:

cov( p,,
p(p.p,)= (p.p:) (11.26)

- \/Var(pl).Var(pz)

Les coefficients de corrélation sont relativement élevés, cf. Tableau II-7. L’algorithme
d’estimation (méthode du simplexe — fonction « fminsearch » de Matlab®) permet cependant

d’obtenir les parameétres recherchés distinctement.

Tableau II-7 : Coefficients de corrélation entre R; et A,, en fonction de la température initiale pour les
échantillons d’époxy

Ti,°Cl Pni, Um—> 26,9 55,8 122,9
20 0,9835 0,9871 0,9891
35 0,9829 0,9867 0,9889
50 0,9824 0,9864 0,9887

I1.6. Etude de reproductibilité, résidus de I’estimation et

erreurs sur les parameétres estimés

I1.6.1. Etude de reproductibilité

Afin de tester la reproductibilité du dispositif de mesure de R;, toutes les mesures ont été
répétées cinq fois pour chaque niveau de température initiale, et ce pour chaque diametre de
fil et chaque type de matrice. Le Tableau II-8 présente les résultats de tous les essais réalisés

avec les trois échantillons époxy/fils de nickel (26,9 , 55,8 et 122,9um) pour une température

initiale de 20°C.
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Tableau 11-8 : Etude de reproductibilite pour les trois echantillons époxy/fil de nickel a 20°C

i Test AT R;, 107 Aep Srums
um n° °C m2K.W! W.m K °C
26,9 1 2,09 0,40 0,21 0,01
26,9 2 2,09 0,39 0,21 0,01
26,9 3 2,07 0,37 0,21 0,01
26,9 4 2,11 0,37 0,21 0,01
26,9 5 2,08 0,37 0,21 0,01

Moyennes 2,09 0,38 0,21 0,01
Ecart type 0,01 0,001
55,8 1 2,14 0,55 0,20 0,01
55,8 2 2,15 0,55 0,20 0,01
55,8 3 2,14 0,56 0,20 0,01
55,8 4 2,15 0,59 0,22 0,01
55,8 5 2,15 0,59 0,22 0,01
Moyennes 2,15 0,57 0,21 0,01
Ecart type 0,02 0,01
122,9 1 2,05 0,73 0,20 0,005
122,9 2 2,05 0,83 0,20 0,005
122,9 3 2,04 0,92 0,20 0,006
122,9 4 2,04 0,88 0,20 0,005
122,9 5 2,04 0,99 0,20 0,005
Moyennes 2,05 0,87 0,20 0,005
Ecart type 0,10 0,002

La reproductibilité des mesures est tres bonne. En effet, I’écart type sur R; ne dépasse pas
12% de la valeur de R;. L’annexe V.5 contient 1’analyse de reproductibilité pour les autres
températures (35 et 50°C) ainsi que pour les autres types de matrice (EVA et PP), la

reproductibilité étant encore meilleure que pour I’époxy.

A noter que la mesure des conductivités thermiques est encore plus reproductible, quelque
soit le type d’échantillon. La valeur moyenne obtenue pour 1’époxy est trés proche de celle
obtenue par plaque chaude gardée (1=0,224+0,06 W.m'.K™), la comparaison détaillée des

conductivités thermiques obtenues étant I’objet de I’annexe V.6.
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Tableau 11I-9 : Effet de la durée de chauffage sur les valeurs estimées — époxy/fil nickel 55,8um

T At Test AT R;, 107 Aep Srums
°C (ms) n° °C mKwW!'  wm'K' °C

20 5 1 2,11 0,52 0,21 0,007
20 10 1 2,14 0,55 0,20 0,01
20 15 1 2,12 0,56 0,20 0,005

Nous avons testé différentes durées de chauffage pour 1’époxy, afin de valider notre choix.
Sur le Tableau II-9, on vérifie ainsi assez bien que la mesure de la résistance thermique
d’interface ne dépend pas de la durée du chauffage : lorsque 1’on fait varier celle-ci, 47 =5, 10

ou 15ms, la valeur obtenue de R; n’en est que peu modifiée, au maximum 7%.

[1.6.2. Résidus lors de I’estimation

Afin d’évaluer la qualité¢ des mesures et de I’estimation, nous avons représenté 1’évolution
des résidus entre les températures mesurées et les températures calculées par le modele
thermique pour les trois échantillons d’époxy utilisés, et pour la température initiale 7;,=20°C,
cf. Figure II-31, Figure 1I-32 et Figure I1-33. Les résidus pour les deux autres températures
initiales et les autres matrices polymeres sont présentées en annexe V.7. Le nombre de points

de mesure de température est de 250 sur la durée de chauffage de 10ms.

On peut s’apercevoir que les résidus ne présentent dans ce cas pas de signature
caractéristique, ils sont bien centrés autour de zéro et restent faibles, les valeurs de dgyss étant
de I’ordre de 0,01°C, cf. Tableau II-8. A noter qu’il ne semble pas y avoir pour 1’époxy de
corrélation entre la valeur des résidus et le diametre des fils de nickel (pour le PP, on

remarque une légere augmentation des résidus avec la température, cf. annexe V.7).

On peut comparer les sensibilités avec les résidus de I’estimation. Il suffit en effet de
recalculer les sensibilités aux parameétres estimés a ’aide de I’équation (I1.24), en remplagant
les données « a priori » utilisées (R=10" m2.K/W et hep=0,224 W.m' K™ par les résultats
obtenus lors de 1’estimation. Nous avons uniquement effectué ce calcul pour I’époxy et pour

les tests n°1 des tableaux de I’annexe V.5, et avons reporté les résultats dans le Tableau II-10.
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Figure II-31 : Résidus de [’estimation entre la
température expérimentale et la température
calculée pour le fil 26,9um dans [’époxy et pour
Ti=20°C - fig. (a) a (e)

Figure II-32 : Résidus de [’estimation entre la
température expérimentale et la température
calculée pour le fil 55,8um dans [’époxy et pour

Ti=20°C - fig. ()  (j)

0,00 A
-0.03 - WWWWWWWWNW Figure II-33 : Résidus de [’estimation entre la

température expérimentale et la température
calculée pour le fil 122,8um dans [’époxy et pour
Ti=20°C - fig. (k) a (o)
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Tableau 1I-10 : Comparaison entre les résidus Srys de la méthode inverse (cas n°l des tableaux de
["annexe V.5 pour At=10ms) et les sensibilités S calculées avec les valeurs de R; et A, estimées -
rapports S/8rys associés

T.,°C driy UM 26,9 55,8 122,9
Srwms, °C 0,009 0,009 0,005
20 Ski, °C (Sri/Srus) 0,072 (8) 0,054  (6) 0,034  (7)
Sreps°C (Shep/Brnvs) 1,126 (122) | 0,671 (78) | 0318 (64)
Srwms, °C 0,005 0,005 0,002
35 Ski, °C (Sri/Srus) 0,087 (17) = 0,068 (14) | 0,059 (25)
Seps°C (Saep/Bros) 1,088 (209) | 0,669 (139) | 0299 (125)
Srwms, °C 0,011 0,009 0,007
50 Sri, °C (Sri/Srus) 0,12 (11) | 0,098 (12) | 0,088 (12)
Sheps°C. (Shep/Srus) 1,097 (98) | 0,655 (77) | 0303 (41)

Ce tableau présente, pour chaque niveau de température et chaque diamétre de fil de
nickel, les résidus RMS de I’estimation, les sensibilités calculées avec les parametres estimés
(R; et Agp) et les rapports sensibilité sur résidus associés. On remarque en premier lieu que le
rapport sensibilité sur résidu est satisfaisant pour I’estimation de R; (6< Sri/Orus <12), et tres
satisfaisant pour I’estimation de Ae, (41< Siep/Orms <209). Ce résultat illustre les difficultés
des mesures de résistance d’interface entre fil métallique et matrice polymére. En effet, il ne
serait pas possible de garantir la validité des résultats pour des R; trop faibles en particulier

lorsque les résidus deviennent supérieurs aux coefficients de sensibilité.

I1.6.3. Calcul d’erreur sur les parameétres estimés

11 s’agit de calculer I’erreur sur les parametres estimés en tenant compte des erreurs liées a
la mesure des températures et de celles liées aux caractéristiques géométriques et thermiques
dont les valeurs sont utilisées dans le modele thermique. La méthode de calcul d’erreur que
nous avons utilisée est décrite dans la référence [115]. A partir des vecteurs correspondants
aux parametres a estimer, soient les /5, on peut construire la matrice X dont les termes sont les
coefficients de sensibilités associés a ces mémes f;. Rappelons que les coefficients de
sensibilités réduits sont de maniére générale définis d’apres la formule suivante (ici j est le

nombre p de parametres estimés, soit p=2) :
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or,
Xjk =p,— (I1.27)
op,

La matrice X aura dans notre cas la structure suivante (sensibilités non réduites) :

T, [oR, T, /04,
[X]=] : (I1.28)
oT,[oR, T, [o2,

Nous pouvons ensuite construire la matrice de variance-covariance des données W, qui
regroupe toutes les erreurs, c’est-a-dire non seulement celles sur 1’estimation, cf. eq.(I1.30),

mais aussi celles sur les données expérimentales (ou parametres connus).

7] = [0'2 +Z[amk S—Tfj } (11.29)
my

L’indice k correspond au parameétre connu m, auquel on associe I’incertitude o,,. On peut
retrouver facilement 1’écart-type o li¢ aux résidus de température a partir des valeurs RMS, cf.

eq.(V.19), en remplacant (n) par (n-p), de sorte a retrouver la formulation générale de 1’écart-

type :

N
Z[T;alculée (-]) a Tmes'”ée (J):IZ
j=1

o’ =- (I1.30)
n—p

Le Tableau II-11 rappelle les principaux parametres qui ont été utilisés pour 1’estimation

de R; et A, ainsi que les incertitudes liées a leur mesure.

Tableau 1I-11 : Liste des données expérimentales et des incertitudes relatives associées utilisées pour
le calcul de [’erreur sur les paramétres estimés

Fil 26,9um Fil 55,8um Fil 122,9um
Données expérimentales Incertitudes relatives, %

(P-Cp)ep 1 1 1
(p-Cp)ni 1 1 1

Ani 3 3 3

Oni 0,4 0,2 0,08

L 0,04 0,02 0,006
Péiectrique 0,2 0,4 0,7
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Les méthodes de type calorimétrie sont trés précises d’ou les faibles incertitudes sur les
(p.Cp), alors que la mesure de conductivité génére un peu plus d’erreur. Les incertitudes sur la
longueur, le diamétre du fil et la puissance électrique passant dans celui-ci sont faibles et
correspondent aux résolutions des appareils de mesure utilisés, a savoir respectivement un
pied a coulisse numérique de résolution 0,01mm, un microscope équipé¢ d’un dispositif de
mesure précis a 0,1um, et un oscilloscope numérique de résolution 1uV (la puissance
¢lectrique parcourant le fil de nickel étant dépendante de sa résistance électrique, 1’erreur

associée n’est pas la méme pour chaque échantillon).

A partir des deux matrices X et W définies ci-avant et des incertitudes relatives du Tableau
II-11, 1l est possible de calculer directement la matrice de variance-covariance totale, S,
eq.(I.31), dont les termes diagonaux correspondent aux erreurs sur les parametres estimés.
Dans notre cas le terme S;; correspond a I’erreur sur R; et le terme S>, correspond a I’erreur de

A,
[s]=(1xT [w][x]) (IL31)

Nous avons estimé 1’erreur sur les parameétres estimés a partir des relevés des campagnes
de mesure (cf. annexe V.5), pour les tests n°1 et pour la durée de chauffage Ar=10ms. Les
résidus RMS n’évoluant quasiment pas en fonction des différents tests et des différentes
températures initiales, pour un diameétre de fil donné, nous n’avons pas présenté ces calculs

pour toutes les mesures effectuées.

On s’apercoit que I’erreur finale sur R; peut sembler assez €levée, jusqu’a 27% de la valeur
nominale pour 1’époxy, 28% pour le PP et 28% pour ’EVA. Cependant, les valeurs mesurées
sont des résistances de contact et les coefficients de sensibilité sont faibles pour les interfaces
métal/polymere. Les erreurs que nous présentons ici sont donc tout a fait acceptables. On
observe une légere tendance au niveau des évolutions pour 1’époxy, a savoir que plus le
niveau de température est ¢leve, c'est-a-dire plus R; est forte, plus ’erreur commise lors de
I’estimation est faible. L’estimation de la conductivité¢ thermique est elle de bonne qualité,
avec au maximum une erreur commise de 2,8%. Ce paramétre est donc estimé avec une bonne
précision, ce qui est logique puisque la sensibilité a A, est assez élevée, méme pour la durée de

chauffage sélectionnée, durée qui maximise la sensibilité a R; et non celle a A,,.
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Tableau II-12 : Erreurs sur les parametres estimés pour [’époxy — cas n°l, At=10ms

Fil 26,9um T=20°C T=35°C T=50°C
R;, 10° m2 KW 0,40 0,56 0,46
Erelative (%) 27 14 21
Aep, W.m™ K! 0,21 0,191 0,199
Erelative (%0) 2,7 1,8 2.3
Fil 55,8um T=20°C T=35°C Ti=50°C
R;, 10° m2.K ' W' 0,55 0,67 0,93
Erclative (%0) 24 14 14
Aep, W.m™ K! 0,197 0,199 0,203
Erelative (%) 2,3 1,7 2,3
Fil 122,.9um T=20°C T=35°C T;=50°C
R;, 10° m2 KW 0,73 1,29 1,67
Erelative (%0) 18 10 7
Aep, W.m™ K! 0,2 0,199 0,229
Erelative (70) 2.4 2.6 2.6

Tableau 11-13 : Erreurs sur les parametres estimés pour le PP — cas n°l, At=10ms

Fil 26,9um Ti=20°C Ti=35°C Ti=50°C Ti=65°C
R;, 10° m2 KW 0,13 0,13 0,15 0,16
Erelative (%) 26 26 28 26
Aep, W' K 0,271 0,286 0,270 0,265
Erelative (%) 1,1 1,2 1,3 1,3
Fil 55,8um Ti=20°C Ti=35°C Ti=50°C Ti=65°C
R;, 10° m2K ' W' 0,31 0,31 0,32 0,34
Erclative (%0) 14 16 16 22
Aep, W.m' K! 0,290 0,291 0,282 0,264
Erelative (%0) 0,96 1,1 1,2 1,7
Fil 122,.9um Ti=20°C T=35°C Ti=50°C Ti=65°C
R;, 10° m2K ' W' 0,64 0,66 0,69 0,72
Erelative (%) 18 17 17 17
Aep, Wm™ K! 0,284 0,270 0,283 0,284
Erelative (%) 2,5 2,5 2,7 2,8
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Tableau II-14 : Erreurs sur les paramétres estimés pour [’EVA — cas n°l, At=10ms

Fil 55,8um T=20°C  T=40°C T=50°C T=60°C  T=70°C
R;, 10° m2K ' W 0,29 0,32 0,33 0,32 0,35
Erclative (%0) 18 19 25 28 28
Aep, Wm™' K 0,220 0,206 0,203 0,201 0,180
Erelative (%0) 1,2 1,4 1,9 2 2,2

Afin de quantifier le poids des erreurs commises sur la mesure de chaque parametre utilisé
dans le modele thermique, nous avons représenté¢ (Figure 11-34) tous les termes qui sont

sommés dans la matrice de variance-covariance W, cf. eq.(11.29).

=
—

1E-5

1E-7
1E-9
1E-11 i
_____ (GPCPM*BT/Bp Cpy)
1E-13 r — (0, *0T/0R )
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. . 2
Termes de la matrice de variance W, K

T T T T T T T T T T 1
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Temps, s

Figure 11-34 : Représentation des termes de la matrice de variance-covariance W pour le fil de nickel
de 26,9um dans l’époxy — test n°1, T;,=20°C, At=10ms

On constate que, dans le cas de 1’époxy et du fil de nickel de diamétre 26,9um, les résidus
de I’estimation ont un poids deux fois plus fort que le terme 1i¢ au diametre du fil en début de
chauffage, et que cette tendance s’inverse en fin de chauffage, le terme li¢ au diamétre étant
alors presque trois ordre de grandeur supérieur aux résidus. Tous les autres termes sont
nettement négligeables. L’erreur sur l’estimation de R; et A, est donc dans ce cas

principalement générée par I’erreur commise sur la mesure du diametre du fil.
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I1.7. Reésultats expérimentaux : effets de la température

initiale et du diametre des fils sur R;

[1.7.1. Composites a matrice thermodurcissable (Epoxy)

I1.7.1.1.  Mesure de la résistance thermique d’interface

Au total 45 essais ont été réalisés pour les trois niveaux de température initiale et pour les
trois diametres de fil de nickel. Chaque résultat du Tableau II-15 est la moyenne de cinq
mesures, les erreurs de mesure étant la somme des résidus de 1’estimation et des erreurs sur
les grandeurs géométriques et thermophysiques, voir §11.6.3. Notons que les erreurs de
mesure sont supérieures aux écarts-types dus a la dispersion des mesures de R;, cf. annexe

V.s.

Tableau II-15 : R; [10” m’. K. W] et erreurs associées vs. dy; et T pour I'époxy

T.°C | $ni, LM —> 26,9 55,8 122,9
20 0,38+0,10 0,57+0,14 0,87+0,13
35 0,48+0,07 0,69+0,10 1,27 +0,13
50 0,53+0,11 0,90+0,13 1,63+0,12

Les résultats de 1’estimation des résistances d’interface fil de nickel/matrice époxy sont
présentés dans le Tableau II-15. On a de plus tracé ces résultats sur la Figure 11-35, ou on
remarque que R; croit avec la température initiale de manicre linéaire pour la plage de
température étudiée, I’augmentation étant d’autant plus forte que le diametre du fil de nickel
est grand. Lorsque la température varie de 20 a 50°C, les valeurs de R; sont multipliées par un
facteur 1,4 , 1,6 et 1,9 respectivement pour les fils de diameétre 26,9 , 55,8 et 122,9um. Par
ailleurs, les pentes dR/dT des dépendances de R; en fonction de la température 7 sont égales a

0,48 , 1,1 et 2,54.107 m>. W' pour les fils de diamétre 26,9 , 55,8 et 122,9um.
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Figure 1I-35 : Résistance thermique d’interface en fonction de la température pour les trois diamétres
de fils de nickel

Les campagnes de mesures que nous avons effectuées permettent d’étudier I’influence de
la taille des inclusions (diamétre des fils de nickel) sur la valeur de la résistance thermique

d’interface.
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Figure 1I-36 : Evolution de R; en fonction du diamétre du fil de nickel et de la température initiale

pour l’époxy

Nous nous sommes apercus que R; augmentait avec le diametre de fil (cf. Figure 11-36). Le
Tableau II-6 reporte les pentes pour les trois niveaux de température. On peut ici supposer que

la résistance thermique d’interface dépend aussi du diametre des inclusions.
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Tableau II-16 : Pentes dR/d¢y; [107 m’. K. W' .um™] pour I’époxy
T, °C— 20 35 50
dRy/d o 0,50 0,83 1,14

Rappelons que les trois échantillons en époxy ont été fabriqués de manicre identique avec
la méme résine et les mémes conditions d’injection (température extérieure, moule...), on
peut donc considérer que les pressions de contact initiales sont identiques. Ces évolutions
peuvent donc étre liées a 1’état de surface des fils, ceux-ci étant obtenus par étirage, on peut

supposer que leurs états de surface sont différents.

I1.7.1.2. Etude thermoélastique

Nous avons cherché a interpréter les variations de la résistance thermique d’interface avec
la température par I’étude des effets des dilatations différentielles entre le nickel et 1’époxy.
La résine époxy est mise en forme autour du fil de nickel a température ambiante (20°C).
Lorsque 1’échantillon est chauffé bien au-dela, le polymére se décolle du métal en raison de la
dilatation thermique différentielle de ces deux matériaux. La théorie de la thermoélasticité,
Timoshenko et Goodier [116] §150 eq.h ou Barber [13] eq.9, permet de calculer les
déplacements u,, des deux milieux cylindriques en contact (considérés comme isothermes) en

fonction du niveau de température et des propriétés thermophysiques des matériaux :

u, :(1+Vm)'am'§'T , m=Niouep (IL.32)

m

ou a,, est le coefficient de dilatation (ay; =13,3.10'6 K'l, 0(61,297.10'6 K'l), v, le coefficient de

poisson (w:=0,312, v,,=0,35), ¢ le diamétre du fil et 7,, le température.

Tableau II-17 : Décollement ug,-uni (um) en fonction de la température et du diamétre du fil de nickel

T.°C|  ¢i pm— 26,9 55,8 122,9
20 0 0 0

35 0,023 0,047 0,104
50 0,046 0,095 0,209

Le Tableau 11I-17 présente les valeurs du décollement u,,-uy; issu de la relation (I1.32), en
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supposant une pression de contact nulle a 20°C.
De ce décollement, il en résulte la présence d’une couche d’air dont on a calculé la

résistance thermique, cf. Tableau II-18.

Tableau II-18 : Résistance thermique [107 m’.K.W"'] de la couche d’air résultant de la dilatation
différentielle a l'interface nickel-époxy en supposant une pression de contact nulle a 20°C

T.°C|  ¢i pm— 26,9 55,8 122,9
20 0 0 0
35 0,09 0,18 0,39
50 0,17 0,35 0,78

Les valeurs sont a comparer avec celles issues des mesures thermiques de résistance

d’interface, cf. Tableau II-19.

Tableau II-19 : R, [10° m’ K. W] mesurée vs. ¢v; et T pour 1’époxy

T,°C| i, UM —> 26,9 55,8 122,9
20 0,38 0,57 0,87
35 0,48 0,69 1,27
50 0,53 0,90 1,63

Il apparait que les résistances d’interface mesurées thermiquement sont bien supérieures a
celles calculées par le modéele thermoélastique pour la couche d’air, ceci résultant du fait que
la résistance de contact nickel/polymere n’est pas nulle a 20°C. L’évaluation de cette
résistance de contact est difficile. En effet, la topographie des surfaces en contact est difficile
a analyser (surfaces cylindriques de petites dimensions). Par ailleurs, la pression de contact
initiale n’est pas nulle, en effet lors de la mise en forme de la résine a 20°C, il y a un retrait
d’origine chimique. L’annexe V.11 présente une mesure du retrait chimique a 1’aide d’un
profilometre optique. Ainsi a 20°C, pour la résine époxy utilisée (Araldite LY5052+Aradur
5052) il est de 7,5% £3,5%.

Compte tenu de la difficulté liée a la prédiction de la résistance d’interface, nous avons
plutdt comparé les effets dus a ’augmentation de température. Si on suppose que la pression
de contact est nulle a I’interface a 20°C (température de fabrication), on déduit de 1’équation

(I1.32) les pentes des dépendances en température de la résistance thermique de la lame d’air

Ecole Polytechnique de 1’Université de Nantes Page | 103



Page | 104 CHAPITRE 1I

équivalente par I’expression :

dR,, _ ¢[(1 Ve ) ey =(1+vy) “Ni] (11.33)
dT 24

air

On obtient ainsi pour des fils de nickel de diametre 26,9 , 55,8 et 122,9um des valeurs de
dR;, /dT égales respectivement a 0,59 , 1,22 et 2,70.107 m>. W, Ces valeurs sont ainsi trés
proches des pentes dR; /dT obtenues lors des mesures précédentes de résistances d’interface,

mais sont néanmoins légerement plus faibles, cf. Tableau I1-20.

Tableau II-20 : Pentes [107 m’. W] issues des mesures (dR/dT) et du modéle thermoélastique

(dR,i,/dT)
i, UM —> 26,9 55,8 122,9
Mesures thermiques 0,48 1,1 2,54
Mode¢le thermoélastique 0,59 1,22 2,7

I1.7.2. Composites a matrice thermoplastique (EVA-PP)

I1.7.2.1.  Mesure de la résistance thermique d’interface en fonction de
la température

Nous avons effectué¢ des mesures sur des fils de nickel installés dans deux types de

thermoplastiques :

- Ethyléne-Acétate de Vinyle (EVA 2840) contenant 28% d’acétate de vinyle et fournit
par ELF ATOCHEM ;
- Polypropylene (PP HV252) fourni par SOLVAY.

L’EVA est mis en forme a 140°C et le PP a 170°C. Ainsi, contrairement a la résine époxy
étudiée précédemment, les résines thermoplastiques ont des températures de mise en forme
supérieures a celle de leur utilisation (ou sont effectuées les mesures thermiques). Il n’y aura

ainsi pas de décollement entre le métal et la résine.
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Tableau 1I-21 : R; [1 0 m’ K w! | et erreurs associées vs. @gy; et T pour I’EVA

T,°C| ($ni=55,8um)
20 0,29+0,05
40 0,32+0,06
50 0,33+0,08
60 0,33+0,09
70 0,34+0,10

Le Tableau II-21 présente les résultats de 25 mesure de R; avec des échantillons fils de
nickel+EVA. Chaque résultat est la moyenne de cing essais (toutes les mesures ont été
rassemblées dans I’annexe V.5). Seuls les résultats pour le fil de nickel de diametre 55,8um
ont pu étre utilisés, en raison de difficultés de fabrication, cf. §11.4.2.1.a., les fils de diamétre

26,9 et 122,9um ayant été sectionnés lors de la fabrication des échantillons.

Pour ’EVA, on remarque une tres 1égere augmentation de R; en fonction de 7. R; varie peu
en effet, de 20°C & 70°C la valeur moyenne de R; n’augmente que de 17% (soit 0,05.107

m*.K.W™), ce qui est inférieur a la plage d’erreur moyenne (0,07.10° m> K.W™).

5,00x10°
4,50x10°
4,00x10° 1

3,50x10°

3,00x10° 1 UTPTEE

R, m’KW"

= 2,50x10° 1
2,00x10° 1

1,50x10°

1,00)(10-6 T T T T T T T T T T T
20 30 40 50 60 70

T, °C
Figure 11-37 : Dépendance de R; en fonction de la température pour I’EVA — fil de 55,8um
Pour les échantillons de polypropylene (PP), nous avons réalis¢ 60 mesures avec les trois

diametres de fil de nickel, les propriétés thermophysiques de ce matériau étant bien plus

constantes (évolutions quasi-linéaires en fonction de la température), et le procédé¢ de

Ecole Polytechnique de 1’Université de Nantes Page |105



Page |106 CHAPITRE 1I

fabrication, aprés plusieurs modifications, ayant permis de réaliser la mise en forme autour

des fils sans les sectionner, cf. section 11.4.2.1.a.

Tableau I1-22 : R; [10”° m’. K. W] et erreurs associées vs. dy; et T pour le PP

T.°C | $ni, LM —> 26,9 55,8 122,9
20 0,13+0,04 0,31+0,04 0,65+0,12
35 0,13+0,04 0,31+0,05 0,66+0,11
50 0,15+0,04 0,31+0,05 0,69+0,12
65 0,160,04 0,34+0,08 0,72+0,12

On obtient pour le polypropyléne, cf. Tableau I1-22 et Figure I1-38, une augmentation de R;
en fonction de la température, et ce, quel que soit le diamétre du fil de nickel. Notons que
cette augmentation de R; entre 20°C et 65°C représente 29, 11 et 12% respectivement pour les

fils de 26,9 , 55,8 et 122,9um.

P 1| -- ©-- Fil 26,9um
9,0x10°4| .. Fil 55.8um
P 1| -4 Fil 122,9um

Lo

TE 6,0x10::-: l

<9 oo
£ =
s 5
F——t—A
‘,
b

2,0x10‘6—-
1.0x10° Egﬁ ____________ 3

20 30 40 50 60 70
T, °C

Figure 1I-38 : Dépendance de R; en fonction de la température pour le PP et pour les trois diamétres
de fil de nickel

A 20°C, les résistances thermiques d’interface pour ’EVA sont plus faibles (mais tres
proches) que celle du PP, elles-mémes étant plus faibles que celles de I’époxy. Les conditions
de mise en forme (pression et température) et les caractéristiques des résines (viscosité

notamment) sont assez différentes et probablement responsables de ces écarts. Les
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¢chantillons d’époxy sont en effet fabriqués a pression atmosphérique, alors que I’on exerce

une pression sur le moule dans les deux autres cas (cf. annexe V.12 pour le PP).

11.7.2.2. Etude de I’effet de la taille des inclusions

Nous nous sommes apergus comme pour I’époxy que R; augmentait avec le diametre de fil,
cf. Figure I1-39. Les évolutions sont par contre ici quasiment identiques pour chaque niveau

de température (Iégere augmentation de la pente dRi/ddn;).

8,0x10° 7
- m-- T=20°C
N
- 0-- T=35°C ﬁ
6,0x10°4| 4 TH0C :
’ - v T=65°C
=
M 4,0x10° .
Vv
Eﬁ_ s
m :
2,0x10° Rt
070 T T T T T T T

T T T T T 1
20 40 60 80 100 120 140
> M

Figure 11-39 : Evolution de R;en fonction du diamétre du fil de nickel et de la température initiale
pour le PP

Le Tableau II-23 reporte les pentes dR/d¢y; pour les différents niveaux de température

étudiés pour le PP.

Tableau II-23 : Pentes dR/d¢y; [107 m>. K. W' .um™] pour le PP

Matrice T, °C > 20 35 50 65
PP dR/dpni 0,54 0,55 0,56 0,58

Pour le PP, les trois échantillons ont été réalisés d’un bloc, et ont donc subit la méme

pression de compression exercée par le couvercle et les ressorts, ce n’est donc ni dans un cas
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ni dans I’autre ce parametre qui est la cause des différences de R; pour les trois diamétres de
fil. Ces évolutions peuvent par contre étre liées a 1’état de surface des fils, ceux-ci étant

obtenus par étirage, on peut supposer que leurs états de surface sont différents.

I1.7.2.3.  Mesure de la rugosité des fils de nickel a I’aide d’un
profilometre optique

Nous avons tenté¢ de visualiser I’interface nickel/polymere dans le cas de 1’époxy (un
échantillon a été découpé en tranches) avec un microscope optique et avec un microscope
¢lectronique a balayage (MEB), cf. annexe V.9. Nous avons constaté que les clichés n’étaient
pas exploitables, d’une part puisque lors de la découpe, le polymere recouvrait le fil de nickel
et remplissait ’interface, et d’autre part puisqu’apres polissage, le nickel qui est plus dur que
le polymeére se trouvait au dessus du plan du polymeére, ce qui ne nous permettait pas de faire

une mise au point sur I’interface.

Afin de mieux analyser I’état de surface aux interfaces, nous avons effectué¢ des mesures de
rugosité sur les fils de nickel, sur la circonférence et dans la longueur, a 1’aide d’un
profilometre optique (UBM-OPTILAS) de longueur d’onde 780nm, de résolution horizontale
0,5um et verticale 60nm et d’ouverture angulaire 55°. Le calibrage du profilométre optique a
été effectu¢ en mesurant 1’épaisseur de bandes étalons. Un coefficient correcteur

multiplicateur de 1,17 a été obtenu sur la hauteur mesurée.

Le Tableau II-24 présente les rugosités des fils de nickel suivant deux directions, suivant
leur axe et suivant leur circonférence. Ce tableau résulte de 37 mesures effectuées a 1’aide du

profilométre optique, voir annexe V.10.

Tableau 11-24 : Rugosités mesurées sur des fils de nickel a ['aide d’un profilométre optique

Oni, UM 26,9 55,8 1229
R, (circonférence), pm 0,27 0,35 0,48
R, (axe), um 0,14 0,17 0,14

On remarque que la rugosité arithmétique mesurée sur la circonférence dépend du diameétre
du fil de nickel et varie de 0,27 a 0,48 pour des fils allant de 26,9 a 122,9um. Dans le sens

axial, on constate que la rugosité est bien plus faible et qu’elle est quasi constante, environ
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¢égale a 0,15 um, ceci étant assez normal puisque les fils sont obtenu par étirage a travers des

filiéres.

La pression d’injection étant identique pour chaque échantillon, on peut supposer que plus
les rugosités sont importantes, moins la résine pénetre dans les anfractuosités du fil. Ceci
expliquerait alors pourquoi les valeurs de R; avec le polypropyléne sont plus importantes

lorsque le diametre de fil est grand.

I1.8. Conclusions

Nous avons effectué des mesures de résistances thermiques d’interface entre des polymeres
et des fils métalliques (assimilables a des inclusions de type fibre) en réalisant des
¢échantillons avec des fils de nickel tendus dans un moule avant la mise en place du polymere.
Le chauffage du fil métallique est ici réalisé par effet Joule et la mesure de sa température est
obtenue via le relevé de sa résistance électrique par le biais d’un pont de Wheatstone. La
résistance d’interface fil métallique/matrice a été estimée en utilisant un modele thermique
analytique direct. Une analyse de sensibilité a de plus été réalisée afin d’optimiser la durée du
chauffage (typiquement 10ms). Elle a permis de constater que la sensibilité des évolutions de

température a R; est faible.

Des essais ont été réalisés pour différents diameétres de fils de nickel (26,9 , 55,8 et
122,9um), différentes températures initiales et différents polymeres. Les valeurs de résistance
d’interface obtenues sont comprises entre de 0,1.10° et 1,7.10° m®>.K.W™. Nous avons pu
observer que la résistance thermique d’interface augmente linéairement avec la température
pour le thermodurcissable utilisé, et augmente, mais de fagon non monotone, pour les
thermoplastiques. Par ailleurs, la résistance d’interface varie avec le diamétre du fil, ce qui
montre la non validit¢é de I’hypothese classique qui est utilisée dans les modéles de
conductivité effective et qui consiste a considérer la méme valeur de R; quelle que soit la taille

des inclusions.
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CHAPITRE III

Etude de la résistance thermique

d’interface a I’échelle microscopique dans les
materiaux composites bons conducteurs de
chaleur a matrice métallique

Ce chapitre présente une étude sur la résistance thermique d’interface, R; entre inclusion et
matrice dans un matériau composite bon conducteur de chaleur constitué de cuivre et d’inclusions
sphériques de carbone vitreux de faible diamétre (=250um). La méthode développée s’intéresse a la
caracterisation de R; a [’échelle microscopique, c'est-a-dire a [’échelle des inclusions. Nous
proposons en effet de mesurer localement R; directement entre une inclusion et la matrice
environnante a ['aide d’un dispositif expérimental qui utilise un laser modulé, une détection de
température par thermocouple semi-intrinséque, et un modele thermique adapté. Les résultats
expérimentaux obtenus donnent une premiere valeur de résistance thermique d’interface entre cuivre

et carbone.

Une étude numerique sera développée afin d’étudier effet sur la mesure de R; de la proximité
d’autres inclusions. Cette étude est motivée par le fait qu’aux faibles fréquences, la profondeur de
pénétration de ['onde thermique est grande et le modele thermique a une inclusion n’est plus
satisfaisant en raison de la proximité d’autres inclusions. On recherchera ainsi les valeurs des
parametres expérimentaux (localisation de la sonde de température, fréquences de modulation) qui

permettent d’assurer la validité du modeéle thermique mono-inclusion.
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II1.1. Contexte

Le développement de 1’¢lectronique et de la micro-électronique est de plus en plus
confronté¢ a des problématiques d’ordre thermique. En effet, la miniaturisation sans cesse
accrue des composants et des appareils (téléphones, ordinateurs, GPS) augmente les
puissances dissipées par unité de volume. Il en résulte souvent des contraintes thermiques qui
peuvent engendrer des disfonctionnements en raison des dilatations différentielles entre les
matériaux du méme assemblage multicouche. Ces assemblages sont en effet généralement
constitués de différents matériaux a faible coefficient de dilatation « tels les semi-
conducteurs, les céramiques (circuits imprimés, processeurs), et a fort & comme certains

métaux et alliages (systémes de refroidissement, connectiques).

Une solution pour modifier le coefficient de dilatation d’un métal consiste a ajouter en son
sein des particules a tres faible o, Neubauer et al. [5]. On peut de cette maniere diminuer le o
du métal et ainsi ’adapter a celui d’une céramique, par exemple, tout en conservant de bonnes
propriétés de transfert de chaleur. Le Tableau III-1 illustre les caractéristiques de quelques
matériaux couramment utilisés dans 1’électronique. Les cinq premicres lignes correspondent
aux matériaux purs, et les trois derniéres lignes a des composites a matrice métallique

(MMCs).

Tableau I1I-1 : Comparaison des propriétés thermophysiques de quelques céramiques, métaux et

MMCs
. Forme de Me a
Matrice Charge charge Wrrt11f ;(_1 10 K Ref.
SiC - - 410 5,1 [117]
Silicium - - 150 4,1 [59]
Al - - 218 23 [53]
Cu - - 400 17 [53]
Diamant CVD' - - 1100-1800 1-2 [53]
Al Diamant CVD particule 550-600 7-7,5 [53]
Cu Diamant CVD particule 600-1200 5,8 [53]
Cu Carbone fibre 200 5,3 [53]

' Chemical Vapor Deposition
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On remarque que le cuivre pur, qui peut étre utilis¢é comme puits de chaleur, a un
coefficient de dilatation assez élevé, soit 3 a 4 fois celui du silicium ou carbure de silicium
utilis€ en ¢lectronique. L’ajout de particules de carbone ou de diamant CVD permet de

ramener a a des valeurs proches de celles des matériaux tels que Si et SiC.

Cependant, ’ajout de particules peut parfois diminuer la conductivité¢ effective du
composite. Ainsi, en raison du mauvais mouillage du cuivre sur le carbone et de 1’absence de
réactivité entre les deux constituants, il en résulte généralement une résistance de contact aux
interfaces. Notons que pour atteindre des a de ’ordre de 4 4 5 K™ avec une matrice en cuivre,
il faut un taux volumique de charge relativement élevé, cf. Figure III-1, D’interface

cuivre/carbone devenant alors trés importante.

Figure IlI-1 : Composite cuivre/particules sphériques de carbone vitreux

II1.2. Principe de mesure

Le dispositif congu et présenté dans cette partie a pour objet la caractérisation de la
résistance thermique d’interface R; dans un composite entre une inclusion en carbone vitreux
(Sigradur G) et la matrice en cuivre. A 1’échelle des inclusions considérées dans notre travail,
50 a 300um, I’équation de la chaleur reste valide, puisque le libre parcours moyen des
particules de type électron ou phonon est bien plus faible. En effet a la température de 20°C,

le libre parcours moyen est typiquement de 10nm pour les phonons dans les di¢lectriques ou
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dans les semi-conducteurs et de 5 & 10nm pour les électrons dans les métaux (Majumdar et al.
[91]). Par contre, du point de vue expérimental les problémes sont différents par rapport au
cas usuel macroscopique : la métrologie thermique a micro-échelle s’avere bien plus délicate
a mettre en ceuvre compte tenu d’une part de la faible taille nécessaire de I’excitation et du

capteur thermique et d’autre part en raison des faibles élévations de température.

Nous avons développé un dispositif de mesure locale qui permet d’estimer R; a 1’aide de
mesures thermiques, d’un modele de transfert de chaleur et d’une procédure d’estimation de
parametres. Nous utilisons un faisceau laser modulé qui est focalisé sur la surface d’une
inclusion et qui joue le réle de source thermique. La détection du champ de température sur la
surface de la matrice en cuivre est réalisée par effet thermoélectrique résultant du contact
entre la matrice en cuivre et un fil de nickel de faible diamétre, @gy;=25um (voir Figure I1I-2).
Le déphasage entre la température mesurée en régime périodique établi et la tension
sinusoidale d’alimentation du laser permet d’estimer la valeur de la résistance thermique

d’interface a 1’aide d’un modele thermique.

— «— 2L
21’0 > e
Microsonde — _
(nickel :M — / Faisceau laser modulé
®=25um)
R, ? : =V
Inclusion en Matrice en cuivre (2)
carbone (1) Yz

Figure IlI-2 : Principe du dispositif de mesure par microsonde de nickel

II1.3. Modéle thermique

II1.3.1. Hypotheses du modele

Afin d’obtenir la R; inclusion/matrice a partir des mesures de déphasage de température, il

est indispensable de disposer d’un modele décrivant les transferts thermiques dans le volume
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de mesure illustré sur la Figure III-2. Il s’agit d’étudier les transferts thermiques dans deux
milieux en contact imparfait et en régime périodique établi. Nous avons a ce titre considéré
les deux hypotheses simplificatrices suivantes — Dupuis [118] :
- la zone de chauffage par faisceau laser est ponctuelle,
- les transferts de chaleur a la surface de ’échantillon sont négligeables (condition
adiabatique).
La vérification de la premiere hypothése est I’objet de la section II1.3.1.1 et celle de la

seconde, I’objet de la section I11.3.1.2.

I11.3.1.1.  Effet de la distribution du flux de chaleur incident

Soit un milieu semi-infini dont la surface est chauffée par un faisceau laser focalisé et
modulé a la fréquence f, la température 7 en tout point de ce milieu est caractérisée par une
amplitude et une phase qui dépend de la position du point par rapport a la source de chaleur.
L’amplitude de température et la phase correspondent respectivement au module et a

I’argument de la température complexe € qui est uniquement fonction de I’espace :
T =%R(0.""") (1IL.1)

Afin d’étudier I’effet de la taille du spot laser, nous avons calculé la température de surface
d’un milieu semi-infini qui simule le matériau sans inclusion, une condition adiabatique étant
considérée hors de la zone de chauffage. Le calcul de @ a la surface du milieu pour les
distributions ponctuelle, uniforme et gaussienne du flux de chaleur incident a été réalisé avec
des méthodes utilisant la transformation de Hankel pour une géométrie axisymétrique et en

régime périodique établi, Carslaw et Jaeger [119].
Soient en grandeurs adimensionnelles :
o O*=(alxf )”2 /7, : la longueur réduite de diffusion thermique,

e r*=r /1, :ladistance radiale dont I’origine est le centre du spot laser et,

e 1y :une caractéristique de la taille du spot laser.

La Figure III-3 montre que les trois modeles de distribution ponctuelle, gaussienne et

uniforme donnent des valeurs similaires de déphasages et d’amplitudes de température,

Ecole Polytechnique de 1’Université de Nantes Page |115



Page |116 CHAPITRE III

lorsque * augmente au dela de r*=2.
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Figure I1I-3 : Amplitude de température et déphasage a 6*=50 pour une source ponctuelle (P),
gaussienne (G) et uniforme (U)

Les valeurs minimales de r*, au-dela desquelles I’amplitude et la phase calculées dans le
cas de sources uniforme et gaussienne ne different que de 1% par rapport au cas de la source
ponctuelle, sont présentées dans le Tableau III-2 en fonction de la longueur réduite de

diffusion o*.

Tableau I11-2 : Valeurs de r* au-dela desquelles [’amplitude et la phase de 0 et 65 sont identiques a
celles de Op a 1% prés — Dupuis et al. [118]

5 | Uniforme Gaussienne
Amplitude Phase Amplitude Phase
5 4,26 4,40 5,08 7,18
50 3,96 4,02 3,75 3,86
500 3,95 3,95 3,63 3,68

Finalement pour nos calculs ultérieurs ou 0*=50 (acarbone=6,2 10°° mzs'l, re=10pum et
f<10Hz) et au dela d’une distance r* supérieure a 4, on pourra considérer une source
ponctuelle au lieu de la distribution réelle de flux de chaleur incident lors de la mise au point
des modeles thermiques avec inclusion, ce qui simplifie les calculs sans introduire un biais

significatif.
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I1.3.1.2.  Effet des échanges convectifs a la surface de 1’échantillon

La justification de la seconde hypothése, c'est-a-dire I’é¢tude de I’effet de la prise en compte
des transferts de chaleur a la surface de 1’échantillon, est 1’objet de cette section. Il s’agit ici
de comparer les déphasages de température entre le cas ou la condition a la limite est
adiabatique (4=0) et celui ou elle est de troisieme espece (4#0). Pour cette étude, nous avons
considéré un seul milieu, I’étude paramétrique prenant en compte une large gamme de

propriétés thermiques possibles, cf. Figure I11-4.

Figure IlI-4 : Modéle physique 2D axisymétrique

En utilisant la transformée de Hankel et en considérant le régime comme étant périodique
¢tabli, on a pu obtenir I’expression suivante pour la température complexe a la surface de

I’échantillon (z=0) considéré comme un milieu semi-infini:

9:% lJO(ﬂr*)J](ﬁ)(A+B+iC)-1dﬁ (II1.2)

avec: 2A4°=p°+(p* +45’““’)é ; B=hry/A et 2C? =—ﬁ’2+(ﬂ"+45*‘4)é
ou Jy etJ; sont des fonctions de Bessel, O le flux de chaleur incident, »* le rayon sans
dimension (r*=r/ry), 6* la longueur de diffusion sans dimension (6*=6/r, = W /r,, ), f
la fréquence, A et a respectivement la conductivité et la diffusivité thermique.

La Figure III-5 présente le déphasage de température y=arg(6) en fonction de o* et »* pour

une condition adiabatique en z=0. Pour 1’étude paramétrique, nous avons choisi 7,=10um et

les valeurs de 0* et B ont été considérées de manicre a balayer une large gamme de valeurs
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des paramétres physiques f, a et & (0,1< f (Hz) <100; 10™< g (m*™) < 10° et 0<
(m’K/W) <10).

-50 4
&
< -100 4
=
-150 5*=10
----5%=100
------- 5*=1000
=200 . : : )
0 10 20 30 40

T*

Figure IlI-5 : Déphasage de température pour h=0

La Figure III-6 présente 1’écart de déphasage du champ de température entre le modele
avec condition adiabatique et celui avec condition de troisiéme espece. Pour »*<30 (ry=10um
donc pour »<300um), on constate que I’écart de déphasage Ay reste inférieur a 0,1°, ce qui
correspond typiquement a la résolution des appareils de détection synchrone. Ceci montre
I’effet négligeable des échanges de chaleur sur les températures a la surface de I’échantillon

en régime périodique.

0,15 - .
3*%=10 !
----5%=100 !
------- 3%=1000 '
.'I
0,10 4 ! e
R
o0 L7
O PR
o _-7 |
= - |
1
0,05 - X
1
1
1
|
1
0,00 ; : T )
0 10 20 30 40

Figure I1I-6 : Ecart de déphasage de température entre le cas B=0 (i.e. h=0) et le cas B=10" (i.e.
h#0))
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II1.3.2. Modele a une seule inclusion pour la mesure de R; a
micro-¢chelle

Les deux hypothéses étant validées, il s’agit ici de développer un modéle thermique
correspondant aux transferts entre inclusion et matrice, cf. Figure I1I-2. Ce mod¢le sera par la
suite utilis¢ dans notre procédure d’estimation (minimisation par somme des moindres carrés
de D’écart entre la solution analytique et les données expérimentales) pour estimer les

parametres que nous cherchons (résistance thermique d’interface).

\ 4

Figure IlI-7 : Schéma de la géométrie utilisée pour le modéle analytique

Sur la Figure III-7, on illustre la géométrie correspondante a une inclusion de carbone (1)
de rayon L en contact imparfait avec une matrice de cuivre (2). Au centre, r=0, le chauffage
de I’inclusion est assuré par une source ponctuelle de puissance ¢. Le contact imparfait entre
le carbone et le cuivre est représenté par une résistance thermique d’interface R;. La notation
M correspond au lieu de la mesure du déphasage a partir de I’interface carbone/cuivre, c'est-a-

dire a I’endroit ou la microsonde thermique est en contact avec le cuivre.

Notre probléme, associ¢ a la géométrie présentée, est décrit par 1’équation de la chaleur en

coordonnées sphériques, avec j indice du milieu (1=carbone, 2=cuivre) :

or, or,
LQ[FZ fj_L_f_o : =12 (I11.3)

o or a; or
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En posant 7, =R (0 ; e ) , on obtient 1’équation de la chaleur en complexe :

9, Lo i=1,2 (111.4)
—+— ———U. =V, =1, .
or*  r or a, / /

La solution type de cette équation est de la forme (solution obtenue avec le logiciel

Maple):

A, g B g 2.,
ej — _fe J + _]e J avec 5] = J , J = 1’ 2 (III.S)
r r @

Les valeurs de 4; et B; dépendent des conditions aux limites :

= En =0, la source modulée est ponctuelle, délivrant ainsi une puissance ¢g (en fait

0=g.¢"") d’ou la relation :

lim ¢, = lim (—4.7[1/2 %J -4 (I11.6)
r—0 r—0 ar ﬂ‘l
(1+i)~ —(1+i) =
or: 0, A LB (I11.7)
r r
donc : B = 4 __ 4 (IIL.8)
47,
(+i)= (14~ —(1+i)=
d’ou: 0, :i(e h_e O ]+ 4 " (111.9)
r drAr

En 7= o0, le milieu est semi-infini, donc 4,=0 dans 1’équation (IIL.5) pour j=2 (la

température est finie en > o) :

—(1+i)~
g, =B, (IT1.10)
r
) (144 e

ainsi o =51, 20 agppy | B s (X)) By 00 (IL11)

or L o, L

1+i

@, = po,, avec B =4rl’A, {% - (5—1)} (I11.12)

2
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* A l’interface inclusion/matrice (7=L), on peut relier les températures et flux de part

et d’autre par le systéme de deux équations :

6,=06,+Ro, (II1.13)
D=, (I1I.14)

On a ici quatre équations (IIL.8), (II1.12), (II1.13) et (III.14) a quatre inconnues 6;, &5, ¢; et
@>. En combinant ces équations, on se rameéne a un systétme de deux équations a deux

inconnues (4; et By) :

(]+i)§£ —(1+i); _(1+,'); q .§L
Ale “—e ' |-B,e 2(1+ﬂRi):—4 e ! (I11.15)

1144 (5 (1 144 -0+ B, (i) = (1 140
Adri || ——— e —-|—+—le T |-pZ2e F=—ge | —+—| (IL16
1 &HL 51} ( j ﬁlz I L (16

Le modele analytique qui vient d’étre présentée sera utilisée dans une procédure
d’estimation, afin d’estimer a la résistance thermique d’interface R; entre une inclusion de
carbone et la matrice en cuivre et ceci uniquement a partir de mesures de déphasage de

température.

-10

¥, deg

-15

fffff R=10" m?K/W
204 | ——R=10" m*K/W

T T T T T T T T T 1
0 50 100 150 200 250
r, um

Figure I1I-8 : Déphasage de température en fonction de la distance (rayon de l'inclusion L=125um)

Pour illustrer le modéle thermique, des évolutions des déphasages de température dans le

composite carbone/cuivre (y =argd, avec i=1,2) ont été tracées pour différentes valeurs de
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résistance d’interface et différentes fréquences, cf. Figure III-8. Dans les calculs, on a
considéré les conductivités et diffusivités thermiques respectivement égales a 6,3 W.m K" et
6,2.10° m*s™ pour le carbone vitreux (Sigradur G) puis 360,9 W.m' K™ et 1,2.10* m*s™" pour
le cuivre. On remarque que le déphasage varie linéairement avec la distance dans la matrice
(le milieu étant semi infini) et d’une maniére plus complexe dans I’inclusion. Les déphasages

augmentent fortement avec la fréquence ou la valeur de la R; inclusion/matrice.

I11.4. Dispositif expérimental

L’excitation thermique de notre dispositif est réalisée a 1’aide d’un laser Spectra-Physics
Stabilite 2017 (laser argon-krypton de puissance maximale 15W) dont le faisceau est focalisé
au centre d’une particule de carbone, avec un diameétre ajustable entre 1 et 10 um. La
modulation du faisceau est réalisée a 1’aide d’un modulateur acousto-optique alimenté par une
tension sinusoidale. Nous avons fait varier la fréquence de modulation du chauffage entre 0,1
et I0Hz. La température est détectée grace a une microsonde thermoélectrique. Pour éviter les
biais liés a 1’existence d’une résistance d’interface entre la sonde et la surface, on a mis au
point une détection thermoélectrique semi-intrinseéque (cette technique étant similaire a celle
développée par Borca-Tasciuc et Chen [120] pour la caractérisation des couches minces),
consistant a mettre un fil métallique (nickel) au contact de la matrice conductrice en cuivre

(Figure III-9).

) Faisceau
Microsonde relevee laser modulé
thermique
(fil de nickel en
contact
25um) » Tube en
) r alumine Nickel
R \ / O 25um
Inclusion en carbone Matrice en
cuivre o

Figure I1I-9 : Principe de la mesure de R; par microsonde thermique — Vue latérale de la téte de la
microsonde thermique (a droite)
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D’une maniére générale, un thermocouple semi-intrinséque est constitué par le matériau
sur lequel on souhaite relever la température et par un fil d’un second métal. Par rapport aux
thermocouples classiques a deux fils, le capteur semi-intrinseéque comporte deux avantages :
d’une part la section de passage de la chaleur le long de la liaison extérieure est moindre (un
seul fil est nécessaire) et d’autre part la température mesurée est intermédiaire entre la
température de paroi a mesurer et la température a ’extrémité du capteur, Bardon et al.

[121].

L’originalit¢ de la méthode de mesure de R; inclusion/matrice que nous avons développée
réside dans I’élimination de la faible résistance thermique de contact (RTC) parasite. Dans les
dispositifs de microscopie thermique classique par contact (AFM, STM...), la RTC parasite
microsonde/matériau est mal maitrisée et peut étre parfois supérieure a la R; inclusion/matrice

que I’on souhaite étudier.

- -
— Selecteur

‘ Schéma de lamesure ‘

Cameéra

laser
1 Tltrazoom

U \ : Hluminateur
5 halogéue A Caméra
Fil de Mickel: . -
@25um | '
R i Lame interférentielle

Inclusion Idatrice v,‘\\ — Oscilloscope
------------------------------------- [ Coltmatens [/ 3

Fibre opticque ‘“‘--/,__7_ )_... -
NV
D ; .
IModulateur L /
Laserionigue
N acouso-
4 Argon /

optigae . . 7
\ Echantillon & analyser ¥ -

Excitation Microsonde

|

I — —_—

Figure III-10 : Schéma du dispositif de mesure de R; a micro-échelle

La microsonde thermique que nous avons fabriquée est constituée d’un fil de nickel de
25um de diametre enfilé dans un tube d’alumine qui sert d’isolant électrique et qui rigidifie
I’extrémité du fil, cf. Figure III-9. La tension aux bornes de la microsonde est enregistrée en
la connectant & une sonde différentielle Tektronix ADA400A reliée a un oscilloscope

Tektronix TDS5052. La tension de modulation du laser est aussi enregistrée sur
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I’oscilloscope, cf. schéma du dispositif Figure I1I-10 et vues détaillées Figure I1I-11 et Figure

I11-12.

Détection
synchrone .'
&G 5032 Laser Spectra
Physics '

Stabilite Q.QlL_* ‘

r_»

i
-
ol

*&Modulateur

acousto-
optique

Oscilloscope

Sonde différentielV' ' - Tektronix
. Tektronix : TDS5052
ADA400A 1\

Figure llI-11 : Vue globale du dispositif de mesure par microsonde thermique semi-intrinséque
A
ks

Caméra
+ ultra zoom

Support de ;
lame dichroique

Focaliseur du
faisceau laser

Echantillon —— (1 =

Microsonde F

thermique ﬂ

Figure IlI-12 : Dispositif de mesure par microsonde thermique semi-intrinséque
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I11.5. Premiers essais

On présente ici les premiers résultats de mesure de R; inclusion/matrice. Ils ont été obtenus
en focalisant le faisceau laser incident au centre d’une inclusion de carbone de rayon 125um
et en placant le fil de nickel en contact avec la matrice a une distance de 146um par rapport au

centre de I’inclusion, soit 21pum au-dela de I'interface, cf. Figure I1I-13.

Figure IlI-13 : Visualisation de la mesure par caméra - a gauche : vue de haut a travers la lame
dichroique avec le spot laser - a droite : vue latérale du contact fil de nickel 25um/cuivre

Un oscilloscope Tektronix TDS5052 équipé d’une sonde différentielle ADA400A a permis
de mesurer la tension de commande V. du modulateur acousto-optique et la tension V,, du

thermocouple cuivre/nickel (cf. Figure 11I-14).

2.0 — 4
1.5 3
— . S
% 1.0 2 32
N . L E

0.5 — 1

1 -

0.0_ T | T | T | T | T 0

-5 0 5 10 15 20

t (s)

Figure IlI-14 : Evolution des tensions V.et V, a 0,1 Hz
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A 0,1Hz, I’amplitude des oscillations V, est trés faible (de I’ordre de 1uV) correspondant a
une ¢lévation de température d’environ 0,1°C. Le déphasage de température est analysé a

partir des évolutions de V,, et V. en effectuant une régression avec une fonction de la forme

V=V,+Asin(ot+vy).

Le Tableau III-3 présente les mesures de déphasage w;,; réalisées pour cinq fréquences.
Par la suite, on a soustrait a y,; les valeurs y.; de déphasages initiaux obtenus en focalisant le
faisceau laser sur la jonction du thermocouple, 1’échantillon étant une piéce en cuivre. Les
déphasages -, proviennent du dispositif de mesure de tension ou de commande du faisceau
laser. Finalement, le mod¢le décrit précédemment (cf. §I11.3.2) a permis de calculer la valeur

de R; pour chaque fréquence a partir des déphasages de température ¥, ;- - .

Tableau IlI-3 : Déphasages de température mesurés et valeurs calculées de la RTC inclusion/matrice

fi, Hz 0,1 0,5 1 5 10

Win,is ° -18,2 -16,0 -14.4 33,0 432

Wei, ° -0,3 -5,2 -7,7 20,4 36,4

Win,i= Wiy © -17,9 -10,8 -6,7 -12,5 -6,7
Ri/10°m’. K. W' 16,35 8,78 9,72 7,27 6,03

La valeur finale de R; a été obtenue en minimisant la fonction S, somme des carrés des

écarts entre déphasages mesuré (y,, -y ) et calculé (w.,):
2
S(R)=2 £ [ W (¥, -¥.0) ] (I11.17)

Un coefficient de pondération égal au carré de la fréquence a été introduit dans la fonction
S afin de diminuer le poids des déphasages mesurés a basse fréquence. Ceci se justifie d’une
part par le fait qu’a basses fréquences les déphasages sont faibles, ’erreur relative de mesure
de déphasage devenant importante. D’autre part a basse fréquence, les mesures sont entachées
de biais en raison de la présence d’autres inclusions dans le volume de mesure, la longueur de
diffusion étant plus importante. En minimisant la fonction S(R;), on obtient finalement la

valeur de R; inclusion/matrice suivante : R=6,11.10° m>. K. W™".
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I11.6. Effet de la proximité d’autres inclusions

I1.6.1. Etude analytique 1D

Comme le montre la Figure III-1, les particules de carbone sont relativement proches les
unes des autres. Or, le modele développé pour obtenir la R; a I’interface est a particule unique.
Afin d’étudier I’effet de la proximité d’autres particules sur la mesure de R; entre inclusion et
matrice, deux modéles multicouches, I'un avec inclusion unique et 1’autre avec deux
inclusions (cf. Figure I1I-15), ont ét¢ comparés. Une méme valeur de R; a été considérée pour
toutes les interfaces cuivre-carbone. En x=0, un flux de chaleur est imposé et en x>0 le
milieu (cuivre) est semi-infini. Les déphasages de température ont été calculés en utilisant la

méthode analytique décrite au §II1.3.2, et en utilisant le schéma de calcul de la Figure III-16.

0 12 3
0 12 3 45 67

T R ) -, R - D
—* g — /:/i:::

[ ' cuivre cq ] . .
— : - | 1 cuivre cuivre
R N
I Mt et N

0 L LM X 0 L L+M X

Figure llI-15 : Modele 1D cartésien a une (1) et a deux inclusions (II)

Deux configurations ont été¢ étudiées : 1D cartésien (modéles I et II) puis 1D sphérique
(modéles III a une inclusion et IV a deux inclusions concentriques). L’inclusion concentrique
n’est pas représentative du cas réel mais elle permet d’évaluer le biais, certes par exces, une
modélisation 3D restant a développer ultérieurement. Les propriétés thermophysiques des

deux matériaux (cuivre et carbone vitreux) sont fournies en annexe V.2 dans le Tableau V-1.
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- Modg¢le analytique a

deux inclusions

initiale

Modgéle analytique a Comparaison

A 4

. . des déphasages
une seule inclusion p g

R;

Critére d’arrét

estimée Algorithme |
i

d’estimation

Figure I1I-16 : Procédure de calcul du biais sur la mesure de R;

La Figure III-17 montre 1’effet de 1’écartement E entre 2 couches de carbone (inclusions)
sur le déphasage de température en x=L+M lorsque la fréquence est de 1 Hz. Les valeurs de L
et M sont celles obtenues lors des séries de mesures. Lorsque £ augmente, les déphasages
calculés avec les modéeles 1 (ou III) et II (ou IV) convergent vers la méme valeur d’une

maniére non monotone.

=20

40

vy, deg
v, deg

-60 -

-80

(b)

-100

E, mm E, mm

Figure IlI-17 : Déphasage de température en x=L+M en fonction de [’écartement E entre les couches
de carbone (R=10"" m’K/W, L=125pum, M=21pum) - géométrie cartésienne (a) et sphérique (b) -
f=1Hz

Afin de chiffrer les erreurs induites sur la mesure de R; inclusion/matrice par la présence
d’une particule voisine en configuration 1D cartésienne, le modele II a été utilisé pour

calculer les déphasages de température en x=L+M en fonction de I’écartement £ et de la
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fréquence f. A I’aide de ces déphasages et du modele I, on a estimé la valeur R;. Le Tableau
II1-4 présente les erreurs relatives sur 1’estimation de R; définies par gx=(R;-R;)/R;*100. Un

traitement similaire a été effectué¢ en géométrie 1D sphérique.

Tableau III-4 : Erreur & (en %) sur la mesure de R; inclusion-matrice (R=10" m’K/W, L=125 um,

M=21um)
f, Hz (cas 1D cartésien) f, Hz (cas 1D sphérique)

E, um 1 10 100 1000 1 10 100 1000
500 -662 -470 -586 33 -3218 -3485 -10408 24
1000 -979 -269 2,5 -0,1 -4758 -340 1 -0,1
1500 -1081 -86 8,3 -0,3 -4227 -87 2,6 -0,1
2000 -1082 -34 -0,7 -0,3 -2807 -25 0,1 -0,1
3000 -942 0,5 -0,4 -0,3 -962 -0,8 0 -0,1

Les erreurs & sont trés importantes, surtout a basse fréquence. Par ailleurs, les valeurs &
en 1D sphérique sont plus faibles que celles en 1D cartésien a fréquence ¢€levée. Ceci est di
au fait qu’en 1D cartésien il n’y a pas de phénomenes de macroconstriction contrairement au
cas 1D sphérique. Ces premiers travaux montrent la nécessité¢ d’effectuer dans le futur des
mesures avec des fréquences d’un ou deux ordres de grandeur supérieurs (i.e. a 100 et 1000
Hz) et d’autre part de développer un modele d’erreur plus adapté au cas traité¢ (2D voir 3D)

afin de mieux chiffrer les biais sur les mesures réalisées.

II1.6.2. Etude numeérique 3D

Afin d’améliorer la correspondance entre le modéle de prédiction de I’effet de la proximité
des inclusions et la distribution réelle observée dans nos échantillons (cf. Figure III-1), nous
avons développé un modele €léments finis (a I’aide du logiciel Comsol Multiphysics®). Nous
avons modélisé, en géométrie cartésienne 3D, deux inclusions de carbone de diamétre 250pum
(diamétre moyen des billes de carbone de I’échantillon) en contact imparfait avec une matrice
en cuivre. Une des inclusions est chauffée par le biais d’un ¢lément de surface recevant un
flux surfacique de valeur unitaire. La cellule ¢élémentaire de calcul est ainsi composé d’un
premier cube en cuivre contenant les deux inclusions, et d’un second volume extérieur, lui

aussi en cuivre mais maillé plus grossierement, et qui est utilisé afin de s’affranchir de 1’effet

Ecole Polytechnique de 1’Université de Nantes Page |129



Page |130 CHAPITRE III

des conditions de frontiére extérieures (température imposée). La taille de 1’ensemble est
(36)°, 6 étant la profondeur de pénétration (& = Ja/zf) dans le cuivre pour le cas le plus

pénalisant, c'est-a-dire pour une fréquence égale a 1Hz. On peut alors couper le volume en

huit, grace aux plans de symétrie et ainsi réduire les temps de calcul en ne modélisant qu’un

huitiéme du volume initial, voir Figure III-18.

Inclusion a

proximité

Inclusion

chauffée

\ Points de mesure
¥ Densité

de flux

Figure IlI-18 : Modélisation 3D sur code éléments finis — détail des deux inclusions (a droite)

Le logiciel Comsol Script® a de plus été utilisé pour réaliser une étude paramétrique du
modele ainsi réalisé, en faisant varier la fréquence d’excitation f, I’écartement entre les deux
inclusions £, la résistance d’interface cuivre/carbone R; et la position du point de mesure M
(distance entre I’interface inclusion chauffée/matrice et le point de mesure). Une des
spécificités de notre modele est qu’il travaille en régime périodique établi. En effet, 1’équation
de la chaleur pour ce probléme peut s’écrire suivant une direction, par exemple suivant x,

sous la forme :

2
872"_18_T=0 (II1.18)
ox~ a ot

En posant T = Re(0."), ou 0 est la température complexe, on obtient :

2

0_ iwpchd =0 (IT1.19)

2
X

A
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On se ramene ainsi a un probléme « stationnaire », puisque @ ne dépend pas du temps, il
suffit alors de modifier les équations du code élément fini pour travailler en complexes. Sous

Comsol®, I’équation régissant un domaine est définie par :

~V(AVT)=0 (I11.20)

ou V est I’opérateur gradient, 4 la conductivité thermique du matériau et Q le terme source.

Par analogie, on constate qu’en remplagant le terme source Q par I’expression —pcjoT , ou
p est la masse volumique, ¢ la chaleur spécifique, j le nombre complexe, et w=27f la

pulsation, on se ramene a 1’équation (I11.19), T devenant alors la température complexe.

Les conditions aux frontieres intérieures sont soit un contact imparfait (entre les inclusions
et la matrice) soit un contact parfait (pour les deux volumes en cuivre). Les conditions aux
frontiéres extérieures sont de type température nulle imposée au loin et isolation thermique
pour les plans de symétrie. Le volume total est initialisé a une température nulle puisque I’on
ne s’intéresse ici qu’au terme périodique. Le maillage comporte environ 50000 ¢éléments

tétraédriques.

La premiere phase de notre étude a consisté a vérifier le bon fonctionnement de notre
modele ¢léments finis avec le modele analytique (utilisé par la suite pour estimer R; a partir de
la mesure du déphasage de température). A ’aide du code ¢éléments finis, nous avons créé un
modele identique a celui présenté sur la Figure I1I-18, mais sans la deuxiéme inclusion. La
comparaison entre les deux modeles a finalement porté sur les valeurs des déphasages
obtenues, cf. Tableau III-5. On constate que les deux modeles concordent puisque 1’écart

maximum n’est que de 1% (pour une R; de 10 m* K. W'et une fréquence de 1000Hz).

Tableau I1I-5 : déphasages (°) obtenus avec les deux modeles en M=125um - E=1000um — f'en Hz et

R; en m’K/W
Modg¢le analytique Modg¢le ¢léments finis
fl\ R— 107 106 10°  10* [fl\R— 107 10* 10° 10
1 -2,6 -2,6 2,7 4,1 1 -2,5 -2,6 2,7 4,2
10 9,1 -9,2 -11 -24 10 -9 -9,1 -11 -25
100 -38 -39 -52 -101 100 -38 -39 -52 -104
1000 -178 -185 213 231 1000 -178  -185 215  -234
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La seconde phase de notre étude a consisté a calculer le déphasage du champ de
température, avec le modele éléments finis a deux inclusions, et a utiliser ces valeurs dans le
programme d’estimation (le mod¢le étant a une seule inclusion) pour estimer R;. On a pu, par
ce procédé, obtenir les biais sur les mesures de R; engendrés par la présence de la deuxieme
inclusion (le schéma de calcul est identique a la Figure III-16 en remplagant le modele

analytique a deux inclusions par le code éléments finis 3D a deux inclusions).

—R=10"m’ KW’
--5--R=10" m’ K.W"
—— i
e R=10" m’ KW
o “1%9Inclusion
o .
& chauffée
2 ]
=
o
O
A 204
Inclusion a
proximité
-30 T T T T T T 1
0 1000 2000 3000
X, um

Figure IlI-19 : Déphasages obtenus avec le modele éléments finis pour deux inclusions écartées de
E=1000um, a f=1Hz

La Figure II1I-19 représente la distribution du déphasage a partir du centre de I’inclusion
chauffée, suivant la direction x (direction des deux inclusions). On constate que le déphasage
en valeur absolue augmente avec la résistance d’interface. On voit de plus nettement les
parties associées aux inclusions, et les sauts de déphasages liés aux effets des résistances de

contact.

Les résultats que 1’on obtient finalement en faisant varier 1’écartement £, la fréquence f et
la résistance d’interface R;, montrent une influence trés importante de I’inclusion voisine sur
I’estimation de R;, cf. Tableau III-6. Il apparait que le fait d’augmenter la fréquence de
modulation du laser ne corrige pas forcément les biais, et que la fréquence optimale serait a
priori 100Hz, ou bien comprise entre 100 et 1000Hz. On a calculé les biais sur R; pour
plusieurs localisation M de la microsonde de mesure, M étant la distance en microns entre

I’interface inclusion/matrice et le point de contact sonde/cuivre.
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Tableau I11-6 : erreurs en % sur [’estimation de R; engendrées par la proximité d 'une inclusion pour
différentes fréquences, en fonction de [’écartement E entre les deux inclusions et de la valeur de la
résistance thermique d’interface R, — M et E en um et R; en m’K/W

f~1Hz |E|\R— 107 10°® 10° 10*| f=10Hz [E|\R— 107 10° 10° 10*
62,5 -10727 -894 90 11 62,5 2962 -117 32 3

80  -7335 -554 76 8 80 1922 -12 21 2

100 -4948 315 52 5 100 -1201 60 14 2

125 3195 -139 34 3 125 684 88 9 1

e 150 2132 33 23 2 e 150 379 58 6 1
§ 180 -1373 44 15 2 § 180 -169 37 4 0
= 200  -1056 75 12 1 = 200 86 28 3 0
250 575 76 7 1 250 34 16 1 0

300 319 51 5 0 300 92 10 1 0

500 23 21 2 0 500 61 6 0 0

1000 3 9 1 0 1000 82 8§ 1 0

62,5 -23411 -1951 67 -59 62,5 -6903 -425 -4 -53

80  -15358 -1358 43 16 80  -4400 -261 47 5

100 9888 -810 98 10 100 -2703 91 29 3

125 6070 -427 63 6 125  -1537 26 17 2

" 150 3926 212 41 4 " 150 896 90 11 1
v 180 2466 66 26 3 e 180 471 67 7 1
= 200 -1852 -5 20 2 = 200 298 50 5 1
250 956 85 11 1 250 56 25 2 0

300 -524 72 1 300 52 15 1 0

500 -38 23 0 500 53 5.0 0

1000 19 17 1 0 1000 71 7 1 0

125 25153 2113 73 -60 125 7440 -474 -4 .54

150 9573 -551 -87 -77 150 2509 21 -54 -60

180  -8208 -641 85 9 180 2183 -39 24 3

& 200 -5839 -404 61 6 & 200 -1463 166 17 2
= 250 2773 =97 30 3 = 250 556 76 8 1
300 1463 34 16 2 300 187 39 4 0

500 -151 34 3 0 500 2 6 0 0

1000 47 15 1 0 1000 51 0 0
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f=100Hz |[E|\R— 107 10° 10° 10*| f~1000Hz|[E|\R— 107 10° 10° 10*
62,5 465 67 8 6 62,5 29 5 4 -
80 -169 37 4 4 80 61 -6 2 -17
100 20 18 2 2 00 77 9 -4 29
125 62 6 1 1 125 44 5 3 -18
0 150 5 0 0 o 150 1 0o 0 -3
ﬁ 180 22 2 0 0 § 180 45 210
= 200 26 3 0 0 = 200 71 8 4 16
250 19 2 0 0 250 9 13 6 24
300 6 -1 0 0 300 74 15 7 27
500 43 0 0 500 68 16 7 28
1000 74 11 1000 68 16 7 28
62,5 -1648 58 26 - 62,5 -398 32 -120 -
80 889 90 13 10 80 18 28 14 44
100 383 59 7 6 100 4 1 2 5
125 60 26 3 3 125 70 8 -3 -26
™ 150 97 10 1 1 ™ 150 57 7 -3 23
e 18 17 2 0 0 e 18 8 1 -1 -5
= 200 -0 -1 0 0 = 200 23 1 4
250 30 3 0 0 250 80 9 4 I8
300 23 2 0 0 300 91 13 6 24
500 30 0 0 500 74 15 7 27
1000 69 7 1 1 1000 74 15 7 27
125  -1797 46 27 - 125 461 38 -118 -
150 211 -6 47 - 150 288 -84 -667 -
180 227 43 5 4 180 43 4 2 -135
& 200 35 24 3 2 & 200 66 -8 -4 26
= 250 3 3 0 0 < 250 9 -1 -1 6
300 22 2 0 0 300 57 7 13
500 7 1 0 0 500 81 14 26
1000 62 6 1 0 1000 83 14 25
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Figure I1I-20 : Biais sur [’estimation de R; engendrée par la proximité d 'une inclusion, en fonction de
[’écartement et pour différentes fréquences — R=10"m>. K.W' — M=62,5um

On constate que pour des R; comprises entre 10 et 10°m*.K.W™' (ordre de grandeur des
résultats expérimentaux), et pour les écartements £ moyens rencontrés dans nos échantillons
(typiquement 100-200pm, cf. Figure I11-21), il est indispensable de travailler a des fréquences
supérieures ou ¢égales a 100Hz afin de minimiser le biais sur I’estimation de R; di a la

présence d’autres inclusions, Figure I11-20.

2L=250um

Q

Figure IlI-21 : Schéma des deux inclusions

I11.6.3. Conclusions

Le dispositif de mesure par simple contact a permis de s’assurer de la faisabilité¢ des
mesures locales de R; inclusion/matrice. Sur le plan expérimental, malgré la mobilité de notre
microsonde thermique (déplacement en 3D permettant des mesures a de multiples endroits),

les difficultés liées a la fabrication de la sonde et a la réalisation du contact sonde/matrice
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nous ont amenés a modifier notre dispositif de mesure. Afin de s’assurer du contact intime
entre les deux parties du thermocouple semi-intrinséque, nous avons testé un systéme de
soudure par ultrasons. Les fils utilisés sont des fils nus de chromel de diametre égal a 12um.
Le fil & souder est placé sur la matrice (la surface est préalablement isolée avec de la bande
adhésive), une pointe en tungsténe vient appuyer sur I’extrémité du fil et envoie des ultrasons
au travers du fil. Il se produit un frittage (accroche atomique) au point de contact. Un point de
colle cyanolite est ensuite déposé sur la soudure afin de la renforcer et d’éviter que la soudure

ne casse lors des manipulations, cf. Figure I11-22.

Fils de chromel

Figure I11-22 : soudés par ultrasons sur le composite cuivre/carbone — vue de dessus et vue latérale

Finalement, 1’étude numérique 3D effectuée a permis de quantifier I’erreur sur 1’estimation
de R; due a la proximité d’une autre inclusion. Un modele plus complet sera développé en
prenant plusieurs autres inclusions a proximité. La distribution des inclusions pourra
s’inspirer de celle observée sur nos échantillons en traitant les photographies que nous avons a
disposition. Cette étude sera menée via le code éléments finis Comsol® qui comme nous
I’avons montré permet de travailler en régime périodique établi a 1’aide de variables

complexes.
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CHAPITRE 1V

Conclusions et perspectives

IV.1. Conclusions générales

Nous avons présenté dans ce manuscrit, les travaux que nous avons effectués durant cette
these, travaux qui portaient sur I’analyse de la résistance thermique d’interface entre inclusion

et matrice dans des matériaux composites bons conducteurs de chaleur.

Nous avons dédié¢ un premier chapitre a une étude bibliographique sur le théme de la
réalisation de composites bons conducteurs de chaleur, principalement a matrice polymere
(PMCs) et a matrice métallique (MMCs). Nous avons présenté les principaux modeles
thermiques qui permettent de prédire leur conductivité thermique effective ainsi que les
dispositifs de microscopie thermique permettant la caractérisation de propriétés thermiques a
I’échelle locale. Nous avons montré I’importance de R; sur la conductivité des composites et
avons constaté que les seuls valeurs trouvées dans la littérature sont déduites de mesures de
conductivité effective. Les mesures a I’échelle locale de résistance thermique d’interface entre
inclusion et matrice sont a leur tout début. Elles sont rendues difficiles en raison de la
présence des résistances thermiques parasites sonde/matrice pour les méthodes de mesure par

contact.

Les objectifs de cette thése sont directement corrélés avec cette étude bibliographique,
nous avons cherché a ce titre a développer des techniques de mesure de résistance thermique
d’interface et a étudier D’effet de différents facteurs sur la valeur de R;. Ces recherches étaient
motivées par la nécessité¢ de disposer de valeurs de R; inclusion/matrice pour la prédiction de

la conductivité effective a 1’aide de modeles thermiques, mais aussi par la volonté de
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contribuer a la conception, a la mise au point et au développement des composites bons

conducteurs de chaleur.

Sur le plan des techniques de mesures de R; nous avons pu mettre au point deux
dispositifs. Nous avons développé une méthode a 1’aide d’une technique de mesure éprouvée :
la technique de type fil chaud, que nous avons associée a une procédure d’estimation de
parametres. Cette méthode de mesure a été utilisée sur des échantillons dimensionnés et
réalisés par nos soins a partir de fils métalliques (fils de nickel de diamétre de ’ordre de
quelques dizaines de microns) tendus dans une matrice polymere dans le but de mesurer la R;
entre le fil et la matrice environnante. Les valeurs obtenues sont comprises entre 0,1.107 et
1,7. 10° m*K.W™. Au préalable, nous avons cherché 4 maitriser les aspects métrologiques

liés a cette méthode en nous intéressant notamment :

- aux calculs de sensibilités : ces calculs ont montré la forte sensibilité a la conductivité
thermique de la matrice polymeére et la faible sensibilité a R;, et ont permis d’optimiser
la durée de chauffage utilisée lors de nos essais, 4=10ms, afin de faciliter 1’estimation
de R;;

- a P’estimation des biais de mesure : nous avons calculé I’effet des pertes thermiques
axiales dans les fils sur la valeur de R; et avons montré qu’elles sont fortement
dépendantes de la longueur des fils et peuvent conduire dans le cas le plus défavorable
a une erreur de 30% sur 1’estimation de R; ;

- et enfin au calcul de lerreur sur R; due aux biais de mesure sur les propriétés
thermiques et géométriques des échantillons : ces calculs ont permis de montrer que
I’erreur sur la mesure du diamétre des fils et les résidus de température (bruit de
mesure) sont les principales sources d’erreur, mais que cependant 1’erreur totale sur

I’estimation de R; ne dépasse pas 28%.

Nous avons en parallele mis au point un dispositif de mesure de R; & micro-échelle. Celui-
ci avait été développé lors de travaux précédents au Laboratoire de Thermocinétique par
Dupuis qui avait obtenu des valeurs de R; entre une fibre d’aluminium et une matrice
polymeére thermoplastique de I’ordre de 4.10° m>K.W™'. Il s’agissait de relever le déphasage
de la température via une microsonde thermique preés de I’interface inclusion/matrice,
I’inclusion étant chauffée par un faisceau laser modulé. Nous avons adapté ce dispositif au cas

des matériaux composites a matrice métallique. L’objectif ici était double, il s’agissait en effet
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de diminuer d’une part les résistances de contact parasites sonde/matrice en utilisant une
microsonde semi-intrinséque et d’augmenter d’autre part la sensibilité a R; en ayant une
matrice plus conductrice (sensibilité a la conductivité thermique de la matrice plus faible).
Nous avons ainsi pu réaliser des premicres mesures sur un composite a matrice en cuivre avec
des inclusions sphériques en carbone vitreux de diamétre moyen égal 250pm et avons obtenu
une valeur moyenne de R; égale 4 6,1.10° m*>K.W™'. Nous n’avons pas pu durant cette thése
effectuer toutes les mesures souhaitées en raison de problémes d’ordre technique que nous
avons rencontré (modulation acousto-optique du laser défectueuse). Nous avons développé un
modele numérique 3D a plusieurs inclusions afin d’étudier 1’effet sur la valeur de R; de la
proximité d’autres inclusions. Nous avons ainsi montré avec les premiers résultats obtenus
que pour les fréquences de modulation du laser auxquelles les essais expérimentaux ont €té
réalisés, i.e. de 0,1 a 10Hz, I’erreur peut étre significative, par exemple jusqu’a 30% d’erreur
sur les mesures a 10Hz. Nous avons finalement constaté que la fréquence optimale de
modulation se situe entre 100Hz et 1000Hz, une étude paramétrique plus poussée serait

néanmoins nécessaire pour affiner ce résultat.

Sur le plan des mesures de résistances thermiques d’interface, nous avons pu étudier divers
facteurs. Grace aux échantillons de composites a matrice polymere, pour lesquels nous avons
utilisé trois diametres de fils de nickel (26,9 , 55,8 et 122,9um), nous avons pu étudier la
dépendance de R; avec le diametre des fils. Cette dépendance se traduit par une
proportionnalité entre R; et le diametre de fil pour les deux types de matrice employés (€poxy
et polypropyléne). On a pu de plus observer que ces coefficients de proportionnalité
augmentaient avec la température pour les échantillons en époxy et restaient constant pour les
¢chantillons en polypropyléne. Nous avons simultanément effectué des mesures de rugosité
sur les fils de nickel a I’aide d’un profilomeétre optique et avons constaté que plus le diametre
est important, plus la rugosité (sur la circonférence) des fils est élevée. Ces mesures vont dans

le méme sens que la dépendance de R; au diamétre des fils.

\

A T’aide d’un dispositif adapté permettant de thermaliser nos échantillons a matrice
polymere, nous avons aussi pu étudier I’effet de la température sur la valeur de R; et ce pour
deux types de matrice polymere (thermodurcissable et thermoplastique). Nous avons constaté
que R; augmente de facon linéaire avec la température dans le cas de la résine

thermodurcissable (époxy) et que la pente dR;/dT est d’autant plus forte que le diamétre de fil
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est grand. Dans le cas des deux polymeres thermoplastiques (éthyléne-acétate de vinyle et
polypropyléne), nous avons observé une augmentation non monotone de R; avec la
température. Cette différence de comportement en température est liée a la nature des deux
matériaux employés. En effet, la résine époxy a un comportement thermoélastique que nous
avons pu vérifier a I’aide d’un mod¢le thermomécanique proposé par Timoshenko et Goodier
[116], a Dl’interface nickel/époxy on observe alors un décollement li¢ aux dilatations
différentielles, ce qui explique I’augmentation linéaire de la valeur de R; avec la température.
Par contre, les thermoplastiques, qui sont formés a des températures supérieures a celles des
mesures, restent en contact avec le fil lorsque 1’échantillon est chauffé. On observe dans ce
cas une légére augmentation de R; qui pourrait s’apparenter a celle obtenue lors d’un
déchargement, c'est-a-dire une augmentation de type exponentielle de R; lorsque la pression

de contact diminue.

IV.2. Perspectives et travaux futurs

IV.2.1. Mesure de la résistance thermique d’interface dans les
composites a matrice polymere

La perspective principale découlant de ce travail, et plus particulierement des résultats
obtenus, serait d’étudier le comportement de la conductivit¢é d’un matériau composite
constitué des mémes matériaux que ceux de notre étude (matrice polymere+fils métalliques).
On pourrait plus particulierement intégrer aux modeles de prédiction de la conductivité
effective les dépendances de la résistance thermique d’interface avec la température et le

diamétre des fils et ainsi montrer leur effet sur la variation de la conductivité.
Pour le dispositif de type fil chaud, nous avons retenu deux améliorations majeures :

- On a constaté un effet important des pertes axiales pour les échantillons de
polypropyléne. Afin de les réduire, nous proposons deux solutions : la premicre
consiste 2 modifier nos échantillons en ajoutant des fils de mesure additionnels afin

de réaliser des mesures «trois fils » qui permettrait de s’affranchir des effets
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d’ailettes aux extrémités des échantillons. Nous avons déja expérimenté cette
solution mais avons été confronté a des problémes de fabrication et a des problémes
de bruit de mesure importants. La seconde alternative serait d’utiliser un modele
thermique plus adapté qui prendrait notamment en compte les pertes axiales. Ce
modele est en cours de développement et est dérivé du modéle numérique 2D
utilisé pour le calcul des pertes axiales.

- La sensibilité¢ a R; est faible. Tout en conservant le méme dispositif de mesure
utilisé, nous proposons de non plus travailler avec un chauffage sous forme de
double échelon, mais cette fois-ci d’utiliser une méthode périodique (type 3w) afin

d’augmenter la sensibilité a R;.

IV.2.2. Mesure de la résistance thermique d’interface avec une
technique microscopique dans les composites a matrice
métallique

Nous prévoyons de continuer a travailler sur les mesures de R; a micro-échelle a I’aide du
dispositif développé. En effet, en raison des divers problemes techniques rencontrés, nous
n’avons pas pu éprouver ce dispositif, nous avions notamment prévu d’utiliser un
amplificateur a détection synchrone numérique afin de réaliser les mesures de déphasage entre

le laser modulé et la sonde thermique en augmentant la fréquence de modulation du laser.

Des fils de mesure plus fins devraient étre utilisés pour les prochains essais, de manicre a
réduire la taille du volume de mesure. A noter que nous avons de plus amélioré le contact
sonde/échantillon qui était le point faible majeur de notre dispositif, en soudant directement
les fils de mesure sur la matrice en cuivre a ’aide d’une soudeuse a ultrasons. Ce protocole a

déja été expérimenté et a permis d’augmenter de maniére significative la qualité du contact.

Nous avons de plus en cours de développement une procédure d’estimation améliorée qui
utilise cette fois-ci non pas le modele thermique calculé avec la méthode des quadripdles,
mais un modele numérique 3D similaire a celui développé. Ce modele permettra ainsi de tenir
compte de la géométrie réelle, et aussi des transferts thermiques en trois dimensions. On
devrait ainsi s’affranchir des biais générés sur la mesure de R; par la proximité des autres

inclusions.
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Le dispositif pourra aussi étre éprouvé sur d’autres échantillons de composites, avec
notamment des particules de diamant et de carbure de silicium. Nous étudierons en parallele

I’effet des traitements de surfaces sur les inclusions (dép6ts de molybdéne, de chrome).

IV.2.3. Validation possible des résultats des différentes
méthodes de mesure utilisées

Sur le plan expérimental, il était prévu de couper en tranches les échantillons de composite
polymeére/fils de nickel qui ont permis de faire des mesure de R; a I’aide de la méthode de type
fil chaud, et d’observer ces tranches sous des microscopes thermiques afin de comparer les
valeurs de R;, cf. Figure IV-1. Faute de temps, ces essais n’ont pas pu étre réalisés dans le
cadre de cette these et seront réalisés ultérieurement. Notons que nous avons tout de méme
effectué des tests préliminaires de découpes. Lors de ces tests, nous nous sommes apergus que
le nickel étant plus dur que le polymére, il se situait aprés polissage dans un plan supérieur a
la matrice, et que de plus la résine venait recouvrir I’interface. L’observation au microscope
(optique et ¢électronique a balayage) n’a de fait pas permis d’analyser D’interface

nickel/polymere puisqu’une observation de celle-ci s’est avérée impossible.

—— Fil de cuivre Microsonde
(nickel = 25pm} Faisceau laser
T modulé
'i\ S— Dépot
:\:__-; T métallique
Fil de Nickel

Fil de

nickel

< Polymére .
< | Polymeére

Figure IV-1 : Validation du dispositif de microscopie a [’aide des échantillons fil de nickel/polymere

Une autre voie possible de validation serait de réaliser la mesure de la température a 1’aide
d’un dispositif sans contact, et d’utiliser ces mesures dans notre procédure d’estimation pour
déterminer R;. On pourrait par exemple utiliser une méthode de photoréflexion, ou une caméra

infrarouge (les résolutions spatiales actuelles allant jusqu’a quelques microns - 4 a 10um).
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Notons de plus que certaines caméras permettent de travailler en modulé, les fréquences de
travail allant jusqu’a quelques centaines de hertz (400Hz), ce qui conviendrait tout a fait a

notre méthode de mesure et a nos échantillons, cf. I111.6.2.

Il serait de plus intéressant de réaliser un matériau composite a partir d’'une des résines
polymeres employées (par exemple I’époxy) et des fils de nickel. A partir de la mesure de la
conductivité¢ effective, et de la connaissance du diamétre et de la fraction volumique des
inclusions, il serait alors possible de remonter a la valeur de la résistance thermique

d’interface, en utilisant un mode¢le de prédiction de la conductivité effective.
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CHAPITRE V

Annexes

V.1. Méthode d’inversion de Gaver-Stehfest

Le principe de la méthode Gaver (1966), améliorée par Stehfest (1970) est d’utiliser la

propriété suivante de la distribution de Dirac, valable pour n’importe quelle fonction f(¢):
f(0)=[54-2)1 (DA (V.1)
0

Une fonction A-convergente &, (¢,4) est une approximation de la distribution

impulsionnelle de Dirac. Elle vérifie donc I’expression suivante :

lim (8, (1,4)) = (¢ = 2) (V.2)

La fonction A-convergente particuliére choisie par Stehfest s’écrit :

oy (t,A) = iu}%exp(—ﬂj (V.3)

t

Les coefficients u; et a, doivent €tre optimisés afin de minimiser I’écart entre les

transformées de Laplace de &, (¢, 1) et de la fonction o(t - A1) :

2i u K, (2\/617 Jr ) =~ exp(—Ap) (V.4)

Lorsque I’optimisation est effectuée, la fonction f(¢) peut alors étre calculée grace a

I’équation (V.1), en remplacant &(t — A1) par 6, (t,1) :
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4,

t

F@O =[5, f(A)di= %Zu,j F(A)exp [_

8
A (V.5)

Le terme intégrale apparaissant dans le membre de droite est tout simplement « F'» la

transformée de Laplace de fpour p=a; /1 :

f(6) = %Zu/F [at_j) (V.6)

La technique d’inversion fiit proposée par Stehfest en 1970, ce qui permet d’écrire

I’équation (V.6) sous la forme :

t

JIGE @z V.F (M] (V.7)

Ce résultat fait intervenir les coefficients optimisés suivants :

a, = j.In(2) (V.8)
yo— (V.9)
" In2)

Les termes V/; sont donnés pas la relation suivante, pour une valeur enticre de N :

min%Z,j) kN/2(2k)!

Vo= (=1)/"N?
’ kein 2y (N2 =V (k= D!(j = k) /(2 — )!

(V.10)

Voici les premiers termes de cette série en simple (dix termes) et double (vingt termes)
précision :

V. =1/12 V, =-5,511463844797178¢e-6 V|, =-2,870209211471027¢11

v, =-385/12 V, =1,523864638447972¢e-1  V,, =6,829920102815115¢11
V,=1279 V, =-1,174654761904762¢2  V;; =-1,219082330054374¢12
V,=-46871/3 V, =1,734244933862434e4  V,, =1,637573800842013¢12

V. =505465/6
v, =—473915/2
v, =1127735/3
V, =-1020215/3

V. =-9,228069289021164e5  V,; =-1,647177486836117¢12
V, =2,377408778710318e7  V,, =1,221924554444226¢12
V, =-3,494211661953704e8  V,, =-6,488065588175326¢e11
Vy =3,241369852231879¢9 ¥V, =2,333166532137059¢11

v, =328125/2
V,, =—65625/2

Vy =-2,027694830723779¢10
Vi, =8,946482982379724¢10

Ve =-5,091380070546738¢e10
V,, =5,091380070546738e9

Page | 146

Doctorat 2008



Annexes Page | 147

V.2. Propriétés des différents constituants

Les propriétés thermophysiques des matériaux utilisés sont plus ou moins dépendantes de
la température. Le Tableau V-1 résume les valeurs pour les différents matériaux utilisés a

20°C. Le détail par matériau est ensuite présenté dans les sections suivantes.

Tableau V-1 : Proprietés thermophysiques des matériaux utilisés a 20°C

Matériau Nickel Epoxy EVA PP  Cuivre Carbone
Densité, kg.m™ 8908 1147 930 921 8920 1420
Conductivité thermique, W.m™ K! 90 0224 0271 03 3609 6,3
Chaleur spécifique, J.kg' K 455 1300 2538 1622 380 710

Coefficient de dilatation thermique,10° K" 13,3 97 - - - -

V.2.1. Reésine thermodurcissable : €poxy

Nous avons utilisé une résine époxy industrielle bi-composante (Araldite LY 5052+Aradur
5052 fournie par HUNTSMAN). Ce polymeére fait partie de la famille des thermodurcissables,
c'est-a-dire qu’une fois polymérisé, 1’échantillon ne peut plus étre transformé, il conservera sa
géométrie et ses propriétés thermophysiques. La composition massique est de 100g d’ Araldite
pour 38g d’Aradur. Une fois le mélange effectu¢ (=5min) et aprés élimination des bulles d’air

(220min), on dispose d’environ 2 a 3h pour I’injecter dans le moule.

Des mesures de conductivité et de chaleur spécifique ont été effectuées sur un échantillon
de résine similaire a celle employée (type époxy) d’épaisseur 29,3mm. La conductivité
thermique a été obtenue par plaque chaude gardée. La mesure de la chaleur massique a été
effectuée sur une DSC Pyris 1, I’appareil étant au préalable étalonné sur un saphir

synthétique.

Tableau V-2 : Conductivité thermique de [’époxy en fonction de la température

Température, °C 25 40 55
Conductivité thermique, W.m".K! 0,22 0,226 0,224

Tableau V-3 : Chaleur spécifique de |’époxy en fonction de la température

Température, °C 20 25 30 40 50 55
Chaleur massique, J.kg"' K 1300 1340 1380 1460 1540 1580
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Le Tableau V-3 illustre une nette dépendance de la chaleur spécifique a la température, les
données expérimentales permettant d’établir une relation de type fonction affine, cf. eq.

(V.11).
Cp,, (T)[ J kg™ K™ |=8.T[°C]+1140 (V.11)

Notons que la méthode analytique utilisée pour calculer la température moyenne dans le fil
de nickel ne permet pas de traiter les non-linéarités, c'est-a-dire les variations des parametres
de calculs en fonction de la température. Le Cp de la résine utilis¢ dans nos calculs a donc été

évalué a la température moyenne de chauffage.

V.2.2. Résines thermoplastiques : EVA et PP

Les autres polyméres sont quant 4 eux des thermoplastiques industriels, de PTEVA' 2840
fourni par ELF ATOCHEM et du polypropyléne HV252 fourni par SOLVAY, qui peuvent
étre mis en forme a volonté en les amenant a leur température de fusion. On obtient par
calorimétrie de la méme manicre que pour 1’époxy la chaleur massique de ’EVA et du PP.
Pour I’EVA, on ne peut pas obtenir de régression, I’évolution étant assez complexe (en raison

des multiples composants chimiques qui réagissent avec la température), cf. Figure V-1.

3,4 -
3,2
3,0

2,8 1

CpEVA, J/gK

2,6 1

2,4 4

10 20 30 40 50 60 70 80 90
T, °C

Figure V-1 : Cp de I’EVA obtenu par DSC en fonction de la température

! Ethyléne-Acétate de Vinyle contenant 28% d'acétate de vinyle
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On utilisera ainsi les valeurs suivantes pour nos calculs :

Tableau V-4 : Chaleur spécifique de I’EVA en fonction de la température
Température, °C 21 41 51 61 71
Chaleur massique, J.kg"' K 2509 2992 3087 3162 3290

La mesure effectuée sur un morceau de PP issu d’un des échantillons réalisés peut se

résumer par 1’équation suivante :

Cpye (T)| J kg™ K™ |=7,80011.7[°C]+1466,1079 (V.12)

Nous utiliserons donc directement cette corrélation expérimentale, la température étant ici

la température moyenne lors du chauffage (7, =7, +AT/2). La densité est quant a elle

déduite du volume spécifique qui est fonction de la température et de la pression. Sa mesure a
¢été réalis¢ a I’aide d’un dilatometre a piston SWO PVT100, en refroidissement isobare a
5°C/min, de 260 a 30°C, pour une gamme de pressions allant de 20 a 160 Mpa. Il suit

I’équation expérimentale suivante, cf. Le Goff et al. [122] :

Vip| cm® /g |=1,077+4,225.107T (V.13)

V.2.3. Fils de nickel

Les fils de nickel utilisés (fils étirés de pureté 99% fournis par GOODFELLOW) sont eux
issus de trois bobines indiquant des diameétres nominaux de 25, 50 et 125um. Des échantillons
ont été prélevés dans ces mémes bobines et nous avons effectué des relevés de diamétre sous
microscope (10 pour chaque fil) a 1’aide d’un réticule et d’un appareil de mesure associé,

I’ensemble ayant une résolution égale a 0,1um.

Tableau V-5 : Mesure des diamétres des fils de nickel — résultats moyennés sur 10mesures

@n; constructeur, pum 25 50 125
¢y mesuré, um 26,93 55,77 122,89
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V.3. Calcul des tensions des ponts de Wheatstone

Un pont de Wheatstone a été dimensionné et réalisé pour chaque échantillon (soit sept
ponts différents). Rappelons que deux critéres sont importants pour la réalisation d’un pont de
Wheatstone, I’équilibrage du pont et sa sensibilité. Il faut s’assurer dans un premier temps que
les quatre branches du pont ont une résistance électrique voisine (quasi identique), la
résistance R4 du fil de nickel étant la référence (résistance préalablement mesurée a 20°C par
une méthode quatre fils a I’aide d’un Keithley 2000). Il faut dans un deuxiéme temps faire en
sorte que le produit (R,.R4) soit proche mais légerement supérieur au produit (R;.R3), ceci afin
d’avoir un déséquilibre initial V) positif et voisin de 0 Volts. En effet, lors de 1’¢lévation de la
température moyenne du fil de nickel, le produit (R,.R4) augmentera, la tension de
déséquilibre V augmentera proportionnellement, cf. eq.(V.17), et sera, grace au réglage initial,

strictement positive.

En se reportant a la Figure II-6 de la section II.3.1, et en utilisant les équations de
I’¢lectricité, nous pouvons expliciter de manicre simple les tensions qui seront mesurées, a
savoir la tension d’alimentation du pont U et la tension de déséquilibre V, en fonction des
parametres connus du pont comme la tension de la pile Uy, la résistance de réglage de

I’intensité R, la résistance du transistor R7...

Uy =(R+R,, +R;)i (V.14)

pont

1 .
pont 1 1 ( )

+
R +R, R,+R,

Rpom"Upile
U=R,, i=—"-—"— (V.16)
R +Rp0m +R,
R U.R R,.R, —R R
V:I/23—I/34:R2.i2—R3.i1:RU 2__ = 2~ 4 173 (V.17)
' +R, R, +R, (R +R,).(R,+R,)
U2
P, =—L (V.18)
4 R4

On voit clairement apparaitre dans 1’eq.(V.17) le rapport V/U en fonction des résistances
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connues du pont R;, R, et R; et de la résistance de 1’échantillon R,. R, varie avec la

température, puisque le fil de nickel est chauffé par effet Joule, il convient donc d’utiliser la

formule suivante : R, =R}’ [1 +ay, (Tj -T )], R, étant la valeur de la résistance électrique a

la température initiale avant le chauffage. R;, R, et R; étant constantes. On mesure ainsi
directement la variation de résistance de I’échantillon, donc sa température, par le biais de la

mesure du rapport V/U.

V.4. Etalonnage des ponts de Wheatstone des

échantillons fils de nickel/polymeéres

Nous avons reporté¢ dans cette section toutes les lois d’étalonnage obtenues pour les trois
types de matrice (¢époxy, EVA et PP) et pour les trois diamétres de fil de nickel (26,9 , 55,8 et
122,9um).

56—- + Température mesurée ]
5] Régression linéaire 106
. o Résidus 1
48—_ o 104
44 4T=17,42557 + 1052,04817*V/U ]
40 CC0.99962 oz %)ﬁ
= 32 400
28 - 1 ~
24 ] 4-0,2
20- 1
16 = 1-0,4
-0,005 O,OIOO 0,(;05 O,OIIO 0,615 O,OIZO O,OIZS 0,630 O,OISS

v/U

Figure V-2 : Etalonnage de [’échantillon d’époxy avec le fil de 26,9um
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; 20
56+ Temperature mesurée | T=12:44475 + 94931713*V/U -3

52 Régression linéaire | CC=099994
48] o Résidus 40,2
44
40
36
32
28
24
20
16 o 4-02
124

T, °C
=
[«
Résidus, °C

T T T T T T T T T T T T T
0,006 0,012 0,018 0,024 0,030 0,036 0,042
V/Uu

Figure V-3 : Etalonnage de [’échantillon d’époxy avec le fil de 55,8um

647 +  Température mesurée | T=10:93814 +102031867*V/U ] 0.5

60 Régression linéaire | CC=0-9999 104

569 o Residus 1™

e

] o

44 {02 ¥

404 N
Q2 g
H‘\ 36-_ T Oal g

324 &

28 10,0

16 1-0.2

12

T T T T T T T T T T T T T T
0,006 0,012 0,018 0,024 0,030 0,036 0,042 0,048
V/U

Figure V-4 : Etalonnage de [’échantillon d’époxy avec le fil de 122,9um
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90+

Régression linéaire
0 Résidus

80

+  Températuremesurée

70 o
60

50+

T, °C

40-
30
20-

104

T =10,20852 +989,20213 * V/U
CC=0,99982

o

T T T T T T T T
0,00 0,01 0,02 0,03 0,04 0,05 0,06 007 0,08

V/U

Résidus, °C

Figure V-5 : Etalonnage de |’échantillon d’EVA avec le fil de nickel 55,8um

80
+  Température mesurée
Régression linéaire
70 e
o Résidus

o

60 T (°C) =17,71411+ 987,75779 * V/U

| €CC=0,99953
501

Température, °C
S
(=]
1

o

1,0

Figure V-6 : Etalonnage de |’échantillon de PP avec le fil de nickel 26,9um
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80
i + Température mesurée
70 Régression linéaire
1 o Résidus 41,0
60 v
%-) { T=18,87235+ 1016,53903 * V/U e
; CC =0,99934 105 &
o 504 > ) S
= 73
g S
& 404 e 00 g
£ o=
e 30
20 —4-0,5
] 5 .
101
T T T T T T T T T T T T T -1,0
-0,01 0,00 0,01 0,02 0,03 0,04 0,05 0,06

V/U

Figure V-7 : Etalonnage de [’échantillon de PP avec le fil de nickel 55,8um

80 +  Température mesurée| T =8,15657 +1145,6769 * V/U
70 Régression linéaire CC=0,99917
1 © Résidus 41,0
) o
60
LA 05 &
L 50 ’ s
= ] =
= =]
< =
= 404 ©n
QO \Q
o | 100 ¢
g 30
H <4
204 1-0,5
101
T T T T T T T T -1,0

: —_—
0,00 0,01 0,02 003 004 005 0,06
v/Uu

Figure V-8 : Etalonnage de [’échantillon de PP avec le fil de nickel 122,9um

V.5. Etude de reproductibilité

Les mesures de résistances thermiques d’interface inclusion/matrice que nous avons
effectuées sont rassemblées ici. Toutes les configurations étudiées ont fait 1’objet de séries de
cinq tests, afin d’étudier la reproductibilit¢ des mesures. Pour chaque test, le tableau résume
les principaux parameétres et résultats issus de 1’estimation par la méthode inverse, a savoir la

durée de chauffage programmeée A¢, I’amplitude du chauffage AT, les deux parametres estimés
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R; et Agp, les résidus RMS de I’estimation 6zys et les moyennes et écarts types des parametres.

Tableau V-6 : Résultats de [’estimation de R; et Az, — fil 26,9um — Epoxy

T At Test AT R;, 107 Aep Srms™
°C (ms) n° °C m KW'  Wm'K' °C
20 5 1 2,03 0,34 0,20 0,01
20 5 2 2,04 0,31 0,20 0,01
20 5 3 2,06 0,30 0,19 0,01
20 5 4 2,06 0,29 0,19 0,01
20 5 5 2,06 0,40 0,20 0,01
Moyennes 2,05 0,33 0,19 0,01
Ecart type 0,04 0,004
T; At Test AT R;, 107 Aep Srums
°C (ms) n° °C m KW'  Wm'K' °C
20 10 1 2,09 0,40 0,21 0,01
20 10 2 2,09 0,39 0,21 0,01
20 10 3 2,07 0,37 0,21 0,01
20 10 4 2,11 0,37 0,21 0,01
20 10 5 2,08 0,37 0,21 0,01
Moyennes 2,09 0,38 0,21 0,01
Ecart type 0,01 0,001
T At Test AT R;, 107 Aep Srus
°C (ms) n° °C m KW'  Wm'K' °C
20 15 1 1,98 0,31 0,20 0,01
20 15 2 1,98 0,31 0,20 0,01
20 15 3 1,98 0,31 0,20 0,01
20 15 4 1,99 0,31 0,20 0,01
20 15 5 1,98 0,32 0,20 0,01
Moyennes 1,98 0,31 0,20 0,01
Ecart type 0,004 0,002
T; At Test AT R;, 107 Aep Srums
°C (ms) n° °C m KW'  Wm'K' °C
35 10 1 2,02 0,56 0,19 0,005
35 10 2 1,99 0,51 0,19 0,005
35 10 3 1,99 0,38 0,20 0,006
35 10 4 2,02 0,56 0,19 0,005
35 10 5 2,09 0,41 0,21 0,005
Moyennes 2,02 0,48 0,20 0,005
Ecart type 0,09 0,01
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T; At Test AT R;, 107 Aep Srus
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
50 10 1 2,08 0,46 0,20 0,01
50 10 2 2,14 0,44 0,22 0,01
50 10 3 2,05 0,53 0,20 0,01
50 10 4 2,13 0,63 0,22 0,01
50 10 5 2,08 0,57 0,20 0,01
Moyennes 2,10 0,53 0,21 0,01
Ecart type 0,08 0,01

Tableau V-7 : Résultats de [’estimation de R; et Ag,— fil 55,8um — Epoxy

T; At Test AT R;, 10° Xep OrMs
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
20 5 1 2,11 0,52 0,21 0,007
20 5 2 2,11 0,52 0,19 0,009
20 5 3 2,14 0,56 0,20 0,007
20 5 4 2,16 0,60 0,20 0,006
20 5 5 2,10 0,60 0,21 0,007
Moyennes 2,12 0,56 0,20 0,007
Ecart type 0,04 0,01
T; At Test AT R;, 10° Xep OrMs
°C (ms) n° °C m KW'  wm'K' °C
20 10 1 2,14 0,55 0,20 0,01
20 10 2 2,15 0,55 0,20 0,01
20 10 3 2,14 0,56 0,20 0,01
20 10 4 2,15 0,59 0,22 0,01
20 10 5 2,15 0,59 0,22 0,01
Moyennes 2,15 0,57 0,21 0,01
Ecart type 0,02 0,01
T; At Test AT R;, 10_5 Xep OrMS
°C (ms) n° °C mKW!'  wm'K' °C
20 15 1 2,12 0,56 0,20 0,005
20 15 2 2,12 0,61 0,21 0,004
20 15 3 2,12 0,61 0,20 0,006
20 15 4 2,12 0,61 0,20 0,005
20 15 5 2,12 0,62 0,21 0,006
Moyennes 2,12 0,60 0,20 0,005
Ecart type 0,03 0,004
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Ti At Test AT R, 107 Aep Srums
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
35 10 1 2,08 0,67 0,20 0,01
35 10 2 2,07 0,77 0,22 0,00
35 10 3 2,09 0,74 0,21 0,01
35 10 4 2,08 0,62 0,19 0,01
35 10 5 2,07 0,65 0,20 0,01
Moyennes 2,08 0,69 0,20 0,01
Ecart type 0,06 0,01
T; At Test AT R;, 10° Xep OrMs
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
50 10 1 1,97 0,93 0,20 0,01
50 10 2 1,97 0,89 0,20 0,01
50 10 3 1,94 0,82 0,19 0,01
50 10 4 1,96 1,02 0,21 0,01
50 10 5 1,98 0,84 0,19 0,01
Moyennes 1,96 0,90 0,20 0,01
Ecart type 0,08 0,01

Tableau V-8 : Résultats de |’estimation de R; et A¢,— fil 122,9um — Epoxy

T; At Test AT R;, 107 Aep Srus
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
20 5 1 2,08 0,97 0,19 0,008
20 5 2 2,08 0,96 0,19 0,008
20 5 3 2,11 0,91 0,20 0,006
20 5 4 2,09 0,38 0,20 0,007
20 5 5 2,10 1,13 0,22 0,006
Moyennes 2,09 0,97 0,20 0,007
Ecart type 0,10 0,01
T; At Test AT R;, 107 Aep Srus
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
20 10 1 2,05 0,73 0,20 0,005
20 10 2 2,05 0,83 0,20 0,005
20 10 3 2,04 0,92 0,20 0,006
20 10 4 2,04 0,38 0,20 0,005
20 10 5 2,04 0,99 0,20 0,005
Moyennes 2,05 0,87 0,20 0,005
Ecart type 0,10 0,002
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T; At Test AT R;, 107 Aep SrMs
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
20 15 1 2,03 0,73 0,20 0,006
20 15 2 2,03 0,72 0,20 0,006
20 15 3 2,03 0,84 0,20 0,006
20 15 4 2,03 0,72 0,20 0,006
20 15 5 2,03 0,70 0,20 0,006
Moyennes 2,03 0,7 0,20 0,006
Ecart type 0,05 0,001
T; At Test AT R;, 10_5 Xep OrMS
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
35 10 1 2,10 1,29 0,20 0,002
35 10 2 2,10 1,24 0,20 0,002
35 10 3 2,10 1,25 0,20 0,002
35 10 4 2,09 1,36 0,20 0,002
35 10 5 2,09 1,24 0,20 0,003
Moyennes 2,10 1,3 0,20 0,002
Ecart type 0,05 0,002
T; At Test AT R;, 10_5 Xep OrRMS
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
50 10 1 2,11 1,67 0,23 0,007
50 10 2 2,10 1,56 0,19 0,006
50 10 3 2,10 1,67 0,18 0,007
50 10 4 2,09 1,60 0,18 0,008
50 10 5 2,09 1,64 0,21 0,007
Moyennes 2,10 1,6 0,20 0,007
Ecart type 0,05 0,02

Tableau V-9 : Résultats de |’estimation de R; et A¢,— fil 55,8um — EVA

Ti At Test AT R;, 107 AEVA Srus
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
20 10 1 2,02 0,292 0,220 0,012
20 10 2 2,05 0,289 0,218 0,013
20 10 3 2,05 0,288 0,218 0,013
20 10 4 2,04 0,283 0,221 0,013
20 10 5 2,05 0,303 0,218 0,013
Moyennes 2,04 0,291 0,219 0,013
Ecart type 0,007 0,001
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T; At Test AT R;, 107 AEVA SrMs
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
40 10 1 2,09 0,318 0,206 0,016
40 10 2 2,11 0,317 0,202 0,019
40 10 3 2,13 0,318 0,201 0,019
40 10 4 2,11 0,317 0,201 0,017
40 10 5 2,12 0,328 0,207 0,017
Moyennes 2,11 0,320 0,203 0,018
Ecart type 0,005 0,003
T; At Test AT R;, 10_5 AEVA OrMS
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
50 10 1 2,14 0,333 0,203 0,024
50 10 2 2,10 0,329 0,203 0,020
50 10 3 2,14 0,322 0,201 0,024
50 10 4 2,12 0,344 0,202 0,023
50 10 5 2,12 0,310 0,201 0,025
Moyennes 2,13 0,328 0,202 0,023
Ecart type 0,013 0,001
T; At Test AT R;, 10_5 AEVA OrRMS
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
60 10 1 2,14 0,324 0,201 0,025
60 10 2 2,13 0,328 0,198 0,027
60 10 3 2,18 0,323 0,202 0,028
60 10 4 2,12 0,332 0,198 0,026
60 10 5 2,17 0,336 0,196 0,027
Moyennes 2,15 0,328 0,199 0,027
Ecart type 0,006 0,002
T; At Test AT R;, 10_5 AEVA OrMS
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
70 10 1 2,20 0,347 0,180 0,028
70 10 2 2,19 0,319 0,181 0,030
70 10 3 2,22 0,341 0,183 0,031
70 10 4 2,23 0,353 0,179 0,033
70 10 5 2,16 0,343 0,184 0,029
Moyennes 2,20 0,340 0,181 0,030
Ecart type 0,013 0,002
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Tableau V-10 : Résultats de [’estimation de R, et Ag,— fil 26,9um — PP

T; At Test AT R;, 10_5 App OrRMS
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
20 10 1 2,10 0,127 0,271 0,005
20 10 2 2,11 0,125 0,270 0,004
20 10 3 2,11 0,125 0,270 0,005
20 10 4 2,13 0,126 0,269 0,005
20 10 5 2,10 0,125 0,270 0,006
Moyennes 2,11 0,126 0,270 0,005
Ecart type 0,001 0,001
T; At Test AT R;, 10_5 App OrMS
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
35 10 1 2,17 0,131 0,286 0,007
35 10 2 2,18 0,133 0,275 0,006
35 10 3 2,19 0,126 0,285 0,008
35 10 4 2,18 0,132 0,285 0,006
35 10 5 2,18 0,133 0,265 0,008
Moyennes 2,18 0,131 0,279 0,007
Ecart type 0,003 0,009
T; At Test AT R;, 10_5 App OrRMS
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
50 10 1 2,17 0,145 0,270 0,012
50 10 2 2,17 0,147 0,275 0,013
50 10 3 2,19 0,150 0,285 0,013
50 10 4 2,21 0,145 0,281 0,013
50 10 5 2,19 0,145 0,279 0,013
Moyennes 2,18 0,146 0,278 0,012
Ecart type 0,002 0,006
T; At Test AT R;, 10_5 App OrMS
°C (ms) n° °C mKW!'  wm'K' °C
65 10 1 2,15 0,162 0,265 0,018
65 10 2 2,15 0,161 0,298 0,015
65 10 3 2,14 0,167 0,251 0,017
65 10 4 2,15 0,167 0,260 0,017
65 10 5 2,12 0,161 0,252 0,017
Moyennes 2,14 0,163 0,265 0,017
Ecart type 0,003 0,019
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Tableau V-11 : Résultats de [’estimation de R, et A,— fil 55,8um — PP

T; At Test AT R;, 10_5 App OrRMS
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
20 10 1 2,08 0,309 0,290 0,008
20 10 2 2,10 0,306 0,283 0,007
20 10 3 2,09 0,310 0,288 0,008
20 10 4 2,09 0,304 0,272 0,007
20 10 5 2,09 0,307 0,288 0,007
Moyennes 2,09 0,307 0,284 0,007
Ecart type 0,002 0,007
T; At Test AT R;, 10_5 App OrMS
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
35 10 1 2,06 0,305 0,291 0,010
35 10 2 2,08 0,310 0,280 0,011
35 10 3 2,06 0,293 0,295 0,011
35 10 4 2,07 0,300 0,302 0,011
35 10 5 2,06 0,324 0,304 0,011
Moyennes 2,06 0,306 0,294 0,011
Ecart type 0,012 0,009
T; At Test AT R;, 10_5 App OrRMS
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
50 10 1 2,11 0,320 0,282 0,012
50 10 2 2,08 0,317 0,279 0,010
50 10 3 2,11 0,297 0,277 0,012
50 10 4 2,08 0,317 0,272 0,011
50 10 5 2,12 0,312 0,281 0,012
Moyennes 2,10 0,313 0,278 0,011
Ecart type 0,009 0,004
T; At Test AT R;, 10_5 App OrMS
°C (ms) n° °C mKW!'  wm'K' °C
65 10 1 2,12 0,337 0,264 0,018
65 10 2 2,05 0,343 0,259 0,018
65 10 3 2,09 0,341 0,266 0,018
65 10 4 2,11 0,335 0,260 0,017
65 10 5 2,08 0,356 0,264 0,020
Moyennes 2,09 0,342 0,263 0,018
Ecart type 0,008 0,003
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Tableau V-12 : Résultats de [’estimation de R; et As,— fil 122,9um — PP

T; At Test AT R;, 10_5 App OrRMS
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
20 10 1 2,11 0,643 0,284 0,011
20 10 2 2,12 0,638 0,270 0,012
20 10 3 2,11 0,655 0,276 0,011
20 10 4 2,09 0,649 0,285 0,012
20 10 5 2,11 0,645 0,276 0,010
Moyennes 2,11 0,646 0,278 0,011
Ecart type 0,006 0,006
T; At Test AT R;, 10_5 App OrMS
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
35 10 1 2,05 0,663 0,270 0,010
35 10 2 2,05 0,675 0,272 0,010
35 10 3 2,02 0,679 0,276 0,011
35 10 4 2,02 0,651 0,271 0,011
35 10 5 2,00 0,650 0,285 0,017
Moyennes 2,03 0,664 0,275 0,012
Ecart type 0,013 0,006
T; At Test AT R;, 10_5 App OrRMS
°C (ms) n° °C m KW' Wm'K' °C
50 10 1 2,07 0,691 0,283 0,014
50 10 2 2,09 0,694 0,278 0,013
50 10 3 2,12 0,680 0,282 0,014
50 10 4 2,09 0,694 0,271 0,015
50 10 5 2,11 0,683 0,280 0,014
Moyennes 2,10 0,688 0,279 0,014
Ecart type 0,006 0,005
T; At Test AT R;, 10_5 App OrMS
°C (ms) n° °C mKW!'  wm'K' °C
65 10 1 2,07 0,716 0,284 0,015
65 10 2 2,13 0,717 0,272 0,019
65 10 3 2,11 0,719 0,276 0,016
65 10 4 2,16 0,745 0,283 0,018
65 10 5 2,15 0,717 0,269 0,017
Moyennes 2,12 0,723 0,277 0,017
Ecart type 0,013 0,007
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*Cette colonne fournit les résidus RMS (Root Mean Square) entre le champ de température
expérimental moyen dans le fil de nickel et le champ de température moyen estimé par la

méthode des quadripdles. Ils sont calculés d’apres la formule suivante :

i I:T;alculée (]) - Tmesurée (])]2
= J=1

n

(V.19)

§RMS

V.6. Comparaison des conductivités thermiques

estimées des polymeéres

Nous nous sommes intéressés dans ce paragraphe aux conductivités thermiques des
matrices polymeéres qui ont été obtenues avec la procédure d’estimation de parameétres. Nous
avons ainsi tracé sur la Figure V-9 pour 1’époxy, sur la Figure V-10 pour ’EVA et sur la
Figure V-11 pour le PP les valeurs de conductivité obtenues pour chaque échantillon (c'est-a-
dire chaque diamétre de fil de nickel) et pour chaque température initiale. Nous avons de plus

reporté pour chaque point (qui correspond a la moyenne sur cinq valeurs) I’erreur calculée, cf.

§1L.6.3.

0,23 -
= Fil 26,9um
o Fil 55,8um
0224 A Fil 122,9um
1£ 0,21
=
. 0,20
5
= 1
0,19 -
0718 T T T T T T T
20 30 40 50

Figure V-9 : Comparaison des conductivités thermiques de 1’époxy estimées pour les trois diamétres
de fil de nickel
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On remarque que la conductivité de I’époxy varie peu avec la température. La valeur
moyenne obtenue étant 0,201 W.m™.K™'. Si I’on compare cette valeur & la mesure effectuée
par plaque chaude gardée pour cette plage de température, 1=0,224+0,06 W.m".K', on
constate le bon accord entre les deux valeurs. On peut supposer que I’écart provient de
I’interaction nickel/époxy lors de la polymérisation qui peut localement modifier les

propriétés thermophysiques de 1’époxy autour du fil.

0,24 -
0,23 —
0,22 — §
0,21 —
0201 I
0,19—-

0,184 %

0,17 1

11
xEVA, W.m K

05 1 6 T T T T T T T T T T T
20 30 40 50 60 70

T, °C

Figure V-10 : Comparaison des conductivités thermiques de I’EVA estimées pour le fil de 55,8um

0,32 1
® Fil 26,9um
O Fil 55,8um
A Fil 122,9um
0,30 §
M
g 0,281 7{7 ‘i‘ I
” 1
o0+ 1 i
0,26 1
0,24 T T T T T T T T T T 1
20 30 40 50 60 70
T, °C
Figure V-11 : Comparaison des conductivités thermiques du PP estimées pour les trois diamétres de
fil de nickel

Ma conductivité thermique de 'EVA semble diminuer légérement avec la température,

cependant nous n’avons ici que peut de valeurs estimées, les autres échantillons n’ayant pas
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pu étre utilisés.

Pour le polypropylene, la conductivité n’évolue pas beaucoup, la valeur moyenne étant
0,277 W.m™' K™, et on s’apercoit que les plages d’erreur se recoupent pratiquement dans tous
les cas (hormis pour le fil de 55,8um a 35°C). Ceci prouve que les valeurs sont cohérentes
d’un échantillon a I’autre et que I’algorithme d’estimation fonctionne correctement. On peut
finalement comparer ces valeurs obtenues avec la littérature, cf. Figure V-12. On remarque
que nos valeurs, pour la gamme de température étudiée, sont comprises entre les valeurs

obtenues par Le Goff et Le Bot.

0,4
- - - Interpolation Le Bot

035 O Plaque chaude gardée
= 0,35
ME ®  Valeurs estimée pour l'injection n°1
g X Valeurs estimée pour l'injection n°2
PR BN
) T
o= Lo X
£ 025 @ o xmxa¥ w1
= .
@ .
5 .
g 0,2 N
9 N
= T e [ A
g Xox
O 0,15 A

0,1 T T T

20 70 120 170 220

Température [°C]

Figure V-12 : Conductivités thermiques du PP HV-252 estimées, mesurées en plaque chaude gardée
par Le Goff [123] et les résultats de Le Bot [124]

V.7. Résidus lors de I’estimation

Nous présentons ici les résidus de 1’estimation entre les températures mesurées et les
températures calculées par le modéle thermique pour les autres températures initiales et pour

les autres matrices polymeres.
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V.8. Etude de ’erreur sur les parameétres estimés

Afin de comparer la contribution des différents parametres sur ’erreur lors de I’estimation,
nous avons tracé I’évolution des coefficients de sensibilité définis par 1’équation (I11.27), pour
les trois échantillons fil de nickel/époxy et pour les cas utilisés pour le calcul de I’erreur a

20°C (tests n°1, cf. V.5.).
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Sensibilités, °C
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Figure V-23 : Sensibilités aux parametres connus — fil 26,9um
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Figure V-24 : Sensibilités aux parametres connus — fil 55,8um
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Figure V-25 : Sensibilitées aux parametres connus — fil 122,9um

On remarque que selon le diametre, la température moyenne du fil est plus sensible a
certains parametres. Pour le fil de 26,9um, on remarque que la température est treés sensible au
diamétre du fil, les autres parametres n’ayant qu’une influence minime. On peut effectuer le
méme constat pour les deux autres diametres, avec de plus une sensibilité plus importante a la
puissance ¢lectrique et au produit (p.Cp) du nickel pour le fil de 55,8 et au produit (p.Cp) du

nickel pour le fil de 122,9um.
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Figure V-26 : Termes de la matrice de variance-covariance W pour le fil 26,9um

Afin de quantifier le poids des termes utilisés lors du calcul de I’erreur sur nos parametres
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estimés, a savoir les erreurs sur les parametres connus les plus influents (cf. étude des
sensibilités) et 'erreur sur les données expérimentales (résidus de la méthode inverse), nous
avons représenté pour chaque diameétre de fil de nickel les termes de la matrice de variance-
covariance W, cf. eq.(I[.29), associés aux termes ayant les sensibilités les plus importantes. La
Figure V-26 permet de constater que, dans ce cas, les résidus de la méthode inverse ont un
poids bien plus faible que le terme lié¢ au diamétre du fil. L erreur sur I’estimation de R; et A,

est donc principalement générée par I’erreur commise sur la mesure du diametre du fil.
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Figure V-27 : Termes de la matrice de variance-covariance W pour le fil 55,8um
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Figure V-28 : Termes de la matrice de variance-covariance W pour le fil 122,9um

On remarque pour le fil de 55,8um, que le terme li¢ a la puissance est négligeable, et que
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les résidus de la méthode inverse sont la plus forte cause d’erreur, méme si le terme li¢ au
diamétre est presque du méme ordre de grandeur. Il se peut, étant donné que chaque
échantillon dispose de son propre pont de Wheatstone, que dans ce cas-ci, les perturbations
¢lectriques aient pu influencer le champ de température de maniére plus importante, ce qui se

répercute sur les résidus.

Lorsque le fil devient suffisamment gros, ici pour 122,9um, on s’apercoit que le paramétre
qui prime est le produit (p.C,) du nickel suivi de peu par le terme relatif au diametre. Dans ce
dernier cas, on note de plus que les résidus sont bien en dessous du niveau des autres termes,

dans ce cas la méthode inverse n’est pas responsable de 1’erreur sur les paramétres estimés.

V.9. Etude de Pinterface nickel/époxy sous microscope

Nous avons fabriqué des échantillons de composite (fil de nickel/époxy) afin de les
découper perpendiculairement a 1’axe du fil, afin d’observer sous microscope optique et sous
microscope ¢€lectronique a balayage (MEB) [Dinterface nickel/époxy. La découpe des
échantillons est effectuée avec une machine de trongonnage de précision (Secotom-10 de
Struers) et la face utile est ensuite polie par une méthode de type polissage diamanté (drap de

polissage Taffeta tiss¢ 100% laine + suspension diamantée de 2 et um).

Figure V-29 : Clichés obtenus sous microscope optique — fil de 55,8um — a gauche sans polissage, a
droite apres polissage
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On s’apercoit sur les clichés de la Figure V-29 que, lors de la découpe, la résine qui est
plus tendre que le nickel recouvre une partie du fil, d’ou I’intérét du polissage. Cependant
celui-ci peut fausser la planéité de la surface, déformer I’interface, et méme la combler de
débris de résine. On remarque par exemple sur la Figure V-30, que la mise au point s’effectue
sur le fil, et qu’en arricre plan la résine est floue. Dans ce cas, I'interface n’est pas

visualisable.

——

50 pm

Figure V-30 : Fil de 122,9um observé sous microscope optique apres polissage diamant

Finalement le microscope optique ne permet pas de visualiser précisément l’interface,
notamment a cause des problémes de contraste et de grossissement. Nous avons donc essayé
d’utiliser cette fois ci un MEB avec un des échantillons, cf. Figure V-31. On remarque
I’influence du polissage, avec une tendance au recouvrement sur la partie supérieure de la

section du fil, et a I’inverse, un décollement du bourrelet de résine sur la partie inférieure.

&= 108 X EHT=20.80 kV Detector= SE1

olytech |,
WANTES W

Figure V-31 : Fil de 122,9um observé sous MEB apreés un bref polissage diamant
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Il est difficile de localiser 1’éventuelle présence de décollements a I’interface sur ce type
d’échantillon. En effet le nickel peut agir comme un catalyseur dans la zone voisine de
I’interface et peut notamment modifier la microstructure du polymere. De telles observations

ne nous permettent donc pas de corréler le diamétre des fils avec 1’état de surface a I’interface.

V.10. Mesure de la rugosité des fils de nickel

Nous avons effectué des mesures de rugosité sur les fils de nickel, sur leur circonférence, a
I’aide d’un profilométre optique (UBM-OPTILAS) de longueur d’onde 780nm, de résolution
horizontale 0,5um et verticale 60nm et d’ouverture angulaire 55°. Le profil type que I’on
obtient alors, cf. Figure V-32, présente deux parties : la premiére est le support sur lequel est
fixé le fil (hauteur moyenne ~ 4um), la seconde est le fil de nickel (1250pum < x < 1300um).

On remarque de plus aux abords du fil des creux qui sont dus a des aberrations optiques.

50
40
30

20+

Hauteur, um

104

-10 T T T T T T T T T T T 1
1000 1100 1200 1300 1400 1500

X, um

Figure V-32 : Profil obtenu aprés mesure sous profilometre optique — fil de 55,8um

Le calibrage du profilométre optique a été vérifié en mesurant 1’épaisseur de bandes

étalons. Un coefficient correcteur multiplicateur de 1,17 a été obtenu sur la hauteur mesurée.

Etant donné que le profilométre va balayer un profil cylindrique, nous ne pourrons pas

utiliser la totalité du relevé de rugosité de la figure précédente. L ouverture angulaire est le
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premier facteur qui limite les mesures sur les cotés du fil. Le second facteur est la pente

admissible par le profilométre (7°), pente au dessus de laquelle les mesures sont faussées.

Profilométre

Echantillon

Figure V-33 : Schéma du profilométre optique — ouverture et pente admissible

Il convient donc de tenir compte du facteur le plus pénalisant lorsque I’on sélectionne la
zone du profil du fil qui doit étre utilisée pour calculer les rugosités. Le schéma suivant
illustre la sélection de la portion utile du profil, portion qui équivaut a une fenétre angulaire ¢

de 14° (deux fois la pente admissible) :

ks Demi-fenétre angulaire utile

'Xo

Figure V-34 : Schéma représentant la partie utile du profil du fil de nickel pour une pente admissible
maximale de 7°
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I1 faut de plus tenir compte du profil moyen du fil, qui est circulaire, et que le logiciel
d’acquisition ne peut pas évaluer. Un programme a été congu sous Matlab® pour calculer, a
partir du profil brut, les coordonnées du profil moyen (centre et rayon) par minimisation
(somme des moindres carrés). Il permet ensuite d’estimer la rugosité arithmétique du fil

comme étant 1’écart entre le profil expérimental et le profil moyen calculé :
1 L
Ra=—||y'dx V.20
i j v (V.20)

Le schéma suivant explicite le parametre y” issu du profil moyen :

y

R et =

Profil moyen

v

Figure V-35 : Repeére local (O,x,y’) issu du profil moyen

60
551
= 50
N
45 -
40 T T T T T T T T 1
10 20 30 40 50
X, pm

Figure V-36 : Relevé profilométrique sur le fil de 55,8um — Tracé du profil moyen correspondant a la
fenétre utile obtenu a [’aide de Matlab
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37 mesures ont été réalisées sur des fils de nickel (les fils ont été retournés entre les
mesures afin d’étudier la rugosité a différents endroits) issus des mémes bobines que les fils
de nos échantillons, cf. Tableaux V-13. Dans ce tableau on a reporté le diametre calculé par le
programme a partir du profil de rugosité, ainsi que 1’abscisse Xo et I’ordonnée Yo du centre du
fil. Sont portés a titre indicatif le nombre de points de mesure ainsi que la fenétre angulaire

utile. La fenétre utile est illustrée sur la Figure V-36.

Tableaux V-13 : Rugosités mesurées sur la circonférence des fils de nickel

Fil ¢=26,9um
n°l  n°2 n°3 n°4 n°5 n° n°7 n°8  Moyennes
Oealcute, WM 29,1 27,1 25,6 353 31,6 28,7 32,6 348 30,6
Xo, pUm 16,8 13,3 13,0 14,5 14,0 13,3 14,8 13,5 14,1
Yo, um 144 139 132 178 16,1 145 16,1 17,8 15,5
o, ° 149 139 13,5 148 14,7 13,1 13,3 133 13,9
Ra, pm 0,23 0,17 024 037 021 0,24 031 0,38 0,27
Nombre de points 16 14 13 19 17 14 16 17 16
Fil ¢=55,8um
n°l  n°2 n°3 n°4 n°5 n° n°7 n°8  Moyennes
Gealcute, WM 453 44,7 451 63,6 79,3 74,7 754 683 62,0
Xo, pm 28,3 283 28,8 288 30,0 280 29,0 280 28,6
Yo, um 22,8 22,5 23,0 325 41,0 394 40,8 353 32,2
o, ° 13,4 13,6 13,5 14,1 139 13,9 13,8 144 13,8
Ra, pm 0,11 0,07 0,16 0,58 047 038 048 0,54 0,35
Nombre de points 22 22 22 32 39 37 37 35 31

Fil ¢=122,9um

n°l n°2 n°3 n°4 n°5 n°6 n°7 n°8  Moyennes
Gealcuis, WM 100,0 1004 96,7 132,5 132,2 1314 130,7 133,1 119,6
Xo, pm 63,5 57,0 60,5 573 63,0 580 60,8 575 59,7
Yo, um 504 50,2 493 67,6 67,0 67,0 66,5 674 60,7
0, ° 13,9 13,8 13,8 142 140 14,1 139 139 14,0
R,, pm 0,59 047 047 049 034 0,60 045 0,40 0,48
Nombre de points 49 49 47 66 65 65 64 65 59
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Des mesures ont été réalisées aussi suivant la longueur des fils, le profilometre fournissant

alors directement les valeurs des rugosités arithmétiques, cf. Tableau V-14.

Tableau V-14 : Rugosités mesurées sur des fils de nickel dans le sens axial

iy pm 26,9 55,8 122,9
R,pm 0,15 009 0,18 0,17 0,12 020 0,15 0,18 0,13 0,12 0,11 0,15 0,17

R, ,um 0,14 0,17 0,14

V.11. Mesure du retrait chimique de la résine époxy

Il est intéressant de connaitre la perte volumique liée au retrait chimique de la résine lors
de sa phase de réticulation. En effet, celle-ci peut étre un des parametres permettant de
remonter a la pression initiale de contact entre le fil de nickel et la résine. Une méthode
simple, pour accéder a cette valeur, consiste a placer un échantillon de résine fraichement
préparée dans un moule de profondeur connue et de mesurer a I’aide d’un profilomeétre
optique 1’évolution de 1’épaisseur en fonction du temps. Le fournisseur de la résine époxy
(HUNTSMAN) prédit des temps de polymérisation de 1’ordre de 10h a température ambiante,

et de 7 a 8h pour des couches minces de 1’ordre de 0,5mm.

Nous avons usinés trois moules cylindriques de profondeurs 1, 1,5 et 2mm et de diametres
intérieurs respectifs 20, 30 et 40mm', cf. Figure V-37. Pour chaque expérience, un volume de
résine est préparé trés précisément (mélange massique sur balance précise a 10™* gramme) et
immédiatement placé sous cloche a vide, I’ensemble de la préparation prenant environ 25min.
La résine est ensuite coulée dans le moule a ’aide d’une seringue. Aprés quelques minutes

d’acclimatation (€talement et mise en température), les mesures débutent.

! Ces diamétres correspondent & un rapport rayon sur profondeur de 10, cette condition étant imposée afin de
s’affranchir des effets des bords des moules, ou effets de ménisque.
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o Epaisseur
Gorge destinée P
absolue de
au surplus de Hauteur de
résine référence

résine

Epaisseur
relative de

Fond du moule résine

Profondeur
de la cavité

Figure V-37 : Moule pour mesure de retrait — (a) % de moule vue de dessus — (b) %> moule vu de profil

Le profilométre optique mesure 1’évolution de la surface supérieure de la résine, surface
qui au départ dépasse légerement du moule. Il faut donc étendre la zone de balayage pour
mesurer ¢galement la hauteur du bord du moule, hauteur qui tient lieu de référence, cf. Figure
V-38. La différence entre ces deux niveaux fournit la variation relative de 1’épaisseur de la
résine. 11 suffit donc de rajouter la profondeur de la cavité (mesurée au palmer, précis a 107

mm) pour obtenir I’épaisseur totale.

40 -
201
0
20 ”'»1
40
-60
-80

Hauteur enregistrée, um

-100 +

1201 F_

-140 T T T T T T 1
0 5 10 15 20 25 30 35

X, mm

Figure V-38 : Profil obtenu avec le profilométre optique pour un échantillon de résine époxy
d’épaisseur Imm a t=340min apres mélange.

On remarque sur la Figure V-38 plusieurs zones caractéristiques : le front de résine pour
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7mm<x<27mm, la gorge destinée au surplus de résine pour 3mm<x<5mm et 30mm<x<32mm
(a noter que le profilométre perd ici la mise au point) et le reste du profil en trait noir épais qui
représente la partie supérieure de référence du moule (on remarque ici une légere inclinaison
liée a I’usinage).

On peut, a partir des profils obtenus aux instants ¢ (cf. Figure V-38) représenter I’évolution
de I’épaisseur de la résine pour une ou plusieurs abscisses x données. Les mesures ont
finalement été effectuées pour les trois épaisseurs de résine, 1, 1,5 et 2mm, nous avons pu
ainsi tracer leurs évolutions en fonction du temps, cf. Figure V-39 a Figure V-41. Les
¢paisseurs au temps initial et final n’étant pas forcément accessibles (il faut notamment
enlever les bulles d’air de la résine avant de I’injecter dans le moule), une régression de type
décroissance exponentielle a été utilisée pour chaque courbe (les équations figurent sur les

graphes) afin d’accéder a ces valeurs.

1160 N [ e[11mm]=1028,93782+87,68734 e\(-1/495,52645) |
| A [ el[19mm]=1052,50525+101,24677¢/(-1/457,89665) |
11404 o, ¢
o [ cl24mm]=1072,17727+88,49392¢"(/521,82235) |
N0
= 11204 'A_. o x=12mm
= 1 \ A'"-A o x=18mm
) ..
£ 1100+
w 4
i~
. 1080
=
59 ]
7
o= 1060
o ]
)
1040 -
1020

LI I LA I A B A LI IR BN R B
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800
t, min

Figure V-39 : Evolution de I’épaisseur de la résine époxy lors de sa réticulation — moule de
profondeur Imm
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Figure V-40 : Evolution de [’épaisseur de la résine époxy lors de sa réticulation — moule de
profondeur 1,5mm
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Figure V-41 : Evolution de [’épaisseur de la résine époxy lors de sa réticulation — moule de
profondeur 2mm

Nous avons calculé, a partir de ces évolutions, le retrait en trois abscisses distinctes dans la

partie centrale du front de résine (partie non perturbée par les effets de bord), cf. Tableau

V-15.
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Tableau V-15 : Retraits mesurés a différentes positions x (a partir du bord du moule) sur résine époxy
pour trois profondeurs de moule P

| X, mm 12 18 23

Retrait, % 7.9 8.8 7.6

X, mm 11 19 24

P (mm) 1.5 Retrait, % 10,4 6.7 9,6
) X, mm 11 24 34

Retrait, % 5,6 5.6 5.1

Les retraits obtenus ne semblent a priori pas dépendre de I’épaisseur initiale de résine. On
remarque qu’ils sont assez importants, on reléve en moyenne 8,1 , 8,9 et 5,4% pour 1, 1,5 et

2mm d’épaisseur de résine.

V.12. Estimation de la pression de compression lors de la

fabrication des échantillons a2 matrice

polypropyléne

Le dispositif que nous avons congu pour fabriquer les échantillons de composite a matrice
polypropyléne sont représentés sur la Figure V-42. A gauche, on peut voir le dispositif ouvert
avec les deux parties du moule en aluminium. A droite, I’ensemble est monté avec la plaque
métallique noire sur laquelle vienne presser les deux ressorts. Ils sont guidés par deux tiges

filetées et on regle la force de serrage au moyen de deux écrous papillons.

Figure V-42 : Moule et dispositif de serrage utilisé pour la fabrication des échantillons de PP
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La raideur des ressorts a au préalable ét¢ mesurée a 1’aide d’un dispositif simple que nous
avons réalisé, voir Figure V-43. Un support métallique rigide est fixé a une table. Ce support
est percé en son extrémité libre de sorte qu’une tige puisse y coulisser verticalement. On
installe un des ressorts sur la tige dont la téte vient comprimer celui-ci. Un boulon muni de
rondelles est vissé en bas de la tige et constitue ainsi un plateau sur lequel on vient poser des
poids fendus. Un comparateur de résolution 0,01mm vient mesurer la position verticale de la
téte de la tige en son sommet. On mesure ainsi la compression du ressort pour différents poids
(de 0,5 a 3kg) et on trace son évolution en fonction de la force correspondante au poids posé,

cf. Figure V-44.

Figure V-43 : Dispositif de mesure de raideur des ressorts par comparateur
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Figure V-44 : Mesure de la compression des deux ressorts a l’aide d’'un comparateur

L’inverse de la pente moyenne des deux droites obtenues fournit raideur moyenne des
ressorts, soit K=5,034N/mm. Nous avons mesuré a 1’aide d’un réglet la hauteur des ressorts
avant et aprés la cuisson des échantillons, et avons obtenus une différence moyenne
d’allongement de 4h=1,6mm. La force qui s’applique sur la matrice de polymere est donc de
16N (F=2.K.4h). On en déduit aisément la pression de compression en divisant la force de
compression par la surface de polymére qui est pressée, c'est-a-dire la surface des plaques de

polymére, soit S=45x45mm”. Finalement on obtient une pression de compression de 8kPa.
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