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Introduction générale

La technologie moderne à besoin de matériau qui allient à la fois rigidité ; résistance

mécanique, ténacité élevée et une grande légèreté. Aucun matériau simple ne permet de

combiner ces caractéristiques physiques et, pour atteindre cet objectif il faut nécessairement

utiliser un matériau composite. Le développement des matériaux composites est suscité par la

volonté de combiner les qualités techniques au besoin d’allégement dans un même matériau.

Qui, par la suite, doit s’ajuster aux solutions technologiques des problèmes à résoudre. Ces

nouveaux matériaux combinent les propriétés physiques des différents matériaux utilisés pour

leur fabrication. En général, les composites sont réalisés pour subir de nombreuses contraintes

physiques qu’ils doivent supporter sans modification de leurs propriétés au cours de leur

utilisation.

Les matériaux composites sont généralement des matériaux solides conçus par

l'association de deux ou plusieurs matériaux aux caractéristiques complémentaires.

Actuellement, ils connaissent un important essor dans de nombreux domaines d’activités.

L'utilisation des matériaux composites croît de plus en plus dans différents secteurs

technologiques (microélectronique, aéronautique, transports…).

Les matériaux composites sont considérablement employés dans les applications de

transfert de chaleur et de la gestion thermique des équipements. La composition et la structure

de ces matériaux affectent considérablement leurs propriétés thermophysiques. La

conductivité thermique, effective ou équivalente, est une propriété nécessaire pour étudier le

comportement thermique de ces matériaux hétérogènes. Plusieurs méthodes numériques,

semi-empiriques, empiriques et expérimentales ont été développées pour déterminer la

conductivité thermique des composites.

Notre travail consiste à étudier le comportement thermique des matériaux composites à

matrice polymère pigmentée de sphères de dioxyde de titane. L’objectif ici est de modéliser

numériquement la conductivité thermique de deux matériaux, le Polystyrène pigmenté de

Dioxyde de Titane (PS/TiO2) et le Poly(méthacrylate de Méthyle) pigmenté également de

grains de Dioxyde de Titane (PMMA/TiO2). La résolution numérique passe essentiellement

par l’approximation des éléments finis de l’équation de la conduction et les conditions aux
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limites internes et externes. Une attention particulière est accordée à l’effet de la résistance de

contact, de la fraction de la charge, de la température de trempe et de l’épaisseur du composite

sur la conductivité thermique effective et sur le comportement global du composite.

Les résultats numériques obtenus sont comparés aux modèles analytiques classiques et aux

valeurs expérimentales de la conductivité thermique mesurées dans différentes conditions de

trempe.

Ce manuscrit est articulé en six chapitres.

Dans l'étude bibliographique (chapitre1), nous apportons quelques connaissances sur

les matériaux composites. Nous présentons quelques définitions concernant ces matériaux,

leurs structures, leurs propriétés thermiques, en se focalisant sur le transfert thermique par

conduction. Nous donnons un aperçu sur les divers travaux entrepris portant sur la résolution

de l'équation de conduction thermique et la détermination de la conductivité thermique des

matériaux hétérogènes.

Nous développons, dans le chapitre 2, la modélisation de la conductivité thermique

effective des matériaux hétérogènes, les outils de prédiction de cette propriété y sont présentés

et analysés.

Le chapitre 3 décrit les méthodologies de préparation des deux composites à matrice

polymère (PS/TiO2) et (PMMA/TiO2) ainsi que la méthode expérimentale utilisée pour

mesurer leurs propriétés thermophysiques comme la conductivité et la diffusivité thermique.

Dans le chapitre 4, nous proposons une analyse dela méthode de résolution numérique

utilisée pour la résolution du problème thermique dans un matériau hétérogène. Il est composé

de deux parties, dans la première partie, on s’intéresse au logiciel COMSOL Multiphysics qui

est basé sur la méthode des éléments finis. La deuxième partie est dédiée à la présentation

d’une synthèse sur la méthode des éléments finis.

Le chapitre 5 concerne la présentation des résultats numériques, expérimentaux et

analytiques, décrivant le comportement thermique du composite PS/TiO2. Il s’agit d’un

polymère, le polystyrène (PS), pigmenté avec des inclusions sphériques de dioxyde de titane

(TiO2).
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Le chapitre 6 consiste à étudier le comportement thermique dans les deux régimes

permanent et transitoire du composite PMMA/TiO2, le Poly (méthacrylate de Méthyle)

(PMMA) pigmenté avec des inclusions sphériques de dioxyde de titane (TiO2). La

confrontation des valeurs numériques de la conductivité thermique effective du composite aux

valeurs expérimentales et analytiques, permet de valider le modèle numérique proposé.



Chapitre 1

GÉNÉRALITÉS ET REVUE

BIBLIOGRAPHIQUE
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Chapitre 1

GÉNÉRALITÉS ET REVUE BIBLIOGRAPHIQUE

I. INTRODUCTION

Un matériau composite peut être défini comme une association d’au moins deux

matériaux non miscibles. Le nouveau matériau ainsi obtenu possède des propriétés que les

matériaux seuls ne possèdent pas. Ceci permet d'améliorer la qualité des produits face à une

certaine utilisation (légèreté, rigidité à un effort, conductivité, etc.) ; ce qui explique

l'utilisation croissante des matériaux composites dans différents secteurs industriels [1].

Un matériau composite est très souvent constitué d'une protection appelée matrice, qui

garantit la cohésion de la structure et la transmission des efforts vers le renfort, et d’une

ossature appelée renfort, qui assure la tenue mécanique. Il existe aujourd'hui un grand nombre

de matériaux composites que l'on classe en trois familles en fonction de la nature de la

matrice :

- les composites à matrices organiques (CMO) qui constituent, de loin, les volumes les

plus importants aujourd'hui à l'échelle industrielle.

- les composites à matrices céramiques (CMC) réservés aux applications de très haute

technicité et travaillant à haute température comme le spatial, le nucléaire et le

militaire, ainsi que le freinage.

- les composites à matrices métalliques (CMM).

Les composites trouvent leurs principales applications dans le transport aérien (civil et

militaire), maritime et ferroviaire, le bâtiment, l'aérospatial ainsi que les sports et les loisirs,

notamment grâce à leur bonne tenue mécanique comparés aux matériaux homogènes comme

l'acier, et grâce à leur faible masse volumique [2].

II. LES CONSTITUANTS D’UN MATERIAU COMPOSITE

Selon la nature de la matrice, les matériaux composites peuvent être classés en

composites à matrice organique, métallique ou minérale. Divers renforts sont associés à ces

matrices. Actuellement, seuls certains couples d’associations possèdent un usage industriel,

d’autres font l’objet de développement dans les laboratoires de recherche. Les composites à

matrice organique sont utilisés dans le domaine où les températures ne dépassent pas 300°C,

alors que les composites à matrices métalliques ou minérales sont utilisés au-delà de ces

températures [3, 4].
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Les matériaux composites sont constitués principalement [5]:

- d’une matrice à laquelle sont ajoutés, dans certains composites des charges ;

- d’un renfort ;

Entre le renfort et la matrice existe une zone de liaison appelée interface (interphase) ;

Figure 1.1 : Constituants d’un matériau composite

II.1. La matrice

La matrice permet de lier les renforts entre eux, ainsi que la répartition des efforts

(résistance à la compression ou à la flexion). La matrice est facilement déformable et

maintient le renfort dans sa position initiale. L’organigramme ci-dessous illustre les

différentes familles de matrices.

Figure 1.2: Différentes familles de matrices [6]

Matrices

Organiques Minérales

Thermoplastiques Thermodurcissables Elastomère Céramiques Métalliques

Borures Carbures Nitrures
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II.1.1. Matrices organiques

Ces matériaux possèdent de bonnes propriétés mécaniques et une faible masse

volumique. Les résines les plus employées dans les matériaux composites sont les résines

thermodurcissables et les résines thermoplastiques.

Les résines thermodurcissables sont des polymères qui, après un traitement thermique

ou physico-chimique (catalyseur, durcisseur), se transforment en des produits essentiellement

infusibles et insolubles. Ces résines ont donc la particularité de ne pouvoir être mises en

forme qu’une seule fois.

Les résines thermoplastiques, en revanche, peuvent être alternativement ramollies par

chauffage et durcies par refroidissement dans un intervalle de température spécifique du

polymère étudié. De plus ces résines présentent l’aptitude à l’état fondu de se mouler

facilement. Les élastomères sont caractérisés par une forte élasticité avec un module de

Young très faible [6].

Les résines organiques de faible densité sont des isolants électriques et thermiques.

Elles résistent à l’oxydation et à la corrosion, et permettent de réaliser des pièces de formes

complexes, intégrant un maximum de fonctions [3].

La matrice constituant les matériaux composites de la présente étude, est une matrice

thermoplastique (polystyrène et poly(méthacrylate de méthyle)).

II.1.2. Matrice métallique

Les composites à matrice métallique ont été développés pour améliorer certaines

caractéristiques des métaux, ainsi que pour pallier certains inconvénients des composites à

matrice organique (température d’utilisation limitée, vieillissement). Le renforcement des

métaux et de leurs alliages par des fibres permet une amélioration de la rigidité, de la

résistance mécanique et de la tenue à la fatigue à température ambiante.

Ces matériaux ont une excellente tenue à l’environnement, sont insensibles aux rayons

UV, et présentent une bonne stabilité dimensionnelle ainsi qu’une bonne conductivité

électrique et thermique [3].

II.1.3. Matrice céramique

Pour les composites à matrice céramique (CMC), le matériau est utilisé pour des

applications à très haute résistance. Les céramiques sont des matériaux fragiles. Avec les

CMC, les renforts permettent d'avoir un matériau plus ductile. Les matrices les plus utilisées

sont composées de carbone, de silicium de carbure (SiC), d'alumine ou de verre. Les renforts
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les plus utilisés sont les fibres de carbone et les fibres de silicium de carbure. Les applications

des CMC sont entre autres les disques de freinage d'avion et de voiture.

II.2. Les renforts

Les renforts contribuent à améliorer la résistance mécanique et la rigidité des matériaux

composites et se présentent le plus souvent sous forme fibreuse ou filamentaire. Les

différents types de renforts sont cités dans l’organigramme ci-dessous.

Figure 1.3: Les différents types de renfort de base [6]

II.2.1. Matériaux organiques

On cite particulièrement les fibres aramides qui ont des propriétés mécaniques élevées en

traction comme les carbones mais leurs résistances à la compression est faible. La faible tenue

mécanique en compression est généralement attribuée à une mauvaise adhérence des fibres à

la matrice dans le matériau composite. Pour y remédier, des enzymages des fibres peuvent

être utilisés. L’utilisation de composites à fibres hybrides permet également de remédier aux

faiblesses des composites à fibres aramides. Des renforts hybrides de type verre–kevlar ou

carbone–kevlar sont largement utilisés dans le domaine des loisirs (ski, raquette de tennis).

Quelques exemples de fibres aramides : KEVLAR (Dupont de Nemours, USA), TWARON

(Akzo, Allemagne-Hollande), TECHNORA (Teijin, Japon) [8].

Renforts

Organiques Minéraux

Artificiels Végétaux Céramiques Métalliques

Verre Carbone BorePolyester Aramide Bois Coton
Papier
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II.2.2. Matériaux Inorganiques

Les principaux matériaux inorganiques sont :

- Fibres de verre: le terme fibres de verre désigne à la fois les fibres utilisées comme isolant

thermique et celles utilisées comme renfort, s’associant à des matrices organiques pour

donner des composites. La principale application des fibres de verre est le renforcement des

plastiques. Cependant leur champ d’applications s’est élargi à d’autres matrices (ciment,

plâtre, bitume…) et à d’autres utilisations [7].

- Fibres de carbone : elles sont obtenues à partir de la pyrolyse d’une fibre organique

appelée précurseur. Le brai qui est un résidu de raffinerie issu du pétrole ou de la houille est

également utilisé pour produire des fibres de carbone. Les fibres de carbone se différencient

par le taux de carbone plus ou moins élevé. Ces fibres sont utilisées en raison des propriétés

de l’élément de Carbone et en raison de leur flexibilité [8].

- Fibres de bore : Fibres de haut module, insensibles à l'oxydation à haute température ; elles

sont obtenues par dépôt en phase gazeuse sur un substrat en tungstène.

- Fibres de silice : elles sont produites, comme le verre, par fusion, et sont essentiellement

utilisées pour leur haute tenue chimique et thermique dans les tuyères pour moteur de fusée.

- Fibres de céramique : elles proviennent des matériaux réfractaires et sont des fibres de type

carbure, borure et nitrure. Elles sont élaborées par dépôt chimique en phase vapeur sur un fil

support. Les plus couramment produites sont: les fibres de bore, les fibres de carbure de

silicium, les fibres de bore-carbure de bore (B4C), les fibres de bore - carbure de silicium

(BorSiC). Ces fibres de matériaux réfractaires sont formées en couches. Leurs caractéristiques

mécaniques respectives sont assez voisines et se conservent à des températures pouvant aller

de 500°C à 2000°C. Ces matériaux sont utilisés notamment dans les parties chaudes des

moteurs d’avions [8].

- Fibres métalliques : les fibres métalliques (acier, cuivre, aluminium) qui sont utilisées

souvent avec des matrices métalliques sont appréciées pour diverses raisons telles que : leur

prix de revient assez bas, leur haute capacité d’isolation thermique, leur bonne conductivité

thermique et électrique, leur propriété d’isolation acoustique.

II.3. L’interface

Entre le renfort et la matrice existe une zone de liaison appelée interface (interphase) qui

se forme spontanément lorsque deux phase sont mises en contact l’une de l’autre au moment
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de l’élaboration du matériau et qui se maintient entre ces deux phases pendant toute la vie du

matériau [9].

III. CLASSIFICATION DES COMPOSITES SUIVANT LA FORME DE LEURS

CONSTITUANTS

En fonction de la forme des constituants, les composites sont classés en deux grandes

classes : les matériaux composites à fibres et les matériaux composites à particules [7].

III.1. Composites à fibres

Un matériau composite est un composite à fibre si le renfort est sous forme de fibres.

Les renforts constitués de fibres se présentent sous les formes suivantes : linéique (fils,

mèches), tissus surfaciques (tissus, mats), multidirectionnelle (tresse, tissus complexes,

tissage tri directionnel ou plus). Les fibres utilisées se présentent soit sous forme de fibres

continues (fibres longues), soit sous forme de fibres discontinues (fibres courtes, coupées,

etc.).

III.2. Composites à particules

Un matériau composite est dit à particules lorsque le renfort se trouve sous forme de

particules. Une particule, par opposition aux fibres ne possède pas de dimension privilégiée.

Les particules sont généralement utilisées pour améliorer certaines propriétés des matériaux

comme la rigidité, la tenue à la température, la résistance à l’abrasion (l'abrasion pour les

matériaux solides est causée par le frottement des pièces mécaniques, ou de tout composant

mécanique, entre elles). Ce frottement a généralement lieu pendant le transport, le chargement

et le déchargement. L'abrasion conduit à la formation de fines poussières et donc à la perte de

matières premières précieuses ou caractéristiques de valeur. Le choix de l’association

matrice/particules dépend des propriétés souhaitées du composite. Les particules peuvent être

classées suivant leur forme géométrique [10-12] :

- Particules sphériques: Leurs intérêts résident dans la forme sphérique qui évite les

concentrations de contrainte et, par conséquent, diminuent la susceptibilité de la fissuration

de la matrice par rapport à des particules non sphériques. Les sphères possèdent

généralement un diamètre compris entre 10 et 150 μm. Elles peuvent être en verre, en

carbone ou en matière organique.

- Particules non sphériques: Le mica est le matériau le plus étudié. Il est incorporé sous

forme d’écailles de dimensions transversales de 100 à 500 μm, et d’épaisseur de 1 à 20 μm.



10

Il est souvent ajouté à des résines thermoplastiques ou thermodurcissables. Ce type de

composite est généralement utilisé dans des applications électriques ou électroniques.

IV. ARCHITECTURE D’UN MATERIAU COMPOSITE

Les structures des matériaux composites peuvent être classées en trois types :

- les tissus ;

- les stratifiées ;

- les sandwichs ;

IV.1. Composites tissés

Dans ces structures, les fibres sont tressées ou alignées en « câbles » nommés torons

ou simplement fils, comptant chacun quelques centaines ou milliers de fibres. Ces fils sont

ensuite tissés selon des motifs plus ou moins sophistiqués. Une fois la mise en forme

terminée, la matrice est présente à deux niveaux : au sein des fils (i.e. entre les fibres), et au

sein du tissu (i.e. entre les fils), Les motifs du tissu peuvent être extrêmement variés. De

nombreux tissus sont plans (figure 1.4) et ne comportent qu'une couche de fils ; l'épaisseur de

la pièce est alors obtenue en cousant plusieurs couches entre elles, ou encore en les empilant

pour former un stratifié (décrit ci-dessous). Les tissus de la figure 1.4 (a) sont équilibrés, c'est-

à-dire qu'ils comportent autant de fils dans les deux directions de tissage. Ils possèdent donc la

même résistance et la même rigidité dans ces deux directions, mais il faut bien noter qu'ils

n'ont pas pour autant un comportement isotrope : ils résistent a priori mieux en traction dans

la direction des fils qu'en traction à 45° ou en cisaillement. En outre, il est possible de faire

varier la proportion de fils dans les deux directions pour jouer sur cette anisotropie, lorsque le

chargement appliqué à la pièce le justifie : les tissus ainsi obtenus sont dits non équilibrés

(voir figure 1.4(b)) [13].

Figure 1.4 : Exemples de tissus (a) tissus plans équilibrés, (b) tissu plan non équilibré [13]
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D'autres tissus sont tridimensionnels et possèdent des fils dans plusieurs directions non

coplanaires (figure 1.5). Ces tissus permettent de réaliser directement des pièces d'épaisseur

variable et, par rapport aux assemblages de tissus plans, résistent mieux à l'arrachement,

moyennant une fabrication plus complexe [13].

Figure 1.5 : Exemples de tissus tridimensionnels : (a) tissu tri-orthogonal, (b) tissu « 4D »

(les renforts sont orientés selon les quatre diagonales d'un cube) [13]

IV.2. Les stratifiés

Un stratifié est constitué d'un empilement de monocouches ayant chacun une orientation

propre par rapport à un référentiel commun aux couches et désigné comme le référentiel du

stratifié. Le choix de l'empilement et plus particulièrement des orientations permettra d'avoir

des propriétés mécaniques spécifiques [14].

Figure 1.6: Composite stratifié [14]

Matrice

Fibres

Stratifié

Orientation
des fibres

Couche
(Pli individuel)

Référentiel



12

IV.3. Les sandwichs

Les structures composites subissant des sollicitations de type flexion ou torsion sont

généralement construites en matériaux sandwichs. Une structure sandwich est composée

d’une âme et de deux peaux en matériaux composites. L’assemblage est réalisé par collage à

l’aide d’une résine compatible avec les matériaux en question (figure 1.7). Les âmes les plus

utilisées sont de type nid d’abeilles, âme ondulée ou mousse. Les peaux sont généralement

constituées de structures stratifiées. Ces structures ont une grande rigidité en flexion et

torsion. L’âme de la structure sandwich résiste principalement aux contraintes de cisaillement

et de compression hors plan, les peaux inférieures et supérieures supportent quant à elles les

efforts dans leur plan.

Figure 1. 7: Composite sandwichs [15]

V. PROPRIETES THERMIQUES DES COMPOSITES

La chaleur est une représentation thermodynamique du transport d’énergie via une

différence de température entre deux substances. Elle peut être transportée par conduction,

convection ou par rayonnement [16-18]. Dans ce travail seulement le transfert par conduction

est pris en compte.

Le sujet de transfert thermique dans les matériaux composites est l'un des problèmes

classiques. Récemment, il a reçu une attention considérable en raison de l'importante

croissance des systèmes à haute température, comme dans l'automobile, les structures

spatiales,…etc.

Les propriétés thermophysiques d’un matériau caractérisent son comportement et sa

réaction face à un gradient de température. Les mesures de flux de chaleur, de densités de

flux et de propriétés thermophysiques telles que la conductivité ou la diffusivité thermique

sont essentielles dans l'étude des procédés thermiques. Elles permettent de prévoir la

manière avec laquelle le matériau va réagir face à un environnement donné.

L’information sur la conductivité thermique des matériaux est nécessaire pour
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déterminer les conditions optimales pendant le traitement des matériaux, ainsi que pour

analyser le transport de chaleur dans les matériaux pendant les applications pratiques.

V.1. La conduction

Le transfert de chaleur par conduction correspond à un transfert d'énergie interne dû

aux interactions entre les particules qui constituent le système thermodynamique (exemple :

chocs de molécules dans les gaz, vibrations dans les solides cristallins, etc.). Il est présent

dans tous les corps, quel que soit leur état (solide, liquide ou gaz). On peut faire directement

l'expérience de ce mode de transfert en tenant à la main un barreau métallique, et en mettant

l'autre extrémité au contact d'une flamme. Au bout d'un certain temps, on est obligé de lâcher

le barreau, pour éviter de se bruler.

L'expérience du barreau suggère que le flux de chaleur qui se propage par conduction

dans la matière est lié aux variations spatiales de température. Joseph Fourier a trouvé

expérimentalement, en 1822, la relation entre la densité de flux de chaleur et le champ de

température (loi de Fourier) :

=ݍ⃗ ݎܽ݃݇− ݀ሬሬሬሬሬሬሬሬሬሬ⃗ܶ (1.1)

T : température (K) ;

k : conductivité thermique (W. m-1. K-1) ;

:ݍ⃗ vecteur densité de flux thermique s'exprime‖ݍ⃗‖) en W. m-2).

Le flux de chaleur à travers une surface S s’obtient par intégration sur S :

ܳ = ∬ .ݍ⃗ ሬ⃗݀݊ ܵ
௦

(1.2)

ሬ⃗݊: vecteur normal à la surface S.

Le flux de chaleur est donc nul si le champ de température est uniforme (le système est

alors dans un état d'équilibre thermique), et augmente avec les variations spatiales de

température. Par ailleurs, à gradient de température fixé, le flux est d'autant plus grand que la

conductivité thermique k est élevée [19].

V.2. La conductivité thermique

En physique la conductivité thermique est la grandeur introduite pour mesurer la

capacité d’une substance à conduire la chaleur. Elle intervient dans la formulation de la loi de

Fourier pour la conduction de la chaleur (1.1).

L'importance de la conductivité thermique des polymères et des composites à matrice

polymère n’a cessé d’augmenter ces dernières années. Il est également important de connaitre
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la conductivité thermique des inclusions afin d’analyser le procédé de transfert de chaleur

pendant la modélisation [16-18].

V.3. La diffusivité thermique

Dans l'analyse du transfert de chaleur, le rapport de la conductivité thermique à la

capacité de chaleur, est une propriété importante nommée ‘diffusivité thermique’ [16]. Elle

caractérise la capacité qu’a le matériau à diffuser la chaleur. Ce paramètre intervient

directement dans l’équation de transfert de la chaleur, il dépend de trois autres paramètres (la

conductivité thermique, la chaleur spécifique Cp et la masse volumique ρ). On le définit par la

formule suivante :

ܽ=
୩

େ୮
(1.3)

V.4. La chaleur spécifique

Considérons un solide de masse m. S’il reçoit une quantité de chaleur ݀ܳ, sa

température s’élève de ݀ܶ telle que :

݀ܳ = −݉ ܶ݀.ܥ. (1.4)

Avec ݀ܳen Joule, ݉ en kg, ݀ܶ en K et ܥ désigne la chaleur massique (ou spécifique) du

solide en J. kg-1.K-1.

Ce paramètre est caractéristique d’un matériau donné. Il est fonction de la structure

moléculaire du matériau et de sa phase (solide, liquide ou gaz).

V.5. La résistance thermique de contact

On utilise la notion de résistance thermique pour décrire les transferts de chaleur entre

deux solides en contact mutuel. En effet, une surface solide possède une rugosité qui peut

aller de quelques dixièmes à quelques centaines de microns. La conséquence est que la

surface réelle de contact entre les deux solides ne représente que quelques pourcent de la

surface totale (Figure 1.8). Or, l'espace disponible entre les points de contact est occupé par

un fluide (par exemple de l'air) qui peut avoir une conductivité thermique plus faible que celle

des deux solides. À l'échelle macroscopique (c'est à dire à une échelle spatiale très supérieure

à la rugosité des surfaces), cela entraine une discontinuité de la température lorsque l'on passe

d'un solide à l'autre. Par définition, la résistance de contact ݎ relie le «saut» de température

( ܶଵ − ܶଶ) à la densité de flux thermique q qui traverse le contact :

ܶଵ − ܶଶ = ݍݎ (1.5)
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Figure 1.8: Contact entre deux solides.

Une résistance de contact dépend d'un grand nombre de paramètres : nature des solides

et du fluide interstitiel, défauts géométriques et rugosité des surfaces, pression de contact, etc.

Il est très difficile de prédire par le calcul sa valeur dans une situation donnée. L'ordre de

grandeur vaut typiquement 10-3 à 10-6 K.m2.W-1 [19, 20]. Une résistance de contact est

généralement négligeable lorsque l'un des deux solides au moins est un mauvais conducteur

thermique. On peut alors faire l'hypothèse de contact parfait ݎ) = 0 ou Tp1=Tp2). Il n'en va

pas de même lorsque les deux solides sont de bons conducteurs thermiques (contact entre

deux parois métalliques, par exemple). La résistance thermique totale de l'ensemble des

deux solides peut alors être quasiment égale à celle du contact [19].

VI. ETUDE BIBLIOGRAPHIQUE DU TRANSFERT DE CHALEUR DANS LES

MATERIAUX COMPOSITES

De nombreux modèles théoriques et empiriques sont proposés pour prédire la solution

de l'équation de conduction thermique des matériaux hétérogènes [21, 24].

Les matériaux composites sont largement utilisés dans les applications de transfert de

chaleur et de la gestion thermique des équipements. La conception des matières composites

pour une application donnée exige une compréhension complète du phénomène de la

conduction thermique. L'information sur la conductivité thermique est également nécessaire

pour déterminer les conditions optimales pendant le traitement de ces matériaux. Différents

modèles expérimentaux, théoriques et numériques ont été employés pour prévoir la

conductivité thermique d’un matériau hétérogène.

Pour la résolution numérique de l’équation de la conduction thermique

multidimensionnelle avec des propriétés thermophysiques dépendantes de la température,

Fluide interstitiel
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C. Bonacina et G. Comini [21] ont utilisé le schéma implicite à trois niveaux. Comme les

propriétés thermophysiques sont évaluées au niveau du temps intermédiaire, la complication

de résoudre un ensemble des équations non linéaires à chaque pas de temps est évitée. Sur la

base de conditions aux limites de premier type la méthode est inconditionnellement stable et

convergente. Les conditions aux limites de deuxième et troisième type sont ensuite traitées de

la même manière en définissant convenablement des "conductivités thermiques équivalentes".

Cette procédure est utilisée pour simuler les propriétés thermophysiques de plusieurs tests de

chauffage et de refroidissement par convection sur des échantillons "Tylose" qui ont des

propriétés fortement dépendantes de la température. Les champs de température dans des

carrés soumis à des conditions aux limites de deuxième et troisième type sont ainsi calculés

de manière satisfaisante et comparés aux résultats expérimentaux.

J. L. Auriault [22] a réalisé une étude pour déterminer les paramètres efficaces pour le

comportement macroscopique de composites périodiques, concernant la conduction

thermique statique ou transitoire, lorsque la longueur d'onde est grande par rapport à la

longueur de la période. Différentes situations sont analysées en utilisant le procédé

d'homogénéisation, qui conduit à différentes descriptions macroscopiques: équations simples

classiques aux dérivées partielles, équations partielles à une seule différentielle avec effet

mémoire, systèmes d'équations aux dérivées partielles, etc. Quelques exemples simples sont

donnés où les résultats d'analyse sont possibles.

P. G. Klemens [23] donne une expression générale de la conductivité thermique

effective d’un matériau hétérogène qui s'exprime en termes de composantes de Fourier. La

variation spatiale de la conductivité est appliquée à des composites, comprenant des

inclusions dans une matrice continue. Elle est reformulée en termes de fluctuation

quadratique moyenne de la conductivité. Des cas particuliers sont traités tels que les

inclusions sphériques et les cylindres longs, à la fois aléatoire et avec des directions

privilégiées.

A. Sutradhar et al. [24] présentent une méthode simple basée sur les éléments de

frontière (BEM) pour la conduction thermique dans les matériaux FGM (Matériaux

fonctionnellement gradués), qui conduit à une formulation de frontière. Pour une large gamme

de variation (quadratique, exponentielle et trigonométrique) de la conductivité thermique et

de la chaleur spécifique, le problème non homogène peut être transformé en problème

homogène standard de diffusion.
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B. Agoudjil et al. [25] ont étudié le comportement thermique et électrique de

composites polymères conducteurs et non-conducteurs en utilisant une matrice d'éthylène

acétate de vinyle (EVA) remplie de particules de verre revêtu d'argent. Les composites sont

préparés de différentes concentrations et à différentes tailles de sphère (47 μm, 36 μm et 14

μm). Ils montrent que la surface de la charge est un facteur important dans le contrôle des

propriétés thermiques et rhéologiques des systèmes de polymères chargés de particules.

M-X. Shen et al. [26] ont proposé des modèles théoriques et empiriques pour prédire la

conductivité thermique des composites polymères. Les effets de la forme des particules, la

quantité de remplissage, l'état de charge de dispersion et la barrière thermique interfaciale sur

la conductivité thermique ont été étudiés et l'accord des données expérimentales sur des

modèles théoriques dans la littérature, a été discuté.

M. Chikhi et al. [27] ont étudié la conductivité thermique effective de plusieurs séries

de matériaux composites de polymère constituant deux matrices polymériques: éthylène-

acétate de vinyle (EVA) rempli des particules de baryum de titanate (BaTiO3) et le

polypropylène (PP) rempli avec des particules de cuivre (Cu). Le logiciel COMSOL 3.5a,

basé sur la méthode des éléments finis, a été utilisé pour modéliser le transfert de chaleur

thermique pour une cellule élémentaire afin d'estimer la conductivité thermique effective des

composites. L'effet des concentrations de charge et la nature des particules sur la conductivité

thermique effective, a été également discuté. Le travail compare les valeurs calculées et

mesurées de la conductivité thermique pour différents échantillons.

M. Haddadi et al. [28] ont étudié le comportement thermique des particules

conductrices creuses remplies de résine époxy en utilisant le calcul par éléments finis 3D.

L'effet de la concentration de la charge associée à la résistance de contact particule/matrice

sur la conductivité thermique effective des composites, a été examiné. La relation entre

l'épaisseur de la paroi des particules creuses et le rapport des conductivités thermiques de la

charge à la matière de matrice, a été également prise en compte. Les résultats numériques

montrent une augmentation de la conductivité thermique effective avec l'augmentation de

l'épaisseur de la paroi de la particule creuse. Cependant, pour une grande résistance de contact

et / ou pour une conductivité thermique effective élevée, il est démontré que la résistance de

contact a une influence dominante sur la conductivité thermique effective du composite. Les

résultats numériques ont été également comparés à certains modèles connus de la

conductivité thermique effective.
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W.J. Mansur et al. [29] présentent un nouvel algorithme de solution numérique pour

l'équation de conduction de chaleur transitoire linéaire en utilisant l'approche 'Explicit Green'

(Ex.GA). La méthode utilise la matrice de Green qui représente le domaine du problème à

résoudre en termes de propriétés physiques et de caractéristiques géométriques. La matrice de

Green est le problème discret de la fonction de Green déterminée numériquement par la

méthode des éléments finis (MEF). L'Ex.GA permet une marche explicite du temps avec un

temps plus grand que celui requis par la méthode des éléments finis, sans perdre de précision.

Les résultats numériques de l'Ex.GA sont assez précis par rapport aux solutions analytiques et

aux solutions numériques obtenues par la MEF.

Y. Xu et K. Yagi [30] ont proposé une nouvelle méthode pour générer des modèles par

éléments finis en 3 D pour des composites à arrangement aléatoire. Certains modèles de base

sont utilisés pour représenter la structure des composites. Dans chaque modèle de base, on

suppose que les dispersions ont la même géométrie, et la structure peut être décrite par

certains paramètres structurels tels que la géométrie, le nombre, la fraction volumique de la

dispersion et ainsi de suite. Un programme a été développé pour générer automatiquement le

modèle géométrique et le maillage de la MEF des modèles de base selon les paramètres de

structure donnés. Des structures de composite plus compliquées peuvent être composées à

partir de la combinaison des modèles de base. La conductivité thermique effective du

composite est calculée en fonction des modèles générés par cette méthode. L’optimisation des

paramètres tels que l'échelle du modèle et le raffinement du maillage ont été discutés en

tenant compte de la précision et de l’efficacité du calcul. La conductivité thermique calculée

est comparée aux valeurs obtenues à partir de la méthode analytique.

L’étude de S. A. Abdul Sukkur et al. [31] concerne l'analyse de la réponse dynamique

d'un panneau composite en aluminium avec un noyau en nid d'abeille limité par deux plans

minces soumis à un choc par une boule rigide. Une analyse paramétrique par éléments finis

est effectuée pour étudier les facteurs dominants, leurs interdépendances et les déformations

se produisant pour diverses charges.

J. Floury et al. [32] ont développé des simulations tridimensionnelles par éléments finis

pour prédire la conductivité thermique effective des matériaux composites théoriques ayant

des structures complexes. Dans leurs modèles ils simulent un dispositif de mesure de la

conductivité thermique en régime permanent sur des matériaux théoriques ayant des

structures différentes. La structure du composite est supposée composée de certains modèles

de base simplifiés. Lorsque la géométrie, le type d'orientation et le nombre de dispersion sont
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spécifiés, l'ordinateur génère aléatoirement la position et l'orientation de chaque dispersion et

crée le modèle géométrique et le maillage des éléments finis. La conductivité thermique

effective du composite théorique est calculée à l'aide de cette méthode et comparée aux

valeurs obtenues par des modèles simples. L'influence de certains paramètres tels que la

fraction volumique et le rapport des conductivités thermiques des hétérogénéités et du

matériau environnant sur la conductivité thermique effective est également étudié.

K. Fedaoui et al. [33] ont utilisé la technique d'homogénéisation numérique pour

calculer la conductivité thermique effective des composites aléatoires à multi-phases. Deux

microstructures basées sur le processus de Poisson sont considérées: une microstructure de

distribution aléatoire d'inclusions non-chevauchantes identiques de 3 phases et une

microstructure avec des inclusions non-chevauchantes de 4 phases. Deux conditions aux

limites sont appliquées sur l'élément de volume représentatif des microstructures. L'objectif

était d'examiner l'influence de la distribution spatiale et de la fraction de volume des particules

sur la conductivité thermique effective du composite. Les résultats sont comparés à différents

modèles analytiques.

R. Latta et al. [34] ont réalisé une modélisation thermique d'un combustible composite

composé d'une phase continue dans une matrice de céramique (oxyde d'uranium) à l'aide d'un

examen détaillé de la microstructure du composite et de la structure de l'interface. Le BeO et

le SiC représentent, avec un taux de 0 à 15%, une phase dispersée dans une matrice de UO2

pour améliorer la conductivité thermique. Ils ont constaté qu'avec 10% de SiC, la conductivité

thermique augmente de 5,8 à 9,8 W / m.K à 500 K. Un programme informatique basé sur les

éléments finis (ANSYS) est utilisé pour créer des géométries du combustible composite avec

des conditions aux limites permettant de prédire avec précision la conductivité thermique. Les

résultats numériques sont comparés aux calculs analytiques pour vérifier la validité de la

modélisation. Un bon accord a été trouvé entre la conductivité thermique mesurée

expérimentalement pour la matrice BeO-UO2 et le modèle proposé.

S. C. Cheng et R. I. Vachon [35] ont développé une technique théorique pour modéliser

la conductivité thermique des mélanges solides hétérogènes. Ils ont modifié et étendu

l'application du modèle de Tsao pour prédire la conductivité thermique des mélanges solides à

deux phases. La technique utilisée ne nécessite pas de données expérimentales sur l'écart type

et l'écart moyen de la fonction de porosité décrivant la distribution de la phase discontinue

comme c'est le cas avec le modèle de Tsao. La phase discontinue est représentée par une

distribution parabolique dont les constantes sont déterminées en fonction de la fraction
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volumique de la phase discontinue. Ainsi, la nécessité d'utilisation de l'écart type et l'écart

moyen est contournée. La conductivité thermique équivalente d'un cube unitaire du mélange,

est exprimée en fonction de la conductivité thermique des constituants et la fonction de

distribution.

G. Every et al. [36] ont observé que la conductivité thermique du sulfure de zinc,

augmente en ajoutant de grosses particules de diamant très conducteur, et diminue par l'ajout

de particules de diamant de taille submicrométrique. Cet effet s'explique par la prédominance

de la résistance thermique interfaciale lorsque les particules deviennent plus petites (car cela

fait augmenter le rapport surface/volume). Ils ont ainsi présenté un modèle phénoménologique

dans lequel la résistance de l'interface est exprimée comme étant un rayon efficace de

Kapitza. La conductivité du composite est analysée pour différentes valeurs du rapport :

(rayon de Kapitza/rayon de la particule). Si ce rapport est égal à un, c’est à dire le rayon réel

des particules est égal au rayon de Kaptiza, alors la conductivité thermique effective des

particules est égale à celle de la matrice. S’il est supérieur à un, c'est-à-dire que les particules

sont très petites, alors la contribution des particules à la conductivité thermique du composite

est dominée par les interfaces; s’il est inférieur à un alors la conductivité des particules à l’état

massif est importante.

L. C. Davis et B. E. Artz [37] ont utilisé la technique des éléments finis et la théorie du

milieu effectif pour calculer la conductivité thermique des composites métal-matrice, qui sont

des matériaux potentiels dans l'emballage électronique. La résistance thermique de contact,

qui se produit à l'interface entre le métal et la phase incluse (généralement des particules

céramiques), a un effet important pour les petites particules. Ils ont constaté que le rayon des

particules du SiC incluses dans Al doit être au moins égal à 10 μm pour que la phase

céramique ait un effet avantageux sur la conductivité thermique. Les distributions bimodales

sont envisagées pour la taille des particules, étant donné qu'elles sont souvent utilisées pour

fabriquer des composites à grande fraction volumique. Par ailleurs, ils ont noté que l'ajout de

petites particules (dans une distribution bimodale) ayant un rayon inférieur à 2,5 μm dans le

matériau SiC/Al réduit la conductivité thermique du composite. L'effet de la résistance de

contact sur la conductivité thermique du composite contenant du diamant est analysé. Pour

valider leur étude, les auteurs ont procédé à la comparaison des résultats obtenus par

l'utilisation de la théorie du milieu effectif aux calculs réalisés par la technique des éléments

finis pour les modèles axisymétriques d'une unité cellulaire à trois dimensions.
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C-W. Nana et R. Birringer [38] ont introduit une méthodologie pour prédire la

conductivité thermique effective des composites particulaires arbitraires avec une résistance

thermique interfaciale en utilisant l'approche du milieu effectif et le concept de la résistance

thermique d'interface de Kapitza. Les résultats de ce modèle sont comparés aux modèles

existants et aux résultats expérimentaux disponibles. L'approche proposée retrouve les

résultats théoriques existants pour des cas limites simples. Pour les composites: matrice de

ZnS renforcée de particules de diamant, matrice de cordierite renforcée de particules de

diamant et matrice d'Al renforcée de particules de SiC, un très bon accord entre les résultats

de calcul et expérimentaux a été trouvé. Pour ces trois types de composites, la forme et la

taille des particules et la résistance thermique interfaciale sont des paramètres à étudier.

Les travaux de A. Boudenne et al. [39] sont dédiés à l'étude des paramètres thermiques

des matériaux composites. Le critère des moindres carrés non linéaires est appliqué sur les

fonctions de transfert expérimentales pour identifier la conductivité thermique et la diffusivité

des matériaux composites aluminium-polymère. La chaleur spécifique est déduite à partir des

mesures de densité qui sont comparées aux valeurs mesurées par calorimétrie à balayage

différentiel. Les paramètres thermiques du composite Polypropylène / Aluminium sont

étudiés pour deux dimensions de la charge (Aluminium). Les données expérimentales sont

comparées à plusieurs modèles théoriques de prédiction de la conductivité thermique. Il a été

constaté que les modèles de Agari et Bruggeman fournissent une meilleure estimation de la

conductivité thermique. Plus récemment, ces auteurs [40] ont utilisé une matrice de

polypropylène chargé d'Aluminium (légèrement oxydé) et de Cuivre pour étudier les

propriétés thermiques des deux composites. Pour chacune de ces charges, deux

granulométries différentes ont été testées. Un comportement thermique anormal a été observé

lorsque ces charges métalliques sont légèrement oxydées, c'est-à-dire qu'une amélioration du

transfert thermique est obtenue pour les composites PP/Al lors de l'utilisation des particules

plus grandes. Ainsi, le comportement thermique du PP/Al ne concorde pas avec celui du

PP/Cu, ni avec les résultats de la littérature rapportés sur les particules de charge diélectriques

ou conductrices dans une matrice polymère.

A. Minnich et G. Chen [41] ont introduit une formulation modifiée de la théorie du

milieu effective pour les composites où la longueur caractéristique de l'inclusion est de l'ordre

ou inférieure au libre parcours moyen des phonons. Cette formulation prend en compte

l'augmentation de la diffusion de l'interface dans les différentes phases du nanocomposite et la

résistance de contact entre les phases. La densité d'interface des inclusions est introduite et se
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révèle être un facteur principal dans la détermination de la conductivité thermique. Les

résultats obtenus sont en bon accord avec les résultats de simulation de Monte Carlo et les

solutions de l'équation de Boltzmann.

M-S. Jeng et al. [42] ont appliqué le schéma de simulation de Monte Carlo pour étudier

le transport de phonons et la conductivité thermique des nanocomposites Silicium-

Germanium (Si-Ge). Une attention particulière a été accordée à la mise en place de conditions

de limites périodiques dans la simulation. Ces nanocomposites présentent un grand intérêt

pour le développement de matériaux thermoélectriques à haute efficacité. La simulation a

d'abord été validée en reproduisant les résultats des composites nano-fils bidimensionnels en

utilisant la solution déterministe de l'équation de transport de phonons Boltzmann ainsi que la

conductivité thermique expérimentale du Germanium. La méthode de simulation a été utilisée

par la suite pour étudier des nano-composites tridimensionnels. Les résultats ont montré que

la conductivité thermique des composites nanoparticules peut être inférieure à celle de la

valeur minimale de l'alliage, ce qui est d'un grand intérêt pour la conversion de l'énergie

thermoélectrique. Il a été également constaté que les nanoparticules distribuées aléatoirement

dans les nanocomposites rendent les valeurs de la conductivité thermique proches de celles

des structures alignées périodiquement. Les auteurs ont montré que la surface interfaciale par

unité de volume est un paramètre utile pour corréler l'effet de taille de la conductivité

thermique dans les nanocomposites.

S. Yu et al. [43] ont développé un modèle multi-échelle séquentiel pour caractériser les

effets de taille des nanoparticules sur la conductivité thermique effective des nanocomposites

SiC/époxy par des simulations de Non-Equilibrium-Molecular-Dynamics (NEMD) et des

micromécaniques en continu. Même à l'état de fraction volumique fixe d'une nanoparticule

sphérique, un effet significatif de la taille de particule sur la conductivité thermique des

nanocomposites a été démontré en utilisant des simulations NEMD. Les principales

contributions de la dépendance granulométrique sont la résistance thermique de Kapitza à

l'interface entre la particule et la matrice et la formation d'un revêtement polymère fortement

densifié (couche d'adsorption) près de la particule. Pour tenir compte de ces deux effets dans

un régime continu, l'interface de Kapitza et l'interphase effective sont définies dans un modèle

de micromécanique, et une méthode multi-échelles à quatre phases est proposée. La

conductivité thermique de l'interphase effective est implicitement obtenue à partir du modèle

de micromécanique à quatre phases. La précision et l'effet de la concentration relative de la

particule, l'interface de Kapitza et l'interphase effective sont discutés par analyse des éléments
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finis (FEA). En définissant la conductivité de l'interphase effective en fonction du rayon de la

particule, le modèle proposé reproduit fidèlement la dépendance de la taille des particules

observée à partir des simulations NEMD.

En raison de leurs applications pratiques diverses, notamment dans le domaine médical,

N. A. El-Zaher et al. [44] se sont intéressés à l'étude des composites de poly (méthacrylate de

méthyle) / nanoparticules d'oxyde de titane à différentes concentrations pour être utilisés

comme matériaux bioéquivalents. Les propriétés thermiques ainsi que les analyses par

diffraction des rayons X, ont été utilisées pour caractériser les propriétés de la structure d'un

tel composite. Les résultats obtenus ont montré des variations de la température de transition

vitreuse (Tg), de la température de fusion (Tm), de la forme et de la surface des pics

thermiques attribués aux différents degrés de cristallinité et à l'existence d'interactions entre

les molécules de nanoparticules PMMA et TiO2. Les résultats ont montré que la poudre de

nano-TiO2 mélangé avec le PMMA peut améliorer la stabilité thermique de l'homopolymère,

conduisant à des applications technologiques intéressantes.

Dans leur étude, S. A. Faroughi et C. Huber [45] ont proposé un modèle théorique pour

calculer la conductivité thermique effective des composites métalliques et diélectriques

renforcés par des particules sphériques en tenant compte de la résistance thermique

interfaciale. Ils ont considéré une large gamme de fraction volumique de la charge avec des

dimensions variant du nano au macro-échelle. Le modèle, basé sur la théorie du milieu

effectif, tient compte des interactions entre les particules au moyen de deux séries de

corrections de la fraction volumique. La première correction tient compte du volume fini du

composite et la deuxième correction introduit un facteur d'auto-agglomération qui nous

permet de développer un modèle précis pour l'interaction des particules même pour une

fraction de charge élevée. Le modèle est comparé aux résultats issus d'autres modèles de la

littérature, aux valeurs expérimentales et aux simulations numériques pour différents types de

composites. Un excellent accord est observé pour une large gamme de fractions volumique.

VII. CONCLUSION

L’étude que nous allons présenter constitue une nouvelle étape dans la contribution à

l’étude du comportement thermique des matériaux composites à matrice polymère, en

analysant particulièrement l’effet de la température de trempe sur les propriétés thermiques

des matériaux.
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Chapitre 2

CONDUCTIVITE THERMIQUE DES MATERIAUX COMPOSITES

I. INTRODUCTION

Les propriétés thermo-physiques d’un matériau (métaux, céramiques…..) caractérisent

son comportement et sa réaction face à un gradient de température. Les mesures de flux de

chaleur, de densité de flux et des propriétés thermo-physiques telle que la conductivité ou la

diffusivité thermique sont essentielles dans l’étude des procédés thermiques. Elles permettent

de prévoir la manière avec laquelle le matériau va réagir face à un environnement donné.

La valeur de la conductivité thermique k pour des matériaux isotropes et homogènes est

constante dans toutes les directions et en chaque point du matériau ; par contre elle varie

localement dans le cas des matériaux composites en raison de l’existence de plusieurs phases.

L’une des particularités du composite est qu’il peut être assimilé à un bloc avec des propriétés

globalement homogènes. La conductivité peut être alors estimée statistiquement par une

moyenne dans le cas où les particules sont petites [1]. Le sujet de la conductivité thermique

effective des matériaux composites est l'un des problèmes classiques dans les milieux

hétérogènes. Récemment, il a reçu une attention considérable en raison de l'importante

croissance des systèmes à haute température, par exemple, l'automobile, les structures

spatiales, etc. [2].

La conductivité thermique effective des matériaux composites est une fonction

complexe de leur géométrie, de la conductivité thermique des différentes phases, de la

répartition des inclusions dans le milieu, et du contact entre l'inclusion et de la matrice.

Jusqu'à présent, aucune équation générale n'existe pour prédire la conductivité

thermique des mélanges à deux phases [3].En effet, la modélisation de la conductivité

thermique effective de matériaux hétérogènes est d'un grand intérêt dans de nombreuses

applications de transfert de chaleur [4]. Dans ce chapitre, les outils de prédiction de cette

propriété sont présentés et analysés. Les outils les plus utilisés sont les méthodes

expérimentales, théoriques (ou bien analytiques) et numériques.

II. MODELES ANALYTIQUES DE PREDICTION DE LA CONDUCTIVITE

THERMIQUE EFFECTIVE

La modélisation de la conductivité thermique effective des matériaux hétérogènes ou

composites est d'un intérêt important dans les applications de transfert de chaleur. Ce
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paramètre est fortement affecté par la composition et la structure des matériaux hétérogènes

[5].

De nombreuses corrélations théoriques et empiriques ont été indiquées dans la

littérature pour prédire la conductivité thermique des composites, voir la synthèse

bibliographique présentée par R. C. Progelhof [6] et Gorring et Churchill [7].

Nous présentons dans ce qui suit les principaux modèles analytiques de prédiction de la

conductivité thermique.

II.1. Modèles en série et en parallèle

D’après cette approche, on peut supposer deux modèles extrêmes. L’un est un système

de conduction série où tous les blocs de conduction sont alignés en série par rapport au flux

thermique, l’autre est parallèle au flux (Figure 2.1) [8,9]. Ce modèle a été proposé par Wiener

en 1912[1], qui lui a appliqué une analogie électrique au problème du transfert de chaleur

dans les matériaux hétérogènes [10].

Modèle Série Modèle Parallèle

Figure 2.1 : Modèles de premier ordre [11]

ೞೠ


= ߮ +




߮ (2.1)

Où :

ksup représente la conductivité de la borne supérieure ;

km la conductivité thermique de la matrice ;

kch la conductivité thermique de la charge ;

mla concentration volumique de la matrice ;

chla concentration volumique de la charge.

߮ = 1 − ߮ (2.2)
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II.2. Modèle de Maxwell

Les premiers travaux relatifs au transfert macroscopique en milieu hétérogène avec

contact parfait entre phases et auxquels se réfèrent encore de nombreux auteurs aujourd’hui,

sont dus à Maxwell en 1873[12] et Rayleigh en 1892 [13].

L’approche de Maxwell, initialement associée à un problème de conduction électrique

dans un milieu hétérogène suppose que le composite est constitué de sphères dispersées dans

un milieu continu, a abouti à la formulation de la conductivité effective d’un milieu

homogène équivalent sous la forme [6] :

݇ = ݇
ଶ ାିଶఃమ( ା)

ଶ ାାఃమ( ା)
(2.3)

keff est la conductivité thermique effective du composite ;

km et kch sont respectivement les conductivités thermiques du milieu continu et des sphères ;

Φ2 est la fraction volumique des sphères tel que :

Φଶ =
మ


etV = Vଵ + Vଶ ;

V2est le volume de la phase 2 ;

V1 est le volume de la phase 1

V le volume total du composite.

Ce modèle présente les limites suivantes :

- valable pour les sphères dispersées dans une matrice ;

- n’est pas valable pour des concentrations finies des particules ;

- l’interaction entre les particules n’est pas prise en compte ;

- les phases des constituants doivent être macroscopiquement isotropes et homogènes ;

- les inclusions doivent être toutes de même forme ;

- le contact parfait entre les deux phases est exigé;

- le composite est constitué de deux phases non poreuses ;

- les phénomènes de transfert par convection et rayonnement sont négligés (milieux non

poreux et opaque) ;

II.3. Modèle de Bruggeman

Proposé en 1935, le modèle de Bruggeman est l’une des corrélations utilisées pour la

prédiction de la conductivité thermique effective [14]. Ce modèle est basé sur les suppositions

de Maxwell [12] et présenté par l’équation suivante :
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1 − ߮ =
ି

 ି
൬



൰
ቀ

భ

భశೣ
ቁ

(2.4)

Où keff, km et kch sont respectivement les conductivités thermiques du composite, de la matrice

et des charges.

est la concentration volumique des charges.

x est une constante qui dépend de la géométrie des inclusions (x2 pour les inclusions

sphériques, x 1 pour les inclusions cylindriques).

II.4. Modèle de Topper [15]

Ce modèle utilise un modèle d'énergie série parallèle pour un système de vides

cubiques dans une matrice ordonnée. La conductivité thermique équivalente est donnée par

[6, 15] :

ଵ


= 

ଵିః
భ
య


+

ః
భ
య

ః
మ
యାቆଵିః

మ
యቇ

 (2.5)

Pour les sphères réparties dans un simple réseau cubique:

ଵ


=

⎩
⎪
⎨

⎪
⎧

ଵିଶ(
య

రഏ
)
భ
య


+

்షభ൦
(
య
రഏ

)
భ
య

(
ೖ

ഏ(ೖషೖ)
ష[
య
రഏ

]
మ
య)
భ
మ

൪

గ(ି)ቈ(
ೖ

ഏ(ೖషೖ)
ି[

య

రഏ
]
మ
య)
భ
మ

⎭
⎪
⎬

⎪
⎫

(2.6)

Avec :

݇ : conductivité thermique du composite.

݇ : conductivité thermique de la phase continue (matrice).

ௗ݇ : conductivité thermique de la phase discrète (charge).

ߔ : fraction volumique de la charge.

Le transfert radiatif est négligeable dans ce modèle.

II.5. Modèle de Donea [16]

En utilisant les principes des variations, Donea a obtenu la limite supérieure k+ et

inférieure k- pour la conductivité thermique effective d'un matériau composite statistiquement

homogène et contenant deux phases ayant chacune une conductivité thermique isotrope et

uniforme [6, 16]
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݇ା = ି݇ߔ + (1 − (ߔ ݇ (2.7)

݇ି =


ା(ଵିః )
(2.8)

Pour une sphère :

݇= ݇ቂ
(ାଶ)ାଶௌ(ିଵ)

(ାଶ)ି(ିଵ)ௌ
ቃ (2.9)

Où :

ܲ =



;

ܵ= ቀܽ ൗܾ ቁ
ଷ

;

a : le rayon de l’inclusion (charge).

b : le rayon de la plus grande coquille sphérique possible entourant l’inclusion.

݇ : conductivité thermique de la phase continue (matrice).

ௗ݇ : conductivité thermique de la phase discrète (charge).

Pour une dispersion aléatoire des sphères : ݇ା = ݇ି = ݇

II.6. Modèle de Chang Vachon

Parmi d’autres modèles présents dans la littérature portant sur le comportement de la

conductivité thermique des composites à matrice polymères, on trouve le modèle de Cheng-

Vachen. Ce modèle se trouve être un modèle dérivé de celui de Tsao [17]. Cheng et Vachen

[18, 19] supposent une distribution parabolique de la phase discontinue. Les constantes de

cette distribution sont déterminées par l'analyse des données en fonction de la fraction

volumique de la phase discontinue. La conductivité thermique équivalente d'un cube unité de

mélange est obtenue à l'aide de la fonction de distribution et avec celles des conductivités

thermiques des constituants [17]. La conductivité thermique équivalente est alors donnée par:

ଵ


=

ଵ

ඥ( ି)[ ା(ି )]
݈݊

ට[ ା(ି )]ା
ಳ

మ
ඥ[( ି)]

ඨ[ ା(ି )]–
ಳ

మ
ට ൣ[ ି]൧

+
ଵି


(2.10)

Où :

keff , km et kch sont respectivement les conductivités thermiques du composite, de la matrice et

des charges.

ܤ = ට
ଷఝ

ଶ
et ܥ = −4ට

ଶ

ଷఝ
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II.7. Modèle de Hashin et Shtrikman

En 1965,Hashin et Shtrikman s’inspirèrent de l’approche de Maxwell et, en utilisant

l’hypothèse de la perturbation, développèrent un modèle pour différents types d’inclusions

[20]. La distribution des tailles prise par Hashin et Shtrikmann n’est pas aléatoire mais elle a

des caractéristiques particulières et la conductivité thermique des dopants est supérieure à

celle de la matrice (k2> k1). Les dopants sont des sphères de conductivité k2 et de rayon r2

entourés par une coquille de conductivité k1 et de rayon r1 (Figure 2.2). La distribution est

telle qu’elle remplit tout le volume avec Φ2 = (r1/ r2)
3. La conductivité thermique effective keff

s’exprime suivant Hashin et Shtrikman par :



భ
=

ଵା(ௗିଵ)ఃమఉ

ଵିఃమఉ
(2.11)

Avec :

ߚ =
మିభ

మା(ௗିଵ)భ
(2.12)

d est un paramètre qui représente la dimension du système et définit la forme des charges.

Dans le cas d’une dispersion sphérique (x = y = z) d = 3 ; et pour les cylindres d = 2.

Figure 2.2: Assemblage de sphères ou de cylindres dans un composite selon Hashin pour

k2 > k1. La matrice est représentée en blanc et la phase dispersée en noir [20].

II.8. Modèle de Hatta et Taya

L’utilisation de l’analogie avec les propriétés mécaniques des matériaux a permis, en

1985 à Hatta et Taya [21, 22] de développer un modèle de prédiction de la conductivité

thermique effective keff pour des fibres courtes de différentes orientations. Le principe de

cette approche est basé sur l’analyse d’une valeur équivalente de la conductivité thermique

d’échantillon en régime stationnaire. Cette approche prend en compte la forme et les

interactions entre les inclusions de différentes orientations (Figure 2.3). La solution finale

selon Hatta et Taya pour l’estimation de la conductivité thermique de ce type de composite est
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donnée par l’équation (2.13) dans le cas général (inclusion de fibres courtes ou sous forme

d’ellipsoïde) :

݇ = ݇ ቀ1 −
ఝ(ି )[(ି )(ଶௌయయାௌభభ)ାଷ ]

ଷ(ି )మ(ଵିఝ)ௌభభௌయయା (ି )ାଷ
మቁ (2.13)

Où C est un facteur lié à la géométrie des inclusions :

ܥ = 3( ଵܵଵ + ଷܵଷ) − ߮(2 ଵܵଵ + ଷܵଷ) (2.14)

Avec :

S11+S22+S33=1telsque:

- S11 = S22 =0, S33= 1 pour des inclusions en forme de disque ;

- S11= S22 = S33= 1/3 pour des inclusions en forme de sphère ;

- S11 = S22 = 1/2, S33 = 0 pour des inclusions en forme de cylindres longs

- ଵܵଵ =
ఈ

ଶ(ఈమିଵ)య\మ −ଶߙ)ߙ] 1)ଵ\ଶ− coshିଵߙ ] , S33= 1- 2S11, α = L/Dpour des fibres

courtes orientées aléatoirement (de longueur L et de diamètre D).

Pour des sphères dispersées aléatoirement dans une matrice continue C = 2 − φୡ୦

Si les inclusions sont sphériques, alors S11= S22= S33=1/3 et l’équation (2.13) se réduit à :

݇ = ݇ ൭1 +
ఝ

൫భషക൯

య
ା

ೖ
ೖషೖ

൱ (2.15)

Figure 2.3 : Distribution de fibres courtes orientées dans différentes directions dans la

matrice [22].

II.9. Le modèle de Torquato

Ce modèle prend en compte la perturbation entre les phases du composite et la

géométrie des inclusions. Il fait apparaître un terme supplémentaire relatif à une fonction

statistique de répartition [23].

Selon Torquato, un réseau de transport de chaleur est développé seulement quand la

fraction de compactage maximale en charges est atteinte, car le mécanisme de transfert
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thermique au sein du matériau composite est loin d’être comparable à celui du transport

électrique [23].Il développe un modèle plus général que celui de Hashin et Shtrikman. Pour le

calcul moyen de la conductivité thermique du matériau composite, il introduit un paramètre

qui tient compte de la statistique de perturbation autour de chaque particule [24]. Torquato

utilise l’expression de perturbation de la conductivité électrique pour chacune des deux phases

du composite avec une valeur dimensionnelle d=3 dans le cas des sphères et d=2 dans le cas

des cylindres. Une expression théorique plus générale de la conductivité thermique effective

pour des dispersions tridimensionnelles est alors établie et elle est donnée par :



ೕ
=

ଵା[(ௗିଵ)థ ି (ఊ/క)]ఉೕା(ଵିௗ) థൣೕకି థ(ఊ/క)൧ఉೕ
మ

ଵି[థ ି (ఊ/క)]ఉೕା (ൣଵିௗ)థೕకି థ(ఊ/క)൧ఉೕ
మ (2.16)

Où i et j sont les indices relatifs aux deux phases du composite (avec i ≠ j).

Les paramètres macro structuraux ζi et γi sont représentés par les relations suivantes :

=ߦ
య


ఃఃೕ(ௗିଵ)
(2.17)

=ߛ
ర


ఃఃೕ(ௗିଵ)
(2.18)

Où ଷܣ
 et ସܣ

 sont des coefficients d’interaction sur un ensemble de n points de la fonction de

probabilité.

De plus, on a :

ߚ =
ି ೕ

ା(ௗିଵ)ೕ
(2.19)

et 1≤
ఊ

క
≤ 12ξi,

Le rapport
ఊ

క
peut tendre vers 0.

Pour le cas de dispersion d’inclusions sphériques l’équation (2.16) devient :



భ
=

ଵା ఃమఉభమ ିఃభకభఉభమ
మ

ଵିఃమఉభమିఃభకభఉభమ
మ (2.20)

Avec 0 < >ߦ 1.

Les valeurs de sontߦ données par le tableau 2.1 pour différentes formes d’inclusions

sphériques de même taille qui sont pénétrables ou de distribution aléatoire impénétrable. Ces

différentes configurations du matériau composite sont représentées dans la figure 2.4. Les

valeurs de la fraction maximale de remplissage Φmax sont données dans le tableau 2.2 [22].
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Figure 2.4 : Distribution de la phase dispersée de sphères dans la matrice, (A) sphères

pénétrables et (B) sphères impénétrables [25].

Tableau 2.1 : Valeurs de pourߦ des inclusions sphériques en fonction de la fraction
volumique des inclusions [25].

Fraction volumique de
particules sphériques

Valeurs de pourߦ des sphères
totalement pénétrables

Valeurs deߦ pour des sphères
aléatoirement impénétrables

0,10

0,20

0,30

0,40

0,50

0,60

0,65

0,70

0,80

0,90

0,114

0,171

0,230

0,290

0,351

---

0,415

---

0,483

0,558

0,040

0,059

0,084

0,141

0,328

---

---

---

---

---

Tableau 2.2 : Fraction volumique maximale de dopant pour des inclusions sphériques [25].

Charge Forme Remplissage Φmax

Générique

Générique

Générique

Générique

Générique

Générique

Talc

Mica

Amiante

Sphères

Sphères

Sphères

Sphères

Sphères

Irrégulières

Flocons

Flocons

Fibres

Hexagonal

Cubique centré

Cubique simple

Aléatoire écarté

Aléatoire proche

Aléatoire proche

Aléatoire 3D

Aléatoire 3D

Aléatoire 3D

0.74

0.60

0.52

0.60

0.64

0.64

0,40-0,56

0,38-0,45

0,60
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III. MODELES SEMI EMPIRIQUES (SEMI ANALYTIQUES)

III.1. Modèle de Hamilton et Crosser [26]

Hamilton et Crosser ont défini la conductivité théorique pour deux composants

mélangés de conductivités thermiques ݇ et ௗ݇par :

݇ =
(ଵିః )�



ೣ
ቚ
భ
ା

�
ೣ
ቚ
మ

(ଵିః )�


ೣ
ቚ
భ
ାః�



ೣ
ቚ
మ

(2.21)

Les rapports des gradients thermiques peuvent être déterminés à partir du travail théorique de

Maxwell [12] et Fricke [27]:

�
ೣ
ቚ


�
ೣ
ቚ


=


ା(ିଵ)
(2.22)

On les remplace dans l’équation (2.21) on obtient :

݇ = ቂ
ା(ିଵ)ି(ିଵ)ః (ି)

ା(ିଵ)ିః (ି)
ቃ (2.23)

n est une constante empirique pour les particules sphériques donnée par Maxwell [12] n=3 ;

pour les non sphériques, Hamilton et Crosser ont corrélé de nombreux ensembles de données

tels que :

݊ =
ଷ

ట
(2.24)

Avec 0,58 < ߰ < 1

Où ψ est la sphéricité.

La sphéricité est définie comme étant le rapport de la surface d’une sphère, avec un

volume égal à celui de la particule, à la surface des particules. D’une manière similaire, la

conductivité thermique d’un mélange multi-phases est exprimée par :

݇ = ݇
ଵି∑

 ൫షభ൯൫ೖషೖ൯

ೖశ൫షభ൯ೖ


సమ

ଵା∑
 ൫ೖభషೖ൯

ೖశ൫షభ൯ೖ


సమ

൩ (2.25)

Avec :

݇ : Conductivité thermique d’une phase i (charges).

ଵ݇ : Conductivité thermique de la matrice.

III.2. Modèle de Springer et Tsai [6, 28]

La conductivité thermique d'un composite à filaments unidirectionnels dans la direction

le long des filaments (modèle parallèle) s’exprime selon ces auteurs par :
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݇ = ݇ቂߔ



+ (1 − ቃ(ߔ (2.26)

Dans la direction normale au filament, une analogie entre la réponse d'un composite

unidirectionnel à une charge longitudinale de cisaillement et un transfert de chaleur entraîne:

݇ = ݇ቀ1 −
ௌ

ଶ
ቁ+




∫

ௗ௬

(ଶି)ା
ೖ
ೖ

ௌ


൩ (2.27)

Où S représente la dimension transversale maximale du filament ;

h la largeur du filament ;

a et b sont les dimensions du volume élémentaire dans lequel le filament est monté.

Pour les filaments cylindriques dans un carré on a :

݇ = ݇1 − 2ට
ః

గ
+

ଵ


ቌߨ−

ସ

ටଵି൬
ಳమ

ഏ
൰

ݐܽ ݊ିଵ
ටଵି

ಳమ

ഏ

ଵାට
ಳమ

ഏ

ቍ (2.28)

Avec :

ܤ = 2ቀ



− 1ቁ (2.29)

III. 3. Modèle de Nielsen et Lewis [6, 29]

Nielsen et Lewis proposent en 1970 un modèle semi-empirique qui tient compte de la

forme, de la distribution et de plusieurs types d’inclusions. Ils ajoutent dans le modèle semi-

empirique un paramètre qui est celui de l’effet maximal de la fraction volumique Φmax des

dopants. Ce paramètre est relatif à l’existence d’un nombre important de particules de la phase

dispersée au sein de la matrice. Il se trouve être le seuil critique pour lequel les particules qui

sont en contact forment une pâte continue dans la mixture pour la propagation du flux

thermique. Le modèle semi empirique s’écrit :



భ
=

ଵା(ିଵ)థమ

(ଵିటథమ)
(2.30)

Avec :

ܷ =

ೖమ
ೖభ
ିଵ

ೖమ
ೖభ
ିିଵ

et߰ = ቀ1 +
ଵିథ ೌೣ

థ ೌೣ
మ ቁ߶ଶ (2.31)

Φmax représente la fraction volumique de l’empilement maximum de sphères. Le coefficient A

dépend de la géométrie et de l’orientation des particules. Nielsen donne des valeurs de A pour

différents types d’inclusions. Un exemple de ces valeurs est présenté dans le tableau 2.3. Dans
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le cas d’inclusions sphériques (A = 2.5).Le modèle semi-empirique de Nielsen est similaire au

modèle théorique de Hashin et Shtrikman. La majeure contribution apportée par Nielsen

concerne le terme qui tient compte de la fraction volumique maximale Φmax en charges.

Tableau 2.3 : Valeurs de A pour différents types d’inclusions [6].

Type d’inclusions Direction du flux thermique A

Sphères

Particules isotropes

Collectif de sphères

Cubes

Fibre unidirectionnelle

Fibres aléatoires

Fibres

Quelconque

Quelconque

Quelconque

Quelconque

Perpendiculaire

Quelconque

Perpendiculaire

2.5

3.5

3.5/(Φmax –1)

2.0

1.5

1.58

0.5

III.4. Modèle d’Agari

Agari a développé un modèle basé sur la généralisation des modèles série et parallèle

[30].Cette approche semi-empirique a été proposée pour la prédiction de la conductivité

thermique effective de tous les types d’inclusions [31]. L’équation logarithmique d'Agari est

donnée par :

log ݇ = ଶܥ߮ log ݇ + (1 − ߮) log(ܥଵ ݇ ) (2.32)

Où C1 est un facteur d'effet sur la cristallinité de la matrice polymère. C2 est un facteur de

facilité de formation de la chaînes conductrices de particules [31, 32].

IV. MODELES EMPIRIQUES

IV.1. Modèle de Norton [6, 33]

Les techniques de Norton étaient basées sur l'hypothèse suivante: la matrice polymère

qui constitue le réseau de mousse est si complexe qu'il serait impossible de modéliser le

transfert d'énergie conducteur et radiatif dans la mousse. La conductivité thermique d'une

mousse de polymère avec une teneur en gaz connue est mesurée expérimentalement. En

soustrayant la conductivité thermique du gaz en supposant qu'il avait le même volume total, il

donnerait la conductivité "efficace" du polymère pour cette structure:

݇ି ௬  = ݇ ௦௨ௗ − ݇௭ (2.33)

La conductivité thermique de la mousse avec un gaz différent est alors supposée être:

݇ = ݇ି௬  + ݇௭ (2.34)
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IV.2. Modèle de Progelhof et Throne [6, 34]

En ajustant les données expérimentales pour plusieurs plastiques en mousse, ils ont

constaté que l'équation empirique suivante était la meilleure:

݇ = ௗ݇ 1 + ቀܣ
ఘ

ఘబ
ቁ


൨ (2.35)

Où : ܣ =




B est une constante empirique [34].

IV.3. Modèle de Ratcliffe [6, 35]

Ratcliffe a proposé une corrélation de géométrie moyenne [36] :

݇ = ݇
ః

ௗ݇
(ఃିଵ)

(2.36)

et a analysé environ 150 ensembles de données et a déterminé la variation des points de

données individuels avec la corrélation. Sur la base d'un effet de variation moyenne, il a

préparé un graphique définissant des limites probables (supérieure et inférieure) de la

conductivité thermique efficace du milieu à deux phases. Sur la base de ces résultats, il a

présenté un nomographe pour prédire une conductivité thermique efficace.

V. METHODES EXPERIMENTALES DE MESURE DE LA CONDUCTIVITE

THERMIQUE EFFECTIVE

Les techniques expérimentales de mesure de la conductivité thermique connaissent un

important progrès. Le choix d’une méthode de mesure de la conductivité thermique dépend de

certains paramètres. En effet, lorsque le choix de la combinaison matériau-précision se pose

de manière précise, de nombreux paramètres sont à prendre en compte [33]:

- le type du produit : milieu granulaire, milieu semi-infini ;

- le type de régime thermique : stationnaire, transitoire, ou quasi établi ;

- la forme géométrique du milieu (2D, 3D, axisymétrique, …) ;

- les dimensions et les rapports de dimensions ;

- la simplicité de la méthode ;

- les tolérances (ou précisions) de certains paramètres ;

Afin de classifier les méthodes de mesure, les définitions de l’excitation et du temps

temporel s’imposent. En première analyse, l’excitation repose sur deux méthodes: les

méthodes photothermiques et les méthodes électrothermiques. Une deuxième distinction entre
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les différentes méthodes s’appuie sur la définition du régime thermique temporel du milieu.

Ainsi, il apparut deux types: les mesures stationnaires et non-stationnaires [33, 37].

V.1. Les méthodes en régime stationnaire

Ces méthodes sont conçues pour mesurer les conductivités thermiques des milieux

isolants [38]. Elles consistent à supposer le milieu en équilibre thermique, et soumis à un flux

stationnaire. Le principe de mesure repose sur l’exploitation des mesures de la température en

divers points du milieu, ainsi en s’appuyant sur la loi de Fourier et les conditions aux limites

nous pouvons déterminer les grandeurs physiques du milieu. Le champ d’application de ces

méthodes est limité. Dans la littérature, on peut citer certaines méthodes: la méthode de la

plaque chaude gardée [39], la méthode de la barre [40], la méthode des boites [41] et la

méthode du flux radial [40]. D’une façon générale, ces méthodes de mesure présentent des

difficultés expérimentales telles que:

- l’existence de résistance de contact ;

- les fuites axiales et radiales ;

- les difficultés de mesure de la température surtout celles de la surface ;

Ces méthodes de mesure ne sont pas destinées à mesurer toutes les grandeurs physiques.

En effet, avec ces méthodes, seules la conductivité thermique et la résistance de contact sont

mesurées, limitant ainsi leurs champs d’application.

Cette technique est particulièrement adaptée à la détermination de la conductivité

thermique de matériaux isolants. Ce type de méthode est difficile à mettre en œuvre et pose

beaucoup de problèmes d’ordre expérimental comme:

- atteindre le régime permanent qui est particulièrement long et peut atteindre une durée

de 24h ;

- obtenir un flux unidirectionnel dans l’échantillon ;

- mesurer le flux et les températures avec précision ;

V.2. Les méthodes en régime non-stationnaire

Le champ de leur application est très vaste, grâce à plusieurs avantages: mesures

directes des paramètres thermophysiques du milieu, la durée d’excitation thermique est

courte, et elles sont faciles à mettre en œuvre. Les mesures de la conductivité thermique par

les méthodes non-stationnaires consistent à exploiter des signaux de températures répartis

dans un milieu en régime transitoire. Le principe de mesure s’appuie sur un modèle
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développé à partir de l’équation de conservation de l’énergie qui permet de trouver une

relation directe entre les paramètres d’entrée et les grandeurs mesurées.

Ces méthodes constituent un progrès incontestables dans la caractérisation

thermophysique des milieux et donnent de bons résultats de mesure. En contreparties de ces

bons résultats, ces méthodes présentent un défaut dû à un grand nombre de limitations liées

aux difficultés d’analyse des données obtenues, au problème de mise au point de matériaux à

étudier et au problème de l’évaluation de la précision de la méthode. Parmi les méthodes non-

stationnaires utilisées pour les mesures de la conductivité thermique, on trouve: méthode à fil

chaud [42,43], ruban chaud [44] et Hot Disk [45].

En plus des inconvénients cités ci-dessus, la mesure de la conductivité thermique

effective des matériaux hétérogènes est un processus relativement complexe. Elle dépend

principalement de deux facteurs très importants [46]:

- la précision qui est souvent limitée par l'échantillon lui-même particulièrement pour les

matériaux anisotropes (homogénéité des matériaux) ;

- pour les matériaux réels, il est très difficile d'isoler et de manipuler la structure et la

composition des échantillons et d'examiner les effets de chaque variable individuellement.

VI. METHODES NUMERIQUES

La simulation numérique consiste à reproduire sur un ordinateur un phénomène

physique par l’utilisation de calculs. En effet certaines expériences complexes ne peuvent pas

être réalisées et surtout analysées en grandeur réelle, d’où l’emploi de la simulation qui

permet d’étudier plusieurs phénomènes différents indépendamment ou simultanément. Cette

approche est limitée par la puissance du calculateur. Le problème est en général simplifié soit

géométriquement soit en limitant les phénomènes étudiés ou en limitant le nombre de

variables. Lors d’une étude numérique, un problème mathématique continu est approché par

un problème discret (matriciel) revenant à limiter l’étude à un nombre fini d’éléments de

comportement simple. En réalité, la subdivision en éléments devrait être infinie pour

approcher exactement la solution du problème. Chaque méthode implique une approximation

qui permet de s’approcher au mieux de la solution du problème continu. Parmi les techniques

numériques les plus courantes: les différences finies, les éléments finis, les volumes finis.

Ces méthodes ont par la suite été formalisées pour traiter certains problèmes précis.

Pour le problème de la conduction thermique, on utilise l’approche la plus simple

permettant de discrétiser le problème défini par la variable ݔ)ݑ sur(ݐ, un ensemble de points
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de contrôle répartis dans l’espace [11]. On cherche alors à décrire la solution en chacun des

points.

VI.1. Méthode des différences finies (M.D.F)

La méthode des différences finies consiste à approximer les dérivées des équations

décrivant les phénomènes physiques au moyen des développements de Taylor et se déduit

directement de la définition de la dérivée. Elle est due aux travaux de plusieurs

mathématiciens du 18ème siècle (Euler, Taylor, Leibniz...). [47-50]

Soit u(x, y, z, t) une fonction de l'espace et du temps. Par définition de la dérivée, on a :

డ௨

డ௫
= lim௱௫→

௫(௫ା௱௫,௬,௭,௧)ି௨(௫,௬,௭,௧)

௱௫
(2.37)

Si ∆x est petit, un développement de Taylor de u(x + ∆x, y, z, t) au voisinage de x donne :

+ݔ)ݑ (ݐ,ݖ,ݕ,ݔ∆ = (ݐ,ݖ,ݕ,ݔ)ݑ + ݔ∆
డ௨

డ௫
(ݐ,ݖ,ݕ,ݔ)ݑ

+
∆௫మ

ଶ

డమ௨

డ௫మ
(ݐ,ݖ,ݕ,ݔ) +

∆௫య



డయ௨

డ௫య
(ݐ,ݖ,ݕ,ݔ) + ⋯ (2.38)

En tronquant la série au premier ordre en x, on obtient :

௨(௫ା௱௫,௬,௭,௧)ି௨(௫,௬,௭,௧)

௱௫
=

డ௨

డ௫
(ݐ,ݖ,ݕ,ݔ) + (ݔ߂)ܱ (2.39)

L'approximation de la dérivée
డ௨

డ௫
(ݔ) est alors d'ordre 1 indiquant que l'erreur de troncature O

(∆x) tend vers zéro comme la puissance première de ∆x.

La puissance de ∆x avec laquelle l'erreur de troncature tend vers zéro est appelée l'ordre de la

méthode.

VI.1.1. Le maillage

Pour un problème plan de domaine rectangulaire Γ, nous choisissons les directions ݔ⃗ et

ݕ⃗ parallèles aux cotés du rectangle. Nous traçons alors un réseau de droites parallèles à l’axe

x, équidistantes de pas k (Δx), ainsi qu’un réseau de droites parallèles a l’axe y, équidistantes

de pas h (Δy). Les intersections des deux réseaux sont les points ou les nœuds mi, j de

coordonnées (ih, jk) tels que ܼ݅߳ et ݆∈ .ܼ

Les points mi, j constituent l’ensemble ℎܼ× ܼ݇ , qu’on appelle « maillage ».
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Figure 2.5 : Maillage utilisé en différences finies

VI.1.2. Approximation des dérivées par des différences finies

Considérons un point mi, j intérieur au domaine Γ, ainsi que les points voisins du

maillage. Les pas h et k sont supposés petits par rapport aux dimensions de Γ, c'est-à-dire par

rapport à l’échelle de variation d’une grandeur « u ». On peut estimer que u varie peu

lorsqu’on passe de mi,j aux points voisins et que cette variation doit s’écrire en première

approximation à l’aide des dérivées partielles de u au point mi,j grâce au théorème des

accroissements finis :

Figure 2.6 : Discrétisation du domaine et implantation de la maille

Soit f une fonction d’une variable x, de classe C4. Alors, si h tend vers 0, on a :

+ݔ݂) ℎ) = (ݔ݂) + ℎ݂ᇱ(ݔ) +
మ

ଶ
݂ᇱᇱ(ݔ) +

య


݂ᇱᇱᇱ(ݔ) + ܱ(ℎସ) (2.40)

−ݔ݂) ℎ) = (ݔ݂) − ℎ݂ᇱ(ݔ) +
మ

ଶ
݂ᇱᇱ(ݔ) −

య


݂ᇱᇱᇱ(ݔ) + ܱ(ℎସ) (2.41)

D’où :

݂ᇱ(ݔ) =
(௫ା)ି(௫)


+ (ℎ) (2.42)

݂ᇱ(ݔ) =
ି(௫ି)ା(௫)


+ (ℎ) (2.43)
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݂ᇱ(ݔ) =
(௫ା)ି(௫ି)

ଶ
+ (ℎଶ) (2.44)

݂ᇱᇱ(ݔ) =
(௫ା)ିଶ(௫)ା(௫ି)

మ
+ (ℎଶ) (2.45)

Si la grandeur u est de classe C4 dans Γ, en appliquant les équations (2.42) à (2.45) dans

chacune des directions ݔ⃗ et ݕ⃗ on peut déduire :

- l’approximation d’une dérivée première par des différences finies décentrées à droite :

௫൫݉ݑ ,൯=
௨൫ శభ,ೕ൯ି ௨( ,ೕ)


+ (ℎ) (2.46)

- l’approximation d’une dérivée première par des différences finies décentrées à gauche :

௫൫݉ݑ ,൯=
௨൫ షభ,ೕ൯ି ௨( ,ೕ)


+ (ℎ) (2.47)

- l’approximation d’une dérivée première par des différences finies centrées :

௫൫݉ݑ ,൯=
௨൫ శభ,ೕ൯ି ௨൫ షభ,ೕ൯

ଶ
+ (ℎଶ) (2.48)

- l’approximation d’une dérivée seconde par des différences finies centrées :

൫݉ݑ߂ ,൯=
௨൫ శభ,ೕ൯ି ଶ௨൫ ,ೕ൯ା( షభ,ೕ)

మ
+

௨൫ ,ೕశభ൯ି ଶ௨൫ ,ೕ൯ା൫ ,ೕషభ൯

మ
+ (ℎଶ,݇ଶ) (2.49)

Au lieu de chercher u dans Γ vérifiant l’équation différentielle et les conditions aux limites

considérées, nous cherchons ොdansݑ la partie (hZ× kZ) du maillage situé dans Γ vérifiant une

équation « proche » de l’équation considérée et des conditions aux limites « proches » des

conditions considérées. On peut définir ainsi un problème discret ܲ« proche » du problème

continu P.

VI.2. Méthode des volumes finis (M.V.F)

L’approche des volumes finis consiste à diviser l’ensemble du domaine de calcul en un

nombre fini de petits volumes. Ces volumes seront considérés comme des surfaces

élémentaires regroupant un ensemble des données physiques au niveau desquelles sera fait le

calcul. Chaque volume est composé d’un centre (i, j) et d’une cellule l’entourant de

dimension), (∆x, ∆y).

La concentration dans un volume (i, j) dépend donc de l’influence des volumes voisins

décrite par un ensemble de flux sur chacune des frontières du volume (Nord, Sud, Est et

Ouest).
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Le domaine de calcul est discrétisé en NxP mailles de centre (x
i
,y

j
) (Figures 2.7 et 2.8).

Avec :

ቊ
=ݔ∆ ାଵݔ ଶൗ

− ିݔ ଵ
ଶൗ

=ݕ∆ ାଵݕ ଶൗ
− ିݕ ଵ

ଶൗ

�

Figure 2.7 : Représentation du pas de discrétisation suivant l’axe des x

Figure 2.8 : Représentation du volume de contrôle dans le domaine de calcul

La discrétisation spatiale en volumes finis consiste à intégrer maille par maille

l’équation aux dérivées partielles du problème. La MVF est une formulation intégrale sur un

volume d’une maille de l’équation de conservation. Elle offre plus d’avantages dans le cas où

le domaine est hétérogène car les problèmes de discontinuité et des interfaces seront évités.

[11].

La différence majeure entre la MDF et la MVF réside dans la manière de définir les

points où sont prises les valeurs des températures par rapport au maillage du domaine. En

MDF, les nœuds sont représentés par les points d’intersection du quadrillage du domaine,

tandis qu’en MVF les nœuds représentent le centre de gravité de la maille.

VI.3. Méthode des éléments finis (M.E.F)

Au départ, la méthode des éléments finis (FEM : Finite Element Method) a été utilisée

pour le calcul de structures mais elle s’applique aujourd’hui pour tout phénomène physique.

Cette méthode peut être définie comme « une méthode générale de discrétisation de

problèmes continus posés en termes mathématiques bien définis ».

Elle a été choisie pour résoudre le problème de la conductivité thermique par calcul

matriciel. Une fois les lois physiques thermiques et les lois mathématiques associées

sélectionnées, il faut procéder aux étapes suivantes :
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- la construction : construire la géométrie ou une géométrie représentative simplifiée du

domaine étudié, pour laquelle le phénomène sera simulé. Ce volume, lorsqu’il est de taille

minimum, de telle sorte à représenter tout de même l’échantillon dans sa globalité, est appelé

VER (Volume Elémentaire Représentatif).

- le maillage : la discrétisation du milieu continu en éléments finis de formes simples et

adéquates sur lesquels porte l’approximation.

- l’approximation nodale et la construction des matrices élémentaires pour chaque élément :

l’approximation du problème continu est faite aux nœuds et points d’intégration et est posée

sous forme matricielle.

- l’assemblage des matrices élémentaires : il est nécessaire pour assurer la continuité entre les

éléments. Il tient compte des conditions aux limites.

- la définition des conditions initiales et aux limites du volume étudié.

- la résolution numérique : la méthode des éléments finis étant une approximation de la

solution exacte d’un problème mathématique, il existe donc une erreur entre cette valeur

exacte et celle issue du calcul numérique. Le type de maillage doit être choisi en fonction de

la géométrie et l’erreur sera d’autant plus faible que le maillage sera fin ou raffiné. Enfin le

choix de la géométrie de calcul doit être représentatif dans le cas d’une simplification du

matériau réel à une géométrie simple [12].
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Chapitre 3

METHODOLOGIE EXPERIMENTALE

I. INTRODUCTION

Le but de ce chapitre est la présentation des méthodologies de préparation des deux

composites à matrice polymère (PS/TiO2) et (PMMA/TiO2) ainsi que la méthode

expérimentale utilisée pour mesurer leurs propriétés thermophysiques comme la conductivité

thermique et la diffusivité thermique.

II. PRESENTATION DES MATERIAUX COMPOSITES ETUDIES

II.1. Le composite polystyrène /dioxyde de titane (PS/TiO2)

Le matériau étudié est un composite constitué de polystyrène (PS) pigmenté de poudre

de dioxyde de titane (TiO2).

II.1.1. Le dioxyde de titane (TiO2)

II.1.1.1. Généralités

Le dioxyde de titane, matériau, chimiquement stable et non toxique, a été découvert en

1791 par un prêtre Britannique nommé William Gregor dans du sable noir désigné

ultérieurement par l’appellation ‘minéral ilménite’. Le dioxyde de titane est parfois appelé

titane blanc ou pigment de titane. En 1916, Titanium Pigment Corporation de Niagara Falls

(New York) et Titan Co. AS de Norvège ont commencé la production commerciale du TiO2

comme pigment blanc. Outre son utilisation largement médiatisée comme pigment, le TiO2

est également un bon photocatalyseur aussi bien comme étant un composant pour les capteurs

d'oxygène que pour les matériaux de revêtement antimicrobiens [1]. Depuis sa production

commerciale au début du XXe siècle, le TiO2 a été largement utilisé comme pigment ainsi que

dans les écrans solaires, les peintures, les onguents, les dentifrices, etc.

En 1972, Fujishima et Honda ont découvert le phénomène de décomposition

photocataytique de l'eau sur une électrode TiO2 sous une lumière ultraviolette (UV) [2-6].

Depuis lors, des efforts énormes ont été consacrés à la recherche sur le matériau TiO2, ce qui a

conduit à de nombreuses applications prometteuses dans des domaines allant du

photovoltaïque et de la photocatalyse à la photo/électrochromique et aux capteurs [5,6].
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Le dioxyde de titane se présente sous différentes formes cristallines aux conditions

ambiantes : l’anatase, le rutile, et la brookite, dont les plus courantes sont l’anatase, et le

rutile, la brookite est très rare [7]. Ces structures de TiO2 peuvent être synthétisées par

différentes méthodes. La structure brookite est obtenue par la méthode sol gel à une

température de 450°C [8-13].

Les deux phases anatase et le rutile sont des structures tétragonales, par contre la

brookite est une structure orthorhombique [12]. La structure cristallographique des deux

premières phases est présentée sur la figure 3.1.

(a) (b)
Figure 3.1: Structures cristallographiques de TiO2 : (a) anatase et (b) rutile. En noir Ti4+et en

blanc O2− [11].

Dans les deux structures, l’atome de titane est entouré de six atomes d’oxygène et

chaque atome d’oxygène est entouré de trois atomes de titane. Le TiO2 possède une bande

interdite de (3,23- 3,40 eV) pour l’anatase et 3,04 eV pour le rutile [11].

La brookite est une phase difficile à synthétiser en laboratoire et peu abondante, elle a

une structure orthorhombique. Bien que les distances Ti-O soient similaires aux autres deux

structures, sa structure est plus complexe [8,11].

II.1.1.2. Utilisation, propriétés et applications diverses

Le dioxyde de titane est un matériau utilisé dans une large gamme d'applications

communes et de haute technologie. Il est bon marché, chimiquement stable et non toxique.

Le titane est utilisé avec succès comme matériau d'implant pour l'application dentaire,

orthopédique et d'ostéosynthèse et son oxyde natif est principalement constitué de dioxyde de

titane [15,16]. La poudre de TiO2 est utilisée comme pigment blanc dans la peinture [4], et
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dans le dentifrice en remplacement de l'oxyde de plomb toxique. Les cristaux simples

transparents ou les films minces, ont un indice de réfraction élevé qui rend le TiO2 adapté aux

applications optiques [17]. Les couches multiples composées de TiO2 et de SiO2 sont conçues

pour fabriquer des revêtements antireflets dans toute la gamme visible [18]. Le TiO2 est

largement utilisé pour la photocatalyse [19-22], par exemple pour le traitement de l'eau par

oxydation des molécules organiques dissoutes. Les électrodes en TiO2 sont utilisées dans les

dispositifs électrorochimiques et les cellules solaires sensibilisées aux colorants. Les cellules

solaires photovoltaïques à semi-conducteurs avec une couche de TiO2 poreuse présentent des

résultats prometteurs [23, 6]. Ainsi, les recherches dans différents domaines portent sur le

dioxyde de titane sous diverses formes telles que les monocristaux, la céramique et les films

minces.

Les propriétés photoélectriques et photochimiques sont les plus intéressantes. Ces

applications peuvent être la purification des effluents liquides, la désinfection basée sur les

propriétés bactéricides de TiO2 (par exemple, dans les salles d’opérations des hôpitaux) et

l’utilisation de dépôts de TiO2 comme autonettoyant sur les vitres de voitures ou d’immeubles

[24].

II.1.1.3. Les Propriétés du dioxyde de titane

Cette section du chapitre est consacrée à la présentation des propriétés mécaniques,

physiques, thermiques, électriques et chimiques du matériau [21].

a- Caractéristiques mécaniques

Module de traction : 250-300 GPa

Résistance à la compression : 800-1000 MPa

b- Caractéristiques physiques

Densité : 4.05g cm-3

Porosité apparente : 0%

c- Caractéristiques thermiques

Coefficient d'expansion thermique à 20-1000 °C : 8-10x10-6 K-1

Conductivité thermique à 20 °C : 2.5-5Wm-1.K-1

Point de fusion : 1850 °C
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d- Caractéristiques électriques

Constante diélectrique : 80-100 F.m-1

Résistivité volumique à 25 °C: 1013-1018Ohm.cm

e- Résistance chimique

Acides-concentrés: Passable

Acides-dilués : Bonne

Alcalins : Mauvaise

Métaux : Mauvaise

II.1.1.4. Le dioxyde de titane utilisé dans la présente étude

L'introduction du dioxyde de titane comme pigment dans le polystyrène permet

d’améliorer les caractéristiques thermiques et mécaniques du matériau. C’est un pigment

rutile commercial, de type kronos RN56 fourni par Leverkusen Bayer (Allemagne) (Figure

3.2). Il est traité en surface au moyen de combinaisons d’alumine et de silice. La distribution

de la taille a été mesurée en utilisant un granulomètre laser de type (Malvern instruments,

UK). La taille moyenne des particules est de 0,6 micron.

II .1.2. La matrice

II.1.2.1. Généralités sur le polystyrène (PS) [25-26]

Le polystyrène est un polymère thermoplastique qui est obtenu par polymérisation du

styrène (CH2=CH-C6H5). Structurellement, c’est une longue chaîne hydrocarbonée, possédant

un groupe phényle attaché sur certains atomes de carbone. Il se présente sous trois formes

selon le positionnement des groupes phényles: la forme syndiotactique dans laquelle les

groupes phényles se situent alternativement d’un côté et de l’autre de la chaîne, la forme

atactique dans laquelle les groupes phényles sont attachés de façon aléatoire d’un côté ou de

l’autre de la chaîne et la forme isotactique dans la quelle la répartition des groupes phényles

sur les carbones asymétriques est uniforme le long de la chaîne principale. Le polystyrène

syndiotactique, de structure régulière, est cristallin, alors que le polystyrène atactique,

irrégulier, est amorphe.

Le polystyrène est transparent, incolore, rigide, relativement dur et cassant. Ses

applications sont multiples : contenants alimentaires pour yaourts, œufs ou fromages,

bouchons, électroménager, vaisselle jetable ou pour four micro-ondes, audiovisuel (cassettes

vidéo, téléviseur, boîtier et support de disque compact), jouets, vitres.
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II.1.2.2. Propriétés du polystyrène utilisé dans la présente étude

Le polymère utilisé est un polystyrène commercial (nom commercial: Lacqrene

1450N), produit par Atofina (France) avec un poids moléculaire moyen d'environ (Mw ~

190000). Son indice de fluidité à 200 ° C est de 6,5 g/10 min. L'indice de polydispersité est de

2,7 et la température de transition vitreuse est d'environ 103 °C. Sa conductivité thermique

varie entre 0,08 et 0,14 W. Il présente les caractéristiques complémentaires suivantes:

- Structure chimique

- Température de mise en œuvre T=149-260°C

- Absorption de l'eau Taux variant de 0,01% à 0,03% par 24 heures

- Constante diélectrique variant de 2,4-2,7 F.m-1

II.1.3. Préparation des échantillons du composite PS/TiO2

Le TiO2, est connu pour avoir un pouvoir colorant élevé et se disperse bien dans des

matrices polymères à faible charge [27]. Cependant, pour améliorer encore sa dispersion dans

le Polystyrène, les mélanges à base de PS/TiO2 sont préparés par malaxage à l’aide d’un

mélangeur à deux cylindres du type SCHWABENTHAN Baujahr 1973 BERLIN Fabr.-

Nr.5250. Les caractéristiques techniques du mélangeur sont les suivantes:

- Vitesse du cylindre avant = 21 tours/min.

- Vitesse du cylindre arrière = 21tours/min.

- Température de malaxage = 200°C.

La formulation du composite PS/TiO2 a été réalisée avec une concentration de 3% de

dioxyde de titane.

Les mélanges obtenus ont été par la suite broyés et séchés, puis moulés par

compression à une température de 200°C.

Les éprouvettes à tester ont été moulées par compression dans une presse hydraulique à

plateaux de marque Davenport et de capacité maximale 25 tonnes.

Toutes les éprouvettes sont façonnées dans un seul moule et dans les mêmes

conditions opératoires. Les dimensions des éprouvettes sont conformes aux normes
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ASTM D 638-72. Pour cela, les éprouvettes broyées du composite PS/TiO2 ont été séchées

durant 24 heures à une température de 110°C afin d'éliminer toute trace d'humidité. Elles sont

ensuite moulées par compression puis trempées à l'air libre. La force de compression de

150Kgf/cm3 et le temps de maintien du moule sous pression de 12 minutes sont maintenus

constants durant toute la phase de préparation des éprouvettes. Après décompression, le

moule est transféré rapidement (3 à 5s) dans le milieu de la pré-trempe qui est l'air où les

échantillons vont être exposés et laissés refroidir jusqu'à la température ambiante (Figure

3.2).

Figure 3.2 : Eprouvettes de PS/TiO2

II.1.4. Procédure de la trempe

Les éprouvettes du composite PS/TiO2, pré-trempées à l'air libre subissent, un

traitement thermique dans une étuve à 110°C, pendant 3 heures pour permettre à toutes

orientations moléculaires de se relaxer, puis trempées rapidement dans l'eau à différentes

température: 0, 20, 30, 35, 40 et 50°C durant 10 minutes.

Le temps de transfert des éprouvettes à partir de l'étuve jusqu'au bain d'eau doit être le

minimum possible.

II.2. Le composite poly(méthacrylate de méthyle)/dioxyde de titane(PMMA/TiO2)

Le deuxième matériau composite étudié est composé de poly(méthacrylate de méthyle)

(PMMA) pigmenté de poudre de dioxyde de titane (TiO2).

II.2.1. Généralités sur le poly(méthacrylate de méthyle) PMMA

Le poly(méthacrylate de méthyle) PMMA, est issu de la polymérisation du méthacrylate

de méthyle, MMA. L’acide acrylique a été découvert en 1843. L’acide méthacrylique, dérivé

de l’acide acrylique, a été formulé en 1865. Les chimistes allemands Fittig et Paul ont

découvert en 1877 le procédé de polymérisation qui transforme le méthacrylate de méthyle en
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poly(méthacrylate de méthyle). En 1933, le chimiste allemand Otto Röhm a breveté la marque

Plexiglas et lancé la première production commerciale. Simultanément, ICI lança le PMMA

sous forme de feuilles coulées. Au cours de la seconde guerre mondiale, le verre acrylique a

été utilisé pour les périscopes de sous-marins, les pare-brises, les auvents et tourelles pour les

avions.

La polymérisation du PMMA se fait selon trois procédés classiques : par coulée, en

suspension et en masse [28]. La polymérisation par coulée permet d’obtenir des plaques de

forte épaisseur, à parfait état de surface, entre deux plaques de verre. Les deux autres

procédés, suspension et masse, permettent d’obtenir des granulés et des plaques extrudées.

Le PMMA est un plastique essentiellement amorphe. Le monomère, sans adjonction

d’inhibiteurs, est très instable. L’action de la chaleur, de l’oxygène, des rayons UV ou

l’addition d’un peroxyde suffisent pour provoquer la polymérisation. Cette propriété est ainsi

utilisée pour la coulée de plaques, entre autres [28].

II.2.2. Propriétés du PMMA

Avec une résistance moindre que celle du verre mais une plus grande légèreté, on ne

compte plus ses propriétés : transparent et incolore, sa densité permet un assemblage même

par soudure, sa transmission optique lumineuse est supérieure à celle du verre, il résiste aux

rayons ultra-violets et à la corrosion...

II.2.3. Utilisations du PMMA

Les multiples applications du PMMA sont : la publicité (enseignes lumineuses,

signalétique urbaine, porte-affiches, éclairage), la maison et l’architecture (mobilier design,

objets courants, électroménager, cabines de douches, verrières et menuiseries, luminaire,

agencement de magasin, aquariums...), le médical (lentilles optiques, couveuses, matériel de

soin, prothèses dentaires, implants en ophtalmologie), la haute technologie (fibre optique,

pièces de sécurité, lentilles de phare maritime), l’automobile (phares de voiture, toits et

vitres), le sport (visières de casque) et l’aéronautique (hublots).

II.2.4. Propriétés du PMMA utilisé dans la présente étude

Le poly (méthacrylate de méthyle) commercial fabriqué par ACRYREX CM-205

CHIMIE CORPORATION poly(methyl methaclyrate) possède les propriétés physico-

chimiques suivantes :

- la température de transition vitreuse est 110 °C ;
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- le point de fusion est égal à 210°C ;

- absorption de l'eau : taux à 23 °C (HR 50 %) de 0,03% ;

- conductivité thermique variant de 0,16-0,25 W/m.K ;

- rigidité diélectrique 20 KV/mm.

II.2.5. Préparation des échantillons de composite PMMA/TiO2

Les mélanges à base de PMMA/TiO2 sont préparés à une température de 210 °C par

malaxage à l’aide du mélangeur à deux cylindres utilisé dans le composite PS/TiO2 (Voir

II.1.3).

La formulation du composite PMMA/TiO2 a été réalisée avec des concentrations de

0.5%, 1%, 3% de dioxyde de titane.

Les mélanges obtenus ont été par la suite broyés et séchés, puis moulés par

compression à une température de 240°C.

Les éprouvettes à tester ont été moulées par compression dans une presse hydraulique à

plateaux de marque Davenport et de capacité maximale de 25 tonnes.

Toutes les éprouvettes sont façonnées dans un seul moule et dans les mêmes

conditions opératoires. Les dimensions des éprouvettes sont conformes aux normes

ASTM D 638-72 de dimensions 40x40x2mm3.Pour cela, les éprouvettes broyées du

composite PMMA/TiO2 ont été séchées durant 24 heures à une température de 110°C afin

d'éliminer toute trace d'humidité. Ils sont ensuite moulés par compression puis trempées à

l'air libre. La température des plateaux est fixée à 240°C. La force de compression de

150Kgf/cm3 et le temps de maintien du moule sous pression de 16 minutes sont maintenus

constants durant toute la phase de préparation des éprouvettes. Après décompression, le

moule est transféré rapidement (3 à 5 s) dans le milieu de la pré-trempe qui est l'air où les

échantillons vont être exposés jusqu'à la température ambiante.

Figure 3.3 : Eprouvettes de PMMA/TiO2
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II.2.6. Procédure de la trempe

Les éprouvettes du composite PMMA/TiO2 pré-trempés à l'air libre subissent un

traitement thermique dans une étuve à 160°C, pendant 3 heures pour permettre à toutes

orientations moléculaires de se relaxer, puis trempées rapidement dans l'eau à -20, -10, 0, 10,

20, 25, 30,35, 40 et 50°C pour une durée de 10 minutes.

Le temps de transfert des éprouvettes à partir de l'étuve jusqu'au bain d'eau doit être le

minimum possible.

III. METHODE DE MESURE DES PROPRIETES THERMIQUES

III.1. Dispositif expérimental

Le montage réalisé est un dispositif conçu au centre de recherche en thermique

énergétique et systèmes (CERTES), Université Paris Est, Créteil, France (Figure 3.4) [29-30].

Le principe de la méthode adoptée consiste à moduler la température de l’échantillon et à

mesurer les variations de température sur chacune de ses faces. Les mesures sont effectuées

sous vide (pression < 10-4 mbar) pour réduire les pertes par convection sur les faces latérales.

Le dispositif comporte plusieurs parties :

- un porte échantillon

- une source d’excitation

- une enceinte à vide reliée à un groupe de pompage

- un système de contrôle et d’acquisition

Figure 3.4: Dispositif expérimental
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III.2. Modélisation thermique du dispositif

L’échantillon de forme parallélépipédique est inséré entre les deux plaques métalliques

(figure 3.5). L’ensemble est placé dans l’enceinte sous vide secondaire. La plaque d’entrée est

soumise à une excitation thermique périodique grâce à un bloc Peltier.

Figure 3.5 : Schéma de principe de la méthode de mesure [29]

La propagation de chaleur est supposée unidirectionnelle et les échanges avec les côtés sont

négligeables. La plaque arrière est en contact avec le vide dans l’enceinte. La température est

mesurée sur les deux plaques (avant et arrière) à l’aide de thermocouples. Différentes

approches permettent de donner une expression analytique de la fonction de transfert

thermique du dispositif [31]. La première consiste à écrire l’évolution de la température au

sein des couches (laiton, échantillon et le cuivre) en fonction de l’épaisseur et cela en utilisant

l’équation de conservation de l’énergie et les conditions aux limites. Une autre approche

suppose que la face avant de l’échantillon soit soumise à une excitation thermique sinusoïdale

de température et que la face arrière est soumise à l’effet d’une impédance équivalente (qui

tient compte des propriétés thermiques du cuivre et du coefficient d’échange de la face

arrière). Il est également possible d’obtenir l’expression de la fonction de transfert théorique à

partir de la méthode des quadripôles.

Les températures T1(t) et T2(t) des blocs sont enregistrés au cours du temps. Selon les

cas de figure, notamment les dimensions des différents éléments, les blocs peuvent être soit

considérés comme des capacités pures soit font l’objet d’une modélisation complète, la

position des points de mesure sur ou à l’intérieur de ceux-ci prend alors de l’importance.
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Une mesure consiste donc à relever le signal d’excitation en température en face avant

T1(t) et le signal de la réponse en face arrière T2(t) en fonction de la pulsation. De ces deux

mesures sont déduits le gain et la phase associés à cette pulsation. Ainsi, en balayant sur une

large gamme de pulsations, la fonction de transfert expérimentale Hexp du système est mesurée

[29-31].

La méthode décrite ici propose d’identifier non pas une réponse thermique théorique à

une réponse thermique expérimentale mais une fonction de transfert théorique à une

fonction de transfert expérimentale. Cette fonction caractérise le matériau et dépend de

sa conductivité thermique et de sa diffusivité thermique. Ainsi, le formalisme des quadripôles

permet d’écrire dans le domaine fréquentiel les températures des deux blocs conducteur θ1 et

θ2 qui sont les transformées intégrales de T1(t) etT2(t) et de formuler l’expression de la

fonction de transfert du système entre les deux points de mesure :

Finalement, une minimisation des écarts quadratiques entre la partie réelle de la

fonction de transfert théorique Re(H) et celle de la fonction de transfert expérimentale

Re(Hexp) puis entre les parties imaginaires Im(H) et Im (Hexp ) de ces deux fonctions permet

d’estimer les propriétés thermiques inconnues de l’échantillon. Ces deux minimisations

peuvent s’effectuer simultanément ou séparément si les sensibilités le permettent.
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Chapitre 4

METHODE DE RESOLUTION NUMERIQUE

I. INTRODUCTION

Ce chapitre est consacré à la présentation de la méthode utilisée pour la résolution du

problème thermique dans un matériau hétérogène. Il est composé de deux parties ; dans la

première partie, on s’intéresse au logiciel COMSOL Multiphysics qui est basé sur la méthode

des éléments finis ; la deuxième partie est dédiée à la présentation d’une synthèse sur la

méthode des éléments finis. Le chapitre se termine par l’application de la méthode des

éléments finis pour la résolution de l’équation de conduction en régime permanent dans un

matériau homogène dans le cas unidimensionnel.

II. OUTIL MULTIPHYSIQUE UTILISE

La modélisation mathématique est l'art (ou la science) de représenter (ou de

transformer) une réalité physique en modèles abstraits accessibles à l'analyse et au calcul.

La simulation numérique est le processus qui permet de calculer sur ordinateur les

solutions de ces modèles et donc de simuler la réalité physique.

La modélisation mathématique et la simulation numérique ont pris une importance

considérable ces dernières décennies dans tous les domaines de la science et des applications

industrielles (ou sciences de l'ingénieur).

Aujourd’hui une large gamme d’outils numériques est disponible. Elle repose sur la

mise en œuvre des modèles théoriques utilisant différents outils mathématiques dont la

technique des éléments finis. La simulation numérique permet d’étudier le fonctionnement et

les propriétés d’un système ainsi qu’a en prédire son évolution. Il est très intéressant d’avoir

un environnement de simulation qui inclut la possibilité d’ajouter différents phénomènes

physiques au modèle étudié.

Comsol Multiphysics est un logiciel de calcul numérique par éléments finis modulaire

permettant de modéliser une grande variété de phénomènes physiques caractérisant un

problème réel.

II.1. Présentation du logiciel COMSOL

II.1.1.Introduction à COMSOL Multiphysics

Pour la conception de notre modèle thermique, nous avons utilisé le logiciel COMSOL
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MuItiphysics. C'est un logiciel conçu par l’entreprise «Comsol » qui est fondée en 1986. Elle

se spécialise dans le domaine de développement de logiciels, de support technique, de

formation spécialisée et de conseil. Le logiciel est utilisé par plusieurs grandes entreprises à

travers le monde. On peut modéliser et simuler tout système basé sur la physique en utilisant

le logiciel de COMSOL 1].

COMSOL Multiphysics comprend l'interface COMSOL Desktop utilisateur graphique

(GUI) et un ensemble d'interfaces d'utilisateur prédéfinis avec des outils de modélisation

associés, appelés interfaces de physique, pour la modélisation des applications courantes. Une

suite de produits add-on élargit cette plate-forme de simulation multiphysique pour la

modélisation des domaines d'applications spécifiques ainsi que l'interface avec des logiciels

tiers. COMSOL Multiphysics est nécessaire pour exécuter l'un des produits add-on.

La notion de multi-physique peut être est représentée par la combinaison de plusieurs

phénomènes physiques lors de la description d'un processus. On peut décrire

mathématiquement des phénomènes physiques très différents par les mêmes équations

générales. Alors que des géométries et des phénomènes complexes nécessitent la modélisation

avec des équations complexes et des conditions aux limites, COMSOL Multiphysics offre un

couplage des différentes formulations physiques (multiphysiques) simple. Le résultat de ses

systèmes est un ensemble d’équations qui peuvent être résolues de façon séquentielle ou dans

une formulation entièrement couplée.

La notion de Multiphasiques étendus est la physique dans différentes géométries

pouvant être facilement combinées. Les variables de couplage peuvent être utilisées pour lier

des physiques ou des géométries différentes comme dans notre cas. Lors de la modélisation et

la simulation, ces descriptions sont basées sur les lois de la physique [2].

II.1.2. Avantages de la conception de modèles avec COMSOL Multiphysics

Le principal but de la création de COMSOL Multiphysics est d'avoir un logiciel où les

scientifiques et les ingénieurs peuvent formuler, à l'aide de l’interface utilisateur, n'importe

quel système d'équations aux dérivées partielles (EDP) sur la base des lois de la physique et

surtout de se baser sur les zones les plus communes dans la physique et en engineering. Cette

interface est basée sur un interpréteur. Grâce à cette technologie, les équations complètes, les

propriétés, les sources et les conditions aux limites peuvent être des fonctions et des variables

à modéliser [3].
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II.1.3. Les potentialités et les performances de COMSOL Multiphysics[1]

Les potentialités de Comsol Multiphysics sont nombreuses et dépendent du nombre

d’applications que le logiciel permet de résoudre grâce à son environnement complet pour le

calcul scientifique. Il est capable de coupler et de résoudre des équations dans différents

domaines tels que la mécanique des fluides, le transfert thermique, l’électromagnétisme, la

dynamique des fluides, la chimie, l’électromécanique et la mécanique des structures. Il offre

également plusieurs solveurs de très haut niveau capables de traiter des problèmes avec des

temps de résolution optimaux. Ces caractéristiques font de COMSOL un environnement

inégalé de modélisation pour la conception industrielle, la recherche, le développement et

l'enseignement.

II.2.L’interface utilisateur de COMSOL [1, 3]

L’interface de COMSOL peut être divisée en quatre parties présentées sur la figure 4.1.

Figure 4. 1: Interface utilisateur de COMSOL

1ère partie: Model Builder, dans lequel est défini le problème à étudier. Le menu Global

Définitions regroupe notamment les variables et les paramètres du problème. Dans le menu
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Component 1 sont définis le système de coordonnées (Définitions); par défaut le système est

cartésien, la géométrie (Geometry), les matériaux (Materials), la ou les physique(s)

appliquées au problème et le maillage (Mesh). Le menu suivant Study 1 permet de définir les

paramètres de résolution, stationnaire ou dépendant du temps, ainsi que les options du

solveur. Finalement, le menu Results regroupe l’ensemble des options de post-traitement des

données.

2ème partie: Settings, permet d’entrer les données relatives aux options sélectionnées dans le

Model Builder; par exemple, les dimensions de l’objet créé dans Geometry. C’est aussi dans

cette fenêtre que les valeurs initiales et les conditions aux frontières de la simulation et les

modèles physiques nécessaires sont choisis.

3ème partie: Graphics, l’interface d’affichage graphique qui permet de visualiser la

géométrie, le maillage ou les résultats. Au haut de cette fenêtre se trouvent les options

permettant de changer le grossissement de l’affichage, l’orientation d’un objet

tridimensionnel, cacher certains éléments, etc. Les options permettant de sélectionner des

objets, des domaines, des frontières ou des points se retrouvent aussi au haut de cette fenêtre.

4ème partie: La fenêtre, permet de visualiser les éventuels messages d’erreurs, la progression

des simulations, la liste des opérations effectuées lors du calcul de la solution ainsi que les

résultats numériques calculés une fois la simulation terminée.

III. METHODE DES ELEMENTS FINIS [4,5]

Les codes éléments finis font maintenant partie des outils couramment utilisés lors de la

conception et à l'analyse des produits industriels. Les outils d'aide à la modélisation devenant

de plus en plus perfectionnés, l'utilisation de la méthode des éléments finis s'est largement

développée et peut sembler de moins en moins une affaire de spécialistes. Si l'utilisation de la

méthode se démocratise de par la simplicité croissante de mise en œuvre, la fiabilité des

algorithmes et la robustesse de la méthode, il reste néanmoins des questions essentielles

auxquelles l’ingénieur devra répondre s’il veut effectuer une analyse par éléments finis dans

de bonnes conditions. Il lui faudra :

- formaliser les non-dits et les réflexions qui justifient les choix explicites ou implicites

de son analyse du problème.

- évaluer la confiance qu’il accorde aux résultats produits.

- analyser les conséquences de ces résultats par rapport aux objectifs visés.
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L'objectif de cette partie du chapitre est de présenter les principes de base de cette

méthode en insistant sur l’enchaînement des tâches (démarche et hypothèses associées) qui

assurent la cohérence du processus de calcul. L’approximation par éléments finis s’appuie sur

un découpage (ou maillage) du domaine d’étude en domaines élémentaires ou élément finis.

L’approximation est construite sur chaque domaine élémentaire à partir des valeurs de

la fonction en certains points particuliers appelés nœuds, tout en assurant certaines conditions

de régularité de l’approximation globale sur tout le domaine.

III.1. Rappels sur la méthode des éléments finis [6-10]

La méthode consiste à rechercher une solution approchée sous la forme d’un champ

globale F défini par morceaux sur des sous-domaines du domaine global Ω. Les P sous

domaines Ωi sont définis tels que :

⋃ =ߗ ߗ
ୀଵ et ప෪ߗ ∩ ఫේߗ = 0 ∀ ݅≠ ݆

Où పේߗ désigne l’intérieur deߗ. Les familles de champs locaux ప݂
ෙ ou globaux ෙsontܨ les espaces

des fonctions d’interpolation de l’élément ou du domaine respectivement. Plusieurs points et

nœuds sont choisis arbitrairement dans chaque sous domaine. La solution globale est une

approximation de ce champ par interpolation des valeurs nodales. La qualité de la solution

approximée dépend de la division en sous domaines (nombre et dimensions des éléments), du

choix de la famille des champs locaux (généralement polynomiaux) et des conditions de

continuité imposées aux frontières.

Figure 4.2:Discrétisation du domaine - éléments triangulaires

III.2. Les grandes lignes de la méthode

Dans ce paragraphe, nous essayons de présenter d'une manière simplifiée les étapes

d'application de la méthode des éléments finis et les outils nécessaires à sa mise en œuvre. La

Nœud frontière

Élément

Nœud interne

Frontière du domaine
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résolution d'un problème physique par éléments finis suit sommairement les étapes présentées

sur la figure 4.3.

Figure 4.3 : Etapes générales de la méthode des éléments finis [9]

Pour résoudre un problème par la méthode des éléments finis, nous procédons donc par

étapes successives :

1. le problème physique est décrit par une équation différentielle ou aux dérivées

partielles. est satisfaite en tout point du domaine Ω et les conditions aux limites sont

définies sur la frontière ∂Ω.

2. le système différentiel est mis sous sa forme intégrale. Il s’agit de la formulation

variationnelle du problème, appelée également formulation faible.

3. le domaine Ω est divisé en sous domaines appelés mailles. On construit ainsi le

maillage du problème.

4. on procède à la discrétisation du problème en déterminant les valeurs aux nœuds des

éléments.

5. enfin, la résolution proprement dite consiste à construire la solution approchée à partir

des valeurs nodales.

Problème Physique

Discrétisation du domaine
Modèle Mathématique

Choix des fonctions d’interpolation Formulation variationnelle

Ecriture des matrices élémentaires

Assemblage des matrices globales,
application des conditions aux limites et

résolution du système
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Etape 1 : Formulation des équations gouvernantes et des conditions aux limites

La majorité des problèmes d'ingénierie sont décrits par des équations différentielles aux

dérivées partielles associées à des conditions aux limites définies sur un domaine et son

contour. L'application de la MEF exige une réécriture de ces équations sous forme intégrale.

La formulation faible est souvent utilisée pour inclure les conditions aux limites.

Etape 2 : Division du domaine en sous domaines

Cette étape consiste à discrétiser le domaine en éléments et calculer les connectivités de

chacun ainsi que les coordonnées de ses nœuds. Elle constitue ainsi la phase de préparation

des données géométriques.

Etape 3 : Approximation sur un élément.

Dans chaque élément la variable tel que le déplacement, la pression, la température, est

approximée par une simple fonction linéaire, polynomiale ou autre. Le degré du polynôme

d'interpolation est relié au nombre de nœuds de l'élément. L'approximation nodale est

appropriée. C'est dans cette étape que se fait la construction des matrices élémentaires.

Etape 4 : Assemblage et application des conditions aux limites

Toutes les propriétés de l'élément (masse, rigidité,...) doivent être assemblées afin de former

le système algébrique pour les valeurs nodales des variables physiques. C'est à ce niveau

qu'on utilise les connectivités calculées à l'étape 2 pour construire les matrices globales à

partir des matrices élémentaires.

Etape 5 : Résolution du système global

Le système global peut être linéaire ou non linéaire. Il définit soit un problème d'équilibre qui

concerne un cas stationnaire ou statique ou un problème de valeurs critiques où il faut

déterminer les valeurs et vecteurs propres du système qui correspondent généralement aux

fréquences et modes propres d'un système physique.

III.3. Les différentes formes des éléments de maillage

Nous présentons maintenant les formes de quelques éléments finis correspondant à des

domaines à une, deux ou trois dimensions. Chaque élément est identifié par un nom précisant

sa forme ainsi que par le type de courbe ou de surface qui en forme la frontière. De plus nous

donnons le nombre de nœuds géométriques nécessaires pour définir l’élément [11].
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III.3.1. Eléments à une dimension

Ils peuvent être linéaires à (2) nœuds, quadratiques à (3) nœuds ou cubiques à (4)

nœuds.

III.3.2. Eléments à deux dimensions

Ce sont des triangles ou des quadrilatères dont les côtés sont des courbes polynomiales

de 1er, 2ème ou 3ème degré.

a. Eléments triangulaires :

Ils sont linéaires avec (3) nœuds, quadratiques à (6) nœuds ou cubiques à (9) nœuds.

b. Eléments quadrilatères :

Ils sont linéaires avec (4) nœuds, quadratiques à(8) nœuds ou cubiques à (12) nœuds.

III.3.3 Eléments à trois dimensions

Ce sont des tétraèdres, des hexaèdres ou des prismes dont les faces sont des surfaces

polynomiales de1er, 2ème ou 3èmedegré.

a. Eléments tétraédriques :

Ils sont linéaires avec (4) nœuds, quadratiques à (10) nœuds ou cubiques à (16) nœuds.

b. Eléments hexaédriques :

Ils sont linéaires avec (8) nœuds, quadratiques à (20) nœuds ou cubiques à (32) nœuds.

III.4. Base mathématique de la méthode

Pour un système discret (réseaux électriques, transfert thermique, réseaux

hydrauliques,..), les équations de comportement peuvent en général s'écrire sous la forme

matricielle suivante :

 KUF (4.1)

K: matrice caractérisant le système (pour le problème de transfert thermique K c’est la

conductivité thermique).

U: Variables inconnues du problème (pour le problème de transfert thermique U c’est la

température)

F: Sollicitations connues (second membre) (pour le problème de transfert thermique F

c’est le flux de chaleur)
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III.4.1. Problèmes d'équilibre (système continu)

Pour un système continu, prenons comme exemple le problème thermique :

d'une manière générale, le comportement d'un système continu est décrit par les équations aux

dérivées partielles (E.D.P).

(ݑ)ܮ + ௩ܨ = 0 sur un domaine D

(ݑ)ܥ = ௦ܨ sur la frontière A de D

L et C : Opérateurs différentiels caractérisant le système,

u : Fonctions inconnues,

௩ܨ et :௦ܨ Fonctions connues appelées sollicitations (conditions aux limites).

III.4.2. Quelques notions [10]

Un système discret est linéaire si les termes de Ket Fsont des constantes

indépendantes deu.

Un système continu est linéaire si les expressions Luet Cusont linéaires en u et ses

dérivées. De plus ௩ܨ et ௦sontܨ indépendantes de u. Nous pouvons alors écrire :

 LuLu (4.2)

 C uCu (4.3)

Un système d'équations différentielles est d'ordre m s'il fait intervenir des dérivées de u

jusqu'à l'ordre m

Un opérateur différentiel L est dit homogène si : L (u 0) 0

Un système d'équations linéaires différentielles[ܮ]{ݑ} + {௩ܨ} = 0 est dit homogène si

{௩ܨ} = 0

Les conditions aux limites {ݑ}[ܥ] + {௦ܨ} = 0 sont dites homogènes si {௦ܨ} = 0
Un système différentiel linéaire est dit auto-adjoint ou symétrique si :

 C (uCu (4.4)

 ܸ݀{ݑ}[ܮ]〈ݒ〉∫ = ܸ݀{ݒ}[ܮ]〈ݑ〉∫ (4.5)

pour tous les facteurs u et v qui satisfont :

 C (uCu (4.6)

 CuCv0 (4.7)
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III.4.3. Approximation

Un modèle mathématique d'un système physique fait intervenir plusieurs variables ou

fonctions, dites exactes uex(x) (température, déplacement, potentiel, vitesse, etc.). Celles-ci

sont représentées par des fonctions "approchées" u(x)telles que la différence soit(ݔ݁) la plus

petite possible (de l'ordre de grandeur de la précision désirée) :

 (ݔ݁) = (ݔ)௫ݑ − (ݔ)ݑ (4.8)

III.4.4. Construction d’une fonction approchée

Deux étapes sont à considérer :

Étape 1 :

Choisir un ensemble fini de fonctions dépendant de n paramètres ai,

,ݔ)ݑ ଵܽ, ଶܽ, … … … … , ܽ) :

 (ݔ)ݑ = ଵܲ(ݔ) ଵܽ + ଶܲ(ݔ) ଶܽ + ⋯… … … … + ܲ(ݔ) ܽ = 〈ܲ〉{ }ܽ (4.9)

Les fonctions sont souvent choisies de manière à être faciles à évaluer, à intégrer ou dériver

explicitement.

Cas de polynômes:

 (ݔ)ݑ = ଵܽ + ଶܽݔ+ ⋯… … … … + ܽݔ
ିଵ (4.10)

Étape 2 :

Déterminer les paramètres ଵܽ, ଶܽ, … … … … , ܽ en faisant coïnciderݑ௫(ݔ) et(ݔ)ݑ en n

points ,ଶݔ,ଵݔ … … … … ,ݔ, c’est-à-dire en annulant e(x) en ces n points.

L'approximation peut fournir une solution approchée d'une équation différentielle ou

aux dérivées partielles en tout point x d'une fonction difficile à évaluer ou connue seulement

en certains points.

III.4.5.Approximation nodale [10]

En général, les paramètres ଵܽ, ଶܽ, … … … … , ܽ n'ont pas de sens physique. Cependant

nous pouvons choisir comme paramètres ai les valeurs de la fonction en(ݔ)௫ݑ n points

appelés « Nœuds » de coordonnéesݔଵ,ݔଶ, … … … … .ݔ, Imposons de plus que la fonction

approchée u(x) coïncide avec la fonction exacte (ݔ)௫ݑ en ces nœuds :
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(ଵݔ)ݑ = (ଵݔ)௫ݑ = ଵݑ

(ଶݔ)ݑ = (ଶݔ)௫ݑ = ଶݑ

………………………..

…………………………

 (ݔ)ݑ = (ݔ)௫ݑ = ݑ (4.11)

La fonction approchée (approximation globale) :

 (ݔ)ݑ = ଵܲ(ݔ) ଵܽ + ଶܲ(ݔ) ଶܽ+. . . . . . . . . . . . . . . . + ܲ(ݔ) ܽ = 〈ܲ〉{ }ܽ (4.12)

S’écrit alors (approximation nodale) :

 (ݔ)ݑ = ܹ ଵ(ݔ)ݑଵ + ܹ ଶ(ݔ)ݑଶ+. . . . . . . . . . . . . . . . +ܹ(ݔ)ݑ = 〈ܹ {ଶݑ}〈(ݔ) (4.13)

Avec :

a: Paramètres généraux de l'approximation ;

u2: Variables nodales de l'approximation ;

:〈(ݔ)ܲ〉 Fonctions de base de l'approximation

〈ܹ :〈(ݔ) Fonctions d'interpolation (fonctions de forme).

III.4.6. Formulation intégrale

Pour résoudre le système d'équations différentielles avec des conditions aux limites :

L(u) +Fv=0 (4.14)

 (ݑ)ܥ = ௦ܨ (4.15)

Où :

L : opérateur différentiel,

u: inconnue du système,

Fv: fonction d'excitation,

Fs : condition appliquée sur la frontière S,

Considérons un problème stationnaire, linéaire ou non linéaire et dérivable jusqu'à l'ordre n

sur le domaine V.

La meilleure solution est la solution analytique. Mais, en pratique, la méthode

analytique est inapplicable pour des problèmes réels: domaine irrégulier, multi-matériaux,

matériaux anisotropes, équations non linéaires, etc. On cherche à trouver des solutions
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approchées aux points discrets en utilisant la méthode des résidus pondérés (Base

mathématique de la méthode des éléments finis).

La méthode des résidus pondérés repose sur une transformation des équations aux

dérivées en une forme intégrale basée sur un calcul variationnel.

Les variables inconnues du système sont remplacées par des fonctions d'approximation

sur les sous-domaines de géométrie connue appelés éléments finis. Les variables inconnues

du problème sont solutions de celui-ci, si elles vérifient les équations (4.14) et (4.15).

Le résidu R(u) est défini par l'expression :

 (ݑ)ܴ = (ݑ)ܮ + ௩ܨ (4.16)

Il a la propriété de s'annuler quand il est solution du problème.

La forme intégrale W(u) est alors définie par :

 ܹ (ݑ) = ∫ 〈߰〉
௩

=ݒ݀{(ݑ)ܴ} ∫ 〈߰〉
௩

(ݑ)ܮ} + ݒ݀{௩ܨ (4.17)

Où ψ est une fonction de pondération.

La méthode des résidus pondérés consiste ensuite à annuler W(u) pour en déduire les

fonctions appartenant à un ensemble de fonctions admissibles satisfaisant les conditions aux

limites et dérivables jusqu'à l'ordre n.

III.4.6.1. Calcul des fonctions de pondération

L’une des opérations de base de la méthode des éléments finis est de rechercher les

fonctions de pondération ψ vérifiant les propriétés suivantes :

a) Continuité

Pour obtenir une fonction approchée W(u) continue sur l’élément, nous devons utiliser

des fonctions ψi(u) continues.

On a:

 ܹ (ݑ) = ∑߰(ݑ)ܹ  (4.18)

Pour vérifier la continuité sur les interfaces inter-élément, on remplace u par les coordonnées

des nœuds ui. On obtient :

 ܹ (ݑ) = ∑߰(ݑ).ܹ (ݑ) (4.19)

On a alors :

 ∑߰(ݑ) = 1 (4.20)
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Les produits ∑߰(ݑ)ܹ (ݑ) doivent être nuls si ܹ n’est pas une variable nodale associée à

un nœud de l’interface pour les éléments conformes. Cette condition résulte de la continuité

de ܹ (ݑ) à travers les frontières de l’élément [12].

b) Complétude

Un élément fini est dit complet quand il permet de définir un champ de température

complet, c’est-à-dire quand l’approximation de ܹ (ݑ) et
డௐ

డ௨
dans l’élément permet de

représenter n’importe quelle valeur des W quand on diminue la taille de l’élément.

Or, l’ordre de la dérivée le plus élevé qui apparait dans les formes intégrales faibles de notre

problème est 1, on approche alors W au moins par un polynôme d’ordre 1 [13].

III.4.6.2. Formulation intégrale dite "faible"

Pour diminuer les contraintes imposées aux fonctions admissibles, on effectue une

intégration par partie de W(u) pour en déduire une forme intégrale dite "faible".

Cette opération offre les avantages suivants :

- l'ordre maximum des dérivées présentant dans W(u) diminue ce qui a pour conséquence de

rendre les conditions de dérivabilité moins fortes ;

- certaines conditions aux limites qui apparaissent dans la forme faible peuvent être prises en

compte dans la formulation intégrale.

IV. RESOLUTION DE L’EQUATION DE LA CONDUCTION DE LA CHALEUR

EN REGIME PERMANENTPAR LA METHODE DES ELEMENTS FINIS

L’équation de la conduction de la chaleur à une dimension en régime permanent peut

être obtenue à partir d’un bilan simple dans un élément de matériau conducteur de chaleur.

Celle-ci s’écrit sous la forme [14] :

ௗ

ௗ௫
ቀ−݇

ௗ௨

ௗ௫
ቁ+ (ݔ,ݑ)ݍ = 0 (4.21)

Où u est la température, représente(ݔ,ݑ)ݍ une absorption de chaleur et k la conductivité

thermique du matériau.

On va considérer le cas où q=u, avec les conditions aux limites suivantes:(0)ݑ = 0 et

(1)ݑ = 1

En prenant k= 1, l’équation (4.21) possède la solution exacte suivante :

(ݔ)ݑ =


మିଵ
(݁௫ − ݁ି௫) (4.22)



79

Avec laquelle nous allons comparer la solution numérique obtenue par la méthode des

éléments finis.

La résolution par la méthode des éléments finis de l’équation considérée nécessite les

étapes suivantes :

- écriture sous forme d’équation intégrale de l’équation de la chaleur ;

- intégration par parties (cas unidimensionnel) ou l’utilisation du théorème de Green (deux ou

trois dimensions) dans le but de réduire l’ordre des dérivées ;

- approximation sur chaque élément fini du champ de température avec les paramètres nodaux

et les fonctions d’interpolation ;

- calcul des différentes intégrales sur les éléments ;

- regroupement des différentes équations en un système d’équations ;

- utilisation des conditions aux limites ;

- résolution du système d’équations ;

- calcul des flux.

IV.1. L’équation intégrale

Au lieu de résoudre l’équation différentielle directement, on construit le résidu

pondéré :

∫ ܴ.߱ =ݔ݀ 0
ଵ


(4.23)

Où R est le résidu défini par :

ܴ = −
ௗ

ௗ௫
ቀ݇

ௗ௨

ௗ௫
ቁ+ ݑ (4.24)

Pour une solution approchée u, ω  est une fonction de pondération qui sera définie plus tard.

Si u était une solution exacte sur tout le domaine, le résidu R serait nul partout. Mais comme

dans la plupart des problèmes réels d’engineering la solution exacte n’est pas accessible, on se

contentera d’une solution approchée. De ce fait, le résidu ne sera pas nul sur tout le domaine.

On essayera alors de distribuer le résidu de manière uniforme sur le domaine. Ce qui nous

donne donc :

∫ ቀ−
ௗ

ௗ௫
ቀ݇

ௗ௨

ௗ௫
ቁ߱ + ቁ߱.ݑ

ଵ


=ݔ݀ 0 (4.25)
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IV.2. L’intégration par parties

Un des avantages de l’équation intégrale est la possibilité de réduire l’ordre des dérivées

par une intégration par parties. Donc, si on pose f = ω et ݃ = −݇
ௗ௨

ௗ௫
on aura :

∫ .݂
ௗ

ௗ௫

ଵ


=ݔ݀ �݂.݃|

ଵ− ∫ ݃
ௗ

ௗ௫

ଵ


ݔ݀ (4.26)

On aura alors pour notre équation intégrale :

∫ ߱ .
ௗ

ௗ௫

ଵ


ቀ−݇

ௗ௨

ௗ௫
ቁ݀ݔ= �߱ . (−݇

ௗ௨

ௗ௫
)ቚ


ଵ

_∫ ቀ−݇
ௗ௨

ௗ௫
.
ௗఠ

ௗ௫
ቁ݀ݔ

ଵ


(4.27)

IV.3.L’approximation par éléments finis

On divise le domaine 0 ≤ ≥ݔ 1 en N éléments de longueurs égales et on remplace la

fonction variable u(x) à l’intérieur de chaque élément par l’approximation paramétrée

suivante:

(ߦ)ݑ = ߮ଵ(ߦ)ݑଵ + ߮ଶ(ߦ)ݑଶ = ߮(ߦ)ݑ (4.28)

(ߦ)ݔ = ߮ଵ(ߦ)ݔଵ + ߮ଶ(ߦ)ݔଶ = ߮(ߦ)ݔ (4.29)

Convention de sommation sous-entendue sur les indices répétés.

On choisit aussi ߱ = ߮ (݉ = 1, 2, 3, 4, … . ,ܰ)(hypothèse de Galerkin). Ce choix garantie

que le reste ou l’erreur diminue de manière monotone au fur est à mesure que la taille de la

maille est réduite.

Le domaine d’intégration peut maintenant être remplacé par la somme d’intégrales calculées

sur chaque élément :

∫ =ݔ݀. ∑ ∫ ݔ݀.
௫శభ

௫

ே
ୀ

ଵ


(4.30)

Chaque intégrale sur un élément peut être transformée en une intégrale par rapport à la

variable ξ :

∑ ∫ ݔ݀.
௫శభ

௫

ே
ୀ = ∑ ℎ ∫ ߦ݀

ଵ


ே
ୀ (4.31)

IV.4. Calcul des intégrales

Les intégrales à calculer sont de la forme :

ℎ ∫ ቀ݇
ௗ௨

ௗ௫
.
ௗఠ

ௗ௫
+ ߦቁ݀߱.ݑ

ଵ


(4.32)

Où :
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ݑ = ߮(ߦ)ݑ = ߮ଵ(ߦ)ݑଵ + ߮ଶ(ߦ)ݑଶ

et ߱ = ߮.߮

Puisque ߮ et ߮ sont des fonctions de la variable ξ, les dérivées par rapport à x doivent être

converties en dérivées par rapport à ξ. Ce qui conduit à :

ℎ ∫ ቀ݇
ௗఝ

ௗక
.
ௗక

ௗ௫
.
ௗఝ

ௗక
.
ௗక

ௗ௫
+ ߮ ߮ቁ݀ߦ

ଵ


(4.33)

On note que un a été sorti de l’intégrale car il ne dépend pas de ξ. Le terme 
ௗక

ௗ௫
peut facilement

être évalué et on trouve :

ௗక

ௗ௫
=

ଵ


avecℎ = 1 (݊− 1)/

Notre intégrale devient alors :

ܧ ݑ

Où :

ݑ = ℎ ∫ ቀ݇
ௗఝ

ௗక
.
ௗక

ௗ௫
.
ௗఝ

ௗక
.
ௗక

ௗ௫
+ ߮ ߮ቁ

ଵ


=ߦ݀ ℎ ∫ ቀ



మ
ௗఝ

ௗ௫
.
ௗఝ

ௗ௫
+ ߮ ߮ቁ

ଵ


ߦ݀ (4.34)

C’est un élément de la matrice dite de rigidité avec m et n qui prennent les valeurs 1 ou 2.

Pour calculer les Emn, on aura besoin des résultats suivants :

߮ଵ(ߦ) = 1 − etߦ
ௗఝభ

ௗ௫
= −1 ; ߮ଶ(ߦ) = etߦ

ௗఝమ

ௗ௫
= 1

Ce qui donne par exemple pour E11 :

ଵଵܧ = ℎ ∫ 


మ
ቀ
ௗఝభ

ௗ௫
ቁ
ଶ

+ (߮ଵ)ଶ൨
ଵ


=ߦ݀ ℎ ∫ ቂ



మ
(−1)ଶ + (1 − ଶቃ(ߦ

ଵ


=ߦ݀ ℎ(



మ
+

ଵ

ଷ
) (4.35)

Et de la même manière :

ଵଶܧ = ଶଵܧ = ℎቀ−


మ
+

ଵ


ቁetܧଶଶ = ℎ(



మ
+

ଵ

ଷ
) (4.36)

Et plus généralement :

ܧ = 
ℎ(



మ
+

ଵ

ଷ
) ℎ(−



మ
+

ଵ


)

ℎ(−


మ
+

ଵ


) ℎ(



మ
+

ଵ

ଷ
)
 (4.37)

On note que la matrice de rigidité est symétrique et qu’elle est la même pour tous les

éléments.
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IV.5. Regroupement des différentes équations en un système d’équations

Les trois matrices de rigidité sont regroupées en une seule matrice globale de rigidité.

Ce processus est illustré par la figure suivante :

Figure 4.4 : Processus de regroupement des matrices de rigidité en une seule matrice globale

Ceci conduit au résultat suivant :

ܭ .ܷ = ݂ (4.38)

En utilisant les conditions aux limites U1=0 et Un=1.

K : est la matrice globale de rigidité ;

U : est le vecteur contenant les inconnues (dans notre cas le vecteur des températures) ;

f : est le vecteur appliqué.

IV.6. La résolution du système d’équations

La résolution de l’équation (4.38) conduit à un système d’équations sous forme

matricielle. On utilise l’itération de Jacobi pour sa résolution. Et on compare la solution

obtenue par la méthode des éléments finis avec la solution exacte de l’équation. Les résultats

obtenus sont illustrés sur les figures 4.5 et 4.6 pour 250 et 500 itérations respectivement. On

observe que la solution numérique obtenue par éléments finis est en très bon accord avec la

solution exacte dans le cas de 500 itérations.
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solution exacte et la solution numérique par éléments finis pour 250 itérations.

Figure 4.6: Variation de la température en fonction de la position X. Comparaison entre la

solution exacte et la solution numérique par éléments finis pour 500 itérations.
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Chapitre 5

ETUDE DU COMPORTEMENT THERMIQUE DU COMPOSITE

PS/TiO2

I. INTRODUCTION

Le but de ce chapitre est de présenter les résultats décrivant le comportement

thermiquedu composite PS/TiO2.La comparaison des valeurs numériques, expérimentales et

analytiques de la conductivité thermique concerne le polystyrène (PS) pigmenté avec des

inclusions sphériques de dioxyde de titane (TiO2). L’effet de quelques paramètres principaux

tels que la résistance thermique de contact, la fraction du TiO2, la température de trempe et

l’épaisseur du composite sur la conductivité thermique effective et sur la distribution de la

température dans le matériau sera également étudié dans ce chapitre.

La deuxième partie du chapitre est consacrée à l’utilisation de la méthode des

gradients non nuls pour déterminer le comportement thermique du composite pendant la

période de la trempe (régime transitoire).

II. ETUDE EN REGIME PERMANENT

Une étude thermique complète est réalisée sur le composite PS/TiO2. Pour ce faire, les

paramètres utilisés dans les calculs sont:

- conductivité thermique du TiO2: kch = k(TiO2)= 2,5-5W / m.K

- rayon des particules de (TiO2): r = 0,3-0,8 μm

- conductivité thermique du PS km = k(PS) = 0,08-0.14W / m. K

- températures de trempe Ttrempe = 0°C, 20°C, 30°C, 40°C, 50 °C.

- fraction du pigment :  = 3%

II.1. Formulation mathématique

Une simulation numérique bidimensionnelle basée sur la méthode des éléments finis a

été utilisée pour résoudre le problème transfert de chaleur par conduction en régime

stationnaire. Les transferts de type radiatifs et convectifs sont négligeables. L’objectif de

cette étude est d’estimer la conductivité effective du matériau composite PS/TiO2 en

considérant la configuration géométrique représentée sur la figure 5.1. Afin de modéliser le

transfert conductif au sein du composite, il n’est pas possible de produire des géométries

représentant la globalité de l’échantillon. La configuration choisie est représentée par une

cellule élémentaire modélisée par une particule deTiO2 de forme circulaire de rayon r compris

entre 0.3 µm et 0.8µm, centrée dans la matrice (PS) de forme carrée de L=2μm de dimension.
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Le domaine de température dans le matériau composite a été défini par la résolution

numérique de l’équation de conduction imposant des conditions aux limites externes et

internes.

Les transferts thermiques dans un matériau sont dus au phénomène de la conduction

décrit par l’équation :

ܥߩ
డ்

డ௧
− ∇ሬሬ⃗൫݇ ∇ሬሬ⃗ܶ ൯= 0 (5.1)

La simulation est réalisée en régime stationnaire, le temps n’intervient pas, et le premier

terme de l’équation (5.1) est nul. Nous pouvons donc utiliser l’équation de Fourier pour

calculer le flux de chaleur traversant la surface A du composite :

߶ = ∫ ݇
డ்

డ
ܣ݀ (5.2)

:݇ Conductivité thermique du composite [W.m-1.K-1]

డ்

డ
: Variation de la température selon la direction n

Pour déterminer la conductivité thermique effective du matériau modélisé nous utilisons

l’équation suivante [6, 1] :

݇ =
థ





( భ்ି మ்)
(5.3)

II.2. Conditions aux limites

- Les deux faces perpendiculaires à la direction de l’écoulement de la chaleur sont supposées

isothermes de températures T1= 298 K et T2= 323 K.

- Pour produire un flux unidirectionnel, les deux faces parallèles à la direction de

l’écoulement de la chaleur sont supposées adiabatiques ൫݊ሬ⃗. ൫݇ ∇ሬሬ⃗ܶ ൯= 0൯.

- Si ݍ est la densité de flux de chaleur traversant le périmètre entourant la charge, la

condition aux limites appliquée sur l’interface est de la forme:

(݇∇ܶ) = ݍ (5.4)

ݍ est donné par [2]:

ݍ =
 ( ் ି்)

.ோ
(5.5)

ܴ : résistance de contact adimensionnelle définie par[2]:
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ܴ =
.


(5.6)

En introduisant la résistance de contact adimensionnelle ܴdéfinie par (5.6), l’équation (5.5)

s’écrit :

ݍ =
( ் ି்)


(5.7)

ݎ : résistance de contact thermique dimensionnelle (K.m2.W-1)

ܶ et ܶ sont respectivement les températures du pigment et de la matrice.

k୫ : conductivité thermique de la matrice (W/K.m)

ݎ : rayon de la particule du pigment.

Figure 5.1 : Géométrie physique et conditions aux limites

(a) Composite (b) Cellule élémentaire

II.3. Le maillage de la géométrie

Le maillage permet de diviser le milieu continu en un nombre fini d'éléments. Nous

choisissons la géométrie triangulaire pour les maillages parce qu’il donne le meilleur résultat

de calcul (Figure 5.2).

Figure 5.2 : Maillage de la géométrie
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II.4. Post-traitement des données calculées

Dans cette étape de calcul, nous déterminons la valeur du flux de la chaleur, à partir de

laquelle nous pouvons calculer toutes les propriétés thermophysiques du composite.

Figure 5.3 : Distribution de la température dans la cellule élémentaire

II.5. Validation du modèle numérique

La Figure 5.4 représente l'effet du maillage sur la conductivité thermique effective du

composite en fonction de la fraction de la charge. Nous remarquons que la conductivité

thermique augmente avec l’augmentation du nombre de nœuds et son effet diminue lorsque le

maillage devient très raffiné.

La figure 5.5 montre l’évolution de la conductivité thermique effective du composite

en fonction du taux de la charge et compare les différents modèles analytiques aux résultats

numériques. Nous remarquons que le modèle numérique est proche, dans certain domaine de

fraction (φ= 23% à φ= 44%),aux modèles de Chang-Vachin, Nielson, Hatta et Taya, Hashin et

Shtrikman, Brugman ainsi que les deux modèles de Tarqoto.
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kch=2.5W/m.K et Rc=10-3

Figure 5.5: Variation de la conductivité thermique effective du composite (PS/TiO2) en

fonction de la fraction de charge. Comparaison entre les modèles analytiques et le modèle

numérique km= 0.14W/m.K , kch= 2.5W/m.K et Rc= 10-3
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Dans le cas d’un polymère pigmenté de TiO2 à un taux φ= 3%, les tableaux 5.1 et 5.2

illustrent les résultats analytiques et numériques de la conductivité thermique effective du

(PS/TiO2) comparés aux résultats obtenus expérimentalement en fonction de la température

de trempe pour Rc=10-2 et Rc=10-3 respectivement. Pour cela, nous avons utilisé les

propriétés suivantes pour les deux matériaux: km = 0,08 W / m.K pour le polymère et kch = 2,5

W/mK pour le TiO2. Le cercle est centré sur un carré de côté L = 2 μm. Les résultats montrent

que, pour la fraction testée de 3 %, les mesures expérimentales sont très proches aux valeurs

numériques pour une résistance de contact Rc = 10-2 avec un écart de 2,86% pour une

température de trempe de 50 ° C et 3,55% pour une température de trempe de 20 ° C. On note

également que le modèle analytique de Hashin et Shtrikman est en très bon accord avec les

valeurs expérimentales (un écart de 1,49% à T = 20 ° C et 2,12% à T = 50 ° C) et avec les

résultats numériques pour un écart de 5,22 %. À la lumière de ces résultats, on peut conclure

que la température de trempe correspondant aux meilleurs résultats est de 20 ° C et le modèle

analytique fournissant les meilleurs résultats est celui de Hashin et Shtrikman.

Tableau 5.1. Résultats expérimentaux, analytiques et numériques de la conductivité

thermique effective du PS/TiO2 pour ܴ = 10ିଶ

Température

de trempe

(°C)

Données

expérimentales

(W/m.K)

Résultats

numériques

Modèles analytiques

Hatta et Taya Hashin et Shtrikman

keff

(W/m.K)

En-e

(%)

keff

(W/m.K)

Ea-e

(%)

Ea-n

(%)

keff

(W/m.K)

Ea-e

(%)

Ea-n

(%)

0 0.127

0.136

7,09

0.1631

28,43

19.93 0.1431

12,68

5.22

20 0.141 3,55 15,67 1,49

30 0.095 43,16 71,68 50,63

40 0.130 4,62 25,46 10,08

50 0.140 2,86 16,5 2,21

- Ea-e: Ecart entre les valeurs analytiques et expérimentales de la conductivité thermique effective

- Ea-n: Ecart entre les valeurs analytiques et numériques de la conductivité thermique effective

- En-e: Ecart entre les valeurs numériques et expérimentales de la conductivité thermique effective
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Tableau 5.2. Résultats expérimentaux, analytiques et numériques de la conductivité

thermique effective du PS/TiO2 pour ܴ = 10ିଷ

Température

de trempe

(°C)

Données

expérimentales

(W/m.K)

Résultats
numériques

Modèles analytiques

Hatta et Taya Hashin et Shtrikman

keff

(W/m.K)

En-e

(%)

keff

(W/m.K)

Ea-e

(%)

Ea-n

(%)

keff

(W/m.K)

Ea-e

(%)

Ea-n

(%)

0 0.127

0.188

48,03

0.1631

28,43

13..24 0.1431

12,68

23.88

20 0.141 33,33 15,67 1,49

30 0.095 97,89 71,68 50,63

40 0.130 44,62 25,46 10,08

50 0.140 34,28 16,5 2,21

- Ea-e: Ecart entre les valeurs analytiques et expérimentales de la conductivité thermique effective

- Ea-n: Ecart entre les valeurs analytiques et numériques de la conductivité thermique effective

- En-e: Ecart entre les valeurs numériques et expérimentales de la conductivité thermique effective

II.6. Effet de la résistance de contact

La figure 5.6 montre l'effet de la résistance de contact Rc sur la conductivité thermique

effective (keff) du composite en fonction de la fraction surfacique φ.

Nous remarquons que pour une résistance de contact élevée, la conductivité thermique

effective (keff) augmente avec la fraction surfacique et la différence entre les distributions de

la conductivité est significative; alors que pour une faible valeur de la résistance de contact, la

conductivité thermique effective (keff) est presque insensible aux variations de la résistance de

contact.
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Figure 5.6: Variation de la conductivité thermique effective en fonction de la fraction
surfacique φ pour différentes valeurs de la résistance de contact

II.7. Effet de la fraction de la charge

La Figure 5.7 représente la conductivité thermique effective (keff) en fonction de la

fraction surfacique φ de la charge pour une résistance de contact Rc=10-3. (Cette valeur de la

résistance de contact est choisie du fait que son effet sur la conductivité thermique est

insignifiant dans ce domaine). Nous remarquons que (keff) augmente avec φ avant d’atteindre

une valeur presque constante proche de φ=38%. D’après cette figure, Nous observons que

l'addition de TiO2 dans la matrice de polystyrène augmente la conductivité thermique du

composite. Cette augmentation est prévisible, car la poudre de TiO2possède une conductivité

thermique plus grande que celle de la matrice du composite. L'évolution asymptotique de la

conductivité thermique du composite peut être due à un état de saturation où les variations

deviennent de plus en plus petites. Sachant que l'effet des charges sur les propriétés des

composites dépend de leur concentration, de la taille des particules, de leurs formes et de

l'interaction avec la matrice [3], l'augmentation de la fraction de la charge peut créer un

phénomène d'agrégation conduisant à l’apparition de polymère occlus [4]. Cette partie de la

matrice pénètre dans les vides interparticulaires et peut ainsi être piégée dans les agglomérats.

Le polymère ne subit pas l'effet de contraintes mécaniques et ne participe donc pas aux

variations [5].
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Figure 5.7: Conductivité thermique effective en fonction de la fraction de la charge

pour une résistance de contact Rc= 10-3

II.8. Effet de la conductivité thermique de la charge

La figure 5.8 illustre l'effet de la conductivité thermique de la charge sur la conductivité

thermique effective du composite en fonction de la fraction de la charge kch. Nous remarquons

que si kch augmente la conductivité thermique effective du composite augmente du fait que kch

est largement supérieure à km.
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II.9. Distribution de la température dans le matériau composite

La figure 5.9 représente la distribution de la température dans le composite pour

différentes valeurs de la fraction du TiO2. Nous remarquons que dans le domaine occupé par

la matrice, la température augmente linéairement en fonction de la dimension de la cellule

quel que soit la fraction et elle est presque constante (un gradient thermique très faible) dans

le domaine occupé par le TiO2, et ce en raison de la conductivité thermique du TiO2 qui est

plus élevée que celle de la matrice (Polystyrène), ce qui favorise l’échange thermique dans la

particule du dioxyde de Titane.

Pour les paramètres: km = 0,08, kch = 2,5 (W / m.K) et φ= 28%, la figure 5.10 montre

l'évolution de la température en fonction de la dimension Y de la cellule pour différentes

positions X du domaine occupée par le TiO2 (figure 5.11). La superposition des différentes

courbes indique l'effet presque négligeable de la position X sur la température en raison des

conditions aux limites appliquées sur les faces verticales (adiabatiques).
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Figure5.11: Schéma d’une cellule avec les 3 positions X

III. ETUDE EN REGIME TRANSITOIRE

Le régime non stationnaire peut apparaitre quand on impose un changement de

température en un point donné. Quand une perturbation de la température se produit, les

températures dans le milieu changent avec le temps pour rechercher un nouvel équilibre

thermique correspondant aux nouvelles conditions. Si cet équilibre thermique est atteint alors

le régime devient à nouveau stationnaire.

Nous considérons une plaque plane d’épaisseur 2 L (figure 5.12), que nous

considérons comme petite par rapport aux autres dimensions. Si la plaque de température

initiale T(ݔ, 0) = ܶ est brusquement immergée dans un fluide de température ∞ܶ ≠ ܶ, le

champ de température est obtenu en résolvant le système d’équations constitué de l’équation

de la chaleur et des conditions aux limites [6] :

డమ்

డ௫మ
=

ଵ



డ்

డ௧
(5.8)

�డ்
డ௫
ቚ
௫ୀ

= 0(conditions de symétrie) (5.9)

�−݇
డ்

డ௫
ቚ
௫ୀ

= ℎ[ܶ(ݐ,ܮ) − ∞ܶ] (5.10)

(௫,௧)ି ∞்

்ି ∞்
= ∑ ܥ ߞ−)ݔ݁

ଶܨ) ∞(ݔߞ)ݏܿ
ୀଵ (5.11)
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Figure 5.12 : Schéma d’une plaque plane trempée dans un fluide

ܨ est le nombre de Fourier exprimé en fonction de la diffusivité thermique a [m2.s-1] du

matériau, de la longueur caractéristique de la plaque L [m] et du temps de la trempe t [s] :

=ܨ
௧

మ
(5.12)

Les coefficients ܥ :

ܥ =
ସ௦

ଶା௦(ଶ)
(5.13)

sontߞ les racines (valeurs propres) de l’équation transcendante :

ݐܽߞ (ߞ݊) = ݅ܤ (5.14)

ܤ e݅st le nombre de Biot défini par:

=݅ܤ



(5.15)

k : Conductivité thermique du matériau composite (W.m-1.K-1)

h : coefficient de convection entre la paroi du solide (composite) et le fluide (W.m-2.K-1).

Pour des valeurs du nombre de Fourier Fo > 0.2, la solution en série de termes infinis

peut être approximée au premier terme de la série n = 1. Ce qui donne :

(௫,௧)ି ∞்

்ି ∞்
= ଵܥ ଵߞ−)ݔ݁

ଶܨ) (ݔଵߞ)ݏܿ (5.16)

Nous pouvons par la suite calculer le flux de chaleur défini par la loi de newton:
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߶ = ℎ ൫ܵܶ  − ∞ܶ൯ (5.17)

Ainsi que la quantité de chaleur qui est liée au flux par :

߶ =
ௗொ

ௗ௧
(5.18)

Ce qui donne :

ܳ = ∫ ݐ݀߶
௧

௧
(5.19)

ti et tf sont respectivement les instants du début et de la fin de la procédure de trempe.

L’objectif consiste à étudier l’influence de certains facteurs tels que la température de

trempe, la position dans le matériau, le taux du pigmentφet l’épaisseur de l’échantillon de

mesure sur le comportement thermique transitoire du matériau. Les parmètres utilisés dans le

calcul sont les suivants :

t = 10 mn ;

L = 1 mm ;

h = 100 W.m-2.K-1 ;

Ti=110 °C.

La procédure expérimentale présentée au chapitre 3 nous permet de mesurer la conductivité

thermique et la diffusivité du matériau pur (PS) et du composite (PS/TiO2) à  = 3% que nous

reportons dans les tableaux (5.2) et (5.3).

Les valeurs des coefficients ଵߞ et C1 sontdonnées en fonction du nombre de Biot [7].

Tableau 5.3 : Valeurs expérimentales de la conductivité et de la diffusivité thermique du PS
pur à différentes températures de trempe

Température de

trempe (°C)

k

(Wm-1K-1)

a

(m2s-1)

0 0.14 1.40 10-7

20 0.15 1.42 10-7

30 0.14 1.23 10-7

40 0.15 1.37 10-7

60 0.14 1.23 10-7
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Tableau 5.4 : Valeurs expérimentales de la conductivité et de la diffusivité thermique du
composite PS / TiO2 à différentes températures de trempe.

Température de

trempe (°C)

k

(Wm-1K-1)

a

(m2s-1)

0 0.127 1.12 10-7

20 0.141 1.22 10-7

30 0.095 0.77 10-7

35 0.077 0.606 10-7

40 0.130 1.10 10-7

50 0.140 1.18 10-7

III.1. Effet de la température de trempe sur la température

Les figures (5.13) à (5.17) montrent l’évolution temporelle des profils de température

pour différentes températures de trempe et à différentes positions dans le composite (en allant

du centre de la plaque X=0 jusqu’à sa surface externe X=1).Les températures diminuent

rapidement au début de la trempe, ce qui est signe d’un important échange thermique, avant

qu’elles deviennent presque constantes au tour de t = 120 s, ce qui correspond à un transfert

thermique de plus en plus faible. Ce comportement est observé pour toutes les températures

de trempe et à toutes les positions dans le matériau.
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Figure 5.13: Evolution de la température en fonction du temps à la position X=0 et pour
différentes températures de trempe du composite PS/TiO2
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Figure 5.14: Evolution de la température en fonction du temps à la position X=0.3 et pour
différentes températures de trempe du composite PS/TiO2
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Figure 5.15: Evolution de la température en fonction du temps à la position X=0.5 et pour
différentes températures de trempe du composite PS/TiO2
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Figure 5.16: Evolution de la température en fonction du temps à la position X=0.7 et pour
différentes températures de trempe du composite PS/TiO2
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Figure 5.17: Evolution de la température en fonction du temps à la position X=1 et pour
différentes températures de trempe du composite PS/TiO2

III.2. Comparaison entre le matériau composite PS/TiO2 et le matériau pur PS

Pour examiner l’effet de l’addition du TiO2 à 3 % au Polystyrène en termes de

comportement transitoire, nous avons tracé sur les figures (5.18-5.25) les variations de

température en fonction du temps pour les deux matériaux, PS et PS/TiO2, au centre (X=0) et

sur la surface (X=1),ainsi que pour différentes températures de trempe. La même allure de

l’évolution des températures est observée pour les deux types de matériaux et pour toutes les

températures de trempe, néanmoins l’écart entre les courbes s’accroit au fur et à mesure que la

température de trempe augmente indiquant un rapprochement du comportement du matériau

pur à celui du composite trempé à T=273 K, ce qui est signe de l’effet presque négligeable du

TiO2 sur le comportement transitoire du composite. Cet effet est plus remarquable pour des

températures de trempe plus élevées où les gradients thermiques dans le cas du composite

sont nettement supérieures à ceux du matériau pur traduisant ainsi une amélioration de

l’échange thermique dans le cas du composite.
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Figure 5.18: Evolution de la température pour le PS pur et le composite PS /TiO2 pour

Ttrempe =273K et X = 0
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Figure 5.19: Evolution de la température pour le PS pur et le composite PS /TiO2

pour Ttrempe =293K et X =0
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Figure 5.20: Evolution de la température pour la PS pur et le composite PS /TiO2

pour Ttrempe = 303K et X = 0
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Figure 5.21 : Evolution de la température pour le PS pur et le composite PS /TiO2

pour Ttrempe =313K et X = 0
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Figure 5.22: Evolution de la température pour le PS pur et le composite PS /TiO2

pour Ttrempe =273K et X = 1
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Figure 5.23: Evolution de la température pour le PS pur et le composite PS /TiO2

pour Ttrempe =293K et X = 1
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Figure 5.24: Evolution de la température pour le PS pur et le composite PS /TiO2

pour Ttrempe =303K et X =1
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Figure 5.25: Evolution de la température pour le PS pur et le composite PS /TiO2

pour Ttrempe =313K et X = 1
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III.3. Effet de l’épaisseur de la plaque

Dans cette section, nous nous proposons d’analyser l’effet de l’épaisseur ‘e’de la plaque

de l’échantillon et donc de la diffusivité thermique sur le comportement thermique transitoire

du composite. Les résultats obtenus sont présentés sur les figures 5.26 et 5.27 sous forme de

profils de température au milieu (X=0) et sur la surface (X=1) pour une température de

trempe de 308 K. En faisant varier l’épaisseur de la plaque de 1 à 3 mm (la diffusivité

thermique varie ainsi de 0.554x10-7 m2.s-1 à 0.928 x10-7 m2.s-1), le fait le plus marquant est

que l’échange thermique est d’autant plus important que l’épaisseur est faible (ce qui

correspond à des faibles valeurs de la diffusivité thermique). La diffusivité thermique, qui est

une propriété thermo-physique importante des matériaux, caractérise la conduction de chaleur

en régime non-stationnaire. Elle décrit comment un matériau réagit rapidement à un

changement de température. Cela signifie que les corps possédant une diffusivité plus élevée

s’échauffent (ou se refroidissent) plus vite que ceux pour lesquels elle est faible. On s’attend

donc à une diminution plus rapide de la température pour les matériaux dont l’épaisseur est

élevée. Mais nous assistons à l’effet inverse, l’échange est plus rapide quand l’épaisseur est

faible (diffusivité faible). Ce phénomène peut être expliqué par le fait que les valeurs

expérimentales de la diffusivité thermique ne peuvent pas représenter seules le comportement

thermique global du matériau composite ; d’autres paramètres essentiels peuvent intervenir,

l’épaisseur de l’échantillon, la température de trempe, la conductivité thermique, etc.
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Figure 5.26: Evolution de la température en fonction du temps pour différentes épaisseurs de

la plaque au centre (X=0) et pour Ttrempe = 308 K
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Figure 5.27: Evolution de la température en fonction du temps pour différentes épaisseurs de

la plaque à la surface (X= 1) et pour Ttrempe = 308 K
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III.4. Effet de la température de trempe sur le flux échangé

La figure 5.28 illustre l’évolution du flux de chaleur échangé au cours du processus de

la trempe en fonction du temps pour différentes valeurs de la température de trempe. Nous

remarquons qu’il y a une diminution du flux en fonction du temps avant d’atteindre

l’équilibre thermique à t=120 s pour Ttrempe=273K et t=80s pour les autres températures de

trempe, ce qui traduit l’importance du flux échangé pour des faibles températures de trempe

comparées aux cas de températures de trempe élevées.
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Figure 5.28: Evolution du flux de chaleur échangé en fonction du temps à la position X=1 et

pour différentes températures de trempe du composite PS/TiO2
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Chapitre 6  

ETUDE DU COMPORTEMENT THERMIQUE DU COMPOSITE 

PMMA/TiO2 

I. INTRODUCTION 

 Ce chapitre consiste à étudier le comportement thermique dans les deux régimes 

permanent et transitoire du composite PMMA/TiO2.L’objectif ici est de valider le modèle 

numérique utilisé pour modéliser la conductivité thermique effective du composite en 

comparant cette dernière aux valeurs expérimentales et analytiques.  

  L’effet de quelques paramètres principaux, tels que la résistance thermique de contact, 

la fraction de la charge et la température de trempe sur la conductivité thermique effective et 

sur la distribution de la température dans le matériau sera également examiné et analysé. 

II. ETUDE EN REGIME PERMANENT  

 En servant du logiciel COMSOL Multiphysics basé sur la technique des éléments finis, 

une simulation numérique bidimensionnelle a été réalisée pour  résoudre le problème de 

transfert de chaleur par conduction en régime stationnaire. Les transferts de type radiatifs et 

convectifs sont négligeables. Nous avons suivi un raisonnement semblable au cas du 

composite PS/TiO2 (Paragraphes II.1 à II.4 du chapitre 5) pour estimer la conductivité 

thermique effective du matériau composite PMMA/TiO2 en considérant une configuration 

géométrique représentée par une cellule élémentaire constituée d’un cercle de rayon r 

représentant le (TiO2), centré dans un carré de dimension L=2μm représentant la matrice 

(PMAA). 

Les paramètres utilisés dans les calculs sont: 

- conductivité thermique du TiO2kch = k(TiO2)= 2,5-5W/m.K 

- conductivité thermique de la matrice km = k(PMMA) = 0.16 W/m. K 

- fractions du pigment  = 0.5%, 1%, 3% 

- températures de trempe Ttrempe = -20°C, -10°C, 0°C, 10°C, 20°C, 25°C, 30°C, 35°C, 40°C, 

50 °C. 

II.1. Validation du modèle numérique 

 Dans les tableaux 6.1-6.3 les résultats analytiques et numériques de la conductivité 

thermique effective du (PMMA/TiO2) sont comparés aux résultats obtenus 

expérimentalement pour différentes températures de trempe et pour différentes valeurs de la 

résistance de contact (Rc=10-3, 10-4 et 10-5). Pour cela, nous avons utilisé les propriétés 
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suivantes pour les deux matériaux: km = 0,16 W / m.K pour le polymère et kch = 2,5 W/mK 

pour le dioxyde de Titane. Le cercle est centré sur un carré de côté L = 2 μm. Les résultats 

montrent que les mesures expérimentales sont très proches aux valeurs numériques pour 

toutes les résistances de contact, particulièrement pour Rc = 10-3 avec un écart moyen de 

12,3% et un écart minimal de 0.6 % obtenu pour la température de trempe de 10° C. Nous 

notons également que les deux modèles analytiques sont en très bon accord avec les valeurs 

expérimentales, en particulier celui de Hatta et Taya qui présente un écart de 0 % à         

Ttrempe = 30 ° C et 1.1% à Ttrempe= 10°C, et avec les résultats numériques pour un écart de 1,7 

%. Nous pouvons ainsi conclure que la température de trempe correspondant aux meilleurs 

résultats est de 10 ° C et le modèle analytique fournissant les meilleurs résultats est celui de 

Hatta et Taya. 

Tableau 6.1. Résultats expérimentaux, analytiques et numériques de la conductivité 

thermique effective du PMMA/TiO2  pour  = 3 % et 𝑅𝑐 = 10−3 

Température 

de trempe 

(°C) 

Données 

expérimentales 

(W/m.K) 

à  = 3 % 

Résultats 

numériques 

Modèles analytiques 

Hatta et Taya Hashin et Shtrikman 

keff 

(W/m.K) 

En-e 

(%) 

keff 

(W/m.K) 

Ea-e 

(%) 

Ea-n 

 (%) 

keff 

(W/m.K) 

Ea-e 

(%) 

Ea-n 

 (%) 

- 20 0,181 

0,178 

 

1,7 

0,175 

 

3,3 

1,7 

 

0.189 

 

4,4 

5,8 

-10 0,182 2,2 3,8 3,8 

0 0,163 9,2 7,4 16,0 

10 0,177 0,6 1,1 6,8 

20 0,184 3,3 4,9 2,7 

25 0,186 4,3 5,9 1,6 

30 0,175 1,7 0,0 8,0 

35 0,188 5,3 6,9 0,5 

40 0,108 64,8 62,0 75,0 

50 0,137 29,9 27,7 38,0 

Ecart moyen 12,3  12,3  15,7  

- Ea-e: Ecart entre les valeurs analytiques et expérimentales de la conductivité thermique effective     

- Ea-n: Ecart entre les valeurs analytiques et numériques de la conductivité thermique effective 

- En-e: Ecart entre les valeurs numériques et expérimentales de la conductivité thermique effective  
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Tableau 6.2. Résultats expérimentaux, analytiques et numériques de la conductivité 

thermique effective du PMMA/TiO2  pour  = 3 % et𝑅𝑐 = 10−4 

Température 

de trempe 

(°C) 

Données 

expérimentales 

(W/m.K) 

à  = 3 % 

Résultats 

numériques 

Modèles analytiques 

Hatta et Taya Hashin et Shtrikman 

keff 

(W/m.K) 

En-e 

(%) 

keff 

(W/m.K) 

Ea-e 

(%) 

Ea-n 

 (%) 

keff 

(W/m.K) 

Ea-e 

(%) 

Ea-n 

 (%) 

- 20 0,181 

0,173 

4,4 

0,175 

3,3 

1,1 0,189 

4,4 

8,5 

-10 0,182 4,9 3,8 3,8 

0 0,163 6,1 7,4 16,0 

10 0,177 2,3 1,1 6,8 

20 0,184 6,0 4,9 2,7 

25 0,186 7,0 5,9 1,6 

30 0,175 1,1 0,0 8,0 

35 0,188 8,0 6,9 0,5 

40 0,108 60,2 62,0 75,0 

50 0,137 26,3 27,7 38,0 

Ecart moyen 12,6  12,3  15,7  

- Ea-e: Ecart entre les valeurs analytiques et expérimentales de la conductivité thermique effective     

- Ea-n: Ecart entre les valeurs analytiques et numériques de la conductivité thermique effective 

- En-e: Ecart entre les valeurs numériques et expérimentales de la conductivité thermique effective  

 

Tableau 6.3. Résultats expérimentaux, analytiques et numériques de la conductivité 

thermique effective du PMMA/TiO2  pour  = 3 % et 𝑅𝑐 = 10−5 

Température 

de trempe 

(°C) 

Données 

expérimentales 

(W/m.K) 

à  = 3 % 

Résultats 

numériques  

Modèles analytiques 

Hatta et Taya Hashin et Shtrikman 

keff 

(W/m.K) 

En-e 

(%) 

keff 

(W/m.K) 

Ea-e 

(%) 

Ea-n 

 (%) 

keff 

(W/m.K) 

Ea-e 

(%) 

Ea-n 

 (%) 

- 20 0,181 

0,172 

5,0 

0,175 

3,3 

7,4 0,189 

4,4 

0,5 

-10 0,182 5,5 3,8 3,8 

0 0,163 5,5 7,4 16,0 

10 0,177 2,8 1,1 6,8 

20 0,184 6,5 4,9 2,7 

25 0,186 7,5 5,9 1,6 

30 0,175 1,7 0,0 8,0 

35 0,188 8,5 6,9 0,5 

40 0,108 59,3 62,0 75,0 

50 0,137 25,5 27,7 38,0 

Ecart moyen 12,8  12,3  15,7  

- Ea-e: Ecart entre les valeurs analytiques et expérimentales de la conductivité thermique effective     

- Ea-n: Ecart entre les valeurs analytiques et numériques de la conductivité thermique effective 

- En-e: Ecart entre les valeurs numériques et expérimentales de la conductivité thermique effective 
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 Pour examiner l’effet du taux du pigment TiO2 sur la précision du modèle numérique, 

nous présentons dans le tableau 6.4 une comparaison entre les valeurs numériques, 

expérimentales et analytiques de la conductivité thermique effective du composite en fonction 

de la fraction pour une température de trempe égale à 35°C et pour une résistance de contact 

égale à 10-3.Un très bon accord a été observé entre les résultats numériques et expérimentaux 

pour toutes les fractions avec un écart moyen  de 8,2 %. Nous notons également que le 

modèle analytique  de Hashin et Shtrikman approche convenablement les valeurs 

expérimentales avec un écart moyen de 4,5 % et les résultats numériques avec un écart 

moyen de 6,2 %. 

Tableau 6.4. Résultats expérimentaux, analytiques et numériques de la conductivité 

thermique effective du PMMA/TiO2  pour Ttrempe=35°C et 𝑅 
𝑐

= 10−3 

Fraction de 

la charge 

(%) 

Données 

expérimentales 

(W/m.K) 

résultats 

numériques 

Modèles analytiques 

Hata&Taya Hashin&shtrikman 

Keff Keff 

Ee-n (%)  

Keffe Ea-e Ea-n Keffe Ea-e Ea-n 

(W/m K) 
(W/m 

K) 
(W/m K) (%) (%) 

(W/m 

K) 
(%) (%) 

0,5 0,163 0,189 15,9 0,162 0,6 14,3 0,173 6,1 8,5 

1,0 0,189 0,183 3,2 0,164 13,2 10,0 0,176 6,9 3,8 

3,0 0,188 0,178 5,3 0,175 6,9 1,7 0,189 0,5 6,2 

Ecarts moyens 8,2  6,9 8,7  4,5 6,2 

 

II.2. Effet de la fraction de la charge 

 Dans la Figure 6.1 on représente la conductivité thermique effective (keff) en fonction 

de la fraction surfacique φ de la charge pour une résistance de contact R=10-3 .On remarque 

que keff  augmente avec φ avant d’atteindre une valeur presque constante proche de φ=38%. 

D’après cette figure, nous observons que l'addition de TiO2 dans la matrice de 

poly(méthacrylate de méthyle) (PMMA)  augmente la conductivité thermique du composite. 

Cette augmentation est prévisible, car la poudre de TiO2 possède une conductivité thermique 

plus grande que celle de la matrice du composite. L'évolution asymptotique de la conductivité 

thermique du composite peut être due à un état de saturation comme c’était le cas dans le 

composite PS/TiO2 où les variations deviennent de plus en plus petites. L'augmentation de la 

fraction de la charge peut créer un phénomène d'agrégation conduisant à l’apparition de 

régions occluses ne participant pas aux contraintes qui peuvent avoir lieu. 
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Figure 6.1: Conductivité thermique effective en fonction de a fraction de la charge pour une 

résistance de contact Rc= 10-3 

II.3. Effet de la conductivité thermique de la charge 

 La figure 6.2 montre l'effet de la conductivité thermique de la charge sur la conductivité 

thermique effective du composite en fonction de la fraction de la charge kch. On remarque que 

si kch augmente la conductivité thermique effective du composite augmente du fait que kch est 

largement supérieure à km. 

II.4. Distribution de la température dans le matériau composite  

 La figure 6.3 représente la distribution de la température dans le composite pour 

différentes valeurs de la fraction de la charge. On remarque que dans le domaine occupé par la 

matrice, la température augmente linéairement en fonction de la dimension de la cellule quel 

que soit la fraction de la charge et elle est presque constante (un gradient thermique très 

faible) dans le domaine occupé par la charge, et ce en raison de la conductivité thermique de 

la charge (TiO2) qui est plus élevée que celle de la  matrice (PMMA), ce qui favorise 

l’échange thermique dans la charge. 
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Figure 6.2: Effet de la conductivité thermique de la charge sur la conductivité thermique 

effective du composite 

 
Figure 6.3 : Distribution de la température à la position X=1µm en fonction de la longueur Y 

de la cellule et de la fraction de la charge 
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III. ETUDE EN REGIME TRANSITOIRE 

 Un raisonnement identique à celui présenté au chapitre 5 permet d’étudier le régime 

transitoire du composite PMMA/TiO2 en considérant une plaque de ce matériau d’épaisseur 

2L et de température initiale T(𝑥, 0) = 𝑇𝑖= 160 °C, et brusquement immergée dans un fluide 

de température T = -20, -10, 0, +10, +20, +25, +30, +35, +40 et +50 °C. Différents taux du 

dioxyde de Titane ont été testés : 0.5 %, 1 % et 3 %. 

 Le but de cette section est de calculer la distribution de la température T(x,t) en utilisant 

l’équation (5.16) nous permettant d’étudier l’influence de certaines grandeurs telles que  la 

température de trempe, la position dans le matériau et le taux du TiO2 sur les profils de 

température et du flux échangé. Les parmètres utilisés dans les calculs sont les suivants : 

t = 10 mn ; 

L = 1 mm ; 

h = 100 W.m-2.K-1 ; 

Ti=160 °C. 

 La procédure expérimentale présentée au chapitre 3 nous permet de mesurer la 

conductivité thermique et la diffusivité thermique du composite (PMAA/TiO2) que nous 

reportons dans le tableau (6.5).  

Tableau 6.5. Mesures expérimentales de la conductivité et de la diffusivité thermiques du 

composite PMMA/TiO2en fonction de la fraction φ du TiO2 et de la température de trempe 

Fraction de la 

charge (%) 
0.5 % 1 % 3% 

T de trempe 

(°C) 

k   

(W/m.K) 

a  

(m2/s)×10-7 

k 

(W/m.K) 
a (m2/s)×10-7 

k 

(W/m.K) 

a 

(m2/s)×10-7 

-20 0,178 1,302 0,124 1,115 0,181 1,537 

-10 0,180 1,401 0,101 0,772 0,182 1,544 

0 0,156 1,225 0,07 0,663 0,163 1,096 

10 0,184 1,283 0,131 1,100 0,177 1,247 

20 0 ,188 1,214 0,144 1,046 0,184 1,328 

25 0,148 1,215 0,153 1,145 0,186 1,424 

30 0,11618 1,028 0,192 1,262 0,175 1,335 

35 0,163 1,232 0,189 1,256 0,188 1,354 

40 0,169 1,1399 0,202 1,262 0,108 0,973 

50 0,144 1,056 0,116 0,844 0,137 1,212 
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III.1. Effet de la température de trempe sur la distribution de la température 

 Cette partie est consacrée à l’étude de l’effet de la température de trempe et de la 

position X dans le matériau sur le comportement thermique dynamique du composite, pour 

une fraction  = 3%. L’ensemble des résultats sont présentés sous forme de profils de 

température. Les figures 6.4 à 6.13 montrent l’évolution de la température pendant la phase 

transitoire pour différentes températures de trempe (-20, -10, 0, +10, +20, +25,+30, +35, +40 

et +50°C) au centre de la plaque (X=0) et sur sa surface (X=1). Nous notons une diminution 

rapide des températures au début de la trempe, ce qui est signe d’un important échange 

thermique, avant qu’elles deviennent presque constantes à t = 150 s, ce qui correspond à un 

transfert thermique de plus en plus faible. Ce comportement est observé pour toutes les 

températures de trempe et aux deux positions dans le matériau. Bien que l’écart entre les 

courbes pour les deux positions X=0 et X=1 est presque le même pour toutes les températures 

de trempe, le profil de température au centre de la plaque X=0 reste cependant supérieur à 

celui de la surface X=1 indépendamment de Ttrempe. Cette différence en valeurs de T(t) entre 

les deux cas est due au contact direct entre la surface du matériau et le fluide qui fait que 

l’échange thermique est beaucoup plus rapide pour les régions externes du matériau que pour 

les régions internes. Nous notons également une réduction de la différence de température 

entre les deux états initial et final en fonction de la température de trempe (Figures 6.14 et 

6.15). Ceci est prévisible à cause d’une part du terme (𝑇𝑖 − 𝑇∞ ) qui diminue lorsque 𝑇∞ 

augmente, d’autre part la diffusivité et la conductivité thermique interviennent d’une manière 

non linéaire dans le terme 𝐶1𝑒𝑥𝑝(−𝜁1
2𝐹𝑜)𝑐𝑜𝑠(𝜁1𝑥)et contribuent à la diminution de la 

température (Figures 6.16 et 6.17). 
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Figure 6.4: Evolution de la température  en fonction du temps aux positions X =0 et 

X=1 pour Ttrempe=-20°C et  = 3% 
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Figure 6.5: Evolution de la température  en fonction du temps aux positions X = 0 et 

X=1 pour Ttrempe= -10°C et  = 3% 
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Figure 6.6: Evolution de la température  en fonction du temps aux positions X = 0 et 

X=1 pour Ttrempe= 0°C et  = 3% 
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Figure 6.7: Evolution de la température  en fonction du temps aux positions X = 0 et 

X=1 pour Ttrempe=10°C et  = 3% 
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Figure 6.8: Evolution de la température  en fonction du temps aux positions X = 0 et 

X=1 pour Ttrempe= 20°C et  = 3% 
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Figure 6.9: Evolution de la température  en fonction du temps aux positions X = 0 et X=1 

pour Ttrempe= 25°C et  = 3% 
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Figure 6.10: Evolution de la température  en fonction du temps aux positions X = 0 et 

X=1 pour Ttrempe= 30°C et  = 3% 
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Figure 6.11: Evolution de la température  en fonction du temps aux positions X = 0 et 

X=1 pour Ttrempe= 35°C et  = 3% 
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Figure 6.12: Evolution de la température  en fonction du temps aux positions X = 0 et 

X=1 pour Ttrempe=  40°C et  = 3% 
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Figure 6.13: Evolution de la température  en fonction du temps aux positions X = 0 et X=1 

pour Ttrempe=  50°C et  = 3% 
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Figure 6.14: Evolution de la température en fonction du temps à différentes températures de  

trempe pour X = 0  et  = 3% 
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Figure 6.15: Evolution de la température en fonction du temps à différentes températures de 

trempe pour X = 1  et  = 3% 
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Figure 6.16: Evolution du terme 𝐶1𝑒𝑥𝑝(−𝜁1
2𝐹𝑜)𝑐𝑜𝑠(𝜁1𝑥)  en fonction du temps à X = 0  

pour  = 3% 
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Figure 6.17: Evolution du terme 𝐶1𝑒𝑥𝑝(−𝜁1
2𝐹𝑜)𝑐𝑜𝑠(𝜁1𝑥)  en fonction du temps à X = 1  

pour  = 3% 
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III.2. Effet de la fraction du TiO2 sur la température 

 Parmi les résultats obtenus, nous présentons les courbes des figures 6.18-6.27 illustrant 

la comparaison de la distribution de température entre les différentes fractions du TiO2 dans 

la plage des températures de trempe (20°C à 50°C) pour les deux positions X=0 et X=1 

respectivement. Une augmentation significative des gradients thermiques est observée lorsque 

la fraction augmente (le régime permanent est atteint plus rapidement pour des fractions 

élevées), traduisant ainsi une amélioration de l’échange thermique dans le composite à forte 

fraction de TiO2. Par opposition, les profils de températures suivent une évolution irrégulière 

en fonction de la fraction dans la plage de température de trempe (-20 °C à +10°C), ce qui est 

signe de complexité du comportement physique du composite pour les faibles températures de 

trempe. 
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Figure 6.18: Effet de la fraction du TiO2 sur la distribution de la température pour X=0 et 

Ttrempe = 20 °C 
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Figure 6.19: Effet de la fraction du TiO2sur la distribution de la température pour X=0 et 

Ttrempe = 25 °C 
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Figure 6.20: Effet de la fraction du TiO2sur la distribution de la température pour X=0 et 

Ttrempe = 35 °C 
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Figure 6.21: Effet de la fraction du TiO2sur la distribution de la température pour X=0 et 

Ttrempe = 40 °C 
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Figure 6.22: Effet de la fraction du TiO2sur la distribution de la température pour X=0 et 

Ttrempe = 50 °C 
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Figure 6.23: Effet de la fraction du TiO2sur la distribution de la température pour X=1 et 

Ttrempe = 20 °C 
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Figure 6.24: Effet de la fraction du TiO2sur la distribution de la température pour X=1 et 

Ttrempe = 25 °C 
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Figure 6.25: Effet de la fraction du TiO2sur la distribution de la température pour X=1 et 

Ttrempe = 35 °C 
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Figure 6.26: Effet de la fraction du TiO2 sur la distribution de la température pour X=1 et 

Ttrempe = 40 °C 
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Figure 6.27: Effet de la fraction du TiO2sur la distribution de la température pour X=1 et 

Ttrempe = 50 °C 

III.3. Effet de la température de trempe sur le flux thermique échangé 

 La figure 6.27 représente les profils de flux en fonction de la température de trempe 

dans un composite de TiO2pigmenté à 3 %. Nous remarquons qu’il y a une diminution de flux 

en fonction du temps et l’état d’équilibre est atteint à des temps différents selon la 

température de trempe, ce qui traduit l’importance du flux échangé pour des faibles 

températures de trempe comparées aux cas des températures de trempes élevées. 



132 
 

0 50 100 150 200

0

5

10

15

20

25

30

35

 

 

F
lu

x
 (

W
/m

2
) 

Temps (s)

 Ttrempe = -20 °C

 Ttrempe = -10 °C

 Ttrempe =  0 °C

 Ttrempe = 10 °C

 Ttrempe = 20 °C

 Ttrempe = 25 °C

 Ttrempe = 30 °C

 Ttrempe = 35 °C

 Ttrempe = 40 °C

 Ttrempe = 50 °C

 

Figure 6.28: Evolution du flux échangé en fonction du temps pour  = 3% 

III.4.  Effet de la fraction du TiO2 sur le flux thermique échangé 

 A partir des figures (6.29- 6.34) qui représentent l’évolution du flux de chaleur en 

fonction du temps à différentes valeurs de la fraction de la charge et différentes températures 

de trempe, un comportement similaire à celui de la température est observé. Nous remarquons 

que l’impact de la fraction du pigment TiO2 dans la plage de température de trempe (-20°C et 

0°C)  sur   l’évolution du flux est important mais ne suit  pas un comportement régulier, puis 

l’effet de la charge devient négligeable à (Ttrempe=+10°C) ; cet effet est plus remarquable pour 

Ttrempe ≥ 20°C  où l’échange thermique devient plus rapide pour les fractions (1% et 3%) et 

moins rapide pour (0.5%). 
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Figure 6.29: Effet de la fraction du TiO2sur le flux échangé pour Ttrempe = +10 °C 

 

 
Figure 6.30: Effet de la fraction du TiO2sur le flux échangé pour Ttrempe = +20 °C 
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Figure 6.31: Effet de la fraction du TiO2sur le flux échangé pour Ttrempe = +25°C 
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Figure 6.32: Effet de la fraction du TiO2sur le flux échangé pour Ttrempe = +35°C 
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Figure 6.33: Effet de la fraction du TiO2sur le flux échangé pour Ttrempe = +40°C 
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Figure 6.34: Effet de la fraction du TiO2sur le flux échangé pour Ttrempe = +50°C 
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CONCLUSION GENERALE

Le travail réalisé dans le cadre de cette thèse est destiné à mieux comprendre le

phénomène de la conduction thermique dans les matériaux composites.

Au cours de cette étude, nous avons modélisé numériquement la conductivité thermique

effective de deux matériaux à matrice polymère, le (PS/TiO2) et le (PMMA/TiO2). Une

attention particulière a été portée à l’effet de la résistance de contact, la fraction du TiO2 dans

le composite et la température de trempe sur la conductivité thermique effective et sur le

comportement thermique transitoire du composite.

Nous avons d’abord présenté une synthèse bibliographique sur les matériaux

composites, leurs propriétés thermiques en se focalisant sur les propriétés thermophysiques

telles que la conductivité et la diffusivité thermique, ainsi que les différentes méthodes

analytiques, expérimentales et numériques de prédiction de la conductivité thermique

effective. Puis nous avons mis au point les méthodologies de préparation des deux

composites à matrice polymère (PS/TiO2) et (PMMA/TiO2) ainsi que la méthode

expérimentale utilisée pour mesurer leurs propriétés thermophysiques comme la conductivité

thermique et la diffusivité thermique.

Nous avons discuté la méthode de résolution numérique utilisée pour la résolution du

problème thermique dans un matériau hétérogène. Nous nous sommes intéressés au logiciel

Comsol Multiphysics et à la méthode des éléments finis dont l’application à une géométrie

simple de matériau homogène unidimensionnel a donné de très bons résultats.

La caractérisation des propriétés thermophysiques des composites peut se faire

numériquement. Nous avons, ainsi, développé une modélisation numérique permettant

d’obtenir la conductivité thermique effective des composites. Ce modèle est validé par la

comparaison avec les résultats expérimentaux et analytiques pour un arrangement d’une

surface carrée (représentant la matrice) avec un cercle centré représentant le renfort (TiO2)

(carré centré).

Compte tenu des résultats présentés, il s’avère que :

 Dans le cas du composite PS/TiO2 :

- du point de vue de la modélisation de la conductivité thermique, le modèle de

Hashin et Shtrikman permet d’obtenir des prédictions proches des données

numériques dans ce cas d’étude.
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- la température de trempe de 20 °C est celle qui donne les écarts minimums entre les

valeurs numériques, expérimentales et analytiques de la conductivité thermique

effective du composite.

- en terme de comportement thermique transitoire, la comparaison entre un matériau

pur et un matériau composite a permis de conclure que l’effet de la fraction du dioxyde

de titane est plus remarquable pour des températures de trempe élevées (où la

distribution de température dans le cas du matériau pur est nettement supérieure à celle

du composite) traduisant ainsi une amélioration de l’échange thermique dans le cas du

composite.

- l’effet de l’épaisseur du composite sur son comportement thermique transitoire peut

être détecté à travers l’échange thermique qui est d’autant plus important que

l’épaisseur est faible.

- la température de trempe peut avoir une influence significative sur le flux échangé

particulièrement pour des valeurs modérées de la température de trempe qui

correspondent au mode de relaxation du polymère.

 Dans le cas du composite PMMA/TiO2 :

- l’effet de la fraction du TiO2 sur la précision du modèle numérique a été analysé et

une comparaison entre les valeurs numériques, expérimentales et analytiques de la

conductivité thermique effective du composite en fonction de la fraction montre un

très bon accord entre les résultats numériques et expérimentaux pour toutes les

fractions. Nous notons également que les modèles analytiques de Hashin et

Shtrikman et de Hatta et Taya approchent convenablement les résultats numériques.

- une amélioration de l’échange thermique dans le composite à forte pigmentation en

TiO2 est observée. Nous remarquons, en effet, que le flux de chaleur est

significativement affecté par la fraction de la charge dans les plages de température de

trempe (-20°C-0°C) et (20°C-50°C).

Cette étude pourrait être poursuivie dans des cas plus complexes tels que : la modélisation en

trois dimensions, géométries complexes du renfort, milieux poreux, etc.
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Résumé: Ce travail de thèse a pour objet l’étude numérique et expérimentale du

comportement thermique des matériaux composites à matrice polymère le (PS/TiO2) et le

(PMMA/TiO2). La résolution numérique du problème de conduction thermique est basée sur

la technique des éléments finis. Une attention particulière est accordée à l’effet de la

résistance de contact, de la fraction du dioxyde de Titane et de la température de trempe sur la

conductivité thermique effective et sur le comportement dynamique du composite. Les

résultats obtenus montrent que le modèle numérique proposé s’accorde convenablement avec

les mesures expérimentales et les modèles analytiques de Hatta-Taya et de Hashin-Shtrikman.

En outre l’étude du comportement thermique dynamique des composites a permis d’observer

l’effet important de l’addition du TiO2 aux polymères en fonction de la température de trempe

et de la fraction.

Mots-clés: Composite, Modélisation, Eléments finis, Conductivité thermique effective,

température de trempe, fraction de la charge.

Abstract: This work aims to study numerical and experimental thermal behaviorof polymer

matrix composite materials (PS/TiO2) and (PMMA/TiO2). The numerical resolution of the

thermal conduction problem is based on the finite element method using Comsol comsol

multiphysics software. Special attention is devoted to the effect of the contact resistance, the

fraction of titanium dioxide and the quenching temperature on the effective thermal

conductivity and on the dynamic behavior of the composite. The obtained results show that

the proposed numerical is in very good agreement with experimental measurements and

analytical models of Hatta-Taya and Hashin-Shtrikman. Moreover, the study of the dynamic

thermal behavior of composites allowed observing the significant effect of the addition of

TiO2 to polymers as a function of the quenching temperature and of the fraction.

Keywords: Composite, Modeling, Finite elements, Effective thermal conductivity, quenching

temperature, fraction of the charge.

و (PS/TiO2)للسلوك الحراري لمواد مركبة مبلمرة عددیة و تجریبیة دراسة العمل ھو عبارة عن :ملخص

(PMMA/TiO2).ویولى اھتمام خاص .ویستند الحل العددي لمشكلة التوصیل الحراري على تقنیة العناصر المحدودة

ودرجة حرارة التبرید على الناقلیة الحراریة التیتانیومدثاني اكسیلتأثیر بعض العناصر المھمة كمقاومة الاتصال، و نسبة 

ي المقترح یتفق تماما مع القیاسات التجریبیة أظھرت النتائج أن النموذج العدد.الفعالة وعلى السلوك الدینامیكي للمركب

وعلاوة على ذلك، فإن دراسة السلوك الحراري الدینامیكي  .Hashin-Shtrikmanو Hatta-Tayaوالنماذج التحلیلیة لـ

.ونسبة الحشوبدلالة درجة حرارة التبرید لبولیمرات لثاني أكسید التیتانیوم صافة لمركبات مكنت من متابعة الأثر الھام لإل

.المركب، النمذجة، العناصر المحدودة، الناقلیة الحراریة الفعالة، درجة حرارة التبرید، نسبة الحشو:كلمات الدالةال


	1-page de garde-F.pdf (p.1)
	2-REMERCIEMENTS-F.pdf (p.2-3)
	3-Sommaire-F.pdf (p.4-9)
	4-Nomenclature-F.pdf (p.10-11)
	5-LISTES DES FIGURES-F.pdf (p.12-16)
	6-Liste des tableaux-F.pdf (p.17)
	PG-Introduction générale.pdf (p.18)
	7-Introduction générale-F.pdf (p.19-21)
	PG-Chapitre 1.pdf (p.22)
	8-Chapitre 1-F.pdf (p.23-46)
	PG-Chapitre 2.pdf (p.47)
	9-Chapitre 2-F.pdf (p.48-71)
	PG-Chapitre 3.pdf (p.72)
	10-Chapitre 3-F.pdf (p.73-86)
	PG-Chapitre 4.pdf (p.87)
	11-Chapitre 4-F.pdf (p.88-106)
	PG-Chapitre 5.pdf (p.107)
	12-Chapitre 5-F.pdf (p.108-133)
	PG-Chapitre 6.pdf (p.134)
	13-Chapitre 6-F.pdf (p.135-159)
	PG-CONCLUSION GENERALE.pdf (p.160)
	14-Conclusion générale-F.pdf (p.161-162)
	15-Production scientifique.pdf (p.163-164)
	16-Résumé-CCC.pdf (p.165)

