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CHAPITRE 1 
 

Introduction générale 
 

 

 

 

Les fibres sont utilisées dans nombre d’applications. Le terme fibre indique en 

premier lieu la morphologie du matériau, de forme cylindrique avec un diamètre de 

quelques micromètres, et sa capacité à être tissé. Les fibres, continues ou non, sont 

assemblées par milliers, généralement 1000 (1k), 3000 (3k), 6000 (6k) ou 12 000 (12k), 

et potentiellement entortillées, pour former des torons. Les fibres peuvent être constituées 

de matériaux variés, d’origine naturelle, comme le chanvre ou le lin, ou synthétiques 

comme les fibres de  verre ou de carbone. Les fibres de carbone sont caractérisées par 

leur faible densité, leur résistance à la rupture, leur flexibilité et leurs conductivités 

électrique et thermique élevées. Les torons sont généralement tissés pour être ensuite 

utilisés comme renfort dans les matériaux composites, permettant ainsi d’obtenir des 

pièces aux propriétés mécaniques améliorées et d’une grande légèreté comparées aux 

pièces métalliques. Les matériaux composites renforcés de fibres de carbone se 

retrouvent dans des applications de pointe telles que l’aérospatial, l’aéronautique (Figure 

1-1 a)), la construction, la défense, le sport automobile, l’éolien ou les équipements 

sportifs de haut niveau (Figure 1-1b)) [1]. 

 

 

Figure 1-1 : a) Airbus A350, composé de plus de 50% de composite renforcé de fibres de carbone ; b) 
Prothèse de jambe Cheetah® Xtreme™ d’Össur pour athlètes en fibres de carbone 

a) b) 
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La méthode la plus courante pour produire des fibres de carbone consiste aujourd’hui 

à carboniser des fibres organiques, désignées comme précurseur. Tout polymère non 

fusible et résultant en un résidu carboné après pyrolyse est un précurseur potentiel pour la 

production de fibres de carbone [2][3]. Les précurseurs les plus utilisés sont des fibres de 

polyacrylonitrile (PAN) (96% du marché en 2016 [4]) pour leur haut rendement et les 

propriétés mécaniques des fibres de carbone obtenues en adéquation avec les besoins 

industriels [5]. Sont également utilisés les brais de pétrole ou de charbon (pitch) en phase 

mésomorphe et les précurseurs biosourcés constitués de cellulose (rayonne ou viscose) 

ou de lignine. 

Il existe différents grades de fibres de carbone, elles se distinguent par leurs 

propriétés mécaniques, notamment leur module d’élasticité et leur résistance à la traction 

(contrainte à la rupture). Ainsi on trouve des fibres à très haut module (d’élasticité) 

(         ), des fibres à haut module (         ), des fibres à module 

intermédiaire (         ) et les fibres à haute résistance (         ) [6]. Les 

fibres de carbone ex-PAN sont généralement classées dans les fibres à haut module et à 

module intermédiaire ou dans les fibres à haute résistance. Les fibres ex-brais (pitch) ne 

présentent pas de grande résistance mais recouvrent toute la gamme de module. Les 

fibres de carbone ex-cellulose (désignée par « rayon » sur la Figure 1-2) commercialisées 

actuellement présentent un module d’élasticité maximum de 100 GPa et une résistance à 

la traction comprise inférieure à 1 GPa [5] (cf. Figure 1-2).  

 

 

Figure 1-2 : Propriétés mécaniques des fibres de carbone issues de différents précurseurs comparées aux 
besoins industriels, d’après [5] 

De nombreux acteurs tels que Toray, Zoltek Companies, Toho Tenax, Mitsubishi 

Rayon Co., Formosa Plastics Corporation, SGL, Hexcel Corporation, Cytec Industries, 

DowAksa, Kemrock Industries and Exports Ltd. se partagent le marché (cf. Figure 1-3) 
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et proposent un panel de fibres de carbone  couvrant une large gamme de propriétés 

thermophysiques qui peuvent être adaptées à l’application souhaitée (cf. Figure 1-2 [5]).  

 

Figure 1-3 : Principaux producteurs de fibres de carbone en 2018 [7] 

L’allègement des structures est une nécessité pour limiter les consommations 

d’énergie dans beaucoup de domaines notamment celui des transports. Ainsi la demande 

mondiale de fibres de carbone est en pleine expansion comme illustré sur la   

Figure 1-4 et selon les prédictions elle devrait atteindre 120 500 tonnes en 2022, 

contre 70 500 tonnes en 2017 [8][9] si le coût des fibres de carbone reste inchangé. En 

effet les fibres de carbone sont onéreuses et leur coût les disqualifie pour des applications 

grand public comme l’industrie automobile ou les équipements sportifs. En revanche si le 

coût de production des fibres de carbone est divisé par 2, il a été estimé en 2012 par 

l’ACMA (American Composites Manufacturers Association) que la demande en fibres 

de carbone pour l’industrie automobile seule atteindrait en 2017 près de 140 000 tonnes 

[4] soit le double de la demande mondiale, tous secteurs confondus, enregistrée de cette 

année-là.  

Pour faire face à cette demande en fibres de carbone à bas coût, un consortium 

d’industriels français s’est réuni autour du projet FORCE (Fibres Optimisées et Réalistes 

de Carbone Economique), piloté par l’IRT Jules Verne en collaboration avec la 

plateforme CANOE, dont l’objectif est de produire des fibres de carbone avec un coût de 

production inférieur à 8€/kg (contre environ 15€/kg aujourd’hui) et avec pour objectif, en 

termes de propriétés mécaniques, une résistance à la traction de 2500 MPa et un module 

d’élasticité de 250 GPa. 
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Figure 1-4 : Demande mondiale de fibres de carbone de 2010 à 2022 (*estimée)[9] 

Après examen du détail du coût de production des fibres de carbone comme illustré 

sur la   

Figure 1- 5, il apparait que 80% du cout de production provient du précurseur et du 

procédé de carbonisation. De cette observation trois axes de recherches ont été 

identifiés : 

Le premier consiste à utiliser un précurseur biosourcé, composé de cellulose, ce qui 

permet en outre de réduire l’impact environnemental des fibres de carbone.  

Le second est un travail sur la structure chimique du précurseur afin d’augmenter les 

propriétés mécaniques obtenues actuellement avec les précurseurs biosourcés (Figure 1-

2) ainsi que le rendement carbone du procédé, défini comme le rapport de la masse de 

carbone finale sur la masse du précurseur initiale. Dans le cas de la cellulose, le 

rendement carbone est limité théoriquement à 44,4% compte tenu de sa composition 

chimique (C6H10O5)n. 

Le dernier axe de recherche est l’optimisation du procédé de carbonisation. En effet, 

le procédé de carbonisation consiste à transformer le précurseur par pyrolyse, un 

traitement thermique à très haute température, ce qui est très énergivore, sous atmosphère 

inerte, et la qualité des fibres produites dépend fortement du cycle thermique utilisé au 

cours du procédé.  

  

Figure 1- 5 : Coût de production des fibres de carbone 
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C’est dans ce dernier axe de recherche que s’inscrivent ces travaux : l’étude des 

transferts de chaleur et des transformations lors de la carbonisation de fibres de 

précurseur à l’échelle du laboratoire permettra dans un premier temps d’identifier les 

phénomènes principaux au cours du procédé, pour ensuite réaliser une modélisation 

numérique de la carbonisation à l’échelle du laboratoire. Après validation expérimentale, 

le modèle numérique pourra être utilisé pour optimiser le procédé de carbonisation, 

notamment par l’identification de temps de séjour et de températures optimales après 

transposition au procédé industriel à défilement. 

Le manuscrit est organisé selon les chapitres suivants : 

Le chapitre 2 présente les résultats d’une étude bibliographique sur la carbonisation 

des précurseurs cellulosiques et établit un état de l’art des connaissances actuelles sur ce 

sujet. La modélisation des transferts de chaleur dans les procédés de carbonisation est 

également abordée pour mieux cerner les propriétés thermophysiques du toron à 

caractériser. 

Le chapitre 3 est consacré à la caractérisation des propriétés thermophysiques du 

toron en fonction du degré de carbonisation. Les propriétés mesurées, les méthodes et 

protocoles utilisés et les résultats obtenus sont présentés. 

Le chapitre 4, en l’absence de méthode existante satisfaisante,  présente la mise au 

point d’un dispositif de mesure de conductivité thermique longitudinale de torons de 

fibres et les résultats de mesures réalisées sur le précurseur et les fibres partiellement 

carbonisées. 

Le chapitre 5 est dédié à la modélisation des transferts de chaleur et des 

transformations du toron dans le four de carbonisation à l’échelle du laboratoire. 

Le chapitre 6 est consacré à l’analyse des résultats de simulation de carbonisation en 

utilisant le modèle développé dans le chapitre 5. Les résultats obtenus sont comparés aux 

mesures réalisées dans le four de carbonisation statique in-situ. 

Le chapitre 7 aborde les conclusions générales et les perspectives de ces travaux de 

thèse. 
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[1][2][3][4][5][6][7][8][9]  

Ce chapitre dresse un état de l’art des connaissances sur la carbonisation des 

précurseurs cellulosiques. Une première section traite du procédé de carbonisation, 

notamment des différentes étapes du procédé et des mécanismes de dégradation de la 

cellulose. La relation entre la structure de la fibre et ses propriétés thermiques et 

mécaniques est également établie. La section suivante est dédiée aux modélisations 

des procédés de carbonisation présentes dans la littérature qui indiquent comment  est 

modélisé l’avancement de la transformation des fibres de précurseur en fibres de 

carbone et comment les transformations des fibres influent sur les transferts de masse 

et de chaleur par la modifications des propriétés et l’ajout de sources. Des valeurs des 

propriétés thermiques des fibres à tout stade de transformation sont également 

recherchées dans la littérature. Enfin, en s’appuyant sur ces pratiques et les propriétés 

trouvées, le modèle de transfert de chaleur dans les corps thermiquement minces est 

présenté. 
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2.1 Introduction 

Découvertes pendant la seconde moitié du XIXème siècle par Thomas Edison, les 

fibres de carbone sont utilisées tout d’abord comme filaments pour les lampes à 

incandescence [10] puis délaissées. Plusieurs décennies plus tard, en 1958, Roger Bacon 

observe à son tour la formation de fibres de carbone en chauffant à haute température des 

fils de coton. De cette observation naitront les premiers brevets pour la fabrication de 

fibres de carbone [11][12] ainsi que la première publication sur le sujet [13] dans laquelle 

Bacon affirme avoir obtenu des trichites de graphite (fibres minérales monocristallines 

possédant des propriétés mécaniques exceptionnelles [14]) avec une résistance à la 

traction de 2000 kg/mm² (20GPa) et un module d’élasticité de                (700 

GPa) pour un diamètre pouvant varier de               et une longueur allant jusqu’à 

5cm. A la même période, le japonais Akio Shindo développe des fibres de carbone ex-

PAN avec un module d’élasticité de 140 GPa [15] dont le procédé sera amélioré par 

Johnson, Phillips et Watt [16] et par Johnson et Watt [17] pour obtenir des modules 

d’élasticité de 145 GPa et 414 GPa avec des températures de carbonisation de 1000°C et 

2500°C, respectivement [1]. Ce brevet sera ensuite utilisé dès 1971 par Toray pour 

produire de façon continue des fibres de carbone. La recherche d'un coût de production 

plus faible a conduit à la découverte du brai comme précurseur des fibres de carbone. 

Otani [18] a notamment utilisé du brai de polychlorure de vinyle (PVC) comme matière 

première en 1965. Dès 1970 et 1971 Hawthorne [19][20] a apporté des améliorations aux 

premières fibres de carbone ex-brai : en étirant les fibres pendant la phase initiale de 

carbonisation à des températures supérieures à 2500°C, une résistance à la traction de 

2585 MPa et un module d'élasticité en traction supérieurs à 480 GPa pourraient être 

atteints.  

Si différents précurseurs peuvent produire des fibres de carbone aux propriétés 

thermophysiques différentes, le procédé de fabrication est globalement le même pour 

tous. Le précurseur est tout d’abord stabilisé par un traitement thermique sous atmosphère 

oxydante, à une température pouvant varier de 100 à 400°C selon les précurseurs. Lors de 

cette étape, les atomes autres que carbone (hydrogène, oxygène, azote,..) commencent à 

être éliminés sous forme de volatils selon des réactions chimiques propres à chaque 

précurseur. Les fibres ainsi obtenues sont ensuite traitées à haute température sous 

atmosphère inerte à une température de 1000-1500°C, toujours en fonction de la fibre 

utilisée et des propriétés finales désirées. La « carbonisation » fait référence à cette étape. 

Lors de la carbonisation, le taux de carbone de la fibre continue à augmenter pour 

atteindre au moins 92% (massique) et les atomes de carbone s’arrangent pour former des 

feuillets de graphène. Les feuillets de graphène adjacents orientés dans la même direction 

forment des cristallites. Un dernier traitement thermique peut être appliqué à très haute 

température, environ 3000°C, toujours sous atmosphère inerte,  connu sous le nom de 

graphitisation. La graphitisation a pour objectif d’augmenter encore le taux de carbone 

des fibres produites et d’obtenir de meilleures propriétés mécaniques dans l’axe de la 

fibre par agglomération des cristallites. Cependant, le coût supplémentaire induit par cette 
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dernière étape rend accessibles ces fibres de grande qualité uniquement à des applications 

de pointe. Après avoir été traitées thermiquement, les fibres sont ensuite généralement 

ensimées pour améliorer leur adhésion avec les matrices lors de la mise en forme des 

composites[6]. 

Bien que les premières fibres de carbone étaient à base de cellulose, ce sont les fibres 

de carbone ex-PAN et ex-brai qui aujourd’hui dominent largement le marché [4] et les 

fibres de carbone à base de cellulose sont presque oubliées. La production de fibres de 

carbone ex-PAN ou ex-brai étant déjà pleinement développée, ces travaux sont 

exclusivement consacrés aux fibres de carbone bio-sourcées à précurseur cellulosique.  
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2.2 Carbonisation des précurseurs cellulosiques 

La cellulose est un polymère semi-cristallin et c’est le polymère organique ou bio-

polymère le plus abondant sur Terre. En raison de leur caractère discontinu, leur faible 

degré d’orientation et parfois les impuretés telles que la lignine ou l’hémicellulose 

qu’elles contiennent, les fibres de cellulose naturelle ne peuvent être utilisées comme 

précurseurs pour des fibres de carbone à haute performance. En revanche, les fibres de 

cellulose régénérées, appelées « rayonne » sont de potentiels précurseurs [2][21][22]. Ces 

fibres artificielles sont obtenues par dissolution de la cellulose naturelle puis précipitation 

pour former une nouvelle fibre continue, d’une grande pureté et de diamètre ajustable 

selon l’application désirée. La rayonne est produite à partir de polymères naturels de 

cellulose (Figure 2-1) originellement pour l’industrie du textile. Il existe différents types 

ou grades de rayonne selon le procédé utilisé pour dissoudre et régénérer la cellulose : la 

nitrocellulose, l’acétate, le cupro, la viscose, la Lyocell et  le modal [23][22][24]. En 

l’absence de précision, le terme « rayonne » désigne la viscose, en raison de son 

utilisation très répandue. La viscose est une matière première prometteuse en raison de sa 

disponibilité, de son faible coût, de son caractère non fusible, de sa faible densité, de sa 

faible teneur en ions métalliques et de sa facilité de production. La plupart des fibres de 

carbone ex-cellulose produites aujourd’hui sont réalisées à partir de viscose. 

Malheureusement, ces fibres de cellulose présentent des défauts dont de nombreux pores 

et des liaisons interfilamentaires, ce qui réduit les propriétés de la fibre obtenue après 

carbonisation (Figure 1-2). Cependant, le développement d’une nouvelle génération de 

cellulose régénérée appelée Lyocell, plus homogène, présentant une forte cristallinité, une 

section droite circulaire et une bonne stabilité thermique [2][22], semble être une 

opportunité prometteuse pour la fabrication de fibres de carbone ex-cellulose d’après les 

publications et brevets portant sur ce sujet  [25][26][22][27]. Néanmoins son utilisation 

pour la production industrielle de fibres de carbone n’est pas encore établie. 

 

 

Figure 2-1 : Unité élémentaire de cellulose dans la rayonne, issus de [23]  
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2.2.1 Procédés de carbonisation 

 

Une ligne de carbonisation industrielle, telle qu’illustrée sur la Figure 2-2, suit les 

étapes évoquées plus haut et est constituée de plusieurs fours en série, dans lesquels les 

fibres défilent. Des rouleaux d’entrainement situés entre chaque four permettent un 

réglage de la vitesse de défilement et de la tension mécanique des fibres.  Les fibres de 

précurseurs proviennent de bobines ou directement du procédé de filage et passent dans 

un premier temps dans les fours de stabilisation. Les fours de stabilisation fonctionnent 

sous air et à basse température. La température de chacun des fours est constante, 

plusieurs fours en série permettent de réaliser des zones de plus en plus chaudes pour 

atteindre 400°C pour la dernière. A l’issue de la stabilisation, les fibres de précurseurs 

sont partiellement carbonisées et sont composées en majorité de carbone en phase 

amorphe. Les fibres sont ensuite entrainées dans les fours de carbonisations. Ce sont des 

fours à moyenne et haute températures pouvant atteindre plus de 1000°C, ce qui nécessite 

de fonctionner sous atmosphère inerte pour éviter que les fibres ne s’enflamment. Un four 

de graphitisation peut être ajouté à la suite des fours de carbonisation pour traiter 

thermiquement les fibres à très haute température (jusqu’à 3000°C) et ainsi augmenter 

davantage le taux de carbone des fibres et leur propriétés mécaniques.  

 

Figure 2-2 : Schéma du procédé industriel de carbonisation de  fibres 

 

Dans le cadre de ces travaux, qui portent sur « l’étude et la modélisation numérique 

des transformations et des transferts de chaleur lors de la carbonisation des fibres de 

précurseur », les fibres seront carbonisées non pas dans une ligne de carbonisation 

industrielle mais dans un four de carbonisation de laboratoire dit « statique ». Le terme 

« statique » vient en opposition au « défilement » des fibres dans le procédé industriel. La 

fibre étant immobile par définition,  le changement de température du traitement 

thermique n’est pas dû à un changement de four mais au changement de la température du 

four. La transformation est également réalisée sous flux gazeux, sous tension mécanique 

et suit les étapes mentionnées. En revanche, la température maximale de 1200°C du four 

ne permet pas d’aller jusqu’à la graphitisation de la fibre. Le flux gazeux ne pouvant être 

changé entre la stabilisation et la carbonisation sans risquer l’auto-ignition de la fibre, 

l’ensemble du procédé est réalisé sous flux d’azote. Le four statique présente l’avantage 

de pouvoir être instrumenté plus facilement et d’offrir un contrôle fin des paramètres du 

procédé (température du four, vitesse de chauffe, tension mécanique, pression et débit de 
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l’azote) permettant ainsi une analyse plus fine des phénomènes au cours du procédé. Le 

four utilisé sera présenté plus en détail dans le chapitre 5 qui est consacré à sa 

modélisation.  

Que les fibres de carbone soient produites à l’échelle industrielle ou à l’échelle du 

laboratoire, la transformation de la fibre suit les mêmes étapes présentées dans la section 

suivante. 

2.2.2 Traitement thermique des fibres  

La transformation des fibres de rayonne en fibres de carbone consiste en une 

succession de traitements thermiques sous flux gazeux. Le flux de gaz permet notamment 

d’évacuer plus efficacement les volatils qui ainsi ne se condensent pas sur la fibre. La 

séquence typique de production est la suivante : 

A. Stabilisation. Le précurseur est traité à basse température (<400°C), généralement 

sous air pour des raisons de coûts ou sous azote (N2). Lors de cette étape, la cellulose est 

dégradée par un ensemble de processus physicochimiques, regroupé sous le terme de 

pyrolyse, pour éliminer une grande partie des atomes autres que le carbone, sous forme de 

volatils et de suies, entrainant ainsi une perte de masse importante de la fibre. Shafizadeh 

et Bradbury [28] ont montré que la décomposition de la cellulose était essentiellement la 

même sous air ou sous azote. L’utilisation de produits chimiques tels que des catalyseurs 

[29] ou des ignifugeants [2], le temps de séjour de la fibre et les vitesses de chauffes 

appliquées, sont autant de facteurs qui permettent de modifier et contrôler le mécanisme 

de dégradation de la cellulose, afin de limiter la perte d’atome de carbone pour améliorer 

le rendement du procédé et par conséquent de réduire le coût de production de la fibre de 

carbone. Les réactions et leurs cinétiques seront abordées plus en détail dans la section 

suivante.  

B. Carbonisation. Cette étape consiste à chauffer les fibres à haute température 

pendant quelques minutes sous tension mécanique et sous atmosphère inerte, 

généralement sous flux de diazote, ce qui permet d’éviter l’auto-ignition de la fibre. La 

plage de température de carbonisation varie selon les sources. Ainsi, pour Frank, Steudle, 

Ingildeev et al. [21] la carbonisation se produit entre 900°C et 1500°C alors que pour 

Dumanli et Windle [2] la première intervient entre 400°C et 900°C. Les réactions qui 

interviennent pendant la carbonisation sont complexes et la pleine compréhension des 

mécanismes de formation de la structure cristalline des fibres de carbone n’est toujours 

pas atteinte [2][21]. L'observation principale est une augmentation de la teneur en carbone 

et une diminution de la teneur en hydrogène pour atteindre un taux de carbone d’au moins 

90% en masse [2]. Il est clairement établi que des microstructures basiques de carbone se 

forment à une température plus basse mais au fur et à mesure que la température 

augmente, davantage de structures microcristallines se forment et croissent sous forme de 

plans graphéniques progressivement conduisant à une augmentation du degré 

d'orientation. Les feuillets de graphène adjacents orientés dans la même direction forment 
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des cristallites. La cristallisation
1
 du carbone s’accompagne également d’une réduction du 

diamètre de la fibre et de sa longueur (retrait) [22][30], induisant une augmentation de sa 

densité, et de sa ténacité [16]. De nombreux travaux ont corrélé la formation de la 

structure cristalline et des propriétés des fibres de carbone et font l’objet d’une prochaine 

section. 

C. Graphitisation. C'est la dernière étape du processus de production. La fibre 

carbonisée est soumise à un traitement à très haute température, toujours sous atmosphère 

inerte et sous tension mécanique. De même que pour la carbonisation, la plage de 

température de cette étape n’est pas clairement définie puisque que pour Frank, Steudle, 

Ingildeev et al. [21] elle intervient au-delà de 1500°C alors que pour Dumanli et Windle 

[2] elle intervient entre 900°C et 3000°C. La graphitisation permet d’atteindre un taux de 

carbone supérieur à 99% et une croissance des cristallites[31]. La tension mécanique 

appliquée dans l’axe de la fibre améliore l’orientation de ces structures cristallines dans 

cette direction ce qui améliore considérablement les propriétés mécaniques de la fibre de 

carbone obtenue (Figure 2-3).  

 

Figure 2-3 : Influence de la tension mécanique sur le module d’Young lors de la graphitisation. Issu 
de[32] 

Bien que la graphitisation ne dure que quelques secondes, cette étape amène un 

surcoût important par la consommation énergétique qu’elle induit[21]. La poursuite de la 

transformation des fibres par graphitisation n’est pas systématique. D’une part pour les 

raisons économiques évoquées et d’autre part car toutes les fibres de carbones ne sont pas 

« graphitisables ». En effet, pour qu’elles le soient,  les cristallites formés lors de la 

carbonisation doivent être bien alignés, ce qui n’est pas toujours le cas  selon les 

précurseurs comme illustré dans la Figure 2-4, on parle alors de structure turbostratique. 

                                                 
1
 Le terme « Cristallisation » est ici utilisé dans le sens de croissance des cristallites. 
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Figure 2-4 : Illustration entre a) carbone graphitisable et b) carbone non graphitisable ou turbostratique 
[2] adapté de [33] 

2.2.3 Réactions et cinétiques des transformations du précurseur en fibres 

de carbone 

La majeure partie des réactions chimiques de l’ensemble du procédé est impliquée 

dans la dégradation de la cellulose et a lieu avant 450°C soit lors de l’étape de 

stabilisation. 

De nombreuses applications industrielles impliquant l’utilisation ou le traitement 

thermique de la cellulose, comme la pyrolyse de la biomasse, la protection des matériaux 

cellulosiques contre le feu, la production de charbon de bois ou encore l'élaboration de 

fibre de carbone à partir de matériaux cellulosiques ont donné lieu à l'étude du mécanisme 

de pyrolyse de la cellulose depuis les années 1950 jusqu’à présent 

[28][34][35][36][37][38]. De nombreux auteurs [38] ont par ailleurs cherché à modéliser 

la cinétique de la perte de masse lors de la dégradation de la cellulose par la loi 

d’Arrhenius en identifiant expérimentalement les paramètres du modèle. Le mécanisme 

de dégradation de la cellulose est un processus très complexe impliquant des réactions 

multiphasiques, une voie chimique complexe, des intermédiaires très instables et des 

effets de transfert de chaleur et de masse. De plus, les mécanismes de dégradation de la  

cellulose varient en fonction du précurseur et des conditions de la pyrolyse : gaz 

environnant, présence d’ignifugeant ou de catalyseur et surtout vitesse de chauffe comme 

le montre l’analyse thermogravimétrique de la cellulose pyrolysée à différentes vitesses 

sur la Figure 2-5. Ainsi, malgré le nombre d’études sur le sujet, il existe dans la littérature 

autant de paramètres identifiés que de publications [38]. En revanche, toutes ces études 

tendent à dire qu’une pyrolyse lente, avec une vitesse de chauffe inférieure à 10 K/min, 

favorisera une certaine voie de dégradation de la cellulose, entrainant la formation d’un 

résidu carboné amorphe accompagnée de la formation de gaz légers (   ,    et     

principalement) tandis qu’une pyrolyse rapide favorisera une autre voie de dégradation de 

la cellulose entrainant plutôt la formation de goudrons et de suies (volatils), l’ensemble de 

ses réactions ayant lieu simultanément en réalité. 
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Figure 2-5 : ATG de la cellulose sous atmosphère inerte (N2) a différente vitesse de chauffe. Issue de [39] 

D’un point de vue thermique, Milosavljevic et al. [40] ont étudié simultanément par 

DSC et ATG la dégradation de la cellulose à différentes vitesses de chauffe de 1 K/min à 

60 K/min sous atmosphère inerte (Figure 2-6). Les flux de chaleur cumulés indiquent que 

le processus est d’abord endothermique dans les quatre cas, puis suivi dans le cas des 

faibles vitesses par une réaction exothermique qui compense le précédent effet 

endothermique lorsque la vitesse de chauffe est de 6 K/min (stabilisation de la courbe à -

200 J/g) et qui le surpasse lorsque la vitesse de chauffe inférieure. Pour des vitesses de 

chauffe plus élevées, le processus parait entièrement endothermique. Il est également 

notable, tout comme sur la Figure 2-5, qu’à mesure que la vitesse de chauffe augmente, 

les processus de dégradation de la cellulose ont lieu à des températures plus élevées. 

 
Figure 2-6 : Enthalpie de pyrolyse (Flux de chaleur/masse initiale d’échantillon obtenu par DSC cumulé) 
et perte de masse correspondante (ATG) lors de la pyrolyse de la cellulose à : a) 1 K/min, b) 6 K/min, c) 

15 K/min et d) 60 K/min sous atmosphère inerte. Issu de [40].  
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Les auteurs ont ensuite combiné les résultats de DCS et d’ATG pour tracer 

l’enthalpie de pyrolyse en fonction de la masse d’échantillon restante et obtiennent la 

Figure 2-7. La tendance presque linéaire entre l’absorption de chaleur et la perte de masse 

à une vitesse de pyrolyse élevée est remarquable et suggère que l’enthalpie de formation 

des volatils (favorisée à haute vitesse de chauffe) est constante et peut être estimée par 

extrapolation de la « droite » jusqu’à atteindre une masse restante nulle.  Les auteurs 

concluent qu’en l’absence de formation de résidu carboné, la pyrolyse de la cellulose est 

endothermique et son enthalpie estimée à 538 J/g de volatils formés. Ce caractère 

endothermique reflète principalement la chaleur latente nécessaire pour vaporiser les 

produits de décomposition de la cellulose. Dans le cadre de la fabrication de fibres de 

carbone ex-cellulose, la formation de résidu carboné est favorisée au détriment de la 

formation des volatils. La formation du résidu carboné est exothermique et son enthalpie 

estimée par les auteurs à 2 kJ/g de résidu carboné formé.  

 

Figure 2-7 : Enthalpie de pyrolyse en fonction de la masse d'échantillon restante pour différente vitesse 
de chauffe. Issu de [40] 

 Tang et Bacon [41] ont étudié la dégradation thermique de fibres de rayonne sous 

argon. Les fibres ont été chauffées à une vitesse de 40°C/min puis maintenues à 

température souhaitée pendant 12h. Ils ont ensuite caractérisé le résidu obtenu par 

spectroscopie IR, diffraction aux rayons X et analyse élémentaire, et proposent le 

mécanisme suivant, représenté sur la Figure 2-9, dans lequel on distingue quatre étapes, 

désignées par le terme « step » sur la figure.  

1‐ Désorption physique de l’eau entre 25°C et 150°C : la cellulose est déshydratée par 

la désorption physique de l’eau qui s’accompagne d’une perte de masse de 5% à 10% 

comme on peut le voir sur les résultats de l’analyse thermogravimétrique illustrés sur la 

Figure 2-8.  

2‐ Déshydratation de la cellulose entre 150°C et 240°C : la déshydratation se poursuit 

par l’élimination des groupes hydroxyles (-OH) accessibles, cette réaction engendre une 

faible perte de masse. L’élimination des groupes hydroxyles entraîne la formation de 

doubles liaisons C=O et C=C qui deviendront pendant l’étape 4 une structure aromatique. 
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 La structure du polymère est essentiellement conservée pendant la déshydratation et 

jusqu’à 240°C, la perte de masse perdue lors de ces étapes est généralement limitée à 

l’évaporation de l’eau. 

3‐ Dépolymérisation entre 240°C et 400°C : le précurseur est dégradé par scission 

thermique des liaisons chimiques pour former un résidu carboné.  Les éléments autres que 

le carbone (hétéroatomes) sont éliminés sous forme de lévoglucosane (volatil) et 

d’oxydes de carbone et d’eau (gaz légers), la dépolymérisation rendant accessible de 

nouveaux groupes -OH. Cette étape entraine une perte de masse importante comprise 

entre 60% et plus de 70%  (Figure 2-8). 

4‐ Aromatisation du résidu carboné obtenu entre 400°C et 700°C : les atomes de 

carbone s’organisent en structures cycliques et planes particulièrement stables formées de 

double liaison (structures aromatiques) sous forme de feuillets de graphène. Les feuillets 

de graphène adjacents orientés dans la même direction forment des cristallites de graphite 

à partir de 700°C. Ces cristallites croissent lors de la carbonisation avec l’augmentation 

de la température. L’augmentation de la phase cristalline par la formation des feuillets de 

graphène (aromatisation) et la croissance des cristallites de graphites formés par ces plans 

de graphène constituent la cristallisation du carbone. L’élimination des éléments non 

carbonés restant entraine une faible perte de masse (<5%) 

 

Figure 2-8 : ATG et dérivée typique obtenue avec des fibres de rayonne sous atmosphère inerte.  Adapté 
de[21] 

Que la pyrolyse du précurseur ait lieu dans une ligne de carbonisation industrielle ou 

dans un four de laboratoire, sous atmosphère inerte ou sous air, il est raisonnable de 

penser que les fibres de rayonne suivent le processus de dégradation décrit par Tang et 

Bacon (Figure 2-9) pour deux raisons : En premier lieu Shafizadeh et Bradbury [28] ont 

montré que la décomposition de la cellulose était essentiellement la même sous air ou 

sous azote. Ensuite, les différents mécanismes de décomposition de la cellulose (la 
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formation de lévoglucosane à grande vitesse de chauffe et la formation du résidu carboné 

et de gaz légers à faible vitesse), sont décrits dans l’étape 3. En revanche, le taux de 

production de volatils et de résidus carboné étant fortement dépendant du précurseur et 

des conditions de la pyrolyse, notamment la vitesse de chauffe, l’enthalpie de dégradation 

de la cellulose et la perte de masse sont difficiles à prédire et chaque procédé nécessite 

d’être étudié au cas par cas par analyses DSC et ATG.  

 

Figure 2-9 : Réactions chimiques impliquées dans la transformation de la cellulose en fibre de carbone. 
Issu de [21] adapté de [41] 
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2.2.4 Structure et propriétés des fibres de carbone ex-cellulose 

Les propriétés thermophysiques des fibres de carbone sont intrinsèquement liées à 

la microstructure de la fibre. La compréhension de l’évolution de la structure de la fibre 

au cours de sa transformation est essentielle pour obtenir des fibres de carbone aux 

propriétés désirées. L’étude de la structure des fibres de carbone a principalement été 

réalisée par diffraction aux rayons X et microscopie électronique [21][22][42]. 

La microscopie électronique à balayage (MEB) permet d’observer et de 

comprendre la microstructure des fibres de cellulose : des nanofibres de cellulose en 

phase amorphe et en phase cristalline constituent des microfibres qui forment  les fibres 

macroscopiques comme l’illustre la Figure 2-10. La microscopie électronique à balayage 

peut ainsi être utilisée pour observer l’évolution de la structure de la fibre au cours de la 

transformation. Des études montrent que pendant la dépolymérisation la fibre perd sa 

structure cristalline [43][44] mais la structure de la fibre de carbone obtenue après 

carbonisation garde une certaine mémoire de la structure du précurseur [43][45][46] [47] 

(cf. Figure 2-11), le squelette carboné de la cellulose étant conservé.  

 

Figure 2-10 : Structure hiérarchique d'une fibre de cellulose et nanofibres de cellulose vues au MEB [2] 

Sur la Figure 2-11 sont représentées deux sortes de celluloses et les fibres de 

carbone obtenues à partir de ces précurseurs. Il est notable que l’état de surface ainsi que 

la forme de la section transversale sont conservés au cours de la transformation. Le choix 

du précurseur (matériau et procédé de filage), est donc essentiel dans la production de 

fibre de carbone ex-cellulose : Pour obtenir une fibre de carbone constituée de cristallites 

bien empilés et bien orientés dans l’axe de la fibre, les microfibres du précurseur doivent 

présenter également une bonne orientation et une bonne cristallinité (portion de la phase 

cristalline du matériau). Yoneshiga and Teranishi[48] ont par ailleurs montré qu’en 

multipliant par 2 le degré de polymérisation (longueur des chaines polymères constituant 

le matériau) du précurseur, la résistance à la traction de la fibre de carbone obtenue après 

carbonisation à 800°C augmente de 30%.  



Chapitre 2 – Étude bibliographique 

 21 

 

Figure 2-11 : Cellulose et fibres de carbone ex-cellulose vues au MEB, adapté de [2] 

La structure de la fibre de carbone, représentée schématiquement sur la  

Figure 2-12, dépend également du procédé de carbonisation. La température et la vitesse 

du traitement thermique et la tension mécanique appliquée à la fibre, sont classiquement 

autant de paramètres qui vont avoir un impact sur la taille et l’orientation des cristallites.  

 
Figure 2-12 : Représentation de la microstructure des fibres de carbone. Adapté de [42] 

Les dimensions des cristallites sont obtenues à partir des résultats de diffraction 

aux rayons X. Rhim et al. [49] ont notamment étudié la croissance des cristallites en 

fonction de la température de carbonisation et obtiennent les résultats représentés sur la 

Figure 2-13. Il apparait que l’augmentation de la température favorise celle de la 

croissance des feuillets de graphène comme le montre la Figure 2-13(b). En revanche 

l’épaisseur des cristallites reste inchangée (Figure 2-13(c)). L’augmentation de la 

température induit également le rapprochement des plans graphéniques, phénomène 

illustré sur la Figure 2-13(d) où la distance interplans « D-space » décroît avec 

l’augmentation de la température de carbonisation [49]. La conservation de l’épaisseur 

des cristallites couplée au rapprochement des feuillets de graphène indique une 

augmentation du nombre de feuillets au sein d’une cristallite, ce qui traduit la conversion 

du carbone amorphe en phase cristalline. Selon Huang [6], la tension mécanique 
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appliquée permet d’orienter les plans de graphène dans l’axe de la fibre. La conversion du 

carbone amorphe en phase cristalline et le rapprochement des plans graphéniques 

provoquent également une contraction de la fibre et une augmentation de sa densité.  

 

Figure 2-13 : (a) Spectre de diffraction aux rayons X de plusieurs échantillons de cellulose carbonisée à 
différentes températures ; (b) Diamètre moyen calculé des  plans de graphène, La; (c) Épaisseur 

moyenne calculée des cristallites, Lc ; (d) distance interplans, D-space, en fonction de la température de 
carbonisation[49] 

Les propriétés mécaniques et thermiques des fibres de carbone sont intrinsèquement 

liées à la taille et à l’orientation des cristallites et ont été largement étudiées [1][21] 

[50][51][52]. De nombreux travaux ont analysé la corrélation entre le procédé de 

fabrication, la structure et les propriétés des fibres de carbone. La plupart des propriétés 

des fibres de carbone peuvent être améliorées grâce à un traitement à haute température, 

éventuellement sous charge comme indiqué dans le Tableau 2-1.  

Le module d’Young élevé des fibres de carbone est dû à l’orientation des feuillets de 

graphène dans l'axe des fibres. Par conséquent, une fibre de carbone a un module 

d’Young plus élevé dans l’axe de la fibre que dans la direction transverse. De même, les 

conductivités électrique et thermique sont plus élevées le long de l'axe des fibres : la 

conductivité thermique est une grandeur macroscopique permettant de décrire la capacité 

d’un matériau à transporter l’énergie sous forme de chaleur dans une direction considérée. 

Ce transport d’énergie est dû à deux phénomènes : le déplacement des porteurs de charges 

(comme la conductivité électrique) ainsi qu’à la vibration des atomes autour de leur 
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position d’équilibre selon des modes propres de vibration et à la propagation des ondes 

ainsi créées, les phonons. Ces deux phénomènes sont favorisés lorsque le matériau 

présente une structure cristalline [49]. Ainsi, l’augmentation de la température de 

carbonisation, favorisant la croissance des cristallites dans l’axe de la fibre, induit 

également une augmentation de la conductivité thermique longitudinale comme illustré 

dans le Tableau 2-1 et de la conductivité électrique longitudinale [49]. 

Tableau 2-1 : Propriétés mécaniques et thermiques d'une fibre de carbone ex-PAN T300 commerciale et 
traitée par graphitisation à 18000C, 2000°C, 2300°C et 2500°C. Issu de [51] 

  

Les propriétés thermiques et mécaniques des fibres de carbone sont les manifestations 

macroscopiques de leur microstructure. Comme nous venons de le voir, la microstructure 

des fibres de carbones est très dépendante du procédé de fabrication (température, vitesse 

de chauffe, environnement gazeux, …) et du précurseur, tant en terme de composition 

chimique (PAN, Pitch ou cellulose),  que de procédé de filage (ex : viscose et Lyocell). 

Ainsi, à l’instar de la cinétique de perte de masse et des enthalpies de réactions du 

procédé de carbonisation, les propriétés mécaniques et thermiques des fibres de carbone 

ne peuvent être prédites avec précision et nécessitent d’être mesurées si leur connaissance 

est requise, comme c’est le cas pour la conductivité thermique dans le cadre de ces 

travaux.  
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2.3 Modélisation de la carbonisation dans la littérature 

 Lors des différentes étapes du procédé de carbonisation,  le toron est le siège de 

transferts de chaleur et de masse complexes. Le toron reçoit de la chaleur des parois du 

four par rayonnement et du flux de gaz par convection. Sous l’effet de cet apport de 

chaleur, la température du toron augmente, ce qui entraine la dégradation de la cellulose 

comme nous avons pu le voir précédemment. Cette dégradation s’accompagne d’une forte 

perte de masse du toron et d’une formation de volatils, d’une variation de longueur et de 

diamètre (retrait) ainsi que d’une absorption puis d’une émission de chaleur si l’on 

considère une pyrolyse lente lors de laquelle les réactions sont d’abord endothermiques 

puis exothermiques. Les volatils ainsi formés sont évacués par le flux gazeux. Le résidu 

carboné obtenu à la suite de la pyrolyse de la cellulose se cristallise progressivement avec 

l’élévation de température entrainant des variations importantes des propriétés 

mécaniques et thermiques du toron. Ces processus peuvent être modélisés 

mathématiquement par un ensemble d’équations. Cette modélisation multiphysique est 

l’un des objectifs de ces travaux.  

2.3.1 Modélisation de la carbonisation de fibre de PAN stabilisé dans un 

four de carbonisation industriel 

Si de nombreuses recherches ont été menées pour comprendre les mécanismes de 

dégradation de la cellulose, peu ont cherché à modéliser le procédé de carbonisation de 

fibre. Lee et Witting [53] ont modélisé les transferts de chaleur et de masse lors de la 

carbonisation de fibre de PAN stabilisées défilant à une vitesse de 10 m/min dans un four 

de carbonisation industriel de 14 mètres de long divisé en 7 zones isothermes 

indépendantes. Les auteurs proposent un modèle en diphasique pour la fibre et les volatils 

produits bien que l’étude de la phase gazeuse serve uniquement à estimer son enthalpie 

puisque qu’elle correspond à une source de chaleur pour la phase solide. Le transfert de 

masse de la phase solide à la phase gazeuse est basé sur la cinétique de perte de masse 

obtenue par ATG. La variation de la masse et la conservation de l’énergie dans leur 

modèle sont données par les équations (2.1) à (2.3) suivantes : 

 

   

  
                   (2.1) 

  

  
 

                            

    
 (2.2) 

 

Où    est la variation temporelle de la masse de la fibre,   est la direction dans 

laquelle la fibre défile,    est le  flux de masse de la phase solide vers la phase gazeuse, 

   est le périmètre de la fibre,    est la section droite et enfin         est le taux de perte 
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de masse par unité de volume.    est la température de la fibre,      et        sont les 

enthalpies de la phase gazeuse et de la phase solide,    est le flux de chaleur à la surface 

de la fibre et    est la capacité thermique de la fibre.  

Les auteurs estiment l’enthalpie de formation de la phase gazeuse      en calculant la 

moyenne des enthalpies de chacune des espèces (somme de l’enthalpie de formation de 

l’espèce et de l’énergie thermique qu’elle contient) pondérée par leur fraction massique 

en utilisant la composition des gaz produits par la décomposition du PAN trouvée dans la 

littérature. 

La fraction massique de la phase cristalline au sein de la phase solide est également 

modélisée par un modèle à 2 zones distinctes comprenant une phase de fibre de PAN 

stabilisé et une phase cristalline comme illustré sur la figure suivante :  

 

Figure 2-14 : Représentation schématique de la modélisation de l’évolution de la fraction massique de la 
phase cristalline du carbone lors du procédé de carbonisation. Issu de [53] 

Mathématiquement les auteurs modélisent le changement de phase amorphe en phase 

cristalline par les équations (2.3) à (2.5) suivantes : 

   
  

     
 

    
  

  
 

      
  

  
 
  (2.3) 

  
    

     
 (2.4) 

                                      (2.5) 

Où    est la fraction massique de la phase cristalline,   est l’avancement de la 

carbonisation,    est l’enthalpie de la phase cristalline, et    est l’enthalpie de la phase de 

PAN stabilisé. Pour chacune de ces phases, l’enthalpie est calculée comme étant la 

somme de l’enthalpie de formation du composant de la phase (graphite ou PAN stabilisé) 

et de l’énergie thermique stockée dans la phase. 

Le taux de perte de masse par unité de volume         de l’équation (2.1) est modélisé 

en fonction de la température par la loi d’Arrhenius dont les paramètres sont déterminés 

par ajustement de courbes (curve-fitting) obtenues par ATG comme illustrées sur la 

Figure 2-5. 
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Bien que les auteurs ne détaillent pas la façon dont ils obtiennent leur bilan d’énergie 

ni le flux de chaleur à la surface de la fibre   , leur approche concernant la modélisation 

l’avancement de la cristallisation semble pertinente et adaptable à la transformation de 

précurseur cellulosique. En revanche, cette modélisation doit être enrichie pour décrire la 

transformation complète du précurseur en fibre de carbone, la modélisation proposée ne 

décrivant que la transformation du précurseur stabilisé en fibre de carbone. 

 

2.3.2 Modélisation des transferts de chaleur, de masse et des 

transformations dans des procédés similaires 

 

Des procédés similaires à la carbonisation de fibres de précurseur ont été modélisés 

tel que le procédé de fabrication de charbon [54][55] ou le procédé de fabrication de 

composite carbone/carbone [56][57] [58][59][60]. Dans ces études les transformations ont 

lieu dans des fours de carbonisation statiques dont la température évolue au cours du 

temps. Ainsi, les auteurs modélisent les transferts de chaleur par l’équation de la chaleur 

en régime transitoire.  

Dans le cas du procédé de fabrication du charbon, Shen et al. [54] considèrent que les 

transferts de chaleur sont unidirectionnels et obtiennent l’équation (2.6). De plus, 

l’influence de la décomposition chimique du charbon est incluse dans la variation des 

propriétés    ,    et    qui désignent respectivement la masse volumique, la capacité 

thermique et la conductivité thermique du charbon. Les auteurs prennent en compte les 

transferts radiatifs entre le four et le charbon à partir d’une certaine température. Lin et al. 

[55] ont une démarche similaire mais prennent en compte à la fois les transferts radiatifs 

et les transferts convectifs en conditions aux limites. 

    

   

  
 

 

  
   

   

  
     (2.6) 

Dans le procédé de fabrication de composite carbone/carbone, seule la matrice est 

carbonisée, les fibres utilisées étant des fibres de carbone dès le début du procédé. Nam et 

Seferis [56] ont proposé dès 1992 un modèle diphasique unidirectionnel (éq. (2.7) à 

(2.11)) où l’indice   désigne la phase gazeuse et   la phase solide, la phase composite 

étant elle-même composée d’une matrice et de fibres. La production de gaz est 

représentée par le terme de bilan de masse    de l’équation (2.7). Les auteurs tiennent 

également compte de la porosité   du milieu ainsi que du déplacement (à la vitesse    du 

gaz produit dans le milieu poreux par la loi de Darcy (éq. (2.8)). La carbonisation de la 

matrice est modélisée par l’évolution des propriétés de la matrice et donc du composite 

dans les équations (2.9) à (2.11).   

      

  
 

      

  
    (2.7) 
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   (2.8) 

         

  

  
 

 

  
   

  

  
             (2.9) 

               (2.10) 

                           (2.11) 

Comme précédemment, l’avancement de la carbonisation est modélisé par la 

cinétique de perte de masse. Kim, Lee et Lafdi [57][58][59] et Kumar et al. [60] utilisent 

la modélisation de Nam et Seferis pour modéliser numériquement le procédé.  

Les modélisations issues de la littérature précisent donc comment  est modélisé 

l’avancement de la transformation des fibres en fibres de carbone et comment les 

transformations des fibres influent sur les transferts de masse et de chaleur par 

modifications des propriétés et ajout de sources. 

2.3.3 Propriétés thermiques du toron de viscose et de carbone ex-

cellulose 

La modélisation de la carbonisation nécessite de connaitre les propriétés du 

précurseur, notamment sa masse volumique, sa capacité thermique, sa conductivité 

thermique et ses propriétés radiatives ainsi que leurs évolutions au cours du procédé. 

La masse volumique des fibres de rayonne est comprise entre               et 

               selon les sources [61][62]. En pratique, la masse volumique est peu 

utilisée pour caractériser les torons continus au profit de la masse linéique exprimée 

généralement en tex (          ) ou en deniers (           ) [62]. La masse 

linéique est proportionnelle au nombre de fibres dans le toron, contrairement à la masse 

volumique ainsi la masse linéique ne caractérise pas les fibres qui composent le toron 

mais seulement le toron. A titre d’exemple, Century Rayon [63] vend des torons de 

rayonne de 1840 dTex (décitex) et de  2440 dTex composés des mêmes fibres, 1000 pour 

le premier et 1350 pour le second. 

  Kawabata et Rengasamy [64] ont mesuré la conductivité thermique longitudinale et 

transverse de nombreux torons dont des torons de rayonne. Les auteurs procèdent à la 

mesure de conductivité thermique en réalisant des matériaux composites unidirectionnels 

qu’ils caractérisent ensuite à l’aide d’une méthode proche de la plaque chaude gardée : 

l’échantillon est soumis à un flux de chaleur unidirectionnel entre une source chaude 

électrique et une source froide. Le tout étant isolé thermiquement par une garde afin que 

la chaleur dissipée par le chauffage électrique passe uniquement dans l’échantillon. La 
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température des extrémités de l’échantillon est mesurée et lorsque le régime permanent 

est atteint, la consommation électrique de la source chaude est mesurée et donne le flux 

de chaleur. Le rapport de la différence de température et du flux de chaleur donne la 

résistance thermique de l’échantillon, ce qui permet de déduire la conductivité thermique 

du toron dans la direction du flux de chaleur si la conductivité thermique de la matrice est 

connue. Les auteurs obtiennent ainsi une conductivité thermique longitudinale de 

             et une conductivité thermique transverse de             . 

La capacité thermique de toron de viscose a été mesurée par Pavlović et al. [65] en 

analysant la vitesse de refroidissement d’un échantillon dans une DSC entre 50°C et 25°C 

après avoir préalablement déterminé la résistance thermique du système avec un matériau 

de capacité thermique connue. Les auteurs estiment ainsi la capacité thermique des torons 

de viscose à                    . 

Pradere et al. [66] ont caractérisé plusieurs sortes de fibres de carbone dont une fibre 

de carbone ex-rayonne TC2 fournie par SAFRAN élaboré à 1500K puis traitée 

thermiquement par leurs soins à 2500K. Ils ont ainsi mesuré la masse volumique de la 

fibre carbonisée à 1500K et à 2500K avec un pycnomètre à hélium et obtiennent 

respectivement            et             . Les auteurs ont procédé à la mesure de la 

capacité thermique des fibres de carbone micrométriques et à leur diffusivité thermique à 

haute température, en s’assurant toutefois que la température de mesure ne dépasse pas la 

température de traitement thermique des fibres, en utilisant un dispositif expérimental 

présenté dans [67].  

La fibre est fixée à chaque extrémité sur des supports en carbone dans une enceinte 

en verre de silice maintenue à très faible pression (        ). La fibre est chauffée 

par effet Joule. La température de la fibre peut être considérée isotherme 

(        –              , [68]). Un pyromètre bichromatique [0,75–1,05 µm] mesure la 

température absolue de la fibre sur une zone de détection de 300 µm de diamètre. Un 

détecteur infrarouge combiné à deux lentilles plan-convexes est utilisé pour la mesure de 

la réponse en température. La position de la fibre est ajustée avec un système de 

déplacement micrométrique télécommandé situé à l'intérieur de l'enceinte. 

Pour les mesures de capacité thermique, le chauffage par effet Joule est réalisé avec 

tension électrique alternative sinusoïdale grâce à une alimentation électrique stabilisée. La 

réponse en température est également sinusoïdale mais déphasée. Le déphasage est 

mesuré pour différentes fréquences d’excitation et un modèle analytique permet de 

déterminer la capacité thermique de l’échantillon à la température moyenne de 

l’expérience.  

Pour les mesures de la diffusivité thermique longitudinale, l'excitation thermique est 

imposée par un faisceau laser Argon multimode modulé (puissance jusqu'à 200 mW, 

fréquence de 0,1 à 50 Hz). Le faisceau est focalisé sur une zone irradiée d’environ  2 µm 

de diamètre. Ce point est également surveillé expérimentalement pendant l'expérience 

avec une caméra CCD. Le détecteur infrarouge est utilisé pour la mesure de la réponse en 



Chapitre 2 – Étude bibliographique 

 29 

température, le long de la fibre (avec déplacement motorisé), sur une zone de détection de 

125 µm de diamètre. L'amplitude et le déphasage entre l’excitation et la réponse en 

température détectée par le capteur infrarouge sont mesurés pour plusieurs fréquences et 

positions du détecteur infrarouge, ce qui permet de déterminer la diffusivité thermique 

des fibres. Les résultats de leurs mesures sont représentés dans la Figure 2-15. 

 

Figure 2-15  : Mesures de capacité thermique (a) et de diffusivité thermique longitudinale de fibre de 
carbone micrométrique ex-rayonne. Issu de  [66] 

Les auteurs obtiennent donc une capacité thermique de              pour une fibre 

de carbone ex-rayonne traitée à 1500K et 2500K et mesurée à 1500K. Il est également 

notable que la capacité thermique augmente avec la température et diminue avec la 

température de traitement thermique jusqu’à atteindre la capacité thermique du graphite. 

A partir des mesures de diffusivité thermique, de masse volumique et de capacité 

thermique, les auteurs sont en mesure de déterminer la conductivité thermique des fibres 

en fonction de la température. Ils estiment ainsi la conductivité thermique à 1500K des 

fibres de carbone ex-rayonne carbonisée à 1500K à              et celle des fibres 

carbonisées à 2500K à             . 

Bien que ces propriétés dépendent aussi bien du précurseur que des conditions de 

carbonisation aucune valeur à un stade de carbonisation partielle n’a été trouvée dans la 

littérature à titre comparatif.  

En revanche Rhim et a l. [49] ont étudié la conductivité thermique de cellulose 

microcristalline en poudre Avicel, pressée et compactée pour former des disques de 2 

pouces de diamètre qu’ils ont ensuite traité thermiquement à différentes températures 

comprises entre 250°C et 1000°C. Pour chaque échantillon traité à une certaine 

température, les auteurs mesurent la conductivité thermique de l’échantillon en fonction 

de la température par la méthode flash, telle que la température mesurée soit inférieure ou 

égale à la température de traitement thermique. Les résultats obtenus sont présentés sur la 

Figure 2-16 
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Figure 2-16 : Conductivité thermique effective mesurée sous azote (●) et sous vide (▲) et régression 
linéaire (— sous azote et ∙∙∙∙ sous vide) en fonction de la température de mesure. Issue de [49]. 

Les auteurs montrent alors une augmentation de la conductivité thermique avec la 

température de traitement thermique et pour une température de traitement thermique 

donnée une augmentation linéaire de la conductivité avec la température de mesure. Bien 

que cette étude n’ait pas été réalisée sur des fibres de cellulose mais sur de la cellulose en 

poudre compactée, l’effet de la température de mesure sur la conductivité thermique peut 

raisonnablement être appliqué aux fibres.  

Si des études de spectroscopie infrarouge ont été menées sur des fibres de viscose et 

sur des fibres partiellement carbonisées, celles-ci font l’objet d’analyses chimiques et non 

de mesures de propriétés radiatives.  

Très peu de références ont été trouvées dans la littérature faisant l’objet de mesures 

des propriétés thermiques des fibres de précurseurs cellulosiques ou des fibres de carbone 

ex-cellulose. Les valeurs trouvées sont regroupées dans le Tableau 2-2.   
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Tableau 2-2 : Propriétés thermiques des torons de viscose et des fibres de carbone ex-cellulose. 

Propriétés 
Toron de viscose 

FC ex-rayonne  

traitée à 1500K 

FC ex-rayonne  

traitée à 2500K 

 Mesures à 300K Mesures  à 1500K Mesures à 1500K 

Masse volumique 

           
                                 

Masse linéique 

         
0,184 - - 

Capacité thermique  

                
          2,0 2,0 

Cond. therm. long. 
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2.4 Modélisation des transformations et des transferts de chaleur lors de 

la carbonisation de fibres de précurseur dans un four statique 

Dans le four de carbonisation statique, le toron de fibres de rayonne est maintenu 

tendu verticalement au centre d’un four tubulaire en alumine dans lequel un flux d’azote 

(  ) ascendant est injecté. Les transferts de chaleur dans le toron peuvent être modélisés 

de prime abord par l’équation de la chaleur en 2D axisymétrique (2.12) compte tenu de la 

géométrie du four : 

 

 

 

  
         

  

  
  

 

  
       

  

  
              

  

  
 (2.12) 

Où        et        sont respectivement les conductivités thermiques effectives 

transverse et longitudinale, q est la source volumique de chaleur liée aux enthalpies de 

réaction,      est la masse volumique effective du toron et        est sa capacité 

thermique effective. Le toron est le siège de transferts de chaleur (éq. (2.13)) par 

rayonnement avec les parois du four (éq. (2.14)) et par convection (éq. (2.15)) avec le 

flux gazeux : 

         
  

  
 
     

            (2.13) 

                    
      (2.14) 

                     
    (2.15) 

Où        est la surface latérale du toron,   est la constante de Stephan-Boltzmann, 

     est un facteur qui comprend les propriétés radiatives du toron et des parois du four 

et le facteur de forme géométrique entre les deux corps. Enfin    est le coefficient 

d’échange convectif qui doit être estimé en fonction du profil de vitesse du flux de gaz. 

Le flux radiatif peut être exprimé en fonction d’un coefficient d’échange radiatif et  

d’une différence de température entre le toron et les parois du four : 

                   
      (2.16) 

             
            (2.17) 

Dans le cas où la différence de température entre les deux surfaces n’excède pas 

100K, ce coefficient d’échange peut être approché par la relation suivante : 
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 (2.18) 

Cette écriture permet alors de considérer un seul transfert de chaleur entre le toron et 

son environnement définie par les équations (2.19) à (2.21) suivantes : 

                    (2.19) 

              (2.20) 

   
               

          
 (2.21) 

Le volume de contrôle, soit le volume du toron est considéré constant au cours du 

procédé, le retrait des fibres qui composent le toron et la variation de leur section sont 

compensés exactement par le volume  occupé par le gaz interstitiel. 

La masse volumique effective et la capacité thermique effective sont les valeurs 

moyennes de ces propriétés dans le volume de contrôle, soit celui du toron, en fonction 

des fractions massiques des constituants du toron, à savoir les fibres et le gaz interstitiel.  

La conductivité thermique effective traduit la conductivité macroscopique du toron 

dans la direction considérée induite par plusieurs contributions, principalement la 

conductivité thermique de la fibre, la conductivité thermique du gaz interstitiel, le 

rayonnement entre les fibres et la conduction par contact entre fibres. De plus en présence 

d’un flux de gaz dans les fibres, on pourrait introduire également la notion de dispersion 

thermique : une partie de la chaleur est transportée entre les fibres par le gaz, augmentant 

ainsi la conductivité effective.  

Compte tenu de la taille des torons et des coefficients d’échange thermique à leur 

surface, les torons peuvent être considérés comme thermiquement minces. Pour s’en 

assurer, le nombre de Biot est calculé par la relation suivante : 

   
    

      
 (2.22) 

Où    est le coefficient d’échange thermique entre le toron et son environnement 

défini par l’équation (2.20) et    est la dimension caractéristique, ici le rapport section sur 

périmètre. Le nombre de Biot représente le rapport des résistances thermiques interne et 

externe. Si celui-ci est inférieur à 0.1, le corps peut être considéré thermiquement mince, 

et les transferts de chaleur unidirectionnels. Le nombre de Biot est calculé à température 

ambiante et à 1200°C, soit la température maximale du four. Les résultats sont présentés 

dans le Tableau 2-3 et montrent que dans les conditions de début et de fin du procédé de 

carbonisation, le toron peut être considéré thermiquement mince. Il est donc raisonnable 

de penser que c’est également le cas pendant toute la transformation. 



Chapitre 2 – Étude bibliographique 

34 

Tableau 2-3 : Nombre de Biot à température ambiante et à 1200°C 

T 
 [°C] 

   
          

   
          

    
          

   
[m] 

       

          
   
[-] 

20      4,5 21,2 
          

0,326 0,015 

1200    520 570 1,54* 0,092 

 

Les coefficients d’échange radiatif sont obtenus avec l’équation (2.17) et les 

coefficients d’échange convectifs    sont obtenus à partir de la corrélation du nombre de 

Nusselt pour un écoulement laminaire établi dans un tube annuaire circulaire comprenant 

une surface isolée (le four) et une surface à température constante (le toron) [69]. La 

conductivité thermique transverse effective de torons de rayonne a été mesurée par 

Kawabata et Rengasamy [64] à température ambiante et obtiennent une valeur de 

             . La conductivité thermique transverse effective à 1200°C n’a pas été 

mesurée mais est estimée en considérant un rapport 10 entre les conductivités thermiques 

longitudinale et transverse en utilisant la conductivité thermique longitudinale mesurée 

sur des fibres de carbone ex-cellulose par Pradère et al. [66]. Ce rapport de 10 est très 

certainement surestimé, celui de la rayonne étant de 3,3 [64], mais un rapport 

d’anisotropie plus faible indiquerait une conductivité thermique transverse plus grande et 

un nombre de Biot plus faible. 

Le bilan d’énergie est réalisé de nouveau dans un volume élémentaire    du toron en 

négligeant les transferts de chaleur dans la direction transverse, comme représenté sur la 

Figure 2-17 : 

                                       (2.23) 

 

Figure 2-17 : bilan de d’énergie sur un volume élémentaire    du toron 
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Avec  

                 

  

  
            

  

  
     (2.24) 

                     
  

  
 
 
 (2.25) 

                    
  

  
 
    

 (2.26) 

                   (2.27) 

                                 (2.28) 

En utilisant les expressions (2.24) à (2.28) dans l’équation (2.23) on obtient : 

         

  

  
                  

  

  
 
    

   
  

  
 
 
                       (2.29) 

Ce qui donne après simplification : 

        

  

  
        

   

   
   

    

  
       (2.30) 

Où    et    sont respectivement le périmètre du toron et l’aire de sa section droite. 

La structure et la composition chimique du toron varient au cours de la carbonisation 

ainsi que celle du gaz  interstitiel. Au début du procédé, il s’agit respectivement de 

cellulose et uniquement de l’azote puis à mesure que la transformation progresse, le gaz 

interstitiel s’enrichit des volatils produits par la dégradation de la cellulose. Ainsi les 

propriétés apparaissant dans le bilan d’énergie, masse volumique, capacité thermique, 

conductivité thermique et propriétés radiatives, doivent être connues en fonction de 

l’avancement du procédé afin de procéder à sa modélisation. L’avancement peut être 

identifié à partir de la modélisation de la cinétique de la perte de masse, comme suggéré 

dans la littérature. 
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2.5 Conclusion partielle 

Le procédé de carbonisation de précurseur cellulosique est complexe. Il implique de 

traiter thermiquement les fibres de précurseur pour procéder à la dégradation de la 

cellulose. Différents mécanismes de dégradation ont lieu simultanément, et sont plus ou 

moins favorisés en fonction de la vitesse de chauffe. La dégradation de la cellulose 

s’accompagne d’une perte de masse massive sous forme de gaz légers et de suie ainsi que 

d’absorption et d’émission de chaleur (réactions endothermiques et exothermiques). 

Lorsque la cellulose est dégradée, un résidu carboné amorphe subsiste. En poursuivant le 

traitement thermique, ce résidu carboné s’aromatise, les atomes de carbone s’organisent 

en structures planes et cycliques pour former des feuillets de graphène. Des feuillets de 

graphène adjacents orientés dans la même direction forment des cristallites de graphite. 

L’augmentation de la température sous tension mécanique permet la croissance de ces 

cristallites ce qui confère à la fibre de carbone produite ses propriétés mécaniques et 

thermiques. La structure des fibres et donc ses propriétés dépendent fortement des 

conditions de carbonisation et du précurseur (matériau et procédé de filage) ainsi il 

n’existe pas de loi universelle permettant de prédire l’évolution des propriétés des fibres 

ni l’émission ou l’absorption de chaleur au cours de la transformation.  

Les transferts de chaleur et les transformations du toron de fibres au cours de la 

carbonisation peuvent être modélisés par l’équation de la chaleur des corps 

thermiquement minces (éq. (2.30)). Pour résoudre cette équation, les sources de chaleur et 

l’évolution des propriétés thermophysiques du toron : sa masse volumique, sa capacité 

thermique, sa conductivité thermique longitudinale ainsi que ses propriétés radiatives, 

doivent être connues en fonction de l’avancement de la carbonisation qui peut être défini 

à partir de la cinétique de perte de masse comme suggéré dans la littérature.  

Le chapitre suivant est ainsi dédié à l’analyse des sources de chaleur et à la mesure 

des propriétés thermiques nécessaires en fonction de la température de traitement 

thermique de carbonisation. Des valeurs de masse volumique, capacité thermique et 

conductivité thermique ont été trouvées dans la littérature pour des torons de viscose et 

des fibres de carbone ex-rayonne et reportées dans le Tableau 2-2. En revanche, aucune 

valeur pour des stades de carbonisation intermédiaire ne semble disponible dans la 

littérature. Ces valeurs seront comparées aux valeurs mesurées sur le toron utilisé pour 

cette étude. 
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Ce chapitre est consacré à la caractérisation de l’évolution des propriétés 

thermophysiques du toron au cours de la carbonisation. Ainsi une première section 

traite des analyses thermiques (ATG) et (DSC) réalisées sur le toron de viscose en 

utilisant le profil de température de carbonisation. Ces analyses thermiques permettent 

d’identifier le Cp apparent du toron et les sources de chaleur. Une deuxième section 

est dédiée à la morphologie du toron, où le rapprochement de l’analyse ATG et des 

mesures du retrait et du diamètre des fibres partiellement carbonisées permet 

notamment de déterminer l’évolution de la masse linéique et de la masse volumique 

du toron. La partie suivante est consacrée aux mesures des propriétés radiatives du 

toron qui seront utilisées pour calculer les transferts de chaleur par rayonnement entre 

le toron et les parois du four. Enfin, dans la dernière partie, la diffusivité thermique 

longitudinale du toron est mesurée par la méthode flash sur un appareil commercial. 
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3.1 Introduction 

Le précurseur utilisé dans cette étude est de la cellulose rayonne haute ténacité 

(rayonne HT) commerciale fournie par Century Rayon [63] dont le toron est constitué de 

mille fibres entortillées. Le profil de température présenté sur la figure 3-1 est utilisé pour 

carboniser le toron de cellulose dans le four statique situé dans les locaux de CANOE à 

Pessac. Celui-ci est composé d’une succession de périodes de chauffe, la première à 

           puis les suivantes à          , et de paliers de température. Le toron est 

d’abord chauffé jusqu’à 240°C suivi d’un palier de température pendant       . La 

chauffe continue ensuite jusqu’à 280°C puis 300°C dix minutes séparant les deux 

chauffes. Le toron demeure ensuite trente minutes à 300°C avant d’être chauffé jusqu’à 

550°C. Un long palier de 2h30 à lieu à cette température. Enfin le toron est chauffé à 

700°C et finalement à 1200°C après un palier de 20 minutes. 

Afin de modéliser les transferts de chaleur et les transformations du toron au cours de 

la carbonisation, il est nécessaire de connaitre l’évolution de ses propriétés en fonction de 

l’avancement de la carbonisation si possible in situ ou du moins ses propriétés après avoir 

subi différentes températures de carbonisation (mesures post mortem). Les propriétés 

requises pour procéder à la modélisation sont notamment le diamètre des fibres qui 

composent le toron pour ainsi déterminer la section totale des fibres du toron, le retrait 

axial des fibres, leur masse volumique, leur conductivité thermique longitudinale ainsi 

que leur capacité thermique. Il est également impératif d’étudier les éventuelles sources 

de chaleur liées à la transformation des fibres et la perte de masse associée. Pour finir, la 

connaissance de leurs propriétés radiatives est essentielle pour appréhender les transferts 

de chaleur entre le four et les parois du four. Ce chapitre s’emploie à caractériser 

l’évolution de toutes ces propriétés, ainsi une première partie est dédiée aux analyses 

thermiques, une seconde à la morphologie du toron, la suivante aux mesures des 

propriétés radiatives et pour finir, la dernière partie est consacrée à la détermination de la 

conductivité thermique longitudinale. 

 

Figure 3-1 : Programme de température de carbonisation. 
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3.2 Analyses thermiques 

3.2.1 Calorimètre différentiel à balayage (DSC) 

 La calorimétrie différentielle à balayage repose sur la détermination du flux de 

chaleur émis ou absorbé par l’échantillon soumis à une augmentation ou une diminution 

de température à vitesse constante ou pendant un palier isotherme. On compare la réponse 

de l’échantillon disposé dans un creuset à celle d’une référence (généralement un creuset 

vide). Il existe deux technologies de DSC basées sur leur méthode de détermination du 

flux de chaleur. Les DSC à compensation de puissance (Figure 3-2) sont constitués de 2 

fours identiques équipés de systèmes de thermorégulation indépendants, l’un contenant 

l’échantillon à caractériser, l’autre la référence. La même consigne de température est 

appliquée aux deux fours et la puissance nécessaire à chaque four pour l’atteindre est 

mesurée. La différence de puissance calculée correspond à la chaleur émise ou absorbée 

par l’échantillon. Les DSC à flux de chaleur (Figure 3-3) n’ont qu’un seul four contenant 

l’échantillon et la référence.  Pour un même flux de chaleur, la différence de température 

entre l’échantillon et la référence est mesurée. Elle est proportionnelle à la chaleur 

absorbée ou émise par l’échantillon [70][71].  

 Si l’échantillon ne subit pas de transformation pendant le profil de température 

imposé, la chaleur émise ou absorbée permet de déterminer la capacité thermique de 

l’échantillon. Si celui-ci est transformé, le flux déterminé permet de calculer l’enthalpie 

de la transformation connaissant l’éventuelle variation de la masse de l’échantillon ainsi 

que la cinétique de la transformation. 

 

Figure 3-2 : Schéma d'une DSC à compensation de puissance[71]. 

 

Figure 3-3 : Schéma d'une DSC à flux de chaleur[71]. 
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3.2.2 Analyses DSC et ATG de la rayonne HT soumise au profil de 

température de carbonisation 

Une analyse DSC à été réalisée sur un appareil DSC2 de Mettler Toledo à flux de 

chaleur à l’IRT Jules Verne, en utilisant le profil de température de carbonisation illustré 

sur la figure 3-1 sous flux d’azote et un creuset percé afin que les volatils produits 

puissent être évacués. Cette analyse est réalisée afin de déterminer les éventuelles sources 

de chaleur liées aux transformations du précurseur en fibre de carbone dans le four 

statique ainsi que la capacité thermique apparente du toron au cours du procédé. Après 

avoir soustrait la ligne de base, i.e. la mesure réalisée avec un creuset vide, on obtient le 

flux de chaleur, absorbé si négatif, ou émis si positif, par les fibres tracé en fonction du 

temps sur la figure 3-4. La succession de périodes de chauffe et de paliers de température 

couplée à la grande variation de la masse de l’échantillon rend l’interprétation du flux de 

chaleur délicate.  

Une analyse thermogravimétrique (ATG) est réalisée par CANOE en suivant 

également le profil de température de carbonisation dans le four statique, toujours sous 

flux d’azote pour suivre l’évolution de la masse au cours de la transformation. 

L’évolution de la masse en fonction du temps est illustrée sur la figure 3-5. Une première 

perte de masse de l’ordre de 10% est observable dès le début du traitement thermique que 

l’on attribue généralement à la déshydratation des fibres, s’en suit une légère perte de 

masse jusqu’à la fin du palier à 280°C. Une perte de masse importante a ensuite lieu : à la 

fin du palier à 300°C, il reste 40% de la masse initiale et moins de 20% à 350°C. Entre 

500°C et 700°C la masse du toron varie très peu. Enfin la perte de masse reprend lors de 

la dernière chauffe. 

 

Figure 3-4 : Analyse DSC des fibres de rayonne HT suivant le profil de température de carbonisation. 
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Figure 3-5 : ATG des fibres de rayonne HT suivant le profil de température de carbonisation. 

Le rapprochement des analyses DSC et ATG par la relation (3.1) permet d’obtenir le 

flux de chaleur rapporté à la masse réelle de l’échantillon.  

      
    

       
      

       

 
(3.1) 

Où       est le flux massique en [W/g] en fonction du temps,      est le flux en 

[mW] obtenu par DSC, 
       

      
 est l’évolution de la masse en [%] mesurée en ATG et 

       est la masse initiale en [mg] d’échantillon de l’analyse DSC. On obtient ainsi le 

flux massique présenté sur la figure 3-6. Si l’analyse DSC est réalisée jusqu’à 600°C, au-

delà de 400°C les résultats ne sont plus interprétables. En effet la masse d’échantillon 

devient trop faible, de l’ordre de 0.5mg, les pertes de chaleurs augmentent et les 

résistances thermiques de contact changent avec la transformation des fibres.  

Le flux de chaleur massique obtenu est la somme des contributions d’un terme 

capacitif et d’un terme de sources de chaleur comme décrit par l’équation : 

           
  

  
 
     

  
 (3.2) 

Le terme capacitif est le produit de la capacité thermique de l’échantillon et de la 

vitesse de chauffe, ainsi, au cours des paliers, ce terme est nul, et le flux de chaleur 

mesuré est égal à la source de chaleur à cet instant. La continuité du terme de sources de 

chaleur au cours du temps est assurée en ajustant la capacité thermique apparente de 

l’échantillon pendant les phases de chauffe, ce qui permet finalement d’identifier chacun 

des termes comme illustré sur la figure 3-7.  
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Figure 3-6 : Flux de chaleur massique obtenu par combinaison des analyses DSC et ATG. 

 

Figure 3-7 : Identification du terme capacitif et du terme source. 

Le terme de source de chaleur étant identifié et représenté sur la figure 3-8, son 

intégration au cours du temps permet de déterminer les enthalpies de réactions. Ainsi 

l’intégration du premier pic endothermique, attribué à la déshydratation de l’échantillon, 

donne une enthalpie de       . En divisant ce résultat par l’enthalpie de vaporisation de 

l’eau, soit         , on obtient une masse d’eau vaporisée de       , soit 9,7% de la 

masse initiale de l’échantillon, ce qui correspond à la perte de masse observée sur la 

figure 3-5. Le premier pic endothermique correspond donc bien à la déshydratation du 

précurseur. Deux autres pics sont remarquables, en se référant au chapitre précédent, le 

premier entre 180°C et 240°C correspond à la seconde phase de déshydratation par 
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élimination des groupes hydroxyle et le dernier pic, entre 240°C et 400°C correspond à la 

dépolymérisation de la cellulose et à la vaporisation des produits de la dégradation de la 

cellulose. Ces valeurs dépendent du cycle de température et sont donc difficilement 

comparables avec des valeurs de la littérature. En revanche, ces valeurs peuvent être 

utilisées pour la simulation numérique du procédé puisque les sources identifiées 

correspondent aux grandes étapes de la dégradation de la cellulose comme vu dans le 

chapitre précédent. 

  

Figure 3-8 : Enthalpies de réaction. 

La capacité apparente du toron au cours de la carbonisation, du moins jusqu’à 400°C, 

obtenue suite à la décomposition du flux de chaleur mesuré par DSC est illustré sur la 

Figure 3-9. Quatre expressions de la capacité thermique apparente en fonction de la 

température ont été identifiées.  

                        (3.3) 

                          (3.4) 

                    (3.5) 

                    (3.6) 

La première correspond à l’évolution de la capacité thermique apparente du toron de 

viscose pendant la première phase de déshydratation, représentée en bleu. On peut noter 
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que la valeur de la capacité thermique à 40°C est en bon accord avec la valeur mesurée 

par Pavlovic et al. [65]. La suivante est continue avec la première et correspond à la 

seconde phase de déshydratation. La troisième dénote par sa valeur élevée et sa 

discontinuité avec l’étape précédente. Compte tenu de la perte de masse lors du palier à 

280°C, contrairement au palier à 240°C, le matériau au début du palier et à la fin du palier 

ne sont pas les mêmes, ainsi la continuité de la capacité thermique n’est pas attendue. 

Pour ce qui est de sa valeur élevée, rappelons que le toron est le siège d’importantes 

transformations entre 280°C et 300°C et qu’il s’agit d’une valeur apparente qui dans ce 

cas a peu de sens physique. En outre, le chauffage entre 280°C et 300°C dure trois 

minutes et n’aura donc que très peu d’influence sur les résultats de simulation. Enfin, la 

dernière valeur obtenue est deux fois plus faible que la précédente et semble cohérente 

avec les mesures de capacité thermique réalisées par Pradere et al. [66] sur des fibres de 

carbone ex-viscose carbonisées à 1500K. En effet, à 400°C le toron est essentiellement 

composé de carbone et la capacité thermique augmente avec la température. 

 

Figure 3-9 : Capacité thermique apparente du toron en fonction de la température. 

En multipliant le flux massique du terme source par la masse volumique des fibres 

déterminée dans la section suivante, on obtient les sources de chaleur volumiques, 

illustrées sur la figure 3-10, qui seront utilisées pour résoudre l’équation de la chaleur 

modélisant les transferts de chaleur au cours de la carbonisation.  
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Figure 3-10 : Sources de chaleur volumiques au cours du cycle de carbonisation.  
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3.3 Morphologie du toron 

3.3.1 Tomographie aux rayons X d’un toron de rayonne HT 

La microtomographie aux rayons X a été réalisée à l’ESRF de Grenoble sur un toron 

de cellulose haute ténacité d’une longueur de 5cm. La mèche est maintenue tendue entre 

deux mors pour s’approcher des conditions de tension de la mèche dans le four de 

carbonisation. Les mesures sont réalisées sur un volume de 600 µm de diamètre pour une 

hauteur de 600 mm de hauteur afin d’obtenir un scan de la mèche entière avec une taille 

de pixel de 0,3 µm. 

Une coupe en 2D ainsi que la reconstitution 3D de l’échantillon sont représentées sur 

la Figure 3-11 et la Figure 3-12 : 

 

Figure 3-11 : Coupe d'une mèche de cellulose haute ténacité vue par microtomographie X. 

Sur ces figures on peut noter le faible taux de contact entre les brins constituants la 

mèche.  Cette particularité sera déterminante dans l’interprétation des propriétés 

effectives de la mèche dans la direction transverse. On peut notamment prévoir que la 

conductivité thermique transverse effective de la mèche sera marquée principalement par 

la conductivité thermique du fluide interstitiel et non par les résistances thermiques de 

contact entre les brins. 
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Figure 3-12 : Reconstitution 3D d'une mèche de cellulose haute ténacité vue par microtomographie X. 

 Le traitement des images obtenues par microtomographie X permet également de 

calculer le taux de fibre de la mèche en calculant le rapport de la surface occupée 

réellement par les fibres par la surface apparente de la mèche comme illustré sur la Figure 

3-13. On obtient ainsi un taux de fibre de        

 

Figure 3-13 : Taux surfacique de fibre dans la mèche de cellulose HT. 
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3.3.2 Diamètre des fibres et section des fibres dans le toron  

Le diamètre de fibres de torons traitées à différentes températures a été mesuré par 

microscopie au LTeN. Les clichés des différentes mesures réalisées sont représentés sur 

la figure 3-14. 

 

Figure 3-14 : fibres de rayonne HT traitées à 25°C, 100°C, 200°C, 300°C, 550°C, 700°C et 1150°C. 
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Dans chacun des cas, plusieurs mesures (n) sont réalisées. Le diamètre moyen est 

calculé et l’écart-type de la série détermine l’incertitude de la mesure selon 

l’expression (3.7) dans laquelle le facteur 2 est ajouté pour obtenir un intervalle de 

confiance de 95%: 

      
   

  
 (3.7) 

Le diamètre des fibres peut alors être tracé en fonction de la température de 

traitement thermique comme illustré sur la figure 3-15. On peut noter que la diminution 

du diamètre correspond à la perte de masse au cours de la carbonisation. L’interpolation 

linéaire du diamètre en fonction de la température, représenté en pointillée est donné à 

titre indicatif. 

 

Figure 3-15 : Diamètre moyen des fibres en fonction de la température de traitement thermique. 

Connaissant l’évolution du diamètre des fibres en fonction de la température, on peut 

déterminer l’évolution de la section totale des fibres dans le toron également en fonction 

de la température. Le résultat obtenu est illustré sur la figure 3-16. La section étant 

fonction du diamètre des fibres au carré, l’incertitude relative sur la section est le double 

de l’incertitude relative sur le diamètre, soit environ 10%. 

A partir du taux de fibre dans le toron déterminé par la microtomographie et la 

section totale des fibres, on peut déterminer la section du toron et son diamètre apparent, 

respectivement          et       . 
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Figure 3-16 : Section moyenne des fibres en fonction de la température de traitement thermique. 

3.3.3 Mesure du retrait 

La variation de longueur du toron au cours de la carbonisation est mesurée in situ, 

c’est-à-dire en temps réel dans le four de carbonisation statique à CANOE, à l’aide d’un 

moteur disposé sur le four qui applique une tension constante au toron de         soit 

l’équivalent de     . Un second cycle de carbonisation est réalisé sans enlever le toron 

carbonisé et la mesure de variation de longueur est réitérée puis soustraite à la première 

pour ôter la contribution de la dilatation du four et ainsi obtenir le retrait   . Le résultat 

obtenu est divisé par la longueur initiale    du toron pour obtenir le retrait en 

pourcentage. Trois séries de mesures ont été réalisées et sont présentées sur la figure 3-17. 

Bien qu’il y ait des différences entre les trois séries de mesure, celles-ci suivent la 

même évolution en fonction de l’avancement de la carbonisation. Les torons commencent 

par rétrécir légèrement lors de la première phase de déshydratation puis s’allongent 

d’environ    lors de la seconde phase de déshydratation. On assiste ensuite à une 

nouvelle contraction du toron lors du palier à       qui s’accompagne d’une perte de 

masse de    . A la reprise de la chauffe, alors que la perte de masse s’intensifie, le toron 

s’allonge de nouveau. Cet allongement peut être interprété par la dilatation thermique du 

toron. A la fin de la perte de masse massive, à une température d’environ      , pendant 

que la chauffe continue, on observe de nouveau une diminution de la longueur du toron 

qui se poursuit jusqu’à la fin de la carbonisation. Ce retrait axial correspond certainement 

à la croissance de la structure cristalline des fibres.  
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Figure 3-17 : Mesures du retrait du toron pendant la carbonisation. 

3.3.4 Masse linéique et masse volumique 

Les masses linéiques d’échantillons traités à différentes températures et celle du 

précurseur sont calculées post mortem à partir de la mesure de la masse et de la longueur 

de ces échantillons. 

La masse linéique du toron est calculée in situ à partir des résultats de l’analyse 

thermogravimétrique (ATG) et des mesures de retrait par l’équation suivante : 

  
    

          
    (3.8) 

Où    désigne la masse linéique du précurseur. Les résultats obtenus sont représentés 

en fonction du temps sur la figure 3-18 et en fonction de la température sur la figure 3-19. 

On peut noter que les masses linéiques in situ et post mortem sont en très bon accord 

bien que la masse linéique de l’échantillon traité à       soit supérieure à celle de 

l’échantillon traité à      .  Cette augmentation peut être due à une réhydratation du 

toron avant la mesure de la masse de l’échantillon. On peut également noter que 

l’évolution de la masse linéique suit l’évolution de la masse du cours de la carbonisation. 
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Figure 3-18 : Evolution de la masse linéique du toron au cours de la carbonisation  In-Situ et Post-
Mortem. 

 

Figure 3-19 : Evolution de la masse linéique du toron en fonction de la température  In-Situ et Post-
Mortem. 

En divisant la masse linéique post mortem par la section totale des fibres calculée 

précédemment et la masse linéique in situ par l’interpolation linéaire de la section totale 

des fibres, on obtient respectivement la masse volumique post mortem et la masse 

volumique in situ  représentées en fonction du temps sur la figure 3-20 et en fonction de 

la température sur la figure 3-21. On observe ainsi une densification du toron en fonction 
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de la température jusqu’à       puis une chute de la densité correspondant à la perte de 

masse massive du toron. Lorsque la perte de masse ralentit, à partir de      , on assiste à 

nouveau à une densification du toron jusqu’à      . Au-delà de cette température les 

masses volumiques calculées in situ et post mortem divergent. L’augmentation de la 

structure cristalline du carbone avec la température de traitement thermique valide 

l’hypothèse de la densification du toron avec la température obtenue à partir de la masse 

volumique post mortem. 

 

Figure 3-20 : Evolution de la masse volumique des fibres du toron au cours la carbonisation  In-Situ et 
Post-Mortem. 

 

Figure 3-21 : Evolution de la masse volumique fibres du toron en fonction de la température In-Situ et 
Post-Mortem.  
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3.4 Propriétés radiatives du toron 

La fibre de précurseur devient une fibre de carbone sous l’effet d’un traitement 

thermique. Au cours du procédé, la fibre reçoit de la chaleur par convection avec le flux 

d‘azote et par transfert radiatif avec les parois du four. Il est donc essentiel de connaitre le 

comportement du toron sous l’effet d’un rayonnement thermique. Ce  comportement est 

piloté par les propriétés radiatives. 

3.4.1 Interaction rayonnement/ matière 

D’un point de vue énergétique, le rayonnement reçu par un matériau peut être 

absorbé, transmis et/ou réfléchi comme illustré sur la Figure 3-22 suivante : 

 

Figure 3-22 : Interaction rayonnement/matière 

L’intensité du flux radiatif incident peut être fonction de la longueur d’onde du 

rayonnement et de sa direction angulaire. Ainsi pour une longueur d’onde   et une 

direction    données, la conservation de l’énergie donne : 

                                                               (3.9) 

 

En normalisant à 1 cette équation, si                     on obtient : 

  
               

               
 
               

               
 
               

               
 (3.10) 

 

Soit : 

              (3.11) 
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Où     est la réflectance spectrale directionnelle,     est l’absorptance spectrale 

directionnelle et      est la transmittance spectrale directionnelle (« ‘ » indique le 

caractère directionnel de la propriété et «   » le caractère spectral), représentant 

respectivement la fraction réfléchie, absorbée ou transmise du rayonnement incident à la 

longueur d’onde   et dans la direction   . Ces trois grandeurs sont sans dimensions et 

représentent les propriétés radiatives d’un matériau. Cette loi est généralisable dans le cas 

où les différents flux sont intégrés dans toutes les directions du demi-espace extérieur à la 

surface considérée. On parle alors de grandeurs spectrales « hémisphériques » 

symbolisées par l’exposant «   ». Le bilan s’écrit alors : 

    
    

    
  (3.12) 

 

Pour connaitre la fraction de flux incident absorbée par le matériau, il est nécessaire 

de mesurer pour chaque longueur d’onde la réflectance et la transmittance du matériau : 

  
       

    
   (3.13) 

Avant de réaliser ces mesures, il est nécessaire d’identifier la plage spectrale d’étude, 

soit l’intervalle de longueurs d’onde mis en jeu dans le transfert radiatif. Pour ce faire, le 

rayonnement incident doit être étudié, en l’occurrence le rayonnement émis par le four.  

3.4.2 Rayonnement thermique émis par le four 

Le flux rayonné par un élément de surface    à la température  , à la longueur 

d’onde   et dans la direction    données est appelé « luminance spectrale directionnelle » 

notée         .  De la même façon que précédemment, il est possible d’intégrer la 

luminance dans toutes les directions de « l’espace avant », on obtient alors l’émittance 

spectrale notée       de la surface émettrice.  

L’émittance spectrale d’une surface réelle à la température   est donnée par la 

relation : 

        
        (3.14) 

 

Avec   
  l’émissivité spectrale hémisphérique de la surface et    

    l’émittance 

spectrale du corps noir à la température  .  

L’émissivité d’une surface décrit l’aptitude de celle-ci à émettre un rayonnement 

thermique en comparaison avec le rayonnement émis par un corps noir. Ainsi l’émissivité 
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est une grandeur sans dimension et comprise entre 0 et 1. Tout comme les propriétés 

radiatives mentionnées précédemment, l’émissivité est donnée pour une certaine longueur 

d’onde   et une certaine direction   , on parle alors d’émissivité spectrale directionnelle 

notée   
 . En intégrant cette émissivité dans toutes les directions du demi-espace extérieur 

à la surface considérée, on obtient l’émissivité spectrale hémisphérique   
 . A l’équilibre 

thermodynamique, et pour les surfaces diffuses, le flux radiatif émis est égal au flux 

radiatif absorbé par la surface, c’est la loi de Kirchhoff : 

   
     

  (3.15) 

La notion de corps noir introduite par Kirchhoff en 1860 désigne un corps absorbant 

totalement tout rayon incident soit un corps présentant une absorptance   
    pour 

toutes les longueurs d’onde.  

L’émittance d’un corps noir, à la température   donnée, à la longueur d’onde  , 

       (« b » pour « blackbody ») et pour un milieu traversé par le rayonnement 

présentant un indice de réfraction   constant est donné par la loi de Planck : 

       
   

  

      
  
   

   
 (3.16) 

Avec         
              et    

   

  
        où    est la constante de 

Boltzmann,    est la vitesse de la lumière dans le vide et h est la constante de Planck. 

La longueur d’onde      pour une température   donnée, toujours dans un milieu 

dont l’indice de réfraction   est constant,  est donnée par la loi du déplacement de Wien : 

                 (3.17) 

L’émittance spectrale d’un corps noir pour plusieurs températures comprises entre 

     et        et la loi de déplacement de Wien sont représentées sur la Figure 3-23 

suivante : 
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Figure 3-23 : Loi du rayonnement d'un corps noir de Planck pour T=240°C, 300°C, 550°C, 700°C et 1200°C 
et loi du déplacement de Wien avec n=1 

On peut noter qu’à mesure que la température augmente, le rayonnement thermique 

se déplace vers les courtes longueurs d’onde, et l’intensité du rayonnement augmente de 

plusieurs ordres de grandeur.  

L’intégration de la loi de Planck dans le domaine spectral permet de montrer que 

    du rayonnement émis par une surface à la température   est compris entre         

et      ,      correspondant à la longueur d’onde pour laquelle le rayonnement est le 

plus intense [72]. Cet intervalle définit ainsi la plage spectrale d’étude essentielle, c’est-à-

dire la plage spectrale sur laquelle il est nécessaire de connaitre les propriétés radiatives 

des matériaux pour quantifier les transferts radiatifs entre deux surfaces réelles dans une 

application donnée. Ce critère est souvent retenu pour une application directe [72]. Cet 

intervalle est représenté au cours du cycle de carbonisation sur la Figure 3-24. À faible 

température, la borne       atteint des grandes longueurs d’onde, jusqu’à      . En 

pratique il n’est pas nécessaire de connaitre les propriétés radiatives jusqu’à de telles 

longueur d’onde, l’intensité du rayonnement étant négligeable. Ainsi une attention 

particulière doit être portée sur les mesures des propriétés radiatives du toron dans le 

proche et le moyen infrarouge. 
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Figure 3-24 : Plage spectrale d’étude au cours du cycle de carbonisation. 

3.4.3 Mesures des propriétés radiatives de toron 

Pour mesurer la transmittance hémisphérique et la réflectance hémisphérique en 

incidence normale du toron, le spectroscope infrarouge à transformée de Fourier Bruker 

Vertex 80V® du LTeN est utilisé. Il est  muni d’une sphère intégrante dite « dorée » pour 

les mesures dans le moyen infrarouge ou en téflon pour les mesures dans le proche 

infrarouge (Figure 3-25) positionnée dans le compartiment échantillon («  3 ») comme 

illustré sur la Figure 3-26.  

 

 

Figure 3-25 : Sphères intégrante, en téflon à gauche et "dorée" à droite. 
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Figure 3-26 : a) Spectroscope Bruker Vertex 80V avec sphère intégrante "dorée". b) Schéma du trajet 
optique. 1 : Source ; 2 : Séparatrice ; 3 : Compartiment échantillon ; 4 : Détecteurs internes. 

 

Les conditions expérimentales sont répertoriées dans le Tableau 3-1 suivant : 

Tableau 3-1 : Conditions expérimentales des mesures des propriétés radiatives de la mèche. 

Plage spectrale Proche IR 
Zone 

intermédiaire 
Moyen IR 

Intervalle 0.5µm à 1.17µm 1µm à 1.66µm 1.42µm à 18µm 

Source Tungstène Tungstène Globar 

Séparatrice CaF2 CaF2 KBr 

Détecteur RT Si Diode Ln MCT 2x2mm Ln MCT 2x2mm 

Sphère intégrante Téflon Téflon « Dorée » 

Environnement Sous air (1 atm) Sous air (1 atm) Sous air (1 atm) 

Diaphragme 6mm 6mm 6mm 

Porte échantillon Téflon Téflon Laiton 

Température  Ambiante (20°C) Ambiante (20°C) Ambiante (20°C) 

Des torons alignés et jointifs sont positionnés sur le porte-échantillon, le nombre de 

couches variant de 1 à 4. Le porte-échantillon est directement placé sur la sphère pour les 

mesures de  réflectance ou encastré dans un support en téflon pour les mesures de 

transmittance comme illustré sur la Figure 3-27 : 

 

Figure 3-27 : Porte-échantillons à gauche. Ensemble support + porte-échantillon + échantillon pour 
mesure de transmittance à droite. 
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Les résultats obtenus pour la réflectance hémisphérique en incidence normale des 

torons de viscose non transformés sont reportés dans la Figure 3-28: 

 

 

Figure 3-28 : Réflectance normale/hémisphérique des torons de viscose. 

Les résultats obtenus présentent une bonne continuité puisque les courbes pour une 

épaisseur donnée d’échantillon sont presque confondues dans les zones de recouvrement. 

La réflectance, grandeur surfacique, est bien invariante avec le nombre de couches de 

mèches, ce qui permet d’affirmer que l’échantillon est répétable. On peut remarquer que 

la réflectance dans le proche IR avec une seule couche de mèches est légèrement 

inférieure à celle obtenu avec un nombre de couches supérieur. On peut expliquer cette 

différence par le fait que certains photons passent dans les espaces interstitiels entre les 

brins constituant la mèche. De manière générale, la réflectance est importante (  

     dans l’infrarouge court pour une longueur d’onde inférieure à 2µm, plus faible et 

fluctuante (         ) entre 3 et 7 µm et très faible (       pour des longueurs 

d’onde supérieures à 7µm. 

Les résultats obtenus pour la transmittance normale/hémisphérique des mêmes 

échantillons sont illustrés sur la Figure 3-29 suivante : 

 

 

Figure 3-29. Transmittance normale/hémisphérique de des torons de viscose. 

Contrairement aux résultats obtenus pour les mesures de réflectances, une forte 

différence apparait selon le nombre de couches de mèches constituant l’échantillon. Cette 

différence s’explique par le caractère volumique de la transmittance, l’épaisseur optique 

de l’échantillon augmente avec le nombre de couches, l’échantillon devient ainsi de plus 

en plus opaque. Une bonne continuité des mesures est notable entre le proche infrarouge 
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et la zone intermédiaire, en revanche une forte discontinuité apparait entre les 

transmittances mesurées dans la zone intermédiaire et le moyen infra rouge qui ne permet 

pas de valider la mesure. La discontinuité est mesurée dans chacun des cas et présentée 

dans le Tableau 3-2. 

Tableau 3-2 : Différence de transmittance mesurée à la jonction Zone intermédiaire/MIR en fonction de 
l’épaisseur de l’échantillon. 

Échantillon Différence de transmittance 

1 couche 0,182 

2 couches 0,12 

3 couches 0,102 

4 couches 0,09 

 

Cette discontinuité peut s’expliquer (après concertation avec le fabriquant du 

spectromètre) par des interférences du porte-échantillon avec le rayonnement infrarouge 

(diaphragme trop important). Pour vérifier cette hypothèse, des mesures de transmittance 

normale/hémisphérique ont été réalisées sur des échantillons constitués d’une seule 

couche de mèches, en utilisant le même porte échantillon pour toutes les plages spectrales 

et en faisant varier le diamètre du diaphragme (6mm, 4mm et 2mm). Les résultats obtenus 

sont présentés sur la Figure 3-30 et la Figure 3-31 suivantes :  

 

Figure 3-30 : Influence du diamètre du diaphragme sur la mesure de transmittance 
normale/hémisphérique 

La variation du diamètre du diaphragme a une influence beaucoup plus forte sur les 

mesures réalisées avec le prote-échantillon en laiton que sur les mesures réalisées avec le 

porte-échantillon en téflon. L’augmentation du diamètre du diaphragme de      à      

entraine une diminution des valeurs de transmittance de    à      selon la plage 
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spectrale pour le porte échantillon en laiton et de         pour le porte échantillon en 

téflon. 

 

Figure 3-31. Influence du matériau du porte échantillon sur la mesure de transmittance 
normale/hémisphérique. Diamètre de diaphragme inchangé 

 La différence moyenne entre les mesures de transmittance de la zone intermédiaire et 

du moyen infrarouge (MIR) est calculée dans chacun des cas. Les résultats sont reportés 

sur le Tableau 3-3 suivant : 

Tableau 3-3: Différence de transmittance mesurée à la jonction Zone intermédiaire/MIR en fonction du 
diamètre du diaphragme et du matériau du porte échantillon. 

Diamètre Laiton/Laiton PTFE/PTFE 

D=2mm 0,02 0,063 

D=4mm 0,024 0,065 

D=6mm 0,033 0,07 

 

La discontinuité entre la zone intermédiaire et le moyen infrarouge est réduite par le 

fait de conserver le même porte-échantillon. Les nouvelles mesures sont réalisées avec 

une seule couche de mèches, garder le même porte échantillon permet donc de réduire la 

discontinuité initialement de 0,182 à 0,07 dans le cas le moins favorable et à 0,02 dans le 

cas le plus favorable. Cependant un nouveau problème apparait puisqu’une grande 

différence apparait désormais entre les mesures réalisées avec des porte-échantillons 

différents (Figure 3-31), les intensités pouvant varier du simple au triple dans le pire des 

cas. Il apparait donc que le porte-échantillon interagit avec le rayonnement infra-rouge.  

Un nouveau protocole de mesure est défini pour retirer l’interaction porte-

échantillon/rayonnement infrarouge de la mesure : la mesure du signal de fond 

(background) est réalisée avec le porte-échantillon et le diamètre de l’ouverture du porte-

échantillon initialement de      est agrandi à      . De nouvelles mesures sont 
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réalisées avec un échantillon constitué d’une couche de mèche en utilisant pour chaque 

plage spectrale les conditions expérimentale présentée dans le Tableau 3-1. Les résultats 

obtenus sont présentés sur la Figure 3-32 suivante : 

 

Figure 3-32 : Influence du protocole sur la mesure de transmittance de mèche de cellulose. 

La discontinuité de mesure entre la zone intermédiaire et le moyen infra-rouge est 

divisée par trois en utilisant le nouveau protocole. Le nouveau protocole permet donc bien 

de retirer l’interaction parasite de la mesure de transmittance. La discontinuité restante est 

imputée à la calibration du spectroscope. La valeur de transmittance retenue sur cet 

intervalle est alors la moyenne des deux courbes. 

Connaissant les réflectance et transmittance normales hémisphériques du toron de 

viscose, nous pouvons en déduire l’absorptance normale hémisphérique. Les propriétés 

radiatives du précurseur sont finalement présentées sur la Figure 3-33 . 

 

Figure 3-33 : Propriétés radiatives du toron de viscose non transformé. 

On peut noter que la cellulose absorbe très bien le rayonnement thermique dans le 

moyen infrarouge, plus exactement pour une longueur d’onde supérieure à         
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    . En revanche pour des longueurs d’onde inférieures, l’absorptance de la cellulose 

décroit fortement en raison d’une forte réflectance et une augmentation de la 

transmittance, jusqu’à atteindre 0,1 pour une longueur d’onde de 1,15µm.  

Le protocole de mesure étant défini, de nouvelles mesures sont réalisées avec des 

torons de fibres traitées thermiquement à 100°C, 200°C, 300°C, 550°C et 1150°C. Les 

résultats obtenus sont présentés sur la Figure 3-34. 

 

 

 

 

Figure 3-34 : Propriétés radiatives du toron de viscose et du toron traité à 100°C, 200°C, 300°C, 550°C et 
1150°C. 
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On peut tout d’abord remarquer que les propriétés radiatives du toron dans le moyen 

IR (        n’évoluent pas entre le précurseur et le toron traité à      .  

Pour des longueurs d’onde inférieure à 3µm, la réflectance évolue de manière 

monotone en fonction de la température de traitement thermique. Le précurseur présente 

une forte réflectance qui décroit en fonction de la température, cette décroissance est 

d’autant plus rapide que la longueur d’onde est petite.   

En revanche la transmittance commence par augmenter dans le proche IR entre le 

précurseur et la fibre traitée à       avant de décroitre pour devenir nulle sur l’ensemble 

de la plage spectrale à partir d’un traitement thermique à      . 

Ainsi l’absorptance du toron commence par diminuer dans le proche IR entre le 

précurseur et le toron traité à      . Ce dernier n’absorbe pas le rayonnement thermique 

pour des longueurs d’onde inférieures à 1.18µm. L’absorptance augmente ensuite de 

manière monotone avec la température de traitement thermique jusqu’à atteindre une 

absorptance constante sur l’ensemble de la gamme spectrale. Cette augmentation est plus 

rapide pour les longueurs d’onde les plus petites. 

A partir de      , compte tenu des faibles variations entre le toron traité à 550°C et à 

      , on peut considérer que les propriétés radiatives finales sont atteintes sur 

l’ensemble de la plage spectrale, le toron peut alors être traité comme un  corps gris 

(opaque), avec une absorptance constante de 0,8 et une réflectance de 0,2 

Ces propriétés radiatives seront utilisées dans le chapitre 5 pour étudier les transferts 

thermiques radiatifs entre le toron et les parois du four.  
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3.5 Conductivité thermique longitudinale effective du toron 

Compte tenu de la morphologie du toron, constituée de 1000 fibres entortillées, celui-

ci peut être considéré comme une association de résistances thermiques en parallèle. En 

effet le flux de chaleur circule simultanément dans les brins et dans le gaz interstitiel. 

Ainsi la conductivité thermique effective longitudinale du toron        recherchée pour 

modéliser les transferts de chaleur dans le procédé de carbonisation peut être donnée par 

la relation (3.18) suivante : 

       
       

      
          

           

      
   

 (3.18) 

En définissant le taux de fibre         comme le rapport du volume occupé par les 

fibres dans le toron sur le volume du toron, on obtient :  

                                       
 (3.19) 

On distingue dans ces deux relations deux contributions : la conductivité thermique 

du gaz interstitiel, principalement l’azote et la conductivité thermique effective de 

l’ensemble des fibres dans le toron          . à partir de cet instant, le terme « conductivité 

thermique effective des fibres » fait référence à ce dernier terme. 

La conductivité thermique des fibres du toron n’est pas mesurable de manière directe. 

Sa détermination repose sur la mesure de la résistance thermique interne d’un échantillon 

en régime permanent ou par la mesure de la diffusivité thermique en régime variable. 

Pour un échantillon cylindrique de section   et de longueur   soumis à une différence 

de température    traversé par un flux de chaleur  , la résistance thermique est égale à : 

  
  

 
 

 

  
 (3.20) 

La diffusivité thermique   est liée à la conductivité thermique par l’équation (3.21) : 

   
  
   

 (3.21) 

Où   est la masse volumique de l’échantillon et    sa capacité thermique. 

 Dans chaque cas, la précision de la conductivité thermique déterminée est altérée par 

la précision des grandeurs unissant la résistance thermique ou la diffusivité thermique  à 

la conductivité thermique. 

Compte tenu de la géométrie du toron, la plupart des méthodes classiques de mesures 

de conductivité ou diffusivité thermique ne peuvent être utilisées. Seule la méthode flash 

semble avoir été adaptée à la mesure de fibres par le constructeur NETZSCH [73].  
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3.5.1 Méthode Laser Flash 

3.5.1.1 Principe de la méthode flash 

 

 

Figure 3-35 : Principe de fonctionnement de la méthode flash. Issu de  [74]. 

La méthode flash développée par Parker et al. En 1961 [75] permet de déterminer la 

diffusivité thermique. Une face de l’échantillon est chauffée par une impulsion de flux de 

chaleur très courte mais de forte puissance tandis qu’on mesure la température 

généralement de la face opposée (par mesure Infra Rouge ou avec un thermocouple 

comme représenté sur la Figure 3-35).  

 

Figure 3-36 : Exemple de courbe obtenue avec la méthode flash. Issu de  [74]. 

Le thermogramme obtenu  permet de calculer la diffusivité thermique a (cf. Figure 3-

36)  [74] en déterminant l’instant t1/2 tel que la température à cet instant soit égale à la 

moitié de la différence de température maximale mesurée et connaissant l’épaisseur   de 

l’échantillon : 
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 (3.22) 

Cette relation déterminée par Parker et al. en 1961 a été corrigée par la suite 

notamment en 1977 par Degiovanni et en 1986 par Degiovanni et Laurent pour prendre 

en compte les pertes latérales [76]. Une méthode inverse peut également être utilisée pour 

déterminer la diffusivité thermique du matériau à partir du thermogramme. 

La différence maximale de température est inversement proportionnelle au produit de 

la chaleur spécifique du matériau et de la masse de l’échantillon, ainsi en utilisant cette 

méthode préalablement avec un matériau de référence, il est également possible de 

déterminer la chaleur spécifique de l’échantillon. La capacité thermique, la diffusivité 

thermique et la conductivité thermique sont liées par la relation  (3.21), ainsi connaissant 

la capacité thermique massique Cp et la diffusivité thermique de l’échantillon et sa masse 

volumique, on en déduit sa conductivité thermique. 

3.5.1.2 Dispositif utilisé pour les mesures de diffusivité thermique 

Les mesures sont réalisées avec le LFA 457 MicroFlash® de NETZSCH du LTeN. 

Comme présentée précédemment, la méthode flash consiste à envoyer un pulse laser très 

court à haute intensité sur la face inférieure de l’échantillon pendant que la température de 

la face supérieure est mesurée par un capteur infrarouge. Le thermogramme obtenu 

permet de retrouver la diffusivité thermique de l’échantillon, moyennant la connaissance 

de l’épaisseur et du diamètre de l’échantillon, à partir de différents temps caractéristiques 

selon le modèle utilisé. 

Les spécifications techniques de l’appareil sont présentées dans le Tableau 3-4  suivant : 
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Tableau 3-4 : Spécification techniques du LFA 457 MicroFlash®. Issu de [77] 

LFA 457 MicroFlash® 

Atmosphères Inerte, oxydante ou sous vide (           

Plage de température 
-125°C à 500°C sous hélium où diazote 

20°C à 1100°C sous air ou sous vide 

Laser 

Nd : Glass (laser au verre de phosphate) 

Laser classe 1 

Longueur d’onde 1054 nm 

Energie jusqu’à 18 J/pulse 

Largeur du pulse 0,3 ms 

Détecteurs 
LN2 MCT (-125°C à 500°C, recommandé) 

InSb (Temp. Ambiante à 1100°C) 

Plage de mesures 
Diffusivité thermique : 0,01 mm²/s à 1000 mm²/s 

Conductivité thermique : 0,1 W/(m.K) à 2000 W/(m.K) 

Précision 
Diffusivité thermique : ±3% (pour la plupart des matériaux) 

Capacité thermique : ± 5% (pour la plupart des matériaux) 

Répétabilité 
Diffusivité thermique : ±2% (pour la plupart des matériaux) 

Capacité thermique : ± 3% (pour la plupart des matériaux) 

Dimensions de    

l’échantillon 

Ø : 6 mm, 8mm, 10 mm, 12,7 mm, 25,4 mm 

□ : 6 mm x 6 mm, 8 mm x 8 mm, 10 mm x 10 mm 

Epaisseur : 0,1 mm à 6 mm 

Logiciel 

Différents modèles de calcul et de correction 

Affichage du signal du détecteur et ajustement du modèle 

Exportation de données 

3.5.2 Mesures de diffusivité thermique longitudinale 

3.5.2.1 Réalisation de l’échantillon 

L’échantillon pour la mesure de diffusivité thermique longitudinale des fibres est 

réalisé selon le mode opératoire fourni par le fabricant [73], comme illustré sur la Figure 

3-37 : 
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Figure 3-37 : Réalisation de l'échantillon pour la  mesure de diffusivité thermique longitudinale de fibres. 
Issu de [73] 

Des torons de cellulose sont placés sur le porte-fibres inférieur puis pressés par la 

partie supérieure (1). Deux demi-anneaux sont positionnés ensuite pour encercler les 

torons (2) avant d’être à leur tour encerclées par un anneau de maintien (3). Les torons 

ainsi maintenus sont retirés du porte-fibres (4) puis coupés de part et d’autre des anneaux 

pour obtenir un échantillon cylindrique (5). Enfin une fine couche de graphite est 

appliquée sur chaque face de l’échantillon pour assurer l’opacité de l’échantillon au 

faisceau laser puisqu’à la longueur d’onde du laser, la cellulose est semi-transparente au 

rayonnement (cf. Propriétés radiatives de la mèche). Après séchage, l’échantillon est prêt 

à être placé sur le porte-échantillon (6) pour réaliser la mesure. 

A l’issu de ce protocole, l’échantillon suivant est obtenu :  

 

Figure 3-38 : Echantillon pour la mesure de diffusivité thermique longitudinale des fibres de précurseur. 

Les échantillons pour la mesure de diffusivité thermique longitudinale des fibres ont 

la particularité de nécessiter une très grande quantité de matière. En effet, le diamètre de 

l’échantillon obtenu (soit le diamètre intérieur des demi-anneaux) est de 12 millimètres. 

Pour parvenir à un taux de fibres d’environ 70%, 700 mèches sont utilisées. De plus, les 

torons déposés sur le porte-mèches ont une longueur d’environ 50 millimètres. La 

longueur de toron totale pour réaliser un échantillon est donc évaluée à 35 mètres.  
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3.5.2.2 Mesures de diffusivité thermique longitudinale du précurseur 

Les résultats de mesures de diffusivité thermique obtenus pour cet échantillon sont 

présentés sur la Figure 3-39 suivante : 

 

Figure 3-39 : Signal obtenu par la méthode flash sur un échantillon de mèche de cellulose dans la 
direction longitudinale. 

Si l’allure générale du signal et le temps       (correspondant au temps nécessaire 

pour atteindre la moitié de l’élévation totale du signal) sont cohérents, on remarque 

qu’une partie du pulse laser traverse l’échantillon pour être capté directement par le 

détecteur infrarouge, ce qui invalide la mesure. 

 L’échantillon  est observé au microscope électronique à balayage (MEB). Les clichés 

obtenus sont présentés sur la Figure 3-40 ci-dessous :  

 

Figure 3-40 : Échantillon pour mesure de diffusivité thermique longitudinale vu au MEB : 
 1 : x23 ; 2 : x100 ; 3 : x500 ; 4 : x1000. 

Ces clichés montrent que la surface de l’échantillon  n’est pas  homogène (Figure 3-

40 (1)). Si les fibres de cellulose sont plutôt compactes et bien orientées au sein d’un 

toron, leur arrangement est plus complexe à la frontière entre deux torons (Figure 3-40 



 Chapitre 3 – Caractérisation des propriétés thermophysiques du toron 

 

 73   

(2)). Certaines fibres semblent même avoir été en partie extraites de l’échantillon lors de 

la coupe et présentent une orientation aléatoire. A la frontière entre les torons, des espaces 

importants sont visibles. En augmentant la résolution, on remarque également la présence 

de nombreux espaces interstitiels atteignant parfois la taille de plusieurs fibres (Figure 3-

40 (3) et (4)). 

Pour éviter que le faisceau laser ne traverse le toron par les espaces interstitiels,  on 

applique de la pâte thermique sur les deux faces de l’échantillon avant d’appliquer le 

graphite afin de boucher ces espaces.  

Cette solution a été mise en place et plusieurs mesures ont été réalisées avec 

différents jeux de paramètres, notamment différentes puissances de LASER ou différents 

gains. Les thermogrammes obtenus sont présentés sur la Figure 3-41. Le modèle utilisé 

pour déterminer la diffusivité thermique de l’échantillon est celui des moments temporels 

partiels [78]. Cette méthode prend en compte l’influence des pertes thermiques. La 

méthode consiste à déterminer les moments d’ordre 0 et 1 définis par les équations (3.23) 

et (3.24) suivantes : 

    
    

    
  

    

     

 (3.23) 

    
 

 

    

    
  

    

     

 (3.24) 

Où      et      correspondent au temps nécessaire au signal pour atteindre 

respectivement     et    , de son élévation maximale.  

La diffusivité thermique est alors estimée par la relation suivante : 

    
     

  
 (3.25) 

 

Avec e, l’épaisseur de l’échantillon et       la fonction définie par les équations 

(3.26) et (3.27) : 

                                                     
     (3.26) 

                               (3.27) 
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Figure 3-41 : Thermogrammes de la face opposée d'un échantillon de fibres de cellulose dans la direction 
longitudinale. 

Les diffusivités thermiques obtenues sont moyennées et l’écart type est calculé. La 

diffusivité obtenue est de                   . La dispersion est importante puisque 

l’écart-type obtenu correspond à plus de 10% de la diffusivité moyenne.  

La conductivité thermique effective de l’échantillon est alors obtenue par 

l’équation (3.28) suivante : 

                   (3.28) 

La masse volumique de l’échantillon est calculée à partir de la masse de 

l’échantillon mesurée et du volume de l’échantillon. On obtient alors une masse 

volumique                   . La capacité thermique du précurseur a 

précédemment été évaluée à              à température ambiante et celle de l’air 

vaut              . La capacité thermique de l’échantillon est obtenue par une loi des 

mélanges compte tenu du taux de fibre de     et est ainsi évaluée à              On 

obtient alors une conductivité thermique pour l’échantillon de                     . 

La conductivité thermique longitudinale effective des fibres est calculée à partir de la 

conductivité thermique de l’échantillon. Pour ce faire, on suppose que les fibres sont 

correctement alignées, ainsi on considère l’échantillon comme étant une association de 

résistances thermiques en parallèle. La résistance thermique de l’échantillon est alors 

donnée par cette expression : 

 

    
            

 

   

          (3.29) 
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Où N est le nombre total de fibres dans l’échantillon,         correspond à la 

résistance thermique d’une fibre et      est la résistance thermique de l’air interstitiel. En 

développant cette expression, on obtient : 

          
    

  
               

    

 

   

 
        
    

 (3.30) 

Avec        la section d’une seule fibre. La conductivité thermique des fibres 

étant supposée constante, la conductivité thermique effective de l’échantillon est donnée 

par une loi des mélanges : 

          
    

 
         

    
       

 

   

 
        
    

 (3.31) 

                                     (3.32) 

                                        (3.33) 

          
                      

       
 (3.34) 

 

Où        est toujours le taux volumique de fibre dans l’échantillon. Avec un taux de 

fibre de     et une conductivité thermique de l’air à 25°C de              , On 

obtient une conductivité thermique longitudinale effective de fibres de  

                        ce qui est très loin de la valeur               mesurée 

par Kawabata et Rengasamy [64]. 

De plus, cette méthode nécessite une très grande quantité de matière pour réaliser un 

échantillon, pour rappel, 35 mètres de toron de précurseur ont été utilisés pour réaliser 

l’échantillon, et les résultats obtenus ne correspondent pas à ceux présents dans la 

littérature. Il apparait donc que l’appareil utilisé n’est pas adapté aux échantillons fibreux, 

et ne peut pas être utilisé pour caractériser la conductivité thermique longitudinale 

effective des fibres du toron en fonction de l’avancement de la carbonisation. Il est donc 

pertinent de développer une méthode dédiée à la mesure de la conductivité thermique 

effective des fibres assemblées en toron, ce qui fait l’objet du prochain chapitre.  
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3.6 Conclusion partielle 

La résolution de l’équation de la chaleur qui modélise les transferts de chaleur au 

cours de la carbonisation nécessite de connaitre l’évolution des propriétés 

thermophysiques du toron à savoir : la masse volumique, la capacité thermique, la 

conductivité thermique longitudinale, les sources de chaleur dues à la dégradation de la 

cellulose et les propriétés radiatives du toron essentielles pour quantifier les transferts de 

chaleur entre les parois du four et le toron. L’ensemble de ces propriétés sera utilisé dans 

le chapitre 5 consacré à la modélisation du procédé de carbonisation. 

Ainsi dans ce chapitre la capacité thermique et les sources de chaleur ont été 

identifiées au cours du cycle de carbonisation grâce au rapprochement des résultats des 

analyses DSC et ATG. 

Le rapprochement de l’analyse ATG avec la mesure du retrait et la mesure du 

diamètre de fibres partiellement carbonisées a permis de déterminer l’évolution de la 

masse linéique et de la masse volumique du toron au cours de la carbonisation. 

Les propriétés radiatives du toron ont été mesurées sur des torons partiellement 

carbonisés par spectroscopie infrarouge à transformée de Fourier après avoir adapté le 

protocole de mesure. 

Enfin, des mesures de diffusivité thermique longitudinale de torons de fibres de 

viscose ont été réalisées avec la méthode flash sur un appareil du commerce 

prétendument adapté aux échantillons fibreux. Il apparait que la méthode n’est pas 

adaptée puisque les mesures réalisées sont très éloignées des résultats présents dans la 

littérature. En outre la quantité de torons nécessaire pour réaliser l’échantillon disqualifie 

la méthode pour caractériser des torons partiellement carbonisés. Il est donc pertinent de 

développer une méthode dédiée à la mesure de la conductivité thermique effective des 

fibres assemblées en toron, ce qui fait l’objet du prochain chapitre. 
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Ce chapitre est dédié à la mise au point d’un dispositif de mesure de conductivité 

thermique longitudinale de torons de fibre : le dispositif FORCE. La méthode est 

inspirée de la plaque chaude gardée et repose sur la loi de Fourier en régime 

permanent. Une modélisation numérique par éléments finis du dispositif a été réalisée 

pour appréhender les pertes de chaleur par rayonnement. Les pertes de chaleur par 

convection sont négligées, le dispositif étant placé dans une enceinte à vide. Il ressort 

de cette étude que les pertes de chaleur par rayonnement peuvent être minimisées par 

la régulation de la température de paroi de l’enceinte à vide et par l’utilisation d’un 

écran radiatif. Le dispositif FORCE a ensuite été réalisé et validé expérimentalement 

avec des échantillons monolithiques représentatifs de la gamme de mesure recherchée 

et avec des fibres de carbone commerciales. Enfin le dispositif FORCE a été utilisé 

pour mesurer la conductivité thermique longitudinale de torons de fibres de viscose 

non traités et traités thermiquement à différentes températures. 
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4.1 Introduction 

Les fibres sont utilisées dans nombre d’applications. Elles peuvent être constituées de 

matériaux variés, d’origine naturelle, comme le chanvre ou le lin ou synthétiques comme 

les fibres de  verre ou de carbone pour les applications des matériaux composites. Le 

terme fibre indique en premier lieu la morphologie du matériau, de forme cylindrique 

avec un diamètre micrométrique, et sa capacité à être tissé. Selon la nature de ces fibres, 

la littérature fait état de conductivités thermiques très basses avec                [79] 

pour les fibres de cellulose les plus isolantes allant jusqu’à des valeurs très hautes, 

atteignant               [80] pour les fibres de carbone les plus conductrices. Les 

fibres sont généralement anisotropes, leur conductivité thermique longitudinale pouvant 

être supérieure à leur conductivité thermique transverse d’un facteur 1.5 à 50 [64]. Les 

fibres, continues ou non, sont assemblées par milliers, et potentiellement entortillées, pour 

former des torons. La conductivité thermique effective des torons de fibres ne dépend pas 

uniquement du matériau des fibres  mais aussi de sa morphologie [81][82]: nombre de 

fibres, angle des fibres par rapport à l’axe du toron (entortillement), continuité des fibres, 

etc. Ainsi la caractérisation thermique des torons est une étape critique dans l’évaluation 

des propriétés thermiques des matériaux composites. 

Il existe aujourd’hui de nombreuses méthodes pour mesurer la conductivité thermique 

de matériaux [83][84], et sont généralement divisées en deux catégories : les méthodes en 

régime permanent et les méthodes en régime variable : régime transitoire ou régime 

périodique. Les méthodes en régime permanent sont généralement basées sur la mesure 

du flux de chaleur unidirectionnel traversant l’échantillon et du gradient de température 

induit dans cette direction en régime stationnaire pour déterminer la résistance thermique 

de l’échantillon. Le contrôle et la connaissance des pertes de chaleur parasites sont alors 

indispensables à la détermination précise du flux de chaleur par conduction. La 

conductivité thermique est ensuite déduite de la résistance thermique, ce qui suppose de 

connaitre la section droite de l’échantillon. La mesure du flux de chaleur est directe dans 

le cas des techniques absolues et fait l’objet de la principale difficulté de la méthode 

[85][86], et indirecte dans le cas des techniques comparatives  faisant intervenir un 

matériau de conductivité thermique connu en série avec l’échantillon à caractériser pour 

connaitre le flux de chaleur [83]. Dans les méthodes en régime variable, la variation de 

température de l’échantillon chauffé ponctuellement ou périodiquement est mesurée au 

cours du temps et comparée ensuite au modèle analytique associé. Les propriétés 

thermiques, souvent la diffusivité thermique, dans le modèle sont ajustées afin que les 

résultats expérimentaux et analytiques concordent. La conductivité thermique de 

l’échantillon est déduite de la diffusivité thermique obtenue, ce qui nécessite la 

connaissance de la capacité thermique et la masse volumique de l’échantillon, souvent 

source d’incertitudes importantes. 

S’il existe quelques méthodes appliquées aux mesures sur torons de fibres, la 

caractérisation thermique des fibres est souvent limitée aux mesures  sur matériaux 
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composites unidirectionnels [87] et sur microfibres. La conductivité thermique des fibres 

peut être extraite de celle du composite en utilisant les modèles d’association de 

résistances thermiques en série ou en parallèle selon la direction considérée ou une 

analyse numérique par éléments finis [64], ce qui nécessite la connaissance précise du 

taux volumique de fibre dans l’échantillon, de la conductivité thermique de la matrice et 

de la direction des fibres. Moses [87] a ainsi utilisé la méthode de la plaque chaude 

gardée pour caractériser des fibres de carbone avec une précision de 10% après avoir 

validé la méthode sur un échantillon de PTFE. Kawabata et Rengasamy [64] ont 

caractérisé de nombreuses fibres avec cette méthode dont des fibres de viscose et des 

fibres de carbone T300 et obtiennent une conductivité thermique longitudinale 

respectivement de 1.077 W/(m.K) et de 6.72W/(m.K) sans indiquer la précision de la 

mesure. 

Le potentiomètre thermique est une autre méthode de mesure de conductivité 

thermique en régime permanent développée par Issi et al. en 1982 [88] et adaptée par 

Piraux, Issi et Coopmans en 1987 [89] [90] aux mesures sur torons de fibres sur une plage 

de température de 4K à 100K pour les fibres thermiquement isolantes et jusqu’ à 300K 

pour les fibres conductrices. L’originalité de la méthode repose sur la compensation des 

pertes de chaleur par conduction dans les supports de l’échantillon et les fils des 

thermocouples utilisés pour mesurer le gradient de température dans l’échantillon, ce qui 

permet de mesurer le flux de chaleur avec une bonne précision, la mesure étant par 

ailleurs réalisée sous vide pour éviter les pertes de chaleur par convection. Une 

conductance thermique (soit l’inverse de la résistance thermique) minimum de 

l’échantillon est par ailleurs définie par les auteurs en fonction de la température de la 

mesure telle que les pertes de chaleur par rayonnement restent faibles devant le flux de 

chaleur par conduction pour garantir une précision de 5%. Cette méthode a notamment 

été utilisée par Lavin et al. [91] pour définir une corrélation entre la conductivité 

thermique et la résistance électrique des fibres de carbone ex-brai. 

 Dans la méthode « T-type probe » mise au point par Zhang et al. [92], un fil 

métallique de conductivités thermique et électrique connues est tendu entre deux 

électrodes thermorégulées à la même température. L’une des extrémités de la microfibre à 

caractériser est fixée au centre du fil métallique tandis que l’autre extrémité est fixée à un 

puits de chaleur régulée à la même température que les électrodes, l’ensemble formant un 

« T ». Le dispositif est placé dans la chambre d’un microscope électronique à balayage. 

Le fil métallique est chauffé par effet Joule avec un courant continu. L’équation de la 

chaleur est résolue en 1D en régime permanent pour les deux éléments considérés comme 

des corps thermiquement minces. Ainsi d’après les auteurs, la température de la jonction 

entre le fil et la fibre dépend uniquement des conductivités thermiques des deux éléments, 

du flux de chaleur généré dans le fil et des coefficients de transfert de chaleur entre le fil 

et la fibre et l’environnement. La conductivité thermique de la fibre est alors déduite de la 

mesure du flux de chaleur généré et de la température moyenne du fil. Si la mesure est 

possible sur des fibres électriquement isolantes, la méthode est peu sensible aux 



 Chapitre 4 – Développement d’un dispositif de mesure de conductivité thermique 

longitudinale de torons de fibres 

81  

échantillons présentant une faible conductivité thermique. Les auteurs ont validé la 

méthode avec des fibres de carbone de conductivité thermique supérieure à 120 W/(m.K) 

avec une précision de 7%.  

Très récemment, Candalai et al. [93] ont présenté une version améliorée de la 

méthode « T-type probe » permettant de mesurer la conductivité thermique de torons de 

fibres en régime permanent. Un fil métallique, dont les extrémités sont maintenues à 

température constante, est chauffé par effet Joule. La chaleur générée passe dans 

l’échantillon qui est placé perpendiculairement au fil chaud pour former une croix. Les 

extrémités de l’échantillon sont également maintenues à température constante. 

L’ensemble est placé sous vide pour éliminer les pertes par convection. Les champs de 

température obtenus avec et sans l’échantillon en contact avec le fil chaud sont mesurés 

par microscopie infrarouge à haute résolution pour déterminer la conductivité thermique 

effective du toron en utilisant un modèle thermique analytique associé. Les auteurs 

prennent en compte dans leur modèle les pertes de chaleur entre le fil chaud et 

l’environnement mais négligent celles entre l’échantillon et l’environnement. La méthode 

est validée avec un échantillon de Nichrome  pour lequel une précision de 10% est 

obtenue, en revanche, aucune mesure n’est réalisée sur des torons de fibres isolantes 

thermiquement. 

Parmi les méthodes en régime transitoire, la méthode flash a été adaptée aux 

microfibres par Demko et al. [94] : dans un microscope électronique à balayage (MEB) 

un micromanipulateur métallique fournit un chauffage instantané à une extrémité de la 

fibre ; la réponse en température est ensuite détectée le long de l’échantillon à l'aide d'un 

micro capteur réalisé sur mesure. La mesure de la variation de la résistance électrique du 

capteur permet de calculer la diffusivité thermique. Wu et al. [51] donnent une valeur de 

conductivité thermique longitudinale de fibre de carbone T300 de 7.9W/(m.K) mesurée 

avec la méthode flash mais ne précisent ni les conditions expérimentales ni la précision de 

la mesure. La méthode flash a également été adaptée aux  torons de fibres par Netzsch 

[73] mais requiert une grande quantité de fibre (e.g. 35 mètres de torons de 1000 fibres de 

12.5 µm de diamètre ont été nécessaires pour réaliser un échantillon) et ne convient pas à 

celles qui sont semi-transparentes.  

La méthode de l’effet mirage a été développée notamment par Barkoumb et Land 

[95] et par  Sanchez-Lavega et Salazar [96][97]. La fibre à caractériser est chauffée 

localement de façon périodique par un laser de puissance (faisceau pompe) modulé à 

faible fréquence pour produire une onde thermique synchronisée le long de la fibre. Un 

second laser (laser sonde) de faible puissance est dirigé perpendiculairement à la surface 

de la fibre de manière à l’effleurer. Le principe de la méthode consiste à mesurer la 

déflection du laser sonde due au gradient thermique dans le fluide entourant 

l’échantillon. Les auteurs réalisent plusieurs mesures en faisant varier la distance entre les 

deux lasers pour obtenir un profil d’amplitude et de phase qui leur permet de déterminer 

la conductivité et la diffusivité thermique de l’échantillon. L’inconvénient majeur de cette 

technique est sa difficulté d’utilisation liée à l’alignement optique des faisceaux laser, du 
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détecteur et de la fibre. De plus cette méthode ne fonctionne que pour les échantillons 

présentant une diffusivité thermique supérieure à 1mm²/s. 

La méthode Angstrom [98] [90] est à l’origine de toutes les méthodes en régime 

périodique connues. Elle consiste à chauffer de façon périodique par conduction à l’aide 

d’un élément chauffant l’extrémité de l’échantillon constitué de torons de fibres de 

carbone. La température de l’échantillon est mesurée en deux endroits distants de 

plusieurs centimètres par thermocouples. Le déphasage obtenu entre les deux mesures 

permet de déterminer la diffusivité thermique de l’échantillon. La mesure est réalisée sous 

vide pour éviter les pertes de chaleur par convection. En revanche la méthode ne tient pas 

compte des pertes de chaleur par rayonnement. De surcroît cette méthode est réservée aux 

fibres de grande conductivité thermique. 

Mishra et al. [99] ont adapté la méthode    à la caractérisation des microfibres de 

carbone. La microfibre est suspendue entre deux électrodes métalliques thermorégulées à 

la même température.  Un courant électrique alternatif sinusoïdal à la fréquence angulaire 

  chauffe par effet Joule l’échantillon à la fréquence   . Le changement de température 

provoque un changement de la résistance électrique qui à son tour produit un petit 

changement de la tension à une fréquence   .  La variation de tension à la fréquence 

angulaire    est mesurée et comparée avec le modèle analytique développé. 

L’ajustement du modèle aux résultats expérimentaux permet de déterminer 

simultanément la conductivité thermique longitudinale de l’échantillon ainsi que sa 

capacité thermique volumique. Les auteurs réalisent la mesure sous vide pour éliminer les 

pertes de chaleur par convection, mais ne précisent pas l’influence d’éventuelles pertes 

radiatives sur le résultat. Ainsi cette méthode est validée avec un fil de chromel avec une 

précision de 8%. Les auteurs ont également mesuré la conductivité thermique 

longitudinale d’une fibre de carbone T300 et obtiennent une valeur de           . À 

ce jour, aucune mesure n’a été réalisée avec des fibres électriquement et thermiquement 

isolantes. 

Une méthode similaire, baptisée  « Direct Current Thermal Bridge 

Method (DCTBM)» ou « méthode du pont thermique à courant continu » développée par 

Moon et al. [100] reprend le même dispositif en régime permanent, également sous vide. 

L’échantillon est maintenu à la température des électrodes à l’instant initial puis est 

chauffé par effet Joule par un courant électrique continu. La variation de température de 

la fibre est déduite de la variation de sa résistance électrique. L’élévation de température 

obtenue en régime permanent permet aux auteurs de déterminer la conductivité thermique 

longitudinale de la microfibre. La méthode a été validée par les auteurs avec des mesures 

sur des fils de platine et d’or qui obtiennent une précision de 11%. La mesure est 

également réalisable sur des fibres isolantes mais nécessite d’appliquer un revêtement de 

platine sur la microfibre. Un modèle permet de retrouver la conductivité thermique de la 

fibre seule mais requiert la connaissance précise de la conductivité et de l’épaisseur du 

film métallique au risque de diminuer de façon significative la précision de la mesure. 
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Newcomb et al. [101] ont utilisé cette méthode pour caractériser la conductivité 

thermique longitudinale de la fibre de carbone T300 et obtiennent une valeur de  

              Récemment Jagueneau et al. [102] ont repris cette méthode en prenant 

en compte dans leur modèle analytique les pertes de chaleur par rayonnement et 

obtiennent une précision de 5%. Guo et al. [103] utilisent le même dispositif expérimental 

sous le nom de «Technique Électrothermique Transitoire  (TET) » mais étudient le 

régime transitoire pour déterminer la diffusivité thermique de l’échantillon avec une 

incertitude inférieure à 10%. 

La technique utilisée par Yamane et al. [104], l’« AC Calorimetric method » ou 

« calorimétrie à chauffage alternatif» fait également intervenir une excitation laser locale 

pour générer une onde thermique dans la fibre à caractériser, en revanche les auteurs 

étudient la réponse thermique de la fibre. En s’éloignant suffisamment de la zone excitée, 

le transfert de chaleur devient unidirectionnel, la température est mesurée dans cette zone 

par un thermocouple collé sur l’échantillon avec de la laque argent.  L’étude du 

déphasage de la température en fonction de la distance entre la mesure et la zone excitée 

(le laser peut se déplacer le long de la fibre) permet de déterminer la diffusivité thermique 

de l’échantillon. Une fois de plus la mesure est réalisée sous vide pour éliminer les pertes 

de chaleur par convection. La méthode est validée avec des échantillons de nickel et 

d’acier inoxydable, puis utilisée sur des fibres de carbone, notamment une fibre de 

carbone T300 pour laquelle les auteurs obtiennent une conductivité thermique de 

5.9W/(m.K) après avoir mesuré sa masse volumique et sa capacité thermique. En 

revanche les auteurs n’indiquent pas la précision de la mesure.  

Pradere [105] et Pradere et al. [106] [66] se sont inspirés de la méthode précédente et 

présentent une méthode photothermique permettant de mesurer la diffusivité thermique de 

microfibre jusqu’à 2700K. L’échantillon est d’abord chauffé par effet Joule par un 

courant continu pour atteindre la température d’étude souhaitée. Ensuite la fibre est 

excitée périodiquement et localement par un laser pour obtenir une onde thermique. La 

réponse thermique de la microfibre est mesurée par un capteur infrarouge qui se déplace 

le long de la fibre. L’étude du déphasage de la réponse avec un modèle analytique permet 

aux auteurs de déterminer la diffusivité thermique de l’échantillon à la température 

donnée avec une précision de 5%.  

Parmi les méthodes adaptées aux mesures sur fibres présentées, seulement trois 

permettent de caractériser des torons de fibres et sont limitées aux fibres thermiquement 

conductrices dont la conductivité thermique est supérieure à           . Les autres 

méthodes nécessitent d’utiliser des modèles pour retrouver la conductivité thermique des 

torons à partir de celle du composite ou de la microfibre caractérisée. Compte tenu que les 

propriétés des torons de fibres dépendent de leur morphologie et ainsi peuvent différer 

des propriétés des microfibres qui les composent, le développement d’une méthode 

simple et directe dédiée à la caractérisation de la conductivité thermique longitudinale de 

torons de fibres est pertinent. Nous présentons ici un nouvel appareil conçu pour mesurer 
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la conductivité thermique longitudinale effective de torons de fibres sur trois ordres de 

grandeur, de             à             en régime permanent : le dispositif FORCE. 
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4.2 Mise au point du dispositif FORCE  

4.2.1 Principe de la méthode 

La méthode est inspirée de la plaque chaude gardée, basée sur la loi de Fourier 

unidirectionnelle en régime permanent. 

               (4.1) 

Avec                 la densité de flux de chaleur             la conductivité 

thermique de l’échantillon et                 le gradient de température. Le flux de chaleur 

par conduction       circulant dans l’échantillon est obtenu en intégrant la densité de 

flux de chaleur sur la section droite A, généralement constante, de l’échantillon, ce qui 

mène à l’expression suivante : 

                       
 

 

 
  

 
  

 
  

 
 (4.2) 

Où R est la résistance thermique de l'échantillon. L'échantillon est généralement une 

plaque soumise à un gradient de température unidirectionnel et les surfaces latérales du 

dispositif sont isolées thermiquement afin de rendre les pertes de chaleur latérales 

négligeables. La chaleur est dissipée par une résistance électrique et une garde chaude 

assure que la chaleur passe uniquement dans l'échantillon. La détermination de la 

conductivité thermique   repose alors sur la mesure de la différence de température ΔT 

entre les faces de l'échantillon séparées par une distance L et la mesure du flux de chaleur 

par conduction       traversant l'échantillon de section  . Le flux de chaleur conductif 

est égal à la puissance électrique dissipée par l'élément chauffant       si les pertes de 

chaleur         sont négligées. Le système est alors décrit par les équations suivantes : 

                       (4.3) 

  
  

     
   

  

     
 (4.4) 

Avec        , les transferts de chaleur convectifs et radiatifs latéraux entre 

l'échantillon et l'environnement. La plupart des erreurs de mesure liées à cette méthode 

proviennent de ces pertes de chaleur. La conductivité thermique de l'échantillon est 

déduite de la résistance thermique connaissant les dimensions de l'échantillon :  
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 (4.5) 

Dans le cas de la plaque chaude gardée adaptée aux fibres, l'échantillon est constitué 

de quelques torons de fibres alignés d'une longueur de 150 ou 200 millimètres, chaque 

toron étant composé de milliers de fibres (généralement 1000 (1k), 3000 (3k), 6000 (6k) 

ou 12 000 (12k)), torsadés ou non, de quelques micromètres de diamètre. Par conséquent, 

la surface latérale de l'échantillon est beaucoup plus grande que sa section transversale, 

aussi une attention particulière doit être portée aux pertes de chaleur dans ce dispositif. 

4.2.2 Conception assistée par ordinateur du dispositif FORCE 

L'appareil a été conçu par analyse éléments finis avec le logiciel COMSOL 

Multiphysics® pour minimiser les pertes de chaleur par rayonnement entre l'échantillon 

et l'environnement. Les transferts radiatifs sont modélisés par la méthode des radiosités 

[107] et les facteurs de forme déterminés par la méthode des hémicubes [108] avec une 

résolution de 512. Pour chaque élément de maillage appartenant à une surface diffusive, 

le demi-espace avant est projeté sur un hémicube centré sur l'élément considéré. Une 

résolution de 512 signifie que chaque face de l'hémicube est discrétisée en 512² pixels. Le 

rapport des pixels recouverts par la projection d'une surface sur le nombre de pixels total 

donne le facteur de forme [107] L'utilisation de l’écran radiatif, et l'influence de la 

température ambiante et de la longueur de l'échantillon ont été étudiées en particulier. 

L'appareil est supposé être placé dans une enceinte à vide avec des parois thermorégulées 

pour éviter les pertes de chaleur par convection et pour contrôler la température ambiante. 

Un schéma du dispositif est représenté sur la Figure 4-1. L'échantillon (2) est 

maintenu verticalement entre le système de chauffage (1) et le système de refroidissement 

(4) de manière à ce que les torons soient tendus. Le système de chauffage (1) est composé 

de deux résistances chauffantes (1.1) dont la consommation électrique est mesurée et 

entre lesquelles l'échantillon (2) est maintenu. Cette partie est isolée thermiquement avec 

une mousse (1.2) dont la conductivité thermique est de             . Le tout est 

entouré de la garde chaude (1.3) composée d'échangeurs de chaleur en cuivre dans 

lesquels circule de l'eau thermorégulée à la température       . Le système de 

refroidissement (4) est également constitué d'échangeurs de chaleur en cuivre dans 

lesquels circule de l'eau thermorégulée mais à la température        , telle que         est 

supérieure à       . 

L’écran radiatif (3) qui a été conçu est fixé aux systèmes de refroidissement et de 

chauffage et entoure l'échantillon. L'écran radiatif retenu est fait de mousse isolante (3.1) 

et de feuille d'aluminium (3.2) et seules les surfaces de l'écran faisant face à l'échantillon 

sont recouvertes de la feuille d'aluminium. 
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Figure 4-1 : Schéma du dispositif FORCE : a) dispositif entier ; b) système de chauffage. 

4.2.2.1 Modélisation numérique du dispositif FORCE 

L’ensemble du dispositif représenté sur la Figure 4-1, enceinte à vide comprise, est 

modélisé par éléments finis. L’équation de la chaleur en trois dimensions utilisée dans 

chaque domaine du modèle s’écrit : 



Chapitre 4 – Développement d’un dispositif de mesure de conductivité thermique 

longitudinale de torons de fibres 

 

 

88 

   

  

  
 

 

  
   

  

  
   

 

  
   

  

  
   

 

  
   

  

  
   (4.6) 

Où   [     ] est la masse volumique,    [ /(  . )] est la capacité thermique 

massique à pression constante et λ [ /( . )] la conductivité thermique du matériau du 

domaine considéré. Les résistances thermiques de contact entre l’échantillon et les 

systèmes de chauffage et de refroidissement sont négligées ainsi que les pertes de chaleur 

par les fils d’alimentation des résistances chauffantes et des thermocouples. L’échantillon 

modélisé est une bande de PMMA de 200mm de long, 20mm de large et de 1.5mm 

d’épaisseur. La conductivité thermique du PMMA utilisée dans la modélisation 

est             . Cet échantillon sera utilisé notamment comme étalon pour la 

validation expérimentale du dispositif. 

Les conditions aux limites suivantes sont appliquées :  

 

Température ambiante imposée sur les parois extérieures de l’enceinte à vide :  

 

         (4.7) 

Flux de chaleur convectif sur les parois des canaux des échangeurs de chaleur : 

 

               (4.8) 

Avec pour température de fluide    les températures de consigne respective. Le 

coefficient d’échange h est calculé compte tenu de la géométrie et du débit en utilisant la 

corrélation de Colburn pour un tube court [109] : 

  
          

 
 (4.9) 

                
 

 
 
   

  (4.10) 

              

 
     

    (4.11) 

Le coefficient d’échange h est ainsi évalué pour chaque canal à 3653 /( ² . ) avec 

un nombre de Prandtl        et un nombre de Reynolds          . 

L’ensemble des surfaces libres du dispositif ainsi que les surfaces intérieures de 

l’enceinte sont considérées comme surfaces diffusives : deux surfaces en regard à des 

températures différentes échangent de la chaleur par rayonnement. Le flux de chaleur de 

la surface   vers la surface   s’écrit alors [110]: 
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   (4.12) 

Avec 

     
 

      
  

 
 

    

      
  

  
  
  

 
(4.13) 

Où   [         ] est la constante de Stefan-Boltzmann et    est l’émissivité du 

matériau de la surface    et      est le facteur de forme géométrique entre les surfaces i et 

j. Les propriétés radiatives de chaque matériau sont préalablement mesurées au 

laboratoire par spectroscopie infra rouge à transformée de Fourier avec un spectromètre 

Bruker Vertex 80V. 

L’ensemble est à température ambiante à l’instant initial.  

 

              (4.14) 

Le maillage est constitué de 189 952 éléments tétraédriques. La qualité d’un élément 

est définie comme le rapport entre la plus grande et la plus petite dimension de l’élément. 

La qualité moyenne des éléments de ce maillage est de 0.66. Le modèle 3D, à l’exception 

de l’enceinte, est représenté sur la Figure 4-2. 

 

Figure 4-2 : Modélisation 3D du dispositif. 

4.2.2.2 Résultats de simulation numérique 

Les simulations ont été réalisées en régime permanent, conformément à l'expérience. 

Pour chaque simulation, les températures des systèmes de refroidissement et de chauffage 

ont été respectivement réglées à 20°C et 30°C. L'utilisation du bouclier radiatif, 

différentes températures de paroi et différentes longueurs d'échantillons ont été testées. 
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Les configurations des simulations (c'est-à-dire l'utilisation de l'écran, la température de la 

paroi, la longueur effective de l'échantillon, la section A le long de la direction    et la 

surface latérale) et leurs résultats sont rapportés dans le Tableau 4-1. Comme résultats, le 

lecteur trouvera le flux de chaleur par conduction théorique donné par l'équation (4.2), le 

flux de chaleur par conduction obtenu numériquement dans les trois directions (densité de 

flux de chaleur par conduction moyen sur le volume multiplié par la section de 

l'échantillon le long de la direction considérée), le flux de chaleur radiatif (intégré sur la 

surface latérale de l'échantillon) et les rapports entre le flux de chaleur par conduction 

dans les directions    et    et la direction   , entre le flux de chaleur par conduction 

numérique et théorique dans la direction    et enfin entre le flux de chaleur radiatif et le 

flux de chaleur par conduction le long de la direction. La différence entre les distributions 

de température le long de    dans l'échantillon à partir des simulations et de la solution 

analytique obtenue en négligeant les pertes de chaleur, mentionnées comme «théorie» 

sont représentées sur la Figure 4-3. Une différence positive indique que l'échantillon 

reçoit de la chaleur par rayonnement, et au contraire, une différence négative montre les 

pertes de chaleur par rayonnement. 

Tableau 4-1 : Simulations numériques du dispositif FORCE : configurations et résultats. 

N° de Simulation #1 #2 #3 #4 #5 #6 

Ecran radiatif Non Oui Oui Oui Oui Oui 
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Influence de l’écran radiatif 

Une première comparaison peut être faite entre les simulations #1 et #2 pour évaluer 

l'impact de l’écran radiatif. Les champs de température obtenus dans les deux cas sont 

représentés sur la Figure 4-4. On peut remarquer que sans l’écran radiatif la distribution 

de température de l'échantillon ne suit pas le gradient de température linéaire 

unidirectionnel attendu entre les systèmes de chauffage et de refroidissement mais 

presque tout l'échantillon est à la température de la paroi et de grands gradients de 

température se trouvent aux extrémités de l'échantillon. De plus, le rapport de 16% entre 

le flux de chaleur par conduction entre les directions    et    présenté dans le Tableau 4-1 

montre que le flux de chaleur par conduction ne peut pas être considéré comme 

unidirectionnel. Ces résultats montrent que les pertes de chaleur radiatives entre 

l'échantillon et la paroi de la chambre à vide ne sont pas négligeables sans écran radiatif. 

En revanche, le champ de température obtenu avec le bouclier radiatif est plus proche de 

celui attendu: le côté du bouclier par rapport à la paroi de la chambre à vide est fait de 

matériau très isolant et le côté échantillon du bouclier est en aluminium qui est très 

conducteur et a une faible émissivité. La partie conductrice du bouclier radiatif étant en 

contact avec les systèmes de chauffage et de refroidissement, la partie en aluminium du 

bouclier suit le gradient de température linéaire attendu dans l'échantillon. Ainsi, à une 

hauteur donnée, le bouclier et l'échantillon ont une température très proche, limitant le 

transfert de chaleur radiatif à 3% du transfert de chaleur par conduction si la température 

de paroi est proche de la température ambiante. Dans la simulation n°2, le transfert de 

chaleur par conduction peut être considéré comme unidirectionnel puisque les flux de 

chaleur par conduction le long de    et     représentent respectivement 1,2% et 1,6% du 

flux de chaleur par conduction le long de   . 

 

Figure 4-3 : Différence de température entre les résultats de simulations et la température obtenue en 
négligeant les pertes de chaleur par rayonnement. 
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Figure 4-4 : Résultats de simulation numérique : champ de température : a) sans écran et b) avec écran 
radiatif. 

Influence de la température de paroi 

Dans les simulations #2, #3 et #4, la température de la paroi est réglée respectivement 

à 25°C, 20°C et 30°C pour étudier son effet sur la distribution de température de 

l'échantillon. Les rapports entre le flux de chaleur radiatif et la composante verticale du 

flux de chaleur par conduction dans le Tableau 4-1 montrent que la température de la 

paroi doit être égale à la valeur moyenne des températures chaudes et froides, imposées 

respectivement aux systèmes de chauffage et de refroidissement, pour minimiser le 

transfert de chaleur par rayonnement. Lorsque la température de la paroi est égale à celle 

du système de chauffage ou de refroidissement, l'intensité du flux de chaleur radiatif peut 

atteindre jusqu'à deux fois le flux de chaleur par conduction pour les échantillons à faible 

conductivité thermique. Cela peut s'expliquer par l'analyse de la Figure 4-3 : dans la 

simulation #3 (respectivement  #4), la différence est négative (respectivement positive), 

sur tout l'échantillon entraînant une perte de chaleur (respectivement un gain de chaleur), 

par rayonnement lors de l'intégration sur toute la surface latérale de l’échantillon. 

Cependant, dans la simulation #2, la différence est positive dans la première moitié de 

l'échantillon puis négative de manière symétrique, conduisant à une compensation de la 

perte et du gain de chaleur lors de l'intégration du transfert de chaleur radiatif sur la 

surface latérale de l'échantillon. 

Influence de la longueur de l’échantillon 

La comparaison entre les simulations #2, #5 et #6 montre enfin l'effet de la longueur 

de l'échantillon: en diminuant la longueur de l'échantillon, la résistance thermique de 

l'échantillon diminue également conduisant à une augmentation du flux de chaleur par 

conduction. Dans le même temps, le flux de chaleur radiatif augmente également, ce qui 
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peut être attribué à l'effet de bords (voir figure 3): la diminution de la longueur de 

l'échantillon entraîne une augmentation de la zone relative de transfert de chaleur 

radiative, c'est-à-dire le facteur de forme géométrique, entre les systèmes de chauffage et 

de refroidissement et l'échantillon et donc à une augmentation du gain et des pertes de 

chaleur aux extrémités de l'échantillon. Les matériaux des systèmes de chauffage et de 

refroidissement étant différents (absence de mousse isolante dans le système de 

refroidissement), l'émissivité des surfaces est également différente, le gain et la perte de 

chaleur ne se compensent pas et donc le rapport entre le flux de chaleur radiatif et le flux 

de chaleur par conduction augmente. Un échantillon long est alors préférable. 

Un échantillon plus long est également avantageux pour d'autres raisons: il permet 

une instrumentation thermique plus facile et plus précise de l'échantillon puisque le 

gradient de température est plus faible et donc la mesure de température moins sensible à 

l'emplacement des capteurs tels que les thermocouples. 

Enfin, une plus grande résistance thermique de l'échantillon rend les résistances de 

contact, qui ne dépendent pas de la longueur de l'échantillon, relativement plus faibles et 

contribuent ainsi à les négliger. Des mesures seront effectuées sur des échantillons de 

longueur différente dans la partie 4.3 pour s'assurer que les résistances de contact 

n'affectent pas le résultat. 

4.2.3 Dispositif expérimental et mesure 

Le dispositif FORCE a été réalisé et est représenté sur la Figure 4-5. Les différentes 

températures sont mesurées avec des thermocouples de type K. 

 

Figure 4-5 : Photos du dispositif FORCE : a) ouvert et b) fermé. 

L'appareil est placé dans une chambre à vide, sous vide primaire à          pour 

éviter les pertes de chaleur par convection. La température des parois de la chambre à 
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vide est régulée à la température        par des canaux intérieurs dans lesquels s'écoule de 

l'eau thermorégulée pour contrôler l'environnement. L'eau thermorégulée circulant dans 

les différentes parties de l'appareil est fournie par des bains thermostatés externes 

disposant de leur propre régulateur PID. 

Chaque résistance chauffante (1.1) présente une résistance électrique de 60,3Ω. Les 

résistances sont connectées en parallèle à une source de courant continu Keithley 6221 

pilotée par un contrôleur PID. 

Les paramètres du régulateur PID sont évalués avant chaque mesure. Le contrôleur 

PID et le système d'acquisition des températures ont été réalisés en utilisant le logiciel 

LabVIEW ™ (National Instrument Corp.) 

Les résistances chauffantes sont contrôlées de sorte que la différence de 

température        , mesurée entre la résistance chauffante et la garde chaude (voir 

Figure 4-1) devient négligeable. Lorsque l'état stationnaire est atteint, le flux thermique 

traversant l'échantillon correspond à la chaleur dissipée par les résistances chauffantes 

données par leur consommation électrique. La conductivité thermique est alors obtenue 

par l'expression (4.15) suivante  issue des équations (4) et (5): 

     
     

 
 

 

  
 (4.15) 

Où dans ce cas pour un échantillon de section rectangulaire de largeur L et 

d’épaisseur e : 

      
  

   
 

 

             
 (4.16) 

Où U [V] est la tension électrique aux bornes des résistances chauffantes et I [A] est 

l’intensité du courant électrique délivré par la source de courant. Δ  [K] est la différence 

de température appliquée à l’échantillon,   [m] est la longueur utile de l’échantillon 

correspondant à la distance séparant les systèmes de chauffage et de refroidissement (cf. 

Figure 4-1). Les grandeurs mesurées en régime permanent, tension électrique, intensité 

électrique et températures correspondent à une valeur moyenne obtenue sur une période 

de 1000 secondes, avec une fréquence d’acquisition de 1 Hertz. 

L’incertitude relative de la conductivité thermique obtenue est alors donnée par la 

relation (4.17) suivante : 
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Où chacun des termes est à minimiser pour augmenter la précision de la conductivité 

thermique obtenue. L’incertitude sur la mesure de température peut en outre être 

minimisée en augmentant la différence de température à mesurer. Les incertitudes des 

grandeurs moyennes sont obtenues par l’écart type de la série de mesure. 
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4.3 Validation expérimentale 

4.3.1 Validation du dispositif FORCE sur échantillons monolithiques 

Des mesures ont été réalisées sur trois échantillons monolithiques représentatifs de la 

plage de conductivité thermique requise. Le premier est une bande de PMMA de 

dimensions 1,5 mm x 20 mm x 200 mm, le second une bande d'acier inoxydable 316 de 

dimensions 2 mm x 20 mm x 200 mm et le troisième est une bande d'aluminium 2017A 

de la même taille que le second échantillon. Pour le PMMA, une différence de 

température de 10K est appliquée à l'échantillon, tandis que pour les deuxième et 

troisième échantillons, une différence de seulement 5K est appliquée pour limiter le flux 

de chaleur, la source de courant utilisée étant limitée à 100mA. Une attention particulière 

est portée au contrôle de la température de la paroi de la chambre à vide, égale à la 

moyenne des températures des systèmes de chauffage et de refroidissement. La différence 

de température mesurée, la puissance électrique consommée par les résistances 

chauffantes et la conductivité thermique obtenue sont présentées pour chaque échantillon 

dans le Tableau 4- 2. La conductivité thermique obtenue expérimentalement      est 

comparée à la conductivité thermique du matériau correspondant trouvée dans la 

littérature [111][112]     . La conductivité thermique du PMMA est extraite de la 

référence [112]. Cela dépend de la façon dont l'échantillon est obtenu (moulé ou extrudé) 

mais une valeur moyenne de 0,19 ± 0,01 W / (m.K) peut être retenue. 

Tableau 4- 2 : Résultats des mesures de conductivités thermiques sur des échantillons monolithiques. 

Matériau PMMA Inox 316 Aluminium 2017A 

                       

                                    

                                  

                     [112]      [111]     [111] 

Une grande précision est obtenue pour les échantillons métalliques puisqu’on obtient 

un écart relatif de       pour l’inox et de       pour l’aluminium. En revanche un 

écart relatif plus important de      est obtenu pour l’échantillon le moins conducteur de 

chaleur. Comme on pouvait s’y attendre, les pertes radiatives sont dans ce cas 

relativement plus grandes par rapport au flux de chaleur par conduction qui traverse 

l’échantillon. Néanmoins les valeurs obtenues permettent de valider le dispositif sur 

l’ensemble de la gamme de mesure recherchée. 
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4.3.2 Validation du dispositif FORCE sur échantillons fibreux 

Le dispositif étant validé sur des échantillons massifs, des mesures ont ensuite été 

réalisées sur des échantillons de fibres de carbone commerciales Toray T300. Quatre 

mesures ont été réalisées sur des échantillons constitués de 10 torons de 6000 fibres de 

carbone de 6µm de diamètre. La longueur des échantillons, la différence de température 

appliquée, la puissance électrique consommée par les résistances chauffantes mesurée 

ainsi que la conductivité thermique longitudinale obtenue pour chacune des mesures sont 

indiquées dans le Tableau 4-3. Des échantillons de deux longueurs différentes ont été 

testés pour garantir que les résistances thermiques de contact entre les systèmes de 

chauffage et de refroidissement et l'échantillon sont négligeables. Les résultats montrent 

que la conductivité thermique ne change pas avec la longueur de l'échantillon et 

confirment que les résistances thermiques de contact sont bien négligeables. 

Tableau 4-3 : Résultats des mesures de conductivité thermique longitudinales de fibres de carbone T300. 

N° de Mesure #1 #2 #3 #4 

                               

                                 

                                                       

                                  8,5             

Les résultats obtenus sont présentés sur la figure 6 et comparés aux conductivités 

thermiques axiales des fibres de carbone T300 trouvées dans la littérature. Sur les douze 

références trouvées, six [113][114][115][116][117][118] ne précisent pas comment la 

conductivité thermique a été obtenue et annoncent  8,     ,    ,  ,     et            , 

respectivement. Ces références sont des données du fabricant ou un article citant les 

données du fabricant. Les autres valeurs ont été obtenues avec différentes méthodes: 

Yamane et al. [104] obtiennent une conductivité thermique de             avec la 

méthode calorimétrique AC mentionnée précédemment. Kawabata et al. [64] ont déduit la 

conductivité thermique des fibres de carbone T300 de la caractérisation d'un matériau 

composite avec la technique de la plaque chaude gardée, connaissant les propriétés 

thermiques de la matrice, conduisant à une valeur de              tandis que Wu et al. 

[51] utilisent une valeur de conductivité thermique de             obtenue avec la 

méthode flash. Villière et al. [119] considèrent une valeur moyenne entre plusieurs 

valeurs trouvées dans la littérature et annoncent ainsi une conductivité thermique 

de            . Newcomb et al. [101] obtiennent              avec la méthode DC 
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Thermal Bridge et enfin Mishra et al. [99] mesurent            avec la méthode 3ω. 

Les conductivités thermiques obtenues expérimentalement avec le nouveau dispositif sont 

comprises entre            et            et sont en très bon accord avec la valeur 

moyenne des conductivités thermiques disponibles dans la littérature (valeur moyenne 

de               ), ce qui valide l'utilisation de ce nouveau dispositif de mesure de la 

conductivité thermique longitudinale effective de torons de fibres conductrices. La valeur 

moyenne n’est certes pas un très bon estimateur mais compte tenu de la dispersion des 

résultats, y compris entre les différents constructeurs [113,114] il est difficile de trouver 

une référence. 

 

Figure 4-6 : Conductivité thermique longitudinale des fibres de carbone T300 : état de l'art et mesures. 
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4.4 Mesure de la conductivité thermique longitudinale des torons 

partiellement carbonisées 

Le dispositif FORCE de mesure de conductivité thermique longitudinale étant validé 

expérimentalement sur l’ensemble de la gamme de conductivité thermique recherchée et 

sur les échantillons fibreux, des mesures sont réalisées sur des torons de fibres de viscose 

et sur des torons de fibres de viscoses traités thermiquement à 300°C, 550°C et 1150°C. 

Trois mesures ont été réalisées pour chaque toron. Compte tenu de la forte résistance 

thermique des échantillons due à leur rapport longueur sur section très élevé, le temps de 

mise en régime peut atteindre plusieurs heures. Le calcul de la constante de temps de 

l’échantillon, donnée par l’équation (4.18), permet d’estimer ce temps de mise en régime : 

     
 

  
         (4.18) 

La constante de temps est indépendante du nombre de torons et de fibres dans 

l’échantillon. En effet, la masse et la section de l’échantillon sont tous les deux 

proportionnels au nombre de torons dans l’échantillon, le rapport des deux annule donc 

cette dépendance. A partir des propriétés du toron déterminées au cours de la 

carbonisation dans le chapitre précédent, la constante de temps est calculée pour chacun 

des échantillons. On obtient une constante de temps comprise entre 3.7h et 16.7h. On 

estime que le régime permanent est atteint au bout de 5 , ainsi, certaines mesures peuvent 

nécessiter plusieurs jours. 

Dans chacun des cas, la longueur de l’échantillon, le nombre de fibres constituant 

l’échantillon, la constante de temps de l’échantillon, la différence de température 

appliquée, la puissance électrique dissipée et la conductivité thermique obtenue sont 

présentés dans le Tableau 4-4. 

La conductivité thermique moyenne pour chaque toron est représentée en fonction de 

la température de traitement thermique sur la Figure 4-7. Ces résultats seront utilisés pour 

modéliser numériquement le procédé de carbonisation dans le chapitre suivant. 
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Figure 4-7 : Conductivité thermique longitudinale effective des torons de viscose non traités et 
partiellement carbonisés. 

 

On peut noter que la conductivité thermique longitudinale augmente au cours du 

cycle de carbonisation et de façon presque linéaire entre 300°C et 1150°C. 

L’augmentation de la conductivité thermique avec la température de traitement thermique 

est à rapprocher de l’augmentation de la densité et de la cristallisation du carbone au 

cours de l’avancement de la carbonisation. La valeur moyenne de la conductivité 

thermique longitudinale du toron de viscose est évaluée à                   ce qui 

en bon accord avec la valeur par Kawabata et al. [64] qui pour rappel obtiennent 

               La conductivité thermique longitudinale moyenne du toron traité à 

1150°C est évaluée à              ce qui peut paraître éloigné de la mesure réalisée 

par Pradere et al [66] sur des fibres de carbone ex-cellulose traitées à 1500K (soit environ 

1200°C) qui ont obtenu une conductivité thermique de            . Rappelons que les 

auteurs ont réalisé la mesure à 1500K et que la conductivité thermique augmente avec la 

température. La conductivité thermique longitudinale effective du toron en fonction de la 

température de mesure sera abordée plus en détail dans le chapitre suivant. De plus, 

comme nous l’avons vu dans le chapitre 2, les propriétés des fibres de carbone dépendent 

aussi bien du précurseur utilisé que des paramètres du cycle de carbonisation, il n’est 

donc pas attendu que les fibres de carbone ex-viscose réalisées dans le cadre du projet 

Force aient les même propriétés que d’autres fibres de carbone ex-rayonne. Enfin Pradere 

et al. ont mesuré la conductivité thermique longitudinale d’une fibre de quelques 

micromètres de diamètre qui peut différer de celle du toron comme expliqué dans 

l’introduction de ce chapitre.   
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Tableau 4-4 : Résultats des mesures de conductivité thermique longitudinale effectives de toron de 
viscose et de torons partiellement carbonisés 

 
               

                                       

                                                   

                

                                           

                                              

                                                                            

 
               

                                       

                                                         

       6,1 5.5 

                                            

                                            

                                                                            

Les conductivités thermiques obtenues présentent des incertitudes comprises entre 7 

et 10%. Ces incertitudes sont essentiellement dues aux incertitudes sur les mesures de 

diamètre des fibres. En effet, la section de chaque échantillon est déterminée connaissant 

le nombre de fibres par échantillon, soit le produit du nombre de fibres par toron et du 

nombre de torons, et les mesures des diamètres des fibres du toron abordées dans la 

section 3.3.2 du chapitre précédent. Pour diminuer l’incertitude de la mesure, il 

conviendrait donc de déterminer la section des échantillons avec plus de précision. A titre 

d’exemple, le MEB peut être utilisé. Une autre solution consisterait à calculer le rapport 

de la masse linéique et de la masse volumique du toron donné par l’équation (4.19), ce 

qui nécessite de mesurer la masse volumique avec précision, par pycnométrie hélium par 

exemple. Faute de temps, nous n’avons pas pu réaliser cette mesure. 

 

 
 

 
 
 

   

   (4.19) 
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4.5 Conclusion partielle 

Un dispositif de mesure de la conductivité thermique longitudinale de toron de fibre, 

le dispositif FORCE, inspiré de la méthode de la plaque chauffe gardée, a été développé 

et modélisé par éléments finis pour estimer les pertes de chaleur par rayonnement. 

Le modèle numérique a montré que les pertes de chaleur radiatives sont minimisées si 

la différence de température appliquée à l'échantillon est centrée sur la température de la 

paroi de la chambre à vide. 

Des mesures expérimentales ont été réalisées sur trois échantillons monolithiques de 

matériaux standards connus représentatifs de la plage de mesure de l'appareil : un 

échantillon de PMMA de faible conductivité thermique, un échantillon d'aluminium de 

haute conductivité thermique et un échantillon d'acier inoxydable de conductivité 

thermique intermédiaire. Les valeurs obtenues sont très proches de celles trouvées dans la 

littérature. 

Des mesures ont ensuite été effectuées sur des échantillons de fibres. Les échantillons 

sont constitués de torons de fibres de carbone commerciales T300. Les résultats obtenus 

sont à nouveau comparés à la littérature et montrent un très bon accord. Le nouveau 

dispositif FORCE est par conséquent validé sur toute la plage de mesure requise, de 

            à             pour la mesure de conductivité thermique longitudinale 

des fibres. 

Le dispositif FORCE a ensuite été utilisé pour mesurer la conductivité thermique 

longitudinale effective des fibres du toron de viscose non traité et traité thermiquement à 

différentes température avec une incertitude de 7% à 10% . Cette incertitude est 

principalement due au manque de précision sur la mesure du diamètre des fibres et donc 

indépendante du dispositif en lui-même. Des solutions pour mesurer le diamètre des 

fibres avec plus de précision ont été proposées. On remarque que l’évolution de la 

conductivité suit l’avancement de la carbonisation en relation avec la densité. 

Ces résultats seront utilisés dans le chapitre suivant consacré à la modélisation 

numérique du four puisqu’à présent toutes les propriétés thermiques du toron, et leurs 

évolutions au cours de la carbonisation, nécessaires sont connues. 
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 CHAPITRE 5 
 

Modélisation numérique du four de 

carbonisation statique 
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Ce chapitre est consacré à l’élaboration du modèle numérique du procédé de 

carbonisation dans un four tubulaire vertical statique. Ainsi, le four statique utilisé 

pour carboniser les torons de viscoses à l’échelle du laboratoire est tout d’abord 

présenté. Les sections 5.2 et 5.3 sont consacrées aux mesures réalisées dans le four 

statique utilisées comme conditions aux limites soit respectivement les mesures de 

vitesse du gaz à l’entrée du four par PIV et les mesures de températures réalisées à 

l’intérieure du four à l’aide d’une canne en alumine munie d’un thermocouple. La 

section 5.4 détaille l’ensemble des propriétés thermiques du toron en fonction de 

l’avancement de la carbonisation à partir des mesures réalisées dans les chapitres 

précédents et des propriétés du gaz interstitiel, l’azote. Les propriétés des autres 

matériaux utilisés dans le modèle numérique et leurs évolutions en fonction de la 

température sont présentées dans la section suivante. Enfin la dernière partie présente 

le modèle numérique comprenant les équations résolues, les conditions aux limites 

appliquées et les hypothèses restrictives choisies. 
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5.1 Introduction du four de carbonisation statique 

Dans le cadre de ces travaux, les torons de fibres de viscose sont carbonisés non pas 

dans une ligne de carbonisation industrielle mais dans un four de carbonisation de 

laboratoire dit « statique ». Le terme « statique » vient en opposition au « défilement » 

des fibres dans le procédé industriel. Le toron étant immobile par définition, le 

changement de température vue par le toron n’est pas dû à son déplacement mais au 

changement de la température du four. Le four statique présente l’avantage de pouvoir 

être instrumenté plus facilement et d’offrir un contrôle fin des paramètres du procédé 

(température du four, vitesse de chauffe, tension mécanique, pression et débit de l’azote) 

permettant ainsi une analyse plus fine des transferts de chaleur au cours du procédé. 

Le toron de viscose haute ténacité est traité thermiquement dans un four statique 

tubulaire vertical à haute température Nabertherm® RHTV 120-600/16 installé dans les 

locaux de CANOE à Pessac, représenté sur la Figure 5-1 et dont les spécificités 

techniques sont présentées dans le Tableau 5-1.  

 

Figure 5-1 : Four de carbonisation statique Nabertherm RHTV 120-600/16. 

Le protocole de carbonisation utilisé, mis au point par CANOE est le suivant : un  

toron de viscose de 20 cm est attaché à chacune de ses extrémités à un toron de fibres de 

carbone T300. Le tout est maintenu tendu au centre du tube de travail et attaché à un 

enrouleur motorisé permettant l’asservissement de la tension mécanique du toron au cours 

du procédé, de sorte que le toron de viscose soit dans la zone à température constante. Un 

flux de diazote ascendant s’écoule dans le tube de travail pour assurer un environnement 

inerte autour du toron et pour évacuer les produits volatils issus de la transformation. Le 

diazote pénètre dans le tube de travail par son extrémité inférieure à une pression de 

        et à un débit volumique            (soit un débit massique  
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             . Le moteur et le système d’injection du gaz sont représentés sur la 

Figure 5-2. 

 

Figure 5-2: Moteur et système d'injection du gaz dans le four statique de carbonisation. 

Tableau 5-1 : Spécifications techniques RHTV 120-600/16 et du tube de travail. 

Four RHTV 120-600/16  

Dimensions extérieures (sans tube de travail) (LxPxH) 570 x 650 x 960 mm  

Diamètre extérieur maximal du tube 120 mm 

Longueur de tube chauffé 600 mm 

Longueur de tube à température constante (ΔT<10K) 170 mm 

Puissance nominale 19,0 kW 

Poids 110 kg 

Tension d’alimentation 400 V 

Température maximale 1600 °C 

Température maximale dans le tube de travail 1550 °C 

Tube de travail  

Matériau Alumine C799 

Diamètre extérieur 50 mm 

Diamètre intérieur 40 mm 

Longueur 1440 mm 

Vitesse de chauffe maximale 300 K/h 
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5.2 Mesure du profil de vitesse du gaz à l’entrée du four 

Compte tenu de la géométrie complexe du système d’injection de l’azote dans le four 

comme illustrée sur la Figure 5-2, nous avons décidé de mesurer le profil de vitesse de 

l’azote en aval du système d’injection. Les mesures de vitesse sont réalisées par PIV au 

LTeN en collaboration avec Stéphane Roux, expert dans le domaine. Les résultats 

obtenus seront utilisés comme condition d’entrée de l’écoulement dans le modèle 

numérique présenté ultérieurement dans la section 5.6. 

5.2.1 Principe de la mesure 

La PIV (Particle Image Velocimetry) consiste à déterminer la vitesse d’un 

écoulement en mesurant la vitesse de particules en suspension dans celui-ci, comme 

illustré sur la Figure 5-3. Une description quasi-exhaustive de la technique peut être 

trouvée dans Raffel et al. [120]. L’écoulement est ensemencé de particules diffusant la 

lumière, de taille suffisamment petite pour ne pas perturber l’écoulement et suffisamment 

grande pour diffuser la lumière et être vues par la caméra.  Un système optique constitué 

d’un laser à double pulse et de lentilles est utilisé pour créer un plan laser pulsé. Ce plan 

laser éclaire l’écoulement et les particules en suspension en deux instants successifs 

séparés d’un intervalle de temps   . Une caméra digitale synchronisée avec le laser 

permet de photographier les particules ainsi éclairées en ces deux instants. Chaque image 

est divisée en fenêtres d’interrogation, dans lesquelles on détermine le déplacement des 

particules     entre les deux instants. La vitesse     des particules est alors donnée par la 

relation (5.1) : 

    
   

  
 (5.1) 

La mesure par PIV peut être divisée en quatre étapes : 

- Ensemencer l’écoulement  

- Créer un plan laser  

- Photographier les particules  

- Analyser les images obtenues pour déterminer le déplacement et la vitesse des 

particules. 
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Figure 5-3 : Principe de mesure par PIV. Issu de [121] 

Ensemencement  

On ne mesure pas directement la vitesse de l’écoulement mais la vitesse des 

particules en suspension dans l’écoulement. Le choix des particules repose sur deux  

critères principaux :  

-  Ne pas perturber l’écoulement : les particules doivent être aussi petites que 

possible et de densité proche de celle du fluide pour suivre l’écoulement sans le 

perturber. 

-  Diffuser la lumière : les particules doivent être de bons diffuseurs de lumière à 

90°, suffisamment grosses et en concentration suffisante pour pouvoir diffuser 

assez de lumière pour réaliser la mesure. L’ensemencement doit être réparti de 

façon homogène dans l’écoulement afin d’obtenir une information de vitesse sur 

tout le domaine mesuré (Keane et Adrian [122]) 

Laser  

Comme illustrée sur la Figure 5-3, la direction d’observation est perpendiculaire à la 

direction du laser et selon la théorie de Mie,  la diffusion de lumière à 90° est très faible 

pour la plupart des particules. La puissance du laser nécessaire pour réaliser de telles 

mesures implique l’utilisation de laser de classe 4 dont l’utilisation requière de grandes 

précautions (utilisation de lunettes de protection adaptées à la longueur d’onde du laser, 

écran). 

Acquisition des images  

Une caméra CCD (Charged-Coupled Device) permet l’acquisition des images. 

Différents paramètres sont à régler avec soin pour obtenir des images de qualité : le temps 

d’exposition  , l’intervalle de temps entre les deux pulses laser   , le temps entre deux 

paires d’images T comme illustré sur la Figure 5-4 et enfin le nombre de paires d’images 

acquises (N). 
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Figure 5-4 : Acquisition des images. Issu de [121] 

Analyse des images 

Avant de procéder à l’analyse des images pour déterminer le déplacement des 

particules dans le plan de mesure, une image de fond est soustraite à chaque image afin 

d’éliminer les reflets et autres artefacts de mesures. Cette image de fond est obtenue à 

partir des images acquises et représente la partie commune à toutes les images.  

 Après traitement, les images sont analysées en utilisant la méthode d’inter-

corrélation. Le principe de cette méthode est présenté à la Figure 5-5. Les deux images 

prises aux instants   et        sont divisées en fenêtres d’interrogation dont les 

dimensions dépendent de l’écoulement étudié. Dans chaque fenêtre d’interrogation, des 

algorithmes dressent une cartographie de l’intensité lumineuse, une particule est repérée 

par un pic d’intensité. Le déplacement     est obtenu par la différence de position du pic 

principal d’intensité entre les deux fenêtres. Connaissant l’intervalle de temps    séparant 

les deux fenêtres, le vecteur vitesse est alors calculé.  

Le calcul de la vitesse étant effectué au sein de chaque fenêtre, les particules ne 

doivent donc pas sortir de la fenêtre entre les deux images. La taille des fenêtres      , en 

pixels, est calculée en fonction de la vitesse maximale mesurable par l’équation (5.2) 

            
    

  
 (5.2) 

Où          et   est le coefficient de calibration transformant les pixels en mètres, 

obtenu par calibration du système d’acquisition. Connaissant la vitesse débitante de 

l’écoulement, il est aisé de déterminer la taille des fenêtres pour un intervalle    défini 

préalablement. 
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Figure 5-5 : Principe du calcul par intercorrélation [120]. 

5.2.2 Dispositif expérimental et mode opératoire 

Le système d’injection photographié sur la Figure 5-2 est utilisé. Le tube de travail 

en alumine est remplacé par un tube de même dimension en PMMA choisi pour être 

transparent dans le visible. L’ensemencement est réalisé par une machine à fumée 

utilisant un mélange eau/glycol. Le diamètre moyen des particule est de    . La fumée 

produite est injectée dans un volume tampon avant d’être injectée dans l’écoulement par 

effet venturi. Idéalement l’injection de fumée aurait dû avoir lieu en amont du débitmètre 

mais les pertes de charges induites par celui-ci empêchent l’utilisation de l’effet venturi. 

L’azote est remplacé ici par de l’air comprimé. Le circuit est schématisé sur la Figure 5-6  

tandis qu’une photo du dispositif  est représenté sur la Figure 5-7.  

 

 

Figure 5-6 : Schéma du dispositif expérimental. 
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Figure 5-7 : Photo du dispositif expérimental de PIV (plan P2). 

 Les mesures sont réalisées dans deux plans perpendiculaires : le premier plan (P1) 

est perpendiculaire à l’injection d’air tandis que le second plan (P2) est dans l’axe 

d’injection comme illustré sur la Figure 5-8 : 

 

Figure 5-8: Prise de vue PIV (vue de dessus). 

Pour chaque mesure, 1200 paires d’images sont acquises à raison de 4 paires 

d’images par seconde. L’intervalle de temps    entre deux images formant une paire est 

de     . La fenêtre de mesure est de dimension 40 mm par 40 mm (correspondant au 

diamètre intérieur du tube). La partie inférieure de la fenêtre coïncide avec l’extrémité du 
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manchon, correspondant à l’origine de l’axe z comme représenté sur la Figure 5-9 

suivante : 

 

Figure 5-9: Fenêtre de mesure PIV. 

L'acquisition et le traitement des données sont réalisés par le logiciel DynamicStudio 

de Dantec. Les images obtenues sont préalablement traitées avant d’être utilisées pour le 

calcul du champ de vitesses : à chaque image est soustraite une image de fond moyen 

comme illustré sur la Figure 5-10 suivante : 

 

Figure 5-10 : Traitement d'images PIV 

5.2.3 Résultats  

Deux premières séries de mesures sont réalisées pour mettre en évidence l’influence 

de la présence du toron sur l’écoulement. Les conditions expérimentales sont identiques 
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dans les deux cas : la pression est réglée à          et le débit d’air à             . 

La norme adimensionnalisée             du champ de vitesses moyen obtenu dans 

chacun des cas est présentée sur la Figure 5-11 : 

 

Figure 5-11: Influence du toron dans l'écoulement. 

Où        est la largeur de la fenêtre de mesure,           est le rayon 

intérieur du tube et          est la vitesse débitante de l’air avec   la section de 

passage de l’air. 

Pour une meilleure lecture des résultats, les profils de vitesse à différentes hauteurs 

sont tracés dans chacun des cas sur la Figure 5-12 : 

 

Figure 5-12 : Profil de vitesse axiale avec et sans toron. 

On peut noter que la présence du toron modifie complètement l’écoulement. Dans le 

premier cas, l’écoulement est « pseudo-parabolique », caractéristique d’un écoulement 

non établi dans une conduite cylindrique avec une vitesse maximum d’environ      

    . En revanche dans le second cas, l’écoulement est annulaire, comme l’indique la 

présence des deux lobes avec une vitesse maximale proche de         . Dans le second 
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cas, l’écoulement n’est pas établi non plus puisque la vitesse axiale varie selon la hauteur 

considérée.  

La modélisation du four sans le toron s’avère, d’après ces résultats, non pertinente. 

En effet l’objectif de la modélisation numérique du procédé est d’étudier les transferts de 

chaleur au cours de celui-ci. Les transferts de chaleur par convection étant directement 

liés au champ de vitesses de la phase gazeuse, l’étude doit être réalisée dans les 

conditions d’utilisation du four. 

 

Figure 5-13 : Champs de vitesse dans les plans P1 (gauche) et P2 (droite). 

Une troisième mesure a été réalisée avec le toron dans le plan perpendiculaire (P2) à 

celui présenté précédemment, toujours dans les mêmes conditions expérimentales. Les 

champs de vitesses obtenus dans chacun des plans sont représentés sur la Figure 5-13 et 

les profils de vitesse obtenus chacun des plans à une même hauteur sont tracés sur la 

Figure 5-14. Si le champ de vitesses peut être considéré symétrique dans le plan P1, la 

situation est différente dans le plan P2 : les vitesses obtenues dans le plan P1 sont les plus 

proches tandis qu’un écart important sépare les vitesses obtenues dans le plan P2. Ces 

résultats s’expliquent par le fait que l’air est injecté latéralement. Le plan P1 est 

perpendiculaire à l’injection, ainsi celui-ci est un plan de symétrie du système. En 

revanche le plan P2 est dans l’axe de l’injection, la symétrie n’est plus valable. Le côté du 

plan P2 présentant les plus grandes vitesses est le côté le plus éloigné de l’injection. On 

peut alors interpréter cette dissymétrie par un déport du flux gazeux vers l’extérieur  

induit par l’injection latérale comme schématisé sur la Figure 5-15. 
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Figure 5-14 : profils de vitesse à         
 

 

Figure 5-15 : Déport de l'écoulement de gaz. 

Pour conserver la symétrie axiale du modèle numérique, l’écoulement sera considéré 

axisymétrique bien que des différences soient notables selon les directions étudiées, un 

modèle numérique en trois dimensions nécessiterait trop de ressources en calcul. 

La vitesse axiale moyenne est calculée à partir des  profils de vitesse obtenus dans les 

plans P1 et P2 à la hauteur        . La vitesse axiale moyenne est ensuite interpolée 

en ajoutant une condition de vitesse nulle aux parois pour plus de sens physique. Les 

vitesses mesurées dans chaque demi-plan, la vitesse moyenne et la vitesse interpolée sont 

représentées sur la Figure 5-16.  
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Figure 5-16 : Interpolation du profil de vitesse. 

Le débit volumique correspondant au profil de vitesse interpolé obtenu est calculé 

selon l’équation (5.3) et comparé au débit volumique d’air imposé lors de la mesure : 

                     

  

 

    

    

 (5.3) 

On obtient un débit             , supérieur de 8% au débit imposé 

          . Pour rappel, le débitmètre est situé en amont de l’injection de fumée 

dans le circuit, et ne comprend donc pas le débit de fumée, il est donc cohérent que le 

débit calculé soit légèrement supérieur au débit mesuré. Afin que le profil de vitesse de 

l’azote à l’entrée du four corresponde au débit imposé à l’injection en pratique, un facteur 

correctif est appliqué au champ de vitesses interpolé obtenu selon l’équation (5.4) : 

   
               

   

     
 (5.4) 

 

Les résultats de mesures étant cohérents, le profil de vitesse    
    est utilisé dans le 

modèle numérique comme condition d’entrée de l’écoulement.   
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5.3 Mesure de la température dans le four 

Des mesures de température dans le four statique ont été réalisées au sein de la 

société CANOE par Robin Pellissard en utilisant une canne en alumine munie d’un 

thermocouple comme illustrée sur la Figure 5-17 : 

 

  

Figure 5-17 : Extrémité de la canne (gauche) et coupe de la canne (droite). 

Avant d’utiliser les résultats de cette mesure, il est judicieux d’étudier le 

comportement thermique de la canne dans le four pour déterminer la nature de la 

température mesurée par celle-ci. 

5.3.1 Température mesurée par la canne 

La canne de mesure est constituée d’un cylindre d’alumine de 7,4 mm de diamètre et 

de même longueur que le four. Le diamètre de la canne est noté     son  périmètre   , sa 

section     et sa surface    . Un thermocouple de type S mesure la température de 

l’extrémité de la canne.  La canne est insérée dans le four par le haut et est descendue 

jusqu’à la hauteur souhaitée de sorte que la canne et le tube de travail soient 

concentriques. La longueur de la canne à l’intérieure du four   varie donc selon la 

position de la mesure. La température du tube de travail est considérée uniforme et 

constante à la température   . Le diamètre intérieur du tube de travail est noté    et sa 

surface    . 

Le tube de travail est rempli d’azote à 1.1 bar mais contrairement au protocole de la 

carbonisation, il n’y a pas d’écoulement. On peut alors considérer le système comme une 

cavité annulaire fermée. L’azote étant transparent au rayonnement infrarouge, la canne est 

chauffée par le rayonnement thermique des parois du tube de travail et par convection 

thermique avec l’azote. L’objectif de cette étude est de déterminer dans quelles 

proportions les différents mécanismes de transfert de chaleur impactent la température 

mesurée par la canne. Le système ainsi décrit est illustré sur la Figure 5-18.  
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Figure 5-18 : Transferts de chaleur  entre le four et la canne de mesure. 

La canne de mesure est considérée thermiquement mince : la température de la 

canne est supposée varier seulement selon l’axe vertical. Cette hypothèse est valide 

lorsque le nombre de Biot, soit le rapport des résistances thermiques internes et externes 

est inférieur à 0.01. Ce calcul sera réalisé à postériori pour valider l’hypothèse. 

 Le bilan de flux sur un élément de volume          de la canne est donné par 

l’équation (5.5) : 

Où        et       sont les flux de chaleur par convection et rayonnement à 

déterminer. 

Flux de chaleur par convection 

Le flux de chaleur par convection échangé entre un élément de surface           

de la canne et l’azote environnant est donné par l’équation (5.6) : 

Avec       le coefficient d’échange convectif calculé en utilisant la corrélation de 

convection naturelle interne pour une couche annulaire concentrique verticale [123]. Le 

calcul du nombre de Rayleigh (éq. (5.7)), basé sur la largeur de l’espace annulaire (éq. 

(5.8)), indique que l’azote est en régime conductif. Le nombre de Nusselt est alors donné 

dans ce cas par l’équation (5.9) et le coefficient d’échange est finalement donné par 

l’équation (5.10) : 

    
       

  
 
    

     
       

  
 
 

              (5.5) 

                            (5.6) 
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Où  , a et   sont le coefficient d’expansion thermique, la diffusivité thermique et la 

viscosité cinématique de l’azote,        est le nombre de Prandtl,         et  

      . Les propriétés de l’azote sont évaluées à    
 

     

 
. 

Flux de chaleur par rayonnement 

Le flux de chaleur par rayonnement net échangé entre un élément de surface     de 

la canne à la température       et les parois du four à température    est donné par 

l’équation (5.11) : 

Avec          l’élément de surface de la canne,   la constante de Stefan-

Boltzmann et      le facteur de forme gris entre la canne et les parois du four défini par 

[72] selon l’expression (5.12) : 

Où     est l’émissivité de l’alumine en fonction de la température de la canne ou de la 

paroi [124] représentée sur la Figure 5-37 dans la section 5.6 suivante, et        est le 

facteur de forme géométrique entre la canne et les parois du four. 

La non-linéarité due au facteur en   
     rend la résolution analytique du bilan de flux 

très complexe. Le problème peut être linéarisé (éq. (5.13)) en introduisant un coefficient 

d’échange thermique par rayonnement      défini par l’équation (5.14) : 

  

    
              

   
 (5.7) 

  
     

 
 (5.8) 

        
   

                    

        (5.9) 

      
      

 
 (5.10) 

              
       

      (5.11) 

     
 

 
    

 
         

       
 

         
       

 
  
  

 
(5.12) 

                      (5.13) 

             
       

             (5.14) 
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Résolution du bilan de flux de chaleur 

Le bilan de flux (5.5) sur la canne devient donc l’équation (5.15) : 

En posant               avec    le coefficient d’échange équivalent et  

   
               

  
 la température extérieure équivalente, on obtient l’équation 

différentielle suivante (5.16) : 

En réalisant le changement de variable                et en posant    
     

     
 , il 

vient finalement l’équation (5.17): 

Qui admet pour solution l’équation (5.18) : 

Où   et   sont des constantes à déterminer avec les conditions aux limites. La 

première est une condition aux limites de Dirichlet : l’extrémité supérieure du tube de 

travail étant refroidie à température ambiante, la température de la base de la canne est 

imposée, soit            . La seconde est une condition aux limites de Neumann : le 

flux de chaleur est imposé à l’extrémité de la canne, soit     
    

  
 
 

                . 

On obtient alors les expressions (5.19) et (5.20) suivantes pour   et   : 

Les propriétés du fluide et les coefficients d’échanges étant dépendants de la 

température de la canne, le résultat final est obtenu par itération selon le diagramme 

représenté sur la Figure 5-19 suivante. Lorsque le critère de convergence est satisfait, le 

nombre de Biot est calculé pour valider l’hypothèse de la canne thermiquement mince 

selon l’équation (5.21) : 

       
      

  
 
    

        

  
 
 
                 

                         (5.15) 

       

   
 

    

     
            (5.16) 

      

   
          (5.17) 

                (5.18) 

              (5.19) 

  
                   

    

                       
          

 (5.20) 

   
     

  
 (5.21) 
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Avec    le coefficient d’échange,    la conductivité thermique de la canne et    
  

  
 

la longueur caractéristique de la canne. 

 

Figure 5-19 : Diagramme de calcul de la température de la canne par itération. 

Le calcul est réalisé pour différentes températures de paroi comprises entre 100 °C et 

1000 °C. Les valeurs moyennes du coefficient d’échange radiatif, de la température de 

l’azote, du coefficient d’échange convectif, la température d’échange équivalente et du 

coefficient d’échange équivalent, ainsi que la température à la position z=L et le nombre 

de Biot sont reportés dans le tableau suivant pour chacune des températures de paroi.  

On peut noter tout d’abord que l’hypothèse de la canne thermiquement mince reste 

valide jusqu’à 1000°C bien que le coefficient d’échange radiatif et ainsi le nombre de 

Biot augmentent considérablement avec la température de paroi. Il est également notable, 

contrairement au coefficient d’échange radiatif, que le coefficient d’échange convectif 

diminue lorsque la température de paroi augmente. Cette diminution s’explique par 

l’évolution de la contribution de chacun des modes de transferts de chaleur : lorsque la 

température de paroi augmente, le coefficient d’échange radiatif augmente, les transferts 

radiatifs deviennent de plus en plus prépondérants et la température de la canne se 

rapproche de la température de paroi. Le coefficient d’échange convectif étant fonction du 

nombre de Rayleigh et donc de la différence de température entre la canne et les parois du 

four, celui-ci diminue avec l’augmentation de la température. Enfin on peut noter que la 

température de la canne à z=L, soit la température mesurée par le thermocouple tend vers 

Initialisation 

Réinitialisation 

Convection Rayonnement 

Solution 

Convergence Résultat final 

   

              

           

      
        

      

   
              

  

                   

         

          ,  

 

                                         

    

oui 

non 
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la température de paroi en régime permanent. La canne mesure donc la température de 

paroi du four en vis-à-vis.  

Tableau 5-2 : résultats du calcul de la température mesurée par le thermocouple de la canne. Les 

températures sont en      et les coefficients d'échange sont en (         . 

Rayonnement Convection 
Échange 

équivalent 
Résultat 

           
                           

         94,08 4,13 97,56 12,47 99,86 0,000075 

          190,63 4,06 196,97 20,90 199,99 0,000178 

          289,43 3,79 297,32 33,72 300,00 0,000392 

          389,06 3,12 397,77 50,81 400,00 0,000764 

          489,00 2,65 498,17 73,61 500,00 0,001349 

          588,92 2,31 598,44 99,41 600,00 0,002125 

           688,97 2,03 698,69 132,58 700,00 0,003219 

           788,74 1,77 798,79 160,88 800,00 0,004366 

           888,74 1,59 898,94 201,13 900,00 0,006017 

            988,71 1,45 999,06 245,90 1000,00 0,007953 

5.3.2 Exploitation des mesures 

Des mesures de températures sont réalisées avec la canne de mesures en différentes 

positions verticales pour différentes températures de consigne en régime permanent. Les 

résultats de ces mesures sont reportés dans le Tableau 5-3. La position verticale est 

donnée par rapport à l’extrémité inférieure du tube de travail et correspond au repère 

utilisé dans le modèle numérique.  

Tableau 5-3 : Mesures de température dans le four avec la canne sans écoulement d’azote. 

Température 

de consigne 

/(°C) 

Positions verticale /(mm) 

                         

                            

                            

                            

                            

                                   

                                   

 

A partir de ces mesures, une fonction polynomiale de la position verticale   et de la 

température de consigne, donnée par le programme de carbonisation et notée ici      , est 

recherchée pour modéliser l’évolution de la température de paroi en fonction de 

l’avancement du procédé. L’interpolation polynomiale est réalisée avec le module « curve 

fitting » du logiciel Matlab®. Différents ordres pour chacune des variables sont testés. 
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Finalement, la fonction polynomiale d’ordre 2 pour la température de consigne et d’ordre 

4 pour la position verticale est retenue. Cette fonction est donnée par l’équation (5.22) 

dont les coefficients sont présentés dans le Tableau 5-4. Les mesures réalisées et la 

température de paroi obtenue avec ce modèle sont représentées sur la Figure 5-20. On 

peut noter que les mesures et le modèle sont en bon accord sur l’ensemble de la gamme 

de température et pour toutes les positions. L’expression obtenue est utilisée dans le 

modèle numérique présenté dans la section 5.6 comme condition de température des 

parois du four.  

Tableau 5-4 : Coefficients de l’interpolation polynomiale de la température de paroi. 

Coefficients (intervalle de confiance à 95%) : 

                          

                          

                           

                                   

                                     

                                       

                                           

                                         

                                           

                                            

                                           

                                             

 

Figure 5-20 : Comparaison entre mesures expérimentales et modèle polynomial de la température de 
paroi en fonction de la position et de la température de consigne.  

                                     

                                                                     
   

                                                                                              
  

                                                                
  

(5.22) 
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5.4 Propriétés effectives du toron  

Comme nous l’avons vu dans les chapitres 3 et 4, les propriétés du toron varient au 

cours de la carbonisation. Le profil de température présentant des paliers de températures 

parfois de plusieurs heures, décrire les propriétés en fonction de la température ne permet 

pas de prendre en compte les transformations du toron lors de ces paliers. Un avancement 

de la carbonisation est alors défini, comme suggéré dans la littérature, par la perte de 

masse du toron au cours du procédé mesurée par l’analyse ATG selon l’équation  (5.23). 

L’avancement et le profil de température sont représentés en fonction du temps sur la 

Figure 5-21.    

     
               

               
 (5.23) 

 

Figure 5-21 : Avancement de la carbonisation et profil de température en fonction du temps. 

On peut observer que l’avancement atteint 90% en deux heures seulement et à une 

température d’environ 450°C. Les propriétés du toron dans le modèle numérique seront 

définies en fonction de cet avancement.  
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5.4.1 Modélisation du toron 

Le toron traité thermiquement est constitué initialement de 1000 fibres de viscose 

d’une longueur initiale de 20cm et de gaz interstitiel. Le diamètre du toron est défini par 

la position des fibres dans le toron et est considéré constant au cours de la transformation 

soit         comme déterminé au chapitre 3. En revanche le taux volumique de 

fibre         défini par l’équation (5.24) dans le toron évolue au cours de la carbonisation 

à mesure que le diamètre des fibres diminue. L’évolution du taux de fibres au cours de 

l’avancement de carbonisation est représentée sur la Figure 5-22. 

           
                

             
 (5.24) 

 

Figure 5-22 : Taux de fibres dans le toron en fonction de l’avancement de la carbonisation. 

Les propriétés du toron sont donc définies en fonction des propriétés des fibres du 

toron  et des propriétés du gaz interstitiel. Le gaz interstitiel est composé d’azote et des 

volatils produits au cours de la dégradation de la cellulose. La masse de volatils produits à 

l’instant t est définie par l’équation (5.25) suivante : 

                                    (5.25) 

Où             est la masse initiale, calculée à partir de la longueur initiale de 

l’échantillon              et la masse linéique du toron        mesurée dans le chapitre 

3, et            est la masse du toron en fonction du temps dans le four de carbonisation 

pouvant être définie à partir de l’analyse ATG par la relation (5.26) : 

                      
       

      
 

                                                                                              

(5.26) 



Chapitre 5 – Modélisation numérique du four de carbonisation statique 

126 

Où    (t) désigne l’évolution de la masse en (%) au cours du temps mesurée par 

l’analyse ATG. En injectant l’équation (5.26) et l’équation (5.25), on obtient : 

                                                    (5.27) 

On peut alors définir un débit massique de volatils produits par la dérivée temporelle 

de l’équation (5.27) : 

                                           
          

  
 (5.28) 

Où 
         

  
  est la vitesse de perte de masse. En se référant à la Figure 3-5 

représentant l’évolution de la masse en fonction du temps, on peut noter que la perte de 

masse la plus importante se situe entre 40% et 25% de masse restante où le toron perd 

15% de sa masse initiale en 3min30. On obtient ainsi un débit massique de volatils 

maximal de          soit      du débit massique d’azote. Pour le calcul des propriétés 

thermiques du toron, on considérera donc que le gaz interstitiel est composé uniquement 

d’azote. Les propriétés de l’azote sont abordées dans la section 5.6 suivante. 

5.4.2 Conductivité thermique longitudinale 

La conductivité thermique effective longitudinale du toron peut être modélisée par 

une loi des mélanges entre la conductivité thermique des fibres du toron et le gaz 

interstitiel décrite par l’équation (5.29) comme nous l’avons vu au chapitre 3.  

                                       
 (5.29) 

En fonction de la température, on obtient l’expression (5.30) suivante : 

             
                                    

                           
    (5.30) 

Où   désigne la température de mesure et        la température de carbonisation, 

telle que         . Au cours de la carbonisation, on a le cas particulier         . 

   
    est la conductivité thermique de l’azote en fonction de la température. La 

conductivité thermique longitudinale des fibres du toron à 25°C                 
   

      a été mesurée dans le chapitre précédent pour différentes températures de 

carbonisation. L’effet de la transformation des fibres sur leur conductivité thermique a 

donc été quantifié. En revanche l’effet de la température sur la conductivité thermique du 

toron traité à une température        donnée n’a pas encore été étudié.  

Ne pouvant réaliser des mesures à haute température sur notre dispositif 

expérimental, nous nous basons sur l’étude réalisée par Rhim et al. [49] sur des disques 

de cellulose microcristalline en poudre compressée. Pour rappel les auteurs carbonisent 

les échantillons à différentes températures et procèdent à la mesure de leur conductivité 

thermique en fonction de la température, telle que la température de mesure soit inférieure 



 Chapitre 5 – Modélisation numérique du four de carbonisation statique 

 

 127    

à la température de traitement thermique. Les auteurs montrent ainsi une augmentation 

linéaire de la conductivité thermique des différents échantillons en fonction de la 

température de mesure pour une température de carbonisation donnée. Bien que les 

auteurs n’étudient pas la cellulose carbonisée sous forme de fibre ou de toron, s’agissant 

également de cellulose carbonisée on peut faire l’hypothèse que la température a un effet 

similaire sur la conductivité thermique des fibres.  

La pente de la conductivité thermique en fonction de la température de mesure 

obtenue pour chaque échantillon par les auteurs est tracée en fonction de la conductivité 

thermique de l’échantillon à 25°C sur la Figure 5-23. 

 

Figure 5-23 : Pente des régressions linéaires de Rhim et al. [49] en fonction de la conductivité 
thermique des échantillons à 25°C et régression linéaire. 

On peut noter que la pente de la conductivité thermique en fonction de la température 

de mesure d’un échantillon carbonisé à une température donnée peut être considérée 

comme proportionnelle à la conductivité thermique de cet échantillon mesurée à 25°C. 

Ainsi on peut exprimer la conductivité thermique                         par l’expression 

(5.31) suivante : 

                
                    

                              (5.31) 

Les mesures de conductivité thermique de Rhim et al. [49], les régressions linéaires et 

la conductivité thermique obtenue avec l’équation (5.31) pour des échantillons traités 

thermiquement  à des températures comprises entre 400°C et 1000°C  sont représentées 

en fonction de la température de mesure sur la Figure 5-24. 
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Figure 5-24 : Données de Rhim et al. [49] , régressions linéaires et modèle de conductivité thermique en 
fonction de la température de mesure pour des échantillons traités à différentes températures 

On peut noter le bon accord entre le modèle de conductivité obtenu et les valeurs 

mesurées par Rhim et al.[49]. Ainsi le modèle obtenu permet de déterminer la 

conductivité thermique en fonction de la température d’un échantillon de cellulose 

microcristalline carbonisée connaissant sa conductivité thermique à température ambiante 

avec une bonne précision. Ce modèle est appliqué au toron carbonisé en utilisant les 

mesures réalisées à température ambiante dans le chapitre précédent dont les valeurs sont 

de nouveau représentées sur la Figure 5-25. Une régression polynomiale de degré 2, 

également représentée, est réalisée sur les conductivités thermiques mesurées afin 

d’estimer la conductivité thermique à 25°C du toron carbonisé en fonction de la 

température de traitement thermique de façon continue.  

  

Figure 5-25 : Conductivité thermique longitudinale des fibres du toron à température ambiante en 
fonction de la température de traitement thermique et régression polynomiale du 2nd degré. 
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Cette régression est utilisée pour calculer la conductivité du toron au cours de la 

carbonisation                 
          . Les résultats obtenus sont représentés sur la 

Figure 5-26. 

 

Figure 5-26 : Conductivité thermique longitudinale effective des fibres du toron traité à différentes 
températures de carbonisation et conductivité thermique longitudinale effective des fibres du toron au 

cours de la carbonisation en fonction de la température. 

La courbe de conductivité thermique au cours de la carbonisation en fonction de la 

température donne pour un toron carbonisé à 1500 K (soit 1227°C) une conductivité 

thermique longitudinale effective de               ce qui est en très bon accord avec 

la valeur mesurée par Pradere et al.[66] de              sur une fibre de carbone ex-

rayonne. Ce très bon accord laisse penser que le modèle de conductivité thermique ainsi 

établi est aussi valide pour les fibres de carbone ex-cellulose. 

Connaissant la conductivité thermique des fibres du toron au cours de la 

carbonisation, on peut à présent déterminer la conductivité thermique effective 

longitudinale du toron en fonction de la température de carbonisation donnée par 

l’équation (5.30). Le résultat obtenu est représenté sur la Figure 5-27.  

On peut observer que compte tenu de l’évolution du taux de fibres, la conductivité 

thermique longitudinale effective du toron reste faible pendant toute la carbonisation et 

est comprise entre              et             . On peut noter une première phase 

de conductivité thermique croissante jusqu’à atteindre un maximum de conductivité 

thermique à 200°C, correspondant à la déshydratation de la cellulose lors de laquelle le 

taux de fibres varie peu. Puis à mesure que la cellulose se dégrade et que le diamètre des 

fibres diminue, on observe une chute de la conductivité thermique jusqu’à 550°C. Enfin, 

au-delà de 550°C, le taux de fibres se stabilise et l’augmentation de la température de 

carbonisation entraine une augmentation de la conductivité thermique pour atteindre une 

valeur finale de             . 
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Figure 5-27 : Conductivité thermique longitudinale effective du toron et taux de fibres  
en fonction de la température de carbonisation. 

On peut alors déterminer la conductivité thermique du toron en fonction de 

l’avancement de la carbonisation. Le résultat obtenu est représenté sur la Figure 5-28 et 

sera utilisé dans le modèle numérique. 

 

Figure 5-28 : Conductivité thermique longitudinale effective du toron et taux de fibres en fonction 
de l’avancement de la carbonisation 
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5.4.3 Masse volumique 

La masse volumique effective du toron est obtenue en divisant la masse linéique   

déterminée dans le chapitre 3 par la section constante du toron. Le résultat obtenu est 

représenté en fonction de l’avancement de la carbonisation sur la Figure 5-29. 

 

Figure 5-29 : Masse volumique effective du toron en fonction de l'avancement de la carbonisation. 

L’avancement et la masse linéique étant définis tous les deux à partir des résultats de 

l’analyse ATG, la masse volumique effective décroît de façon linéaire avec l’avancement 

de la carbonisation. 

5.4.4 Capacité thermique et sources de chaleur 

L’analyse DSC utilisée pour déterminer la capacité thermique massique effective du 

toron et les sources de chaleur dues à la transformation du toron a été réalisée sur un 

échantillon de toron de viscose sous flux d’azote, les résultats obtenus peuvent donc être 

utilisés directement dans le modèle numérique. La capacité thermique massique 

déterminée dans le chapitre 3 est représentée en fonction de l’avancement de la 

carbonisation sur la Figure 5-30. Les sources de  chaleur volumiques sont obtenues en 

multipliant les sources de chaleur massiques par la masse volumique effective du toron 

déterminée précédemment et représentées également en fonction de l’avancement de la 

carbonisation sur la Figure 5-31. 
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Figure 5-30 : Capacité thermique massique apparente du toron en fonction de l'avancement de la 

carbonisation. 

 

Figure 5-31 : Sources de chaleur volumiques effectives durant la transformation du toron. 

5.4.5 Propriétés radiatives 

Jusqu’à présent, COMSOL Multiphysics® ne permet pas de définir de surface semi-

transparente dans des modèles en 2D axisymétrique, seulement des surfaces diffusives 

opaques. Compte tenu de la géométrie du modèle, il est possible de définir des propriétés 

radiatives équivalentes pour le toron pour le calcul de la radiosité. Considérons deux 

points (  et   ) diamétralement opposés à la surface du toron. Le flux radiatif incident sur 

le toron aux points   et   , l’éclairement, est en partie absorbé, réfléchi et transmis,  

comme illustré sur la partie gauche de la Figure 5-32.  
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Figure 5-32 : Propriétés radiatives effectives 

La radiosité en chacun des deux points, correspondant au flux de chaleur par 

rayonnement quittant la surface au point considéré, est donnée par les équations  (5.32) et 

(5.33) suivantes : 

                           (5.32) 

                             (5.33) 

Où le terme correspondant au flux transmis par le point opposé est ajouté à 

l’expression de la radiosité pour les surfaces opaques définie précédemment par 

l’équation (5.54). La géométrie axiale du modèle implique que la température, les 

propriétés radiatives et l’éclairement aux points   et    sont identiques, la radiosité de la 

surface au point P peut donc être réécrite de la façon suivante : 

                         (5.34) 

Or par définition,             et selon la loi de Kirchhoff       (éq. (3.15)),  

on obtient finalement l’équation (5.35) : 

                        (5.35) 

Le toron peut ainsi être considéré comme opaque avec une réflectance équivalente 

correspondant à la somme de la réflectance et de la transmittance comme illustré sur la 

partie droite de la Figure 5-32. En utilisant cette écriture, seule l’émissivité du toron est 

nécessaire pour modéliser les transferts de chaleur par rayonnement, ce qui permet de 

réduire de façon considérable les besoins en ressources numériques. 

Le logiciel COMSOL® ne permet pas de définir les propriétés radiatives des 

matériaux en fonction de la longueur d’onde mais propose de définir des bandes 

spectrales sur lesquelles on utilise la valeur moyenne des propriétés radiatives. À partir 

des mesures de l’absorptance normale/hémisphérique du toron de viscose en fonction de 
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la longueur d’onde et de l’avancement de la carbonisation, réalisées dans le chapitre 3 et 

illustrées sur la Figure 5-33, cinq bandes spectrales sont définies : 

 

Figure 5-33 : Absorptance du toron de viscose non transformé et partiellement carbonisé en 
fonction de la longueur d’onde et définition des bandes spectrales. 

Les longueurs d’onde choisies pour délimiter ces bandes spectrales correspondent aux 

valeurs pour lesquelles on peut noter une grande variation des propriétés radiatives sur 

l’ensemble des courbes et sont reportées dans le Tableau 5-5 : 

Tableau 5-5 : Longueurs d’onde limites des bandes spectrales. 

                  

                                     

Sur chacune des bandes spectrales, l’absorptance moyenne de chaque échantillon 

(précurseur et partiellement carbonisé) est calculée. L’interpolation des valeurs obtenues 

permet de définir l’absorptance (ou l’émissivité) moyenne en fonction de la température, 

utilisée dans le modèle numérique et illustrée sur la Figure 5-34. 

 

Figure 5-34 : Absorptance moyenne en fonction de la température pour chaque bande spectrale.  
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5.5 Propriétés des autres matériaux 

La modélisation numérique de la carbonisation dans le four statique nécessite 

également de connaitre les propriétés thermophysiques des autres matériaux en présence. 

Dans cette section sont présentées toutes les propriétés de l’alumine, de l’azote et des 

fibres de carbone T300 utilisées dans le modèle numérique. 

5.5.1 Propriétés du tube de travail 

Conductivité thermique 

La conductivité thermique de l’alumine en fonction de la température est obtenue par 

la régression polynomiale des valeurs mesurées avec la méthode flash et tirées du livre de 

Carter et Norton [125]. La régression polynomiale ainsi que les valeurs expérimentales 

sont représentées sur la Figure 5-35.  

 

Figure 5-35 : Conductivité thermique de l'alumine en fonction de la température. Issu de [125] 

Masse volumique 

Toujours selon Carter et Norton [125], la masse volumique de l’alumine est 

considérée constante avec la température et est évaluée à               .  

Capacité thermique  

Les valeurs de capacité thermique utilisées dans le modèle numérique sont également 

adaptées de Carter et Norton [125]. Tout comme la plupart des céramiques, l’alumine suit 

la loi de Dulong-Petit : sa capacité thermique augmente avec la température et tend vers 

la valeur limite de      , où n est le nombre d’atome de la molécule, soit 5 pour 

l’alumine (     ), R est la constante des gaz parfaits et M est la masse molaire de 
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l’alumine. La capacité thermique en fonction de la température est représentée sur la 

Figure 5-36. 

 

Figure 5-36 : Capacité thermique massique de l'alumine en fonction de la température. Adapté de [125]. 

Propriétés radiatives 

Les propriétés radiatives de l’alumine ont été étudiées par Mironov et al. [124]. Les 

auteurs présentent une méthode pour obtenir les propriétés radiatives de l’alumine en 

fonction de la température et pour toute épaisseur à partir des mesures réalisées à 

température ambiante sur un échantillon d’épaisseur quelconque et des propriétés 

radiatives du saphir en fonction de la température disponibles dans la littérature. 

L’émissivité moyenne de l’alumine en fonction de la température utilisée dans le modèle 

numérique est représentée sur la Figure 5-37. 

 

Figure 5-37 : Emissivité moyenne de l'alumine en fonction de la température. Issu de [124] 
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5.5.2 Propriétés de l’azote 

 Les propriétés de l’azote utilisées dans le modèle numérique et dans la définition 

des propriétés effectives du toron de viscose carbonisé proviennent de la base de données 

de COMSOL Multiphysics ®. La conductivité thermique en fonction de la température 

est représentée sur la Figure 5-38, la capacité thermique sur la Figure 5-39 et la viscosité 

dynamique sur la Figure 5-40. Pour finir, la masse volumique de l’azote est donnée par la 

loi des gaz parfaits. 

Conductivité thermique 

 

Figure 5-38 : Conductivité thermique de l'azote en fonction de la température 

Capacité thermique 

 

Figure 5-39 : Capacité thermique massique à pression constante de l'azote en fonction de la température 
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Viscosité dynamique 

 

Figure 5-40 : Viscosité dynamique de l'azote en fonction de la température 

Masse volumique 

La masse volumique de l’azote est approchée par la loi des gaz parfaits selon 

l’équation (5.36) 

       
 

 
 

 

 
 (5.36) 

Où                 est la masse molaire de l’azote,                     est 

la constante des gaz parfaits, p est la pression absolue en [Pa] et T est la température en 

[K]. Si la pression est constante, la masse volumique de l’azote peut également être 

définie à partir de sa masse volumique    à la température    selon l’équation (5.37) : 

                   (5.37) 

Où        est le coefficient d’expansion thermique. 

5.5.3 Propriétés du toron de fibre de carbone T300 

Conductivité thermique 

La conductivité thermique des fibres de carbone T300 en fonction de la température 

ne semble pas être disponible dans la littérature. Afin de prendre en compte l’effet de la 

température sur la conductivité thermique des fibres de carbone T300, le modèle 

développé pour déterminer la conductivité thermique de fibres de viscoses carbonisées en 

fonction de la température (éq. (5.31)) est repris en utilisant les mesures de conductivité 

thermique à température ambiante réalisées dans le chapitre 4.  La conductivité thermique 

effective du toron en fonction de la température est alors obtenue en réalisant une loi des 

mélanges entre la conductivité thermique des fibres et celle de l’azote pondérées par le 
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taux de fibres du toron. Le toron de diamètre         est constitué de 6000 fibres de 

     de diamètre, ce qui donne un taux de fibres de 40%. La conductivité thermique des 

fibres de carbone T300 et celle du toron en fonction de la température sont représentées 

sur la Figure 5-41. Ces résultats sont utilisés dans le modèle numérique mais sont tout de 

même à prendre avec précaution puisque la validité du modèle de conductivité thermique 

sur des fibres de carbone ex-PAN reste encore à démontrer. 

 

Figure 5-41 : Conductivité thermique longitudinale des fibres de carbone T300 et du toron de fibres de 
carbone T300 

Masse volumique 

De la même façon que le toron de viscose, la masse volumique du toron de fibres de 

carbone T300 est définie à partir de sa masse linéique et de la section du toron. Les fibres 

de carbone n’étant pas transformées dans le four de carbonisation, leurs masses linéique 

et volumique sont supposées constantes en fonction de la température. La masse linéique 

d’un toron de 6000 fibres de      fournie par le fabricant [114] est  

              , ce qui donne une masse volumique suivante : 

  
     

    
          (5.38) 

Capacité thermique 

La capacité thermique des fibres de carbone T300 en fonction de la température 

semble également être absente de la littérature, la valeur utilisée dans le modèle 

numérique est donc celle fournie par le fabricant [114], soit                 . 

Propriétés radiatives 

Les fibres de carbone T300 sont un corps gris et opaque dont l’émissivité           

est indépendante de la longueur d’onde et de la température. Cette valeur correspond à 

l’émissivité des fibres de viscose carbonisées. 
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5.6 Modèle numérique de la carbonisation d’un précurseur cellulosique 

dans un four tubulaire vertical statique  

Un modèle numérique de la carbonisation est réalisé par éléments finis avec le 

logiciel COMSOL Multiphysics ® et représenté sur la Figure 5-42. Compte tenu de la 

géométrie du four et des torons, le modèle est réalisé en deux dimensions         avec un 

axe de symétrie axiale selon l’axe     en    . Celui-ci est constitué de quatre domaines :  

Du four statique, seul le tube de travail est modélisé et constitue le domaine D1. 

Compte tenu des spécifications techniques et des mesures réalisées sur le four, la paroi 

extérieure du tube de travail est divisée en 6 frontières, notées de F1.1 à F1.6, permettant 

de modéliser les différentes conditions aux limites comme représentées sur la Figure 5-

42. La 7
ème

 frontière du tube de travail F1.7 correspond à la paroi intérieure du four. 

 Les domaines D2, D3.1 et D3.2 représentent respectivement le toron carbonisé 

(échantillon) et les torons de fibres de carbone qui maintiennent l’échantillon. Les torons 

sont supposés avoir le même diamètre. Ces domaines sont limités par les frontières F2.1, 

F3.1 et F3.2 représentant la surface des torons.  

Le domaine D4 correspondant à l’azote est délimité latéralement par les frontières 

F1.7, F2.1, F3.1 et F3.2, en bas par la frontière F4.1 correspondant à l’entrée de 

l’écoulement et en haut par la frontière F4.2 correspondant à la sortie de l’écoulement.  

 

Figure 5-42 : modèle numérique de la carbonisation (échelle non respectée): domaines et frontières 
à gauche, géométrie à droite 
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Les équations de Navier-Stokes sont résolues dans le domaine D4 pour déterminer le 

champ de vitesses de l’azote ce qui constitue le « modèle dynamique ». Les transferts de 

chaleur sont résolus dans les quatre domaines du modèle et forment ainsi le « modèle 

thermique ». 

5.6.1 Modèle dynamique 

Avant d’entreprendre la résolution des équations de la dynamique, il est nécessaire de 

d’identifier le régime d’écoulement, laminaire ou turbulent, caractérisé par la valeur du 

nombre de Reynolds donné par l’équation (5.39), basé sur le diamètre hydraulique de la 

conduite égale à la largeur de l’espace annulaire             : 

       
         

    
 (5.39) 

Où      est la viscosité cinématique de l’azote et                      est la 

vitesse débitante de l’azote calculée en fonction de la température avec    le débit 

massique d’azote à l’injection et   
 

 
     

      
   la section de l’espace annulaire. Le 

nombre de Reynolds en fonction de la température est représenté sur la Figure 5-43 : 

 

Figure 5-43 : Nombre de Reynolds en fonction de la température 

Le nombre de Reynolds décroît en fonction de la température et est bien inférieure à 

la valeur critique de 2200 [126], l’écoulement est donc laminaire. 

Le champ de vitesses      de l’azote est alors obtenu par la résolution des équations de 

Navier-Stokes dans le domaine D4 composées de l’équation de continuité (eq. (5.40)) et 

de l’équation de conservation de la quantité de mouvement (eq. (5.41). La conservation 

de l’énergie est résolue dans le modèle thermique. 
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               (5.40) 

 
    

  
                                        

 

 
                      (5.41) 

Où   est la pression,   est la matrice identité,   est la masse volumique de l’azote, 

     est la masse volumique de référence à 25°C et 1.1 bar au niveau de la frontière F4.1 

et   la viscosité dynamique du gaz. 

Le domaine D4 est délimité latéralement par les frontières F1.7, F2.1, F3.1 et F3.2, 

sur lesquelles une condition de non glissement est imposée, ce qui se traduit par les 

équations (5.42) et (5.43) suivantes : 

                   (5.42) 

                   (5.43) 

 Comme détaillé dans la section 5.2, le profil de vitesse de l’azote est mesuré par PIV 

à une hauteur           de l’extrémité inférieure du tube. Le profil de vitesse    
    

obtenu constitue la condition d’entrée de l’écoulement dans le modèle numérique à la 

frontière F4.1 comme indiqué par l’équation (5.44) : 

              

    

    

          
   

  (5.44) 

Enfin, la frontière F4.2 correspond à la sortie de l’écoulement et la pression 

atmosphérique est utilisée comme condition à la limite selon l’équation (5.45) : 

            (5.45) 

5.6.2 Modèle thermique 

L’équation de la chaleur, issue de la conservation de l’énergie, est résolue dans les 

quatre domaines qui composent le modèle. Dans les domaines solides, D1, D2, D3.1 et 

D3.2, l’équation de la chaleur est donnée par l’expression (5.46) : 

   
  

  
                 (5.46) 

Où      est le flux de chaleur par rayonnement échangé entre la paroi intérieure du 

tube et les torons donné par l’équation (5.52), et q est le terme de source de chaleur 

volumique uniquement présent dans le domaine D2 correspondant aux sources de chaleur 

dues à la dégradation de la cellulose mesurées par DSC (cf. chapitre 3).  

Dans le domaine fluide D4, où     est le champ de vitesses de l’écoulement obtenu par 

résolution du modèle dynamique et où il n’y a ni terme source, ni transfert de chaleur par 

rayonnement, l’équation de la chaleur est donnée par l’expression (5.47) : 
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                       (5.47) 

Les conditions aux limites suivantes sont utilisées : 

La frontière F1.4 correspond à la zone chauffée du four. La température de la paroi 

extérieure du tube sur cette frontière est donnée par une fonction polynomiale (5.48) de la 

position verticale et de la température de consigne       donnée par le programme de 

température de carbonisation : 

                            (5.48) 

Cette fonction polynomiale a été obtenue par interpolation des mesures de 

température réalisées dans le four de carbonisation statique dans la section 5.3. 

 Les frontières F1.3 et F1.5 juxtaposant la zone chauffée correspondent aux zones 

isolées thermiquement, ce qui se traduit par l’équation (5.49) suivante : 

        

  
 
      

   (5.49) 

Les parties visibles du tube de travail sur la Figure 5-1 sont représentées par les 

frontières F1.2 et F1.6 sièges de flux de chaleur par convection naturelle avec l’air 

ambiant donnée par l’équation (5.50) suivante : 

          

  
 
      

                (5.50) 

Où h est le coefficient d’échange convectif évalué à            . 

 L’extrémité supérieure du tube est dotée d’un échangeur de chaleur à eau utilisé pour 

refroidir les gaz d’échappement, représenté par la frontière F1.1. Le flux de chaleur à la 

paroi du tube sur cette section est donné par l’expression (5.51) : 

          

  
 
      

                (5.51) 

Où           est la température de l’eau et                est le coefficient 

d’échange thermique obtenu par la corrélation de Colburn [109] avec un nombre de 

Reynold         correspondant à un débit d’eau            dans un tube de 

     de diamètre. 

Pour finir, les frontières F1.7, F2.1, F3.1 et F3.2 sont considérées comme diffusives et 

sont donc le siège de transfert de chaleur par rayonnement. Le flux de chaleur radiatif net, 

absorbé si positif, ou émis si négatif, en tout point appartenant à ces surfaces est donné 

par la différence entre le flux de chaleur incident, l’éclairement noté   et le flux quittant 

la surface, la radiosité notée  . Afin de prendre en compte la variation des propriétés 

radiatives de l’échantillon en fonction de la longueur d’onde, cinq bandes spectrales sont 
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définies. Le flux de chaleur net par rayonnement en tout point est alors donné par 

l’équation (5.52) : 

                 

 

   

 (5.52) 

Où     et     sont respectivement l’éclairement et la radiosité de l’élément de surface 

dans la bande spectrale    bornée par les longueurs d’onde      et     (avec      et 

     ). Ces deux grandeurs sont intrinsèquement liées : l’éclairement d’un point est 

fonction de la radiosité de tout autre point d’une surface avec laquelle il est en regard, 

tandis que la radiosité est la somme de deux contributions : la partie réfléchie de 

l’éclairement reçu et le flux de chaleur émis. L’éclairement d’un point   d’une surface   

par tout point    de radiosité    appartenant à une surface    présent dans le demi-espace 

avant du point   est donné par l’équation (5.53) et la radiosité d’un point   est exprimée 

par la relation (5.54) : 

   
                    

      
     

 

  

 (5.53) 

             (5.54) 

Où    est le vecteur           ,     et        sont respectivement les vecteurs normaux unitaires 

sortant aux point   et   ,   et   sont la réflectance et l’émissivité de la surface   au point 

 , et       le flux de chaleur émis par un corps noir à la température T donné par 

l’équation (5.55) de Stefan-Boltzmann : 

             (5.55) 

En utilisant l’équation (5.54) dans l’équation (5.52) le flux de chaleur net par 

rayonnement est finalement exprimé par la relation (5.56) : 

                              

 

   

 (5.56) 

Le flux de chaleur émis par un corps noir à la température T dans la bande 

spectrale   ,      (T)  est donné par l’expression (5.57) suivante : 

                        (5.57) 

Avec          la « Puissance d’émissivité fractionnaire », soit la fraction du 

rayonnement thermique émis par un corps noir à la température T comprise dans la bande 

spectrale   , définie par l’équation (5.58) : 

         
 

  

      
          

        

 
  

      
  

 

 (5.58) 
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Où    
   

  
 est la constante de la loi de Planck (éq. (3.16)) précédemment abordée 

dans le  chapitre 3. 

Le calcul du flux de chaleur radiatif est réalisé avec la méthode des hémicubes [108] 

avec une résolution de 256. 

 Les propriétés thermiques effectives du toron de viscose, comprenant la conductivité 

thermique, la masse volumique, la capacité thermique massique et les propriétés 

radiatives sur chaque bande spectrale, avant et au cours de sa transformation, sont 

précisées dans la section 5.4 tandis que les propriétés des autres matériaux (alumine, 

fibres de carbone T300 et azote) ont été abordées dans la section 5.5. 

5.6.3 Maillage 

Le maillage utilisé est constitué de 118197 éléments de domaines de qualité moyenne 

0.87 et de 4554 éléments de frontière. Pour rappel, la qualité d’un élément de domaine est 

définie comme le rapport entre la plus grande et la plus petite dimension de l’élément. Le 

détail du maillage par domaine et frontière est présenté dans le Tableau 5-6 : 

Tableau 5-6 : Détail du maillage du modèle numérique. 

 Paroi du four Echantillon Toron T300 Azote Total 

Domaine/ 

Frontière 
D1 

F1.1 à 

F1.6 
F1.7 D2 F2.1 D3 

F3.1à 

F3.2 
D4 Dom. Front. 

Nbre 

d’éléments 
                                                    

(Qualité 

moyenne) 
                                        

 

5.6.4 Couplage des modèles dynamique et thermique 

La résolution du modèle dynamique a pour objectif de déterminer le champ de 

vitesses de l’azote. Le champ de vitesses obtenu est alors utilisé dans le modèle thermique 

pour le calcul des transferts de chaleur par convection entre l’azote et les autres domaines 

du modèle et du champ de température. Les propriétés de l’azote nécessaires à la 

résolution du modèle dynamique sont fonction de la température, les deux modèles 

devraient donc être résolus simultanément.  

En pratique, le couplage fort des modèles dynamique et thermique entraine des 

problèmes de convergence, ils doivent donc être traités séparément. Il convient alors 

d’identifier le régime de la convection, naturelle, forcée ou mixte, au cours de la 

carbonisation, afin de choisir des hypothèses restrictives pertinentes. 

  Les transferts de chaleur par convection naturelle au sein du fluide sont caractérisés 

par le nombre de Rayleigh :  
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 (5.59) 

Avec   la diffusivité thermique de l’azote et         le coefficient d’expansion 

thermique où    est la température de film, ici la moyenne de la température du toron et 

de la température de paroi. La température du toron utilisée pour le calcul des nombres de 

Rayleigh et de Reynolds est la température moyenne mesurée dans le toron au cours de la 

carbonisation. Ces mesures seront présentées dans le chapitre suivant. La température de 

paroi est la moyenne sur la longueur du toron de la température imposée sur la frontière 

F1.4 donnée par l’équation (5.22) abordée dans la section 5.4. Le nombre de Reynolds est 

représenté en fonction du nombre de Rayleigh sur la Figure 5-44 au cours de la 

carbonisation afin de déterminer le régime de convection. On peut alors noter que le 

régime de convection oscille entre convection laminaire mixte et forcée au cours de la 

transformation. 

 

Figure 5-44 : Régime de convection d’un écoulement dans une conduite verticale en fonction des 

nombres de Reynolds et Rayleigh pour        
 

 
   . Issu de [123], d’après [127] 

L’étude de la convection mixte laminaire dans une conduite annulaire verticale dont 

ni les températures ni les flux de chaleur de paroi ne sont constants, couplée avec les 

transferts de chaleur radiatifs entre les parois sort du cadre de ce travail, car il pourrait 

faire l’objet d’un sujet de thèse à part entière. Aussi des hypothèses restrictives fortes 

doivent être choisies afin de permettre la résolution du modèle numérique, notamment en 

raison des moyens de calcul disponibles limités au moment où ce travail a été finalisé 

(pendant la pandémie mondiale du Covid-19).  

Tout d’abord, le composante radiale du champ de vitesses est considérée négligeable 

devant la composante axiale : bien qu’il existe un gradient de température radial, la 

différence de température entre le toron et la paroi du four est supposée insuffisante pour 
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que la convection naturelle prédomine sur la convection forcée et donc pour créer des 

boucles de recirculation.  

La composante axiale de la vitesse en fonction de la température est déterminée à 

partir du modèle dynamique résolu à température ambiante. La vitesse axiale de l’azote 

en fonction de la position radiale à différentes hauteurs est représentée sur la Figure 5-45 : 

 

Figure 5-45 : Vitesse axiale adimensionnalisée à différentes hauteurs en fonction du rayon 
adimensionnalisé à température ambiante (         

Le profil de la vitesse axiale converge rapidement vers un profil de vitesse établi. Le 

modèle dynamique est de nouveau résolu à la température maximum de la carbonisation 

soit 1200°C. L’ensemble du fluide est supposé être à cette température dès l’entrée. Afin 

de conserver le débit massique, la vitesse d’injection est multipliée par le rapport des 

masses volumiques de l’azote à 25°C et à 1200°C comme démontré ci-après. La 

composante axiale de la vitesse adimensionnalisée par la vitesse débitante à 25°C est 

représentée en fonction de la position radiale à différentes hauteurs comme 

précédemment sur la Figure 5-46. On observe à nouveau que le profil de vitesse converge 

rapidement vers le profil de vitesse établi. 

La somme du carré de la différence (SSD) entre le profil de vitesse à une hauteur z 

donnée et le profil de vitesse à l’extrémité supérieure, donnée par l’équation (5.60) est 

représenté en fonction de z sur la  Figure 5-47 pour les deux températures de fluide afin 

de déterminer la longueur d’établissement de l’écoulement dans chacun des cas. 

                           
 

 

 (5.60) 

Où    est l’élément   du de la position radiale discrétisée. 

 



Chapitre 5 – Modélisation numérique du four de carbonisation statique 

148 

 

Figure 5-46 : Vitesse axiale adimensionnalisée à différentes hauteurs en fonction du rayon 
adimensionnalisé à 1200°C  (         

 

Figure 5-47 : Somme du carré de la différence entre le profil de vitesse axiale à la hauteur z et le profil de 
vitesse à la hauteur L en fonction de la position verticale adimensionnalisée pour T=25°C et T=1200°C 

On peut noter que l’écoulement est établi à partir d’une longueur correspondant à 

environ huit fois le diamètre hydraulique de la section (       ) pour le fluide à 

température ambiante et 5 fois de diamètre hydraulique (         ) pour une 

température de 1200°C, soit bien en amont de la position de l’échantillon dont la limite 

inférieure est à une longueur correspondant à quinze fois le diamètre hydraulique de la 

section (        ). La longueur d’établissement diminue avec l’augmentation de la 

température. Le profil de vitesse de l’azote utilisé dans le modèle thermique peut être 

alors déterminé à partir du profil de vitesse établi à 25°C en utilisant la conservation du 

débit massique selon les équations (5.61) à (5.64) : 
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                    (5.61) 

Avec             , l’équation devient : 

          
 

 

            

                   

(5.62) 

Lorsque le fluide est chauffé, sa masse volumique change, on a alors l’égalité 

suivante : 

             
                            (5.63) 

        
       

    
    

         (5.64) 

Où        est la masse volumique du fluide aux conditions locales de température et 

de pression. 

La pression d’injection de l’azote dans le four est de 1.1bar tandis que la pression à la 

sortie est la pression atmosphérique soit 1bar. Une augmentation de la pression du fluide 

à l’intérieur du four supérieure à la pression d’entrée entrainerait un refoulement de 

l’azote à l’injection. Or en pratique, le débit d’azote pendant le procédé est conservé, on 

peut donc supposer que la pression du fluide à l’intérieur du four est inférieure à la 

pression d’injection. De même, une diminution de la pression du fluide à l’intérieur du 

four inférieure à la pression atmosphérique entrainerait un reflux à l’échappement. Or en 

pratique, l’évacuation des volatils est maintenue pendant tout le procédé. On peut donc 

supposer que la pression du fluide à l’intérieur du four est supérieure à la pression 

atmosphérique. En faisant l’hypothèse que les variations de pression sont négligeables 

devant les variations de température (variation de 10% de la pression entre l’entrée et la 

sortie contre une variation de température de 500% entre l’entrée et la zone la plus 

chaude), la masse volumique de l’azote peut être exprimée à partir de la loi des gaz 

parfaits par l’équation (5.65) : 

           
  

 
 (5.65) 

La vitesse axiale locale du fluide en fonction de la température, est finalement 

obtenue par l’équation (5.66). Cette expression est utilisée dans le modèle thermique pour 

la résolution des transferts de chaleur par convection. 

             
      

      
    

         (5.66) 

Où T est la température de l’azote exprimée en Kelvin. 

En résolvant séparément les deux modèles, la simulation de la carbonisation converge 

en 7h, soit environ le temps du cycle de carbonisation. Les résultats du modèle numérique 

sont exploités et confrontés aux mesures de températures in-situ dans le chapitre suivant.  



Chapitre 5 – Modélisation numérique du four de carbonisation statique 

150 

5.7 Conclusion partielle 

Les torons de viscose sont carbonisés à l’échelle du laboratoire dans un four tubulaire 

statique, permettant un contrôle et une instrumentation plus fins que dans les fours à 

défilement utilisés à l’échelle industrielle.  

Des mesures ont été réalisées sur le four statique pour être utilisées comme conditions 

aux limites. Ainsi la vitesse de l’azote à l’entrée du four a été mesurée par PIV. Il a été 

montré que la présence du toron change complètement le profil de vitesse et que le 

système d’injection utilisé entraine une légère dissymétrie de l’écoulement qui pour des 

raisons de gestion de ressources numériques sera tout de même considéré axisymétrique 

dans le modèle numérique. Le profil de vitesse moyen à l’entrée du four est utilisé comme 

condition d’entrée de l’écoulement dans le modèle dynamique. Des mesures de 

température ont également été réalisées à l’intérieur du four à l’aide d’une canne en 

alumine munie à son extrémité d’un thermocouple. L’étude de la mesure de température a 

révélé que la température mesurée par la canne correspond à la température des parois du 

four. Ces mesures ont ensuite permis de définir une fonction polynomiale donnant la 

température de paroi en fonction de la position verticale et de la température de consigne 

utilisée comme condition aux limites sur les parois du four. 

Les propriétés thermiques du toron en fonction de l’avancement de la carbonisation 

ont été obtenues à partir des propriétés des fibres du toron mesurées dans les chapitres 

précédents et des propriétés du gaz interstitiel, l’azote. Un modèle permettant de 

déterminer la conductivité thermique longitudinale de torons de fibres en fonction de la 

température à partir de leur conductivité thermique à température ambiante a notamment 

été développé.  

Le four utilisé dans le cadre de cette étude a été modélisé numériquement par 

éléments finis sur le logiciel COMSOL Multiphysics® à partir de la documentation 

technique disponible et des mesures réalisées in-situ. 

La résolution simultanée des équations des modèles dynamique et thermique entraine 

des problèmes de convergence. Des hypothèses restrictives fortes ont été utilisées pour 

permettre la résolution du modèle thermique et ainsi l’étude des transferts de chaleur au 

cours de la carbonisation. Parmi ces hypothèses fortes, la première est de négliger la 

composante radiale de la vitesse. En effet à l’entrée du four cette composante est nulle et 

s’il existe un gradient de température radial, la différence de température entre le toron et 

les parois du four est supposée trop faible pour créer des boucles de recirculation. La 

composante axiale du champ de vitesses en fonction de la température a été obtenue par 

la conservation de la masse à partir du profil de vitesse établi à température ambiante et 

en supposant l’écoulement isobare. 

Le modèle numérique converge, les résultats sont présentés dans le chapitre suivant et 

confrontés aux mesures réalisées in-situ. 
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[123][124] [125][126] [127] 

  

Ce chapitre est consacré à l’analyse des transferts de chaleur au cours de la 

carbonisation d’un toron de viscose dans un four tubulaire vertical statique de 

laboratoire. Une première section présente des mesures de températures réalisées au 

cœur du toron pendant le procédé de carbonisation dans le four installé dans les locaux 

de CANOE à Pessac. Ces mesures sont utilisées dans la section suivante pour la 

validation du modèle numérique développé dans le chapitre précédent : les 

températures expérimentales et numériques à position identique sont comparées. Enfin 

la section suivante est dédiée à l’analyse des transferts de chaleur au cours de la 

carbonisation par l’exploitation des résultats du modèle numérique. Les flux de 

chaleur par rayonnement et par convection sont calculés et comparés. L’influence de 

la position de l’échantillon dans le four est également étudiée, ce qui a permis de 

définir une zone de carbonisation homogène dans le four statique et de corriger la 

température de consigne pour que la température de l’échantillon corresponde à la 

température attendue. 
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6.1 Introduction 

Au cours de ces travaux, les propriétés thermophysiques du toron de viscose ainsi que 

leur évolution pendant la carbonisation ont été caractérisées. Des analyses thermiques 

ATG et DSC réalisées en utilisant le profil de température de carbonisation ont ainsi  

permis d’identifier la capacité thermique apparente du toron et les sources (et puits) de 

chaleur liées aux transformations du précurseur en fibre de carbone. Le rapprochement de 

l’analyse ATG et des mesures du retrait et du diamètre des fibres partiellement 

carbonisées ont ensuite permis de déterminer l’évolution de la masse linéique et de la 

masse volumique du toron. Les propriétés radiatives du toron de viscose ont également 

été mesurées à différents stade de carbonisation. 

En l’absence de méthode adaptée à la géométrie particulière des torons, un dispositif 

de mesure de conductivité thermique longitudinale effective de toron, le dispositif 

FORCE à été développé, réalisé et utilisé pour caractériser des échantillons de torons de 

viscose non traités et traités thermiquement à différentes températures. Un modèle a 

finalement été mis au point pour retrouver la conductivité thermique longitudinale des 

torons en fonction de la température à partir des mesures réalisées à température ambiante 

avec le dispositif FORCE. 

Des mesures de vitesse de l’écoulement d’azote par PIV et des mesures de 

températures à l’aide d’une canne en alumine munie d’un thermocouple ont été réalisées 

dans le four de carbonisation tubulaire vertical statique installé dans les locaux de 

CANOE à Pessac pour déterminer les conditions de carbonisation du toron. 

A partir de toutes ces informations, un modèle numérique du procédé de 

carbonisation dans un four tubulaire vertical statique a finalement été développé pour 

analyser les transferts de chaleur au cours du procédé.  

Cet ultime chapitre est consacré dans un premier temps aux mesures de températures 

réalisées au cœur du toron au cours d’un cycle de carbonisation complet dans le four 

statique. Ces mesures sont utilisées dans un second temps pour valider le modèle 

numérique de carbonisation. Les transferts de chaleur sont finalement analysés à partir du 

modèle numérique : l’étude des flux de chaleur par rayonnement et par convection et de 

l’influence de la position de l’échantillon dans le four est réalisée. Des conclusions sont 

finalement tirées et des préconisations d’utilisation établies. 
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6.2 Mesures dans le four au cours de la carbonisation 

Plusieurs grandeurs ont été mesurées au cours d’un cycle de carbonisation complet 

d’un toron de viscose dans le four statique installé dans les locaux de CANOE à Pessac. 

Le système de régulation du four fournit ainsi la température mesurée dans le four utilisée 

dans la régulation ainsi que la puissance électrique consommée. Un moteur couplé à un 

capteur de force permet d’imposer une tension mécanique au toron. De même que pour le 

four, le système de régulation du moteur enregistre la force appliquée ainsi que les 

variations de position du moteur correspondant aux variations de longueur du toron. Des 

mesures de température au cœur du toron de viscose ont également été réalisées avec des 

thermocouples de type K. Le mode opératoire est tout d’abord présenté suivi des résultats 

de mesure. 

6.2.1 Mode opératoire 

Deux séries de mesures ont été réalisées. Dans chacune des séries, l’extrémité 

inférieure de l’échantillon est placée à une hauteur             de l’extrémité 

inférieure du tube de travail. Trois thermocouples chemisés de type K d’un diamètre de 

       sont insérés dans le toron comme illustré sur la Figure 6-1. Les thermocouples 

sont attachés au toron à l’aide d’un fil métallique. La position des thermocouples est 

mesurée à partir de l’extrémité inférieure      de l’échantillon à l’aide d’un pied à 

coulisse. 

 

 

Figure 6-1 : Echantillon avec thermocouples prêt pour la carbonisation :  
échantillon de la première série de mesures en haut et de la seconde série de mesures en bas 

 

TC1 TC2 TC3 

TC1 

TC2

 
 TC1 

TC3 

BAS HAUT 

BAS 
HAUT 
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Compte tenu de la présence du moteur et du capteur de force, le passage des fils des 

thermocouples s’est avéré délicat, les fils ne pouvant sortir par l’évacuation des fumées au 

risque de s’emmêler dans le moteur. La solution retenue est représenté sur la Figure 6-2 : 

   

Figure 6-2 : Four de carbonisation  (à gauche) et passages des thermocouples (vert) et du toron (rouge) 
(à droite). 

Les conditions opératoires des deux séries de mesures sont reportées dans le Tableau 

6-1 : 

Tableau 6-1: Conditions opératoires des séries de mesures. Les longueurs indiquées sont les longueurs 
initiales à température ambiante. 

 Série 1 Série 2 

Pression d’injection                 

Débit d’azote à l’injection                   

Longueur de l’échantillon               

Force appliquée                 

Positions des 

thermocouples 

                                

                                  

                                  

 

Les grandeurs mesurées par chacun des appareils et les fréquences d’acquisition sont 

présentées dans le Tableau 6-2 : 
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Tableau 6-2 : Grandeurs mesurées au cours de la carbonisation 

Appareil Four Moteur Agilent 

Grandeur 

mesurée 

Température 

de régulation 

Puissance 

électrique 

Tension 

mécanique 

Position 

(allongement) 

Tension des 

thermocouples  

Température 

de référence 

Unité °C %      N mm V °C 

Fréquence 

d’acquisition 
1/60 Hz 1/6 Hz 1 Hz 

 

Post-traitement des mesures de température 

Les températures sont mesurées à l’aide de thermocouples de type K connectés à une 

« boîte froide », un boitier isotherme dont la température de référence      est mesurée 

par sonde Pt100. La résistance de la sonde Pt100 ainsi que les tensions des thermocouples 

sont mesurées par une carte d’acquisition Agilent. La chaîne d’acquisition utilisée est 

schématisée sur la Figure 6-3 : 

 

Figure 6-3 : Chaîne d'acquisition de température. 

La tension mesurée aux bornes de chaque thermocouple correspond à la différence de 

potentiel électrique entre la soudure chaude à la température recherchée        et la 

soudure froide à la température de référence           . Pour déterminer la température 

de la soudure chaude, il est donc nécessaire de déterminer le potentiel   . La température 

de référence est alors convertie en potentiel de référence. Pour un thermocouple de type 

K, la relation de conversion de la température en potentiel est donnée par l’équation (6.1) 

dont les coefficients sont présentés dans le Tableau 6-3. 

         
 

 

   

     
        

 
  (6.1) 
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Tableau 6-3 : Coefficients de conversion de la température en tension pour les thermocouples de type K 
selon la norme ITS 90 [128] 

Température (°C) -270 à 0°C 0 à 1372°C 

                 

                         

                         

                           

                           

                             

                            

                             

                            

                             

                  

Coefficients d'exponentielle  

   0           

                  

             

 

Le potentiel de référence      est alors ajouté à la tension mesurée aux bornes de 

chaque thermocouple pour obtenir le potentiel de chaque soudure chaude        : 

                  

                 

                 

(6.2) 

Compte tenu de la large gamme de température, entre 25°C et 1200°C, des 

précautions doivent être prises lors de la conversion du potentiel en température. En effet 

sur cette gamme de température, le coefficient de Seebeck du thermocouple ne peut être 

considéré constant comme illustré sur la Figure 6-4 : 
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Figure 6-4 : Coefficient de Seebeck du thermocouple de type K en fonction de la température. Issu de 
[128] 

La température de la soudure chaude est dans ce cas donnée par l’équation (6.3) dont 

les coefficients en fonction de la température (et donc du potentiel) sont présentés dans le 

Tableau 6-4 : 

        
 
 

 

   

 (6.3) 

Tableau 6-4 : Coefficients de conversion de la tension des thermocouples de type K en température selon 
la norme ITS 90 [128] 

Température (°C)                    

Potentiel (mV)                                

                 

                         

                       

                            

                            

                            

                            

                  

                 

                  

 

6.2.2 Résultats des mesures 

Les mesures d’allongement de la mèche ont d’ores et déjà été exploitées dans le 

chapitre 3. Les résultats présentés ici concernent donc principalement les mesures de 

température ainsi que la puissance électrique consommée par le four. Les températures 

mesurées et la température de consigne ainsi que la puissance électrique consommée au 
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cours des deux séries de mesures sont représentées en fonction du temps respectivement 

sur la Figure 6-5 et la Figure 6-6.  

On peut noter que pour chacune des deux séries de mesures, les températures 

mesurées sont supérieures à la température de consigne sur toute la durée de la 

carbonisation. Au cours de la première partie du procédé on peut également noter un 

gradient de température vertical important au sein du toron.  

 

Figure 6-5 : Mesures de températures et de puissance électrique consommée au cours de la 
carbonisation, 1

ère
  série de mesures 

 

Figure 6-6 : Mesures de températures et de puissance électrique consommée au cours de la carbonisation, 

2ème  série de mesures 
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Pour une meilleure lisibilité des résultats, les températures mesurées au cours des 

deux séries de mesures sont comparées de la température ambiante jusqu’au palier à 

550°C sur la Figure 6-7 et de 500°C à 1200°C sur la Figure 6-8 : 

 

Figure 6-7 : Mesures de températures dans le toron au cours de la carbonisation de la température 
ambiante jusqu’au début du palier à 550°C. 

 

Figure 6-8 : Mesure de températures dans le toron au cours de la carbonisation de 500°C à 1200°C 

On peut tout d’abord noter le très bon accord entre les deux séries de mesures. Au 

cours de la première heure du procédé, une différence de température d’environ     en 

moyenne, entre les thermocouples T1 et les thermocouples T3 est observée. La différence 

de température, d’environ     en moyenne, entre les thermocouples T2 s’explique par la 

différence de position de       dans le toron (         pour la première série et 
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         pour la seconde). Au-delà de la première heure, les deux séries de mesures 

sont confondues, ce qui indique une bonne répétabilité des mesures de température.  

Des instabilités de température dans le toron sont observées au début du cycle de 

carbonisation pour chacune des séries de mesures. Ces instabilités sont corrélées à la 

puissance électrique consommée par le four. En effet sur la Figure 6-5 et la Figure 6-6, on 

peut noter que la consommation électrique est très importante sur la période où sont 

observées les instabilités. Celles-ci sont donc dues au système de régulation du four 

imprécis à basse température. 

D’autres effets de régulation peuvent être observés dans une moindre mesure au cours 

des périodes de chauffe de 240°C à 280°C et de 280°C à 300°C pour les mêmes raisons. 

Un gradient de température vertical important est observé du début de la 

carbonisation jusqu’à la fin du palier à 300°C : une différence de température moyenne de 

    est mesurée entre les thermocouples T1 et T3. De plus on peut observer que les 

températures mesurées sont supérieures à la consigne de température. On mesure une 

différence de température moyenne de 5K entre la consigne et le thermocouple T1 au 

cours du palier à 300°C, soit 35K entre la consigne et le thermocouple T3. 

Ce gradient de température commence à diminuer à partir du début de période de 

chauffe entre 300°C et 550°C  et les températures convergent en fin carbonisation au-delà 

de 700°C. À la fin du palier à 550°C, une différence de température de      est mesurée 

entre T3 et T1. En revanche la différence de température entre la consigne et les 

températures mesurées augmentent : on mesure une différence de température moyenne 

de 15K entre la consigne et le thermocouple T1 au cours du palier à 550°C, soit 25K entre 

la consigne et le thermocouple T3. 

Rappelons que les premières 90 minutes de la carbonisation correspondent à l’étape 

cruciale de la dégradation de la cellulose en résidu carboné et que ce résidu carboné se 

cristallise à plus haute température pour former les fibres de carbone. Les propriétés 

thermomécaniques finales des fibres de carbone sont donc très dépendantes de ce résidu 

carboné. Ainsi le fort gradient de température au sein du toron couplé à l’écart à la 

consigne observé sur cette période pourrait induire des hétérogénéités de transformation 

et donc des propriétés thermomécaniques non homogènes dans les fibres de carbone 

obtenues. 
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6.3 Validation du modèle numérique 

Avant d’être exploité, le modèle numérique développé dans le chapitre précédent doit 

être validé. Dans un premier temps la conservation du débit massique est vérifiée et dans 

un second temps les températures obtenues avec le modèle numérique sont confrontées 

aux mesures de températures réalisées au sein du toron au cours de la carbonisation. 

6.3.1 Conservation du débit massique 

Compte tenu de la méthode utilisée pour calculer la composante axiale de la vitesse 

de l’azote en fonction de la température, il est pertinent de vérifier que le débit massique 

est conservé le long du four et au cours du temps. Les débits massiques et volumiques 

sont calculés à différentes hauteurs au cours de l’avancement de la carbonisation puis 

adimensionnalisés par le débit à l’injection selon les équations (6.4) (6.5) et représentés 

sur la Figure 6-9 : 

     

        
 

 

   
                              

  

 

    

    

  (6.4) 

    

       
 

 

  
                     

  

 

    

    

  (6.5) 

Où             et             sont les débits massique et volumique à 

l’injection. 

 

Figure 6-9 : Débits massiques et volumiques d'azote adimensionnalisés à différentes hauteurs au cours 
de la simulation numérique de la carbonisation 
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On peut noter que le débit massique est conservé au cours du temps quelle que soit la 

hauteur considérée contrairement au débit volumique qui suit l’évolution du profil de 

température de la carbonisation comme prévu.  

6.3.2 Confrontation des températures mesurées et calculées 

Les mesures de températures      réalisées au cœur du toron au cours de la 

carbonisation sont comparées aux températures obtenues avec le modèle numérique      

en     et aux mêmes positions verticales. Les températures sont ainsi comparées dans 

un premier temps au début de la carbonisation, de la température ambiante jusqu’au palier 

à 550°C sur la Figure 6-10 et la Figure 6-11 correspondant respectivement à la première 

série de mesures puis à la seconde. 

 

Figure 6-10 : Températures mesurées et températures calculées au centre du toron au cours de la 
carbonisation de la température ambiante jusqu’au palier à 550°C – 1

ère
 série de mesure 

 

Figure 6-11 : Températures mesurées et températures calculées au centre du toron au cours de la 
carbonisation de la température ambiante jusqu’au palier à 550°C – 2

ème
 série de mesure 
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On peut noter le très bon accord, pour chacune des séries de mesures, des 

températures expérimentales et numériques. Toutefois la température obtenue 

numériquement en bas de l’échantillon (à         et         de la limite 

inférieure de l’échantillon) est plus faible que la température mesurée expérimentalement. 

Ce point sera abordé plus en détail dans la section 6.4 consacré à l’analyse des transferts 

de chaleur dans le toron. On peut également observer que les effets de la régulation 

thermique du four sur les mesures de température (instabilité et surchauffe à la fin des 

périodes de chauffe) ne sont pas reproduits par le modèle numérique. Ainsi la différence 

entre les températures mesurées et les températures calculées au cours de la chauffe de 

300°C à 550°C augmente. 

Les températures sont ensuite comparées au cours de la suite et fin de la 

carbonisation, de 500°C à 1200°C sur la Figure 6-12 et la Figure 6-13 correspondant 

toujours respectivement à la première série de mesures puis à la seconde. 

 

Figure 6-12 : Températures mesurées et températures calculées au centre du toron au cours de la 
carbonisation 500°C  à 1200°C – 1

ère
 série de mesure 

 

Figure 6-13 : Températures mesurées et températures calculées au centre du toron au cours de la 
carbonisation 500°C  à 1200°C – 2

ème
 série de mesure 
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Au cours du palier à 550°C les températures mesurées convergent vers les 

températures calculées, ce qui confirme l’hypothèse de la surchauffe due à la régulation 

en fin de période de chauffe du four pour expliquer l’écart entre les températures 

mesurées et la consigne de température au début du palier à 550°C. 

Conformément aux températures mesurées, les températures obtenues avec le modèle 

numérique convergent en fin de carbonisation au-delà de 700°C. 

Afin de quantifier les différences observées, la différence relative entre la température 

mesurée et la température obtenue numériquement à une hauteur donnée est calculée pour 

chaque mesure de température avec l’équation (6.6) et représentée sur la Figure 6-14 : 

             
                             

                   
  (6.6) 

 

Figure 6-14 : Différences relatives des températures mesurées et calculées au cours de la carbonisation 

La différence relative est pour chacune des hauteurs considérées plus importante au 

début de la carbonisation en raison des instabilités mesurées par les thermocouples et 

dépasse dans le pire des cas 5%. En revanche après 30 min la différence relative 

maximale calculée est inférieure à 3% et inférieure à 2% au-delà d’une heure. On peut 

également noter que les différences relatives les plus importantes correspondent aux 

instants où les effets de régulation ont été observés. 

La faible différence relative obtenue entre les températures mesurées et les 

températures calculées numériquement permet de valider le modèle numérique pour 

l’analyse des transferts de chaleur au cours de la carbonisation. 
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6.4 Analyse des transferts de chaleur au cours de la carbonisation 

Le modèle numérique étant validé, celui-ci est exploité pour analyser les transferts de 

chaleur au cours de la carbonisation d’un toron de viscose dans un four tubulaire vertical 

statique. Dans un premiers temps les différences de température dans le toron sont 

étudiées. Une deuxième sous-section est consacrée aux transferts de chaleur à la paroi du 

toron. L’étude de l’influence de la position de l’échantillon dans le four est réalisée dans 

la sous-section suivante suivie d’une conclusion sur cette analyse et des préconisations 

d’utilisation du four statique. 

6.4.1 Différences de température dans le toron 

Afin d’étudier les différences de température dans le toron, les écarts de température 

à la consigne, à la surface et au cœur du toron sont calculés à différentes hauteurs et 

représentés sur la Figure 6-15.  

Pour rappel, la température de consigne n’est pas la température de paroi : la 

température de paroi est une fonction polynomiale de la position verticale et de la 

température de consigne comme définie dans le chapitre précédent. Les différences de 

températures entre la paroi et la consigne aux différentes hauteurs étudiées sur la Figure 

6-15 sont représentées sur la Figure 6-16. 

 

Figure 6-15 : Différence de température entre le toron et la consigne 
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Figure 6-16 : Différence de température entre la paroi et la consigne 

On peut tout d’abord confirmer les observations réalisées au sujet des mesures de 

température : la température de l’échantillon est supérieure à la consigne de température 

sur toute la durée de la carbonisation pour une hauteur d’échantillon supérieure à       

et après deux heures de transformation pour l’extrémité inférieure. Cette différence est 

due au fait que la température de paroi est également supérieure à la température de 

consigne. On observe également des différences de température importantes selon la 

hauteur considérée. Ainsi entre l’extrémité inférieure et l’extrémité supérieure de 

l’échantillon on note une différence de température maximale de presque      au cours 

de la première heure de carbonisation, cette différence diminue à environ      après un 

peu plus de deux heures de transformation, soit au cours du palier à 550°C. Néanmoins le 

gradient de température axial n’est pas linéaire. En effet si on observe une différence de 

température de      entre les extrémités de la fibre, une différence d’environ      est 

observée au même instant entre l’extrémité inférieure et la hauteur            . 

En revanche, pour chacune des hauteurs considérées, les résultats à la surface et au 

cœur du toron sont confondus, ce qui montre l’absence de gradient de température radial.  

L’étude des flux de chaleur au cours de la carbonisation est réalisée notamment pour 

déterminer les causes du gradient de température axial observé. 

6.4.2 Flux de chaleur à la paroi du toron 

Le flux de chaleur radiatif net reçu par le toron est obtenu en intégrant sur la surface 

de l’échantillon la somme de la différence entre l’éclairement et la radiosité du toron de 

chacune des cinq bandes spectrales, définies dans le chapitre précédent, selon 

l’équation (6.7) : 
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          (6.7) 

Le flux convectif est obtenu en intégrant sur la surface du toron la densité de flux 

convectif selon l’équation (6.8) : 

             

      

    

  

 

           (6.8) 

Les flux de chaleur ainsi intégrés sur la surface du toron et le rapport du flux 

convectif et du flux radiatif sont représentés au cours de la carbonisation sur la  

Figure 6-17 : 

 

Figure 6-17 : Flux de chaleur par rayonnement et convection à la paroi du toron intégré sur la longueur de 

l'échantillon et rapport des flux 

On peut observer qu’en moyenne sur la surface du toron, l’apport de chaleur est dû 

uniquement au rayonnement des parois du four, le flux de chaleur par convection refroidit 

l’échantillon tout le long du procédé. Le calcul du rapport des flux de chaleur indique en 

outre que les pertes de chaleur par convection représentent entre 40 et 45% de l’apport de 

chaleur par rayonnement sur toute la durée de la carbonisation. On peut par ailleurs noter 

que ce rapport est relativement constant au cours du temps. 

A partir du flux de chaleur radiatif calculé précédemment, on peut définir un 

coefficient d’échange radiatif moyen en divisant le flux de chaleur par la surface du toron 

et la différence entre la température moyenne de la paroi intérieure du four sur la hauteur 

de l’échantillon   
      et la température moyenne de surface de l’échantillon     

      selon 

l’équation (6.9) : 
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 (6.9) 

De même on peut calculer le coefficient d’échange convectif moyen selon l’équation (6.10) : 

       
     

     
         

      
 (6.10) 

Où    
      est la température moyenne de l’azote sur la hauteur de l’échantillon au centre de 

l’espace annulaire    
         

 
. 

Les coefficients d’échange obtenus ainsi que les différences de températures moyennes sont 

représentés en fonction du temps sur la Figure 6-18 : 

 

Figure 6-18 : Coefficients d'échange radiatif et convectif et différence de température moyenne entre la 
paroi du four et le toron et entre l’azote et le toron 

On peut observer que le coefficient d’échange radiatif moyen augmente au cours de 

l’avancement de la carbonisation en suivant l’évolution du profil de température tandis 

que la différence de température moyenne entre la paroi et l’échantillon suit l’évolution 

contraire. Le minimum du coefficient d’échange radiatif ainsi obtenu est d’environ 

               pour une différence de température de      et son maximum atteint 

                pour une différence de température d’environ    . Le coefficient 

d’échange convectif est relativement constant et compris entre              et 

             sur la quasi-totalité du procédé de carbonisation. Le pic observé en début 

de carbonisation n’a pas de sens physique puisqu’il correspond à l’instant où les 

températures moyennes de l’azote et de l’échantillon sont égales. La différence de 

température moyenne entre l’azote et l’échantillon est comprise entre     et     sur la 

totalité de la carbonisation. 

Les pertes de chaleur par convection sont étudiées plus en détail. La densité de flux 

de chaleur par convection à la paroi du toron est représentée sur la Figure 6-19 en 
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fonction de la position verticale (où     est le bas de l’échantillon et          est 

le haut de l’échantillon) et du temps : 

 

Figure 6-19 : Densité de flux convectif en fonction la position verticale et du temps 

On peut noter que le profil de densité de flux de chaleur par convection le long de la 

surface du toron est relativement identique au cours du temps. On observe également que 

les pertes de chaleur sont très intenses à l’extrémité inférieure de l’échantillon et 

décroissent rapidement. On peut enfin observer qu’à la fin de la carbonisation et à 

l’extrémité supérieure de l’échantillon la densité de flux de chaleur convectif change de 

signe, ce qui indique que l’écoulement apporte de la chaleur au toron. 

La différence de température entre la surface du toron et l’azote au centre de l’espace 

annulaire est représenté également en fonction de la position verticale et du temps sur la 

Figure 6-20 : 

 

Figure 6-20 : Différence de température entre la surface du toron et l'azote au centre de l'espace 
annulaire en fonction de la position verticale et du temps 
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La différence de température suit le même profil que la densité de flux de chaleur 

convectif le long de l’échantillon et au cours du temps, ce qui indique que le coefficient 

d’échange convectif local varie peu. La perte de chaleur par convection plus importante 

en bas de l’échantillon est donc due à la température de l’azote. L’écoulement d’azote 

s’échauffe au contact de la paroi du four. Au niveau de l’extrémité inférieure de 

l’échantillon, l’écoulement d’azote n’est pas assez chaud ce qui induit les pertes de 

chaleur par convection importantes. En revanche l’écoulement s’échauffe rapidement à 

mesure que la hauteur augmente ce qui réduit les pertes de chaleur.  

La différence observée précédemment entre la température mesurée en bas de 

l’échantillon et la température calculée avec le modèle numérique à la même hauteur peut 

alors s’expliquer par une différence de température de l’écoulement entre la mesure et le 

calcul. Cette différence de température de l’écoulement peut s’expliquer par une 

différence dans le profil de vitesse du fluide. En effet des hypothèses fortes ont dû être 

utilisées pour que le modèle numérique converge. Les composantes radiale et azimutale 

de la vitesse ont notamment été négligées dans le modèle numérique. Compte tenu des 

mesures de vitesse réalisées par PIV présentées au chapitre précédent et de la différence 

de température entre la paroi du four et la surface de l’échantillon, il est probable que 

l’écoulement soit en pratique hélicoïdal contrairement à l’écoulement piston modélisé. Un 

écoulement hélicoïdal, à débit massique identique, présente une composante axiale plus 

faible qu’un écoulement piston, l’écoulement est donc plus longtemps en contact avec la 

paroi du four et est plus chaud au niveau de l’extrémité inférieure de l’échantillon. 

Les pertes de chaleur par convection étant fonction de la hauteur, l’influence de la 

position verticale de l’échantillon dans le four est étudiée. 

6.4.3 Influence de la position de l’échantillon dans le four 

La simulation numérique de la carbonisation est réitérée en modifiant la position de 

l’échantillon dans le four, pour             et             soit respectivement 

       et        plus haut.  

Les écarts de température à la consigne, à la surface et au cœur du toron sont calculés 

de nouveau à différentes hauteurs et représentés sur la Figure 6-21 pour            . 

Les différences de températures entre la paroi et la consigne aux mêmes hauteurs sont 

représentées sur la Figure 6-22. Enfin, les flux de chaleur radiatif et convectif intégrés sur 

la surface du toron et le rapport du flux convectif et du flux radiatif sont représentés au 

cours de la carbonisation sur la Figure 6-23 :  
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Figure 6-21 : Différence de température entre le toron et la consigne pour             

 

 

Figure 6-22 : Différence de température entre la paroi et la consigne pour             
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Figure 6-23 : Flux de chaleur par rayonnement et convection à la paroi du toron intégré sur la longueur 
de l'échantillon et rapport des flux pour             

On peut observer que pour            , le gradient de température vertical dans 

le toron est réduit de moitié. En effet à l’instant où l’on mesure une différence de 

température maximale de      pour             sur la Figure 6-15, la différence de 

température est dans ce cas d’environ     . De même la différence de      mesurée au 

cours du palier à 550°C est de l’ordre de      à présent. 

Les flux de chaleur sont également réduits : l’écoulement est, à cette hauteur, plus 

chaud, les pertes de chaleur par convection sont donc moindres. La température du toron 

est plus uniforme et les différences de températures entre le toron et la paroi du four et 

entre le toron et l’écoulement sont plus faibles. On peut également noter sur la Figure 6-

23 qu’au cours de la dernière heure de la carbonisation les flux de chaleur moyens sur la 

surface du toron changent de signe : le toron est alors chauffé par convection et sa 

température moyenne devient supérieure à la température moyenne de paroi et les pertes 

de chaleur sont radiatives. Enfin on peut noter que le rapport des flux de chaleur reste 

relativement constant au cours de la carbonisation, toujours entre     et     . 

On réitère l’opération pour les résultats obtenus pour              : les écarts de 

température à la consigne, à la surface et au cœur du toron sont calculés et représentés sur 

la Figure 6-24, les différences de températures entre la paroi et la consigne sont 

représentées sur la Figure 6-25 et finalement, les flux de chaleur radiatif et convectif 

intégrés sur la surface du toron et le rapport du flux convectif et du flux radiatif sont 

représentés sur la Figure 6-26 : 
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Figure 6-24 : Différence de température entre le toron et la consigne pour             

 

 

Figure 6-25 : Différence de température entre la paroi et la consigne pour             
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Figure 6-26 : Flux de chaleur par rayonnement et convection à la paroi du toron intégré sur la longueur 
de l'échantillon et rapport des flux pour             

On peut observer que pour cette position de l’échantillon dans le four, le gradient de 

température vertical augmente de nouveau, en revanche dans ce cas c’est l’extrémité 

supérieure du toron qui est refroidie. L’extrémité supérieure du toron correspond à 

l’extrémité supérieure de la zone chauffée. Le refroidissement du toron par rayonnement 

est donc dû à des effets de bord. Notons que la différence de température entre les 

extrémités de la fibre est au début de la carbonisation du même ordre de grandeur que 

pour            . Cette différence augmente avec la température de carbonisation. 

En effet dans ce cas de figure, le toron est en moyenne chauffé seulement par convection 

et refroidi par rayonnement. Le coefficient d’échange radiatif augmente avec la 

température, les pertes de chaleur par rayonnement sont donc de plus en plus importantes 

au cours de la carbonisation. Notons une fois de plus que le rapport des flux de chaleur 

convectif et radiatif est relativement constant au cours du temps et toujours compris entre 

     et     . 

6.4.4 Conclusions et préconisations d’utilisation du four 

Au cours de la carbonisation d’un toron de viscose dans le four statique, les transferts 

de chaleur par rayonnement et par convection s’opposent. Selon la position de 

l’échantillon dans le four, le toron est chauffé par le rayonnement et refroidi par la 

convection ou inversement. Dans les différents cas étudiés on note un rapport des flux de 

chaleur convectif et radiatif constant compris entre 40% et 50%. En revanche le gradient 

de température vertical observé varie considérablement selon la position verticale de 

l’échantillon dans le four. Si l’échantillon est placé trop bas, le gradient de température 

dans l’échantillon est important au début de la carbonisation et diminue au cours du 

temps. Dans ce cas, l’échantillon est chauffé par rayonnement et les pertes de chaleur sont 

d’origine convective. Le coefficient d’échange radiatif augmente avec la température 
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contrairement au coefficient d’échange convectif qui reste relativement constant, ce qui 

explique la diminution du gradient de température vertical au cours du temps. 

Dans le cas contraire, si l’échantillon est placé trop haut, le gradient de température 

vertical est moindre au début du procédé et augmente avec l’avancement de la 

carbonisation. La paroi du four en dehors de la zone chauffée refroidit le toron par 

rayonnement tandis qu’il est chauffé par l’écoulement, le coefficient d’échange radiatif 

augmente avec la température et les pertes de chaleur par rayonnement sont de plus en 

plus importantes. 

Un gradient de température vertical trop important au sein du toron pourrait induire 

des hétérogénéités de transformation et donc des propriétés thermomécaniques non 

homogènes dans les fibres de carbone obtenues. Une attention particulière doit donc être 

portée à la position de l’échantillon dans le four et à sa longueur pour obtenir une 

carbonisation homogène. 

Lorsque le toron est placé entre          et         , on observe que la 

température du toron est supérieure à la température de consigne au cours de tout le 

procédé. Le profil de température utilisé nécessiterait donc d’être corrigé pour que la 

température du toron corresponde à la température attendue. 

La zone du four la plus homogène est située entre          et         . La 

température de consigne peut être corrigée par la différence de température mesurée entre 

la paroi à la hauteur médiane de cette zone, soit à          et la température de 

consigne selon l’équation : 

                                                (6.11) 

La différence de température entre l’échantillon et la température de consigne 

corrigée est représentée en fonction de la position verticale et du temps sur la Figure 6-27. 

La cartographie obtenue permet de définir une zone de carbonisation homogène. Ainsi si 

l’échantillon est placé entre les hauteurs          et       mm, soit une longueur 

d’échantillon de       , la différence maximale de température observée dans 

l’échantillon sera de      centrée autour de la température de consigne corrigée, et ce de 

la déshydratation de la cellulose à la fin de la carbonisation. Entre          et 

         la différence de température maximale au sein de l’échantillon sera de    . 
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Figure 6-27 : Différence de température entre l’échantillon et la consigne corrigée et zones de 
carbonisation homogènes. Différence maximale de 10K entre 760 mm et 870 mm (rectangle rouge) et 

différence maximale de 20K entre 715 et 905 mm (rectangle violet). 
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6.5 Conclusion partielle 

Des mesures de températures ont été réalisées au sein du toron au cours de la 

carbonisation. Deux séries de mesures ont été réalisées. Les résultats montrent une bonne 

répétabilité des mesures. Les mesures de températures mettent en évidence un gradient de 

température vertical important dans le toron, en particulier au début de la carbonisation. 

Des instabilités de température dans le toron sont observées au début du cycle de 

carbonisation pour chacune des séries de mesures. Ces instabilités sont corrélées à la 

puissance électrique consommée par le four. Celles-ci sont donc dues au système de 

régulation du four imprécis à basse température. D’autres effets de régulation peuvent 

être observés dans une moindre mesure au cours des périodes de chauffe de 240°C à 

280°C et de 280°C à 300°C pour les mêmes raisons. Une surchauffe est également 

observée à la fin de la chauffe jusqu’à 550°C. 

Ces mesures de températures ont été utilisées pour valider le modèle numérique 

développé au cours du chapitre précédent. On note un très bon accord entre les 

températures mesurées et les températures calculées numériquement à position identique 

bien que le modèle numérique ne prenne pas en compte les effets de régulation du four. 

Les différences relatives entres les températures expérimentales et numériques ont été 

calculées et sont inférieures à 3% sur toute la durée de la carbonisation et inférieure à 2% 

passée la première heure, ce qui valide le modèle numérique. 

Le modèle numérique a ensuite été utilisé pour étudier les transferts de chaleur au 

cours de la carbonisation. L’apport de chaleur dans le toron est essentiellement d’origine 

radiative. Le gradient de température vertical important observé dans le toron est du aux 

pertes de chaleur par convection à l’extrémité inférieure de l’échantillon. Les coefficients 

d’échange radiatif et convectif ont été évalués. Le coefficient d’échange convectif est 

relativement constant au cours de la carbonisation et est compris entre              et 

             contrairement au coefficient d’échange radiatif qui augmente avec la 

température variant ainsi de               à              .  

L’influence de la position de l’échantillon dans le four a ensuite été étudiée. Si 

l’échantillon est trop bas, on observe un gradient de température important au début de la 

carbonisation qui diminue au cours du temps. Dans le cas contraire, si l’échantillon est 

placé trop haut, le gradient de température vertical est faible au début du procédé et 

augmente avec la température. Des transferts de chaleur par rayonnement ont lieu entre le 

toron et la partie du four non chauffée du four. Ces pertes de chaleur par rayonnement 

augmentent avec le coefficient d’échange radiatif. 

Une zone de carbonisation homogène a été finalement identifiée et la température de 

consigne corrigée pour que la température de l’échantillon corresponde à la température 

attendue. Ainsi, placer l’échantillon entre          et       mm permet d’obtenir 

une différence maximale de 10 K au sein de l’échantillon centrée autour de la température 

de consigne (     entre          et          ). 
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CHAPITRE 7 
 

Conclusion générale et perspectives 
 

 

 

 

Le procédé de carbonisation de précurseur cellulosique est complexe. Il implique de 

traiter thermiquement les fibres de précurseur sous atmosphère inerte, généralement sous 

azote, pour procéder à la dégradation de la cellulose. Différents mécanismes de 

dégradation ont lieu simultanément, et sont plus ou moins favorisés en fonction de la 

vitesse de chauffe. La dégradation de la cellulose s’accompagne d’une perte de masse 

importante sous forme de gaz légers et de suie ainsi que d’absorption et d’émission de 

chaleur (réactions endothermiques et exothermiques). Lorsque la cellulose est dégradée, 

un résidu carboné amorphe subsiste. En poursuivant le traitement thermique, ce résidu 

carboné s’aromatise, les atomes de carbone s’organisent en structures planes et cycliques 

pour former des feuillets de graphène. Des feuillets de graphène adjacents orientés dans la 

même direction forment des cristallites de graphite. L’augmentation de la température 

sous tension mécanique permet la croissance de ces cristallites ce qui confère à la fibre de 

carbone produite ses propriétés mécaniques et thermiques. La structure des fibres et donc 

ses propriétés dépendent fortement des conditions de carbonisation et du précurseur 

(matériau et procédé de filage) ainsi il n’existe pas de loi universelle permettant de 

prédire l’évolution des propriétés des fibres ni l’émission ou l’absorption de chaleur au 

cours de la transformation.  

Les transferts de chaleur et les transformations du toron de fibres au cours de la 

carbonisation peuvent être modélisés par l’équation de la chaleur des corps 

thermiquement minces. Pour résoudre cette équation, les sources de chaleur et l’évolution 

des propriétés thermophysiques du toron : sa masse volumique, sa capacité thermique, sa 

conductivité thermique longitudinale ainsi que ses propriétés radiatives, doivent être 

connues en fonction de l’avancement de la carbonisation qui peut être défini à partir de la 

cinétique de perte de masse comme suggéré dans la littérature. La capacité thermique et 

les sources de chaleur ont été identifiées au cours du cycle de carbonisation grâce au 

rapprochement des résultats des analyses DSC et ATG. Le rapprochement de l’analyse 

ATG avec la mesure du retrait et la mesure du diamètre de fibre partiellement carbonisées 

a permis de déterminer l’évolution de la masse linéique et de la masse volumique du 

toron au cours de la carbonisation. Les propriétés radiatives du toron ont été mesurées sur 
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des torons partiellement carbonisés par spectroscopie infrarouge à transformée de Fourier 

après avoir adapté le protocole de mesure. Enfin des mesures de diffusivité thermique 

longitudinale de torons de fibres de viscose ont été réalisées avec la méthode flash sur un 

appareil du commerce prétendument adapté aux échantillons fibreux. Il apparait que la 

méthode n’est pas adaptée puisque les mesures réalisées sont très éloignées des résultats 

présents dans la littérature. En outre, la quantité de torons nécessaire pour réaliser 

l’échantillon disqualifie la méthode pour caractériser des torons partiellement carbonisés. 

Il est donc pertinent de développer une méthode dédiée à la mesure de la conductivité 

thermique effective des fibres assemblées en toron. 

Un dispositif de mesure de la conductivité thermique longitudinale de toron de fibre, 

le dispositif FORCE, inspiré de la méthode de la plaque chaude gardée a été développé et 

modélisé par éléments finis pour estimer les pertes de chaleur par rayonnement. Le 

modèle numérique a montré que les pertes de chaleur radiatives sont minimisées si la 

différence de température appliquée à l'échantillon est centrée sur la température de la 

paroi de la chambre à vide. Des mesures expérimentales ont été réalisées sur trois 

échantillons monolithiques de matériaux standards connus représentatifs de la plage de 

mesure de l'appareil. Les valeurs obtenues sont très proches de celles trouvées dans la 

littérature. Des mesures ont ensuite été effectuées sur des échantillons de fibres. Les 

résultats obtenus sont à nouveau comparés à la littérature et montrent un très bon accord. 

Le nouveau dispositif FORCE est par conséquent validé sur toute la plage de mesure 

requise, de             à             pour la mesure de conductivité thermique 

longitudinale des fibres.  

Le dispositif FORCE a donc été utilisé pour mesurer la conductivité thermique 

longitudinale effective des fibres du toron de viscose non traité et traité thermiquement à 

différentes températures avec une incertitude de 7% à 10%. Cette incertitude est 

principalement due au manque de précision sur la mesure du diamètre des fibres et donc 

indépendante du dispositif en lui-même. Des solutions pour mesurer le diamètre des 

fibres avec plus de précision ont été proposées. On remarque que l’évolution de la 

conductivité suit l’avancement de la carbonisation en relation avec la densité. Un modèle, 

permettant de déterminer la conductivité thermique longitudinale de torons de fibres en 

fonction de la température à partir des mesures de conductivité thermique à température 

ambiante avec le dispositif FORCE a également été développé. 

Les torons de viscose sont carbonisés à l’échelle du laboratoire dans un four tubulaire 

statique, installé dans les locaux de CANOE à Pessac, permettant un contrôle et une 

instrumentation plus fins que dans les fours à défilement utilisés à l’échelle industrielle. 

Le four est modélisé numériquement par élément finis sur le logiciel COMSOL 

Multiphysics® afin d’étudier les transferts de chaleur au cours de la carbonisation. Des 

mesures ont été réalisées sur le four statique pour être utilisées comme conditions aux 

limites. Ainsi la vitesse de l’azote à l’entrée du four a été mesurée par PIV. Il a été montré 

que la présence du toron change complètement le profil de vitesse et que le système 

d’injection utilisé entraine une légère dissymétrie de l’écoulement qui pour des raisons de 
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gestion de ressources numériques sera tout de même considéré axisymétrique dans le 

modèle numérique. Le profil de vitesse moyen à l’entrée du four est utilisé comme 

condition d’entrée de l’écoulement dans le modèle dynamique. Des mesures de 

température ont également été réalisées à l’intérieur du four à l’aide d’une canne en 

alumine munie à son extrémité d’un thermocouple. L’étude de la mesure de température a 

révélé que la température mesurée par la canne correspond à la température des parois du 

four. Ces mesures ont ensuite permis de définir une fonction polynomiale donnant la 

température de paroi en fonction de la position verticale et de la température de consigne 

utilisée comme condition aux limites sur les parois du four. 

La résolution simultanée des équations des modèles dynamique et thermique entraine 

des problèmes de convergence. Des hypothèses restrictives fortes ont été utilisées pour 

permettre la résolution du modèle thermique et ainsi l’étude des transferts de chaleur au 

cours de la carbonisation. Parmi ces hypothèses fortes, la première est de négliger la 

composante radiale de la vitesse. En effet à l’entrée du four cette composante est nulle et 

s’il existe un gradient de température radial, la différence de température entre le toron et 

les parois du four est supposée trop faible pour créer des boucles de recirculation. La 

composante axiale du champ de vitesse en fonction de la température a été obtenue par la 

conservation de la masse à partir du profil de vitesse établi à température ambiante et en 

supposant l’écoulement isobare.  

Le modèle numérique développé est validé par comparaison avec des mesures de 

températures ont été réalisées au sein du toron au cours de la carbonisation. On note un 

très bon accord entre les températures mesurées et les températures calculées 

numériquement à position identique. Les différences relatives entres les températures 

expérimentales et numériques ont été calculées et sont inférieures à 3% sur toute la durée 

de la carbonisation et inférieure à 2% passée la première heure, ce qui valide le modèle 

numérique. 

Les mesures de températures mettent en évidence un gradient de température vertical 

important dans le toron, en particulier au début de la carbonisation. Des instabilités de 

température dans le toron sont également observées au début du cycle de carbonisation. 

Ces instabilités sont corrélées à la puissance électrique consommée par le four. Celles-ci 

sont donc dues au système de régulation du four imprécis à basse température. D’autres 

effets de régulation peuvent être observés dans une moindre mesure au cours des 

différentes périodes de chauffe pour les mêmes raisons. 

Le modèle numérique a finalement été utilisé pour étudier les transferts de chaleur au 

cours de la carbonisation. L’apport de chaleur dans le toron est essentiellement d’origine 

radiative. Le gradient de température vertical important observé dans le toron est dû aux 

pertes de chaleur par convection à l’extrémité inférieure de l’échantillon. Les coefficients 

d’échange radiatif et convectif ont été évalués. Le coefficient d’échange convectif est 

relativement constant au cours de la carbonisation contrairement au coefficient d’échange 

radiatif qui augmente avec la température. On observe également que la température du 
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toron est supérieure à la température de consigne sur toute la durée de la carbonisation. Il 

s’avère que la température de la paroi intérieure du four est également supérieure à la 

température de consigne, celle-ci doit donc être corrigée.  

L’influence de la position de l’échantillon dans le four a ensuite été étudiée. Si 

l’échantillon est trop bas, on observe un gradient de température important au début de la 

carbonisation qui diminue au cours du temps. Dans le cas contraire, si l’échantillon est 

placé trop haut, le gradient de température vertical est faible au début du procédé et 

augmente avec la température. Des transferts de chaleur par rayonnement ont lieu entre le 

toron et la partie non chauffée du four. Ces pertes de chaleur par rayonnement 

augmentent avec le coefficient d’échange radiatif. 

Un gradient de températures vertical trop important au sein du toron pourrait induire 

des hétérogénéités de transformation et donc des propriétés thermomécaniques non 

homogènes dans les fibres de carbone obtenues. Une attention particulière doit donc être 

portée à la position de l’échantillon dans le four et à sa longueur pour obtenir une 

carbonisation homogène 

Une zone de carbonisation homogène a été finalement identifiée et la température de 

consigne corrigée pour que la température de l’échantillon corresponde à la température 

attendue. 

Le modèle numérique met en évidence l’absence de gradient de température dans la 

direction radiale. Une étude approfondie pour déterminer le rayon du toron à partir duquel 

un gradient de température radial non négligeable est observé permettrait de définir un 

nombre de fibres optimal pouvant être carbonisées simultanément en garantissant une 

transformation homogène. 

Une autre perspective de suite de ces travaux consisterait à déterminer un nouveau 

profil de température à utiliser comme consigne de température sur le four afin d’observer 

dans l’échantillon la température attendue. Pour y parvenir, le modèle numérique de la 

carbonisation développé peut être utilisé. Une autre approche, plus expérimentale, serait 

de réaliser des mesures de températures à l’intérieur du toron comme nous l’avons fait au 

cours de ces travaux. 

La carbonisation de toron à l’échelle du laboratoire est réalisée afin de déterminer les 

paramètres du procédé de carbonisation à utiliser dans le four industriel à défilement. 

D’un point de vue thermique le four statique et le four à défilement sont très différents. 

En revanche les problématiques liées aux pertes de chaleur par convection et par 

rayonnement par effet de bord sont présentes dans les deux situations, d’autant que le 

défilement du toron exacerbe les transferts de chaleur par convection. Le toron étant par 

définition mobile dans le four à défilement, ces pertes de chaleur ne peuvent conduire à 

des propriétés non homogènes dans les fibres de carbone obtenues. Néanmoins les écarts 

de température à la consigne peuvent induire des fibres de carbone de moindre qualité.  
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Une campagne de mesure de température dans le four à défilement au cœur du toron 

avec et sans défilement est donc nécessaire afin de déterminer les zones concernées et 

dans quelle mesure la température dans le toron est différente de la consigne. La consigne 

de température peut dans un second temps être adaptée pour obtenir la température 

escomptée. 
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Titre : Étude et modélisation numérique des transferts de chaleur et des transformations lors de la 

carbonisation de fibres de précurseur 

Mots clés : Carbonisation, fibres de carbone, transferts de chaleur, convection, rayonnement 

Résumé : Au cours de ces travaux, les 
propriétés thermophysiques du toron de viscose 
ainsi que leurs évolutions pendant la 
carbonisation ont été étudiées. Des analyses 
thermiques ATG et DSC ont ainsi  permis 
d’identifier la capacité thermique apparente du 
toron et les sources de chaleur liées aux 
transformations du précurseur. Le 
rapprochement de l’analyse ATG, mesures du 
retrait et de l’évolution du diamètre des fibres 
ont ensuite permis de déterminer l’évolution de 
la masse linéique et de la masse volumique du 
toron. Les propriétés radiatives du toron de 
viscose ont également été mesurées à différents 
stade de carbonisation. Un dispositif  de mesure 
de conductivité thermique longitudinale effective 

de toron à été développé, réalisé et utilisé pour 
caractériser l’évolution de la conductivité 
thermique du toron au cours de la carbonisation. 
Un modèle numérique  par éléments finis  du 
procédé de carbonisation à été réalisé, en 
utilisant les propriétés précédemment mesurées 
et les mesures de vitesse de l’écoulement 
d’azote dans le four et du profil de température à 
la paroi réalisées sur le four de carbonisation de 
laboratoire. Ce modèle a été validé avec des 
mesures de températures réalisées au cœur du 
toron au cours de la carbonisation. Les 
transferts de chaleur lors de la carbonisation de 
fibres de précurseurs ont finalement été étudiés 
à l’aide du modèle  numérique développé. 

 

Title : Study and numerical modeling of heat transfers and transformations during the 

carbonization of precursor fibers 

Keywords :  Carbonization, carbon fibers, heat transfers, convection, radiation 

Abstract: During this work, the thermophysical 
properties of the viscose strand as well as their 
evolution during carbonization have been 
studied. ATG and DSC thermal analyzes have 
made it possible to identify the apparent thermal 
capacity of the strand and the heat sources 
linked to transformations of the precursor. The 
comparison of the ATG analysis, measurements 
of the shrinkage and the evolution of the 
diameter of the fibers then made it possible to 
determine the evolution of the linear density and 
the density of the strand. The radiative 
properties of the viscose strand were also 
measured at different stages of carbonization. A 
device for measuring the effective longitudinal 
thermal conductivity  of the  strand has been 
devz 

developed, built and used to characterize the 
evolution of the thermal conductivity of the 
strand during carbonization. A finite element 
numerical model of the carbonization process 
has been developed, using the previously 
measured properties and the measurements 
carried out on the laboratory furnace: the 
velocity profile of the nitrogen flow in the 
furnace as well as the wall temperature profile. 
This model has been validated with 
temperature measurements made at the core 
of the strand during carbonization. Heat 
transfers during the carbonization of precursor 
fibers have been finally studied using the 
developed numerical model. 

 


