N

N

Analyse impédancemétrique pour le suivi de cuisson ou
de santé des structures composites carbone/époxyde:
Vers des matériaux intelligents pour le PHM des
structures composites

Mahamadou Mounkaila

» To cite this version:

Mahamadou Mounkaila. Analyse impédancemétrique pour le suivi de cuisson ou de santé des struc-
tures composites carbone/époxyde: Vers des matériaux intelligents pour le PHM des structures com-
posites. Micro et nanotechnologies/Microélectronique. Université Toulouse 3 Paul Sabatier (UT3 Paul
Sabatier), 2016. Frangais. NNT: . tel-01813627

HAL Id: tel-01813627
https://laas.hal.science/tel-01813627

Submitted on 12 Jun 2018

HAL is a multi-disciplinary open access
archive for the deposit and dissemination of sci-
entific research documents, whether they are pub-
lished or not. The documents may come from
teaching and research institutions in France or
abroad, or from public or private research centers.

L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
destinée au dépot et a la diffusion de documents
scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
émanant des établissements d’enseignement et de
recherche francais ou étrangers, des laboratoires
publics ou privés.


https://laas.hal.science/tel-01813627
https://hal.archives-ouvertes.fr

Université .
de Toulouse I H ES E
En vue de I'obtention du

DOCTORAT DE L’UNIVERSITE DE TOULOUSE

Délivre par :
Université Toulouse 111 Paul Sabatier (UT3 Paul Sabatier)

Discipline ou spécialité :
ELECTRONIQUE

Présentée et soutenue par
MOUNKAILA Mahamadou
Le : 26 Avril 2016

Titre :
Analyse impédancemétrique pour le suivi de cuisson
ou de sante des structures composites carbone/époxyde :
Vers des matériaux intelligents pour le PHM des structures composites

Ecole doctorale :
Génie Electrique, Electronique et Télécommunications (GEET)

Unité de recherche :
LAAS-CNRS
Membres du jury:

BECHOU Laurent, Professeur, Université de Bordeaux (Rapporteur)

SOULAT Damien, Professeur, ENSAIT, Roubaix (Rapporteur)

ABOURA Zoheir, Professeur, UTC Compiégne (Examinateur)

David MALEC, Professeur, UT3 Paul Sabatier de Toulouse (Examinateur)

CROUZEIX Laurent, Maitre de Conférences IUT GMP de Toulouse (Invité)

SEGUY Yvan, Directeur de Recherche CNRS, Paul Sabatier de Toulouse (Invité)

CAMPS Thierry, Professeur, UT3 Paul Sabatier de Toulouse (Directeur de thése)
MARGUERES Philippe, Maitre de Conférences IUT GMP de Toulouse (Co-directeur de these)







Analyse impédancemétrique pour le suivi de cuisson
ou de santé des structures composites carbone/époxyde :
Vers des matériaux intelligents pour le PHM des structures composites
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Résume :

Les matériaux composites de haute performance a base de fibres de carbone sont de plus en
plus utilisés dans des secteurs ou la sécurité est critique (aéronautique, spatial, génie civil...).
Ces matériaux offrent des performances mécaniques tres élevées, par rapport a leur densité
(Iégéreté, rigidite...). lls offrent de nombreux avantages tels que la résistance mécanique, la
réduction de masse et de consommation. Par conséquent, il est important de connaitre Les
caractéristiques du matériau lors de son processus d’élaboration (durcissement ou cuisson) ou
lors de son utilisation. Dans le but d'optimiser I’utilisation ou de contrbler I’intégrité, les
efforts sont employés a I'aide de plusieurs techniques pour surveiller le cycle de cuisson ou la
santé des structures composites lors du conditionnement et en service. Au-dela des méthodes
existantes de mesure unique de la résistance ou de la capacité du matériau, nous présentons ici
une technique d'analyse d'impédance électrique afin d’extraire certaines propriétés spécifiques
du matériau (résistance, capacité, Impédance et argument) dans le but de connaitre son
comportement. La micro structure du matériau étant faite de conducteur (fibre de carbone) et
d’isolant (résine), un modéle de la conduction électrique a été établi en utilisant un réseau de
résistance (Rp) et de capacité (Cp) paralléles d’impédance caractéristique Z. Puis le matériau
est instrumenté a cceur a I’aide d’electrodes minces et flexibles (flex). Ensuite, une analyse de
spectroscopie d’impédance est realisée sur des échantillons en cycle de cuisson et en poste
cuisson lors des tests mécaniques grace un banc de mesure spécifiqguement développé. Les
résultats de I’analyse renseignent sur les propriétés intrinseques du matériau et montrent une
sensibilité de ces propriétés électriques (Rpet Cp ou Z et 0) en fonction de 1’évolution du cycle
et des tests mécaniques. Il est donc possible de faire le Structural Health Monitoring (SHM)
ou mieux encore le Prognostics and health management (PHM).



Impedance analysis for cure and health monitoring of the carbon
fiber/epoxy composites : Towards smart materials for the PHM
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Abstract

The high-performance composite materials based on carbon fiber are increasingly used in
critical security areas (aeronautics and civil engineering) for the high mechanical
performances as regards to their low density. They offer many benefits such as mechanical
strength, mass and consumption reduction. Thus, it is important to know their characteristics
during curing process or their use. With the aim to optimize their use or to control their
integrity, efforts are employed by using several techniques to monitor their curing cycle or the
health of the structures during the conditioning stage and the service stage. Beyond the
existing methods of unique measurement of the resistance or the capacitance of the material,
we present herein a technique of electrical impedance analysis to extract some specific
material properties (resistance, capacitance, Impedance and argument) in order to know its
behavior. As the microstructure of the material contains a conductor part (carbon fiber) and an
insulator part (resin), a three-dimensional (3D) model of the electrical conduction in the
material was established by using a network of a resistance Rp connected in parallel with a
capacitance Cp (impedance Z) to describe the anisotropy of the material. Then, the thin
flexible electrodes (flex) are inserted inside the material and the specific impedance
measurement bench is developed to perform a real-time measurement of Rp and Cp or Z and
0. Spectroscopic impedance analysis of the studied samples informs about the intrinsic
properties of material and shows a sensitivity of these electrical properties according to the
curing cycle. Then the sensitivity to some physical parameters (temperature, deformations,
etc.) will be demonstrated in order to provide necessary elements to know or predict the
health of the material for SHM (Structural Health Monitoring) and PHM (Prognostics and
health management) purpose.
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INTRODUCTION GENERALE

INTRODUCTION GENERALE

Les matériaux composites a matrice polymere et a fibre de carbone sont de plus en plus
utilisés dans le domaine de I’aéronautique. Le fuselage des avions A350 XWB de Airbus et
787 de Boeing est entierement fabriqué en matériaux composites. La part des composites dans
ces appareils atteint plus de 50%. Ces matériaux offrent des performances mécaniques trés
élevées, par rapport a leur densité (Iégéreté, rigidité...). Mais cette transition technologique
suscite des craintes et des défis, notamment pour I’aspect sécurité.

La faible connaissance de cette technologie appliquée a I’aéronautique et le manque de

retour d’expérience, posent des questions sur le comportement et le vieillissement du matériau
en service. En effet, le processus d’élaboration d’une structure mécanique en composite est
différent de ceux des matériaux classiqguement mis en ceuvre (acier, aluminium...). Il
nécessite plusieurs étapes dont la maitrise affectera les performances du matériau fini. Une
meilleure connaissance et maitrise des processus d’élaboration est donc primordiale. Le
contréle de certains parametres tels que la température, la pression et le temps de cuisson,
impactent les parametres structuraux du matériau et permet donc d’optimiser ces procédés
d’élaboration.
Pour prédire les performances, il est nécessaire de connaitre I’état initial des matériaux au sein
des pieces. En service, le comportement d’une structure en composite peut varier rapidement
suite a certains phénomenes (impacts, chocs et vibrations, vieillissement...). Ces derniers
peuvent induire des défauts (delaminage, ruptures des fibres ou fissuration de la matrice),
visibles ou pas, qui dégradent les performances de la structure et affectent son intégrité. C’est
pourquoi de nombreuses recherches sont menées pour proposer des méthodes
d’instrumentations et de caractérisations de ces materiaux lors du processus d’élaboration
(suivi de cuisson) ou lorsqu’ils sont en service (suivi de santé des structures).

Dans le cadre du projet Région Celect-SHM, deux équipes de recherche, N2IS (Nano
Ingénierie et Intégration des Systémes) du Laboratoire d'Analyse et d'Architecture des
Systemes (LAAS) et MICS (Métrologie Identification Contrdle et Surveillance) de I’ Institut
Clément Ader (ICA) conjuguent leurs compétences. L’objectif de cette collaboration est de
proposer une solution d’instrumentation permettant I’analyse du comportement du matériau
composite (T700/M21) lors de son cycle de cuisson, puis en service. Dans le cadre de cette
collaboration, les travaux de these présentés dans ce document, ont été financés par le Pdle de
Recherche et d'Enseignement Supérieur (PRES) de Toulouse, et s’articule en quatre chapitres.

Le premier chapitre est consacré a une présentation sommaire du matériau composite (a
fibre de carbone et résine thermodurcissable) et son procédé d’élaboration. Puis, sont
présentées quelques techniques utilisées pour le suivi in situ de cuisson ou de santé des
structures composites. Leurs performances et leurs limitations sont commentées, cela nous
permet d’introduire la méthode d’instrumentation et de caractérisation par impédancemetrique
que nous avons choisi de développer.
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Le second chapitre détaillera cette approche impédancemétrique retenue, qui analyse la
conduction électrique dans le matériau en injectant un courant alternatif via des électrodes
insérées dans un stratifié et en mesurant la tension induite. Un modéle électrique
tridimensionnel est proposé pour prendre en compte I’anisotropie de la conduction électrique
dans ce type de matériau multi-pli (stratifié). La caractérisation des conductions
longitudinales et transversales intra-pli et inter-pli sera présentée dans le dernier chapitre. Ce
modele pourra étre mis a profit dans un second temps pour le positionnement et le
dimensionnement des capteurs intégrés dans des structures complexes.

Le troisieme chapitre est consacré au suivi in situ, par impédancemétrie électrique, du
comportement du matériau lors de son cycle de cuisson. Les évolutions des propriétés
électriques seront étudiées en fonction de I’avancement du cycle pour les différentes
orientations de la conduction électrique par rapport aux sens des fibres. Puis, des essais de
détection de défauts pouvant intervenir lors du processus de cuisson seront simulés. Enfin,
nous testerons cette méthode de suivi de cuisson sur une piéce industrielle (déflecteur
d’antenne parabolique) pour valider notre méthode et tester son possible transfert vers des
fabrications industrielles.

Le quatrieme et dernier chapitre présentera les travaux de caractérisation réalisés en
post-cuisson pour quantifier les propriétés électriques du matériau (suivant les orientations X,
y et z). Puis nous commencerons notre analyse de la sensibilité des parametres électriques
avec la temperature et aux déformations. Cette partie vise a terme I’exploitation de
I’instrumentation in situ (qui a servi lors de la cuisson) pour de la détection intégrée
(thermique et mécanique) en fonctionnement. Enfin une étude d’intrusivité sera proposée pour
évaluer le risque potentiel d’affecter I’intégrité d’une structure composite instrumentée a cceur
avec nos méthodes. L’objectif final est de proposer une instrumentation multi-physique a
cceur d’un mateériau stratifié pour le suivi de cuisson lors de I’élaboration et le monitoring de
la santé de sa structure en fonctionnement : SHM (Structural Health Monitoring) ou PHM
(Prognostics and Health Management).



Chapitre 1 : Etat de I'art de I'instrumentation et caractérisation des matériaux composites

Chapitre 1  Etat de I'art de I'instrumentation et caractéerisation des
matériaux composites

Introduction

Le processus d’élaboration d’un matériau ou d’une piéce mecanique composite est
différent de celui des matériaux classiquement mis en ceuvre (acier, aluminium...). Il
nécessite plusieurs étapes dont la maitrise affectera les performances du matériau fini. La
connaissance et la maitrise des processus d’élaboration ont donc une importance majeure. Le
contréle de certains parameétres du processus (température, pression, temps) impacte les
parameétres structuraux du matériau et permet donc d’optimiser ces procédés d’élaboration.
Pour prédire les performances désirées il est nécessaire de connaitre I’état initial des
matériaux au sein des pieces. En service, le comportement d’une structure en composite peut
varier rapidement suite a certains évenements (impacts, chocs et vibrations, vieillissement...).
Ces derniers peuvent induire des défauts (délaminage, ruptures des fibres ou fissuration de la
matrice), visibles ou pas, qui dégradent les performances de la structure et affectent leur
intégrité. Pour toutes ces raisons, il est donc capital de connaitre et de suivre I’état du
matériau pendant sa cuisson et son utilisation en service. Les différentes techniques
employées pour faire le suivi de cuisson et de santé des matériaux composites seront décrites
dans ce chapitre, aprés une breve présentation du matériau composite (a fibre de carbone et
résine thermodurcissable) et son procedé d’elaboration.

1.1 Généralités sur les matériaux composites

Les matériaux composites sont constitués d’un mélange compatible de deux ou
plusieurs éléments (phases) qui jouent conjointement des réles distincts pour fournir des
propriétés qui n’existent pas dans les matériaux initiaux tel que les matériaux isotropes
(métalliques, céramiques, polymériques). Dans la plupart des cas, un matériau composite est
constitué de renforts et de matrice. Le renfort est I’élément qui confere au matériau les
propriétés mécaniques (résistance mécanique, rigidité, etc.) et la matrice assure les fonctions
de maintien, de cohésion mais aussi de protection contre la corrosion ou autres propriétés
physico-chimiques ciblées... Les composites peuvent contenir souvent des éléments (charges
ou réactifs) apportant d’autres propriétés ou fonctions aux matériaux selon des besoins. Lors
du processus de fabrication des composites, on réalise, en méme temps, le matériau et le
produit fini. Ainsi ce n’est qu’a la fin du processus que les caractéristiques mecaniques des
structures sont établies. Les composites sont faits avec différents types de matrice et de
renforts choisis en fonction de I’utilisation finale du matériau ou des performances désirées.
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1.1.1 La matrice

La matrice est la partie du composite qui assure le r6le de lien entre les renforts, répartit
les contraintes et confére des propriétés physico-chimiques au matériau. Elle est genéralement
de nature organique ou minérale. La figure 1.1 présente une liste non exhaustive des différents
types de matrices utilisées.

Aluminium

Résines polyesters insaturés

Thermodurcissables
/—§ Résines époxyde

‘u Résines phénoliques

Métalliques

Magnésium

Carbone Minérales 7N Organiques |
— o Matrices Polypropyléne
Carbure de Silicium Cérami \
\ ques \ ——
Alumine - |\_ Thermoplastiques |  Polyamide

\ \_ Polyéthyléne

\
\

Ciment . .
Géopolyméres

\

\ Caoutchouc naturel

. Polybutadiéne

Figure 1.1 : Les différentes matrices utilisées dans les matériaux composites

Les composites a matrice composée de polymeres organiques sont tres utilisés et
représentent pres de 99% des matériaux composites [1]. Ces polymeres sont constitués de
chaines répetitives de monomeéres unis les uns aux autres par des liaisons covalentes. Leur
polymérisation se fait lors d’une montée en température d’une maniere reversible
(thermoplastique) ou irréversible (thermodurcissable). Les polymeéres thermodurcissables sont
les plus utilisés dans I’industrie aéronautique a cause de leurs propriétés thermomécaniques et
chimiques et de leur stabilité aprés transformation. Ils se présentent généralement sous forme
de résine a I'état semi-liquide (pré-polymeére). Leur polymérisation se fait progressivement
lors d’une réaction chimique, a température contr6lée, au cours de laquelle des liaisons
covalentes tridimensionnelles entre les chaines macromoléculaires se créent pour former un
réseau reticulé (figure 1.2). Lors de ce mécanisme, le pré-polymere réagit sous l'action de la
chaleur avec un réactif appelé durcisseur ou agent réticulant. C’est au cours de ces
transformations que le polymere acquiert ses propriétés physiques ou mécaniques ; mais pour
obtenir une stabilité chimique et des propriétés mécaniques optimales il faut que tous les
groupements fonctionnels réagissent (polymeérisation totale). En réalité, il n’est pas possible
d’obtenir 100% de réticulation & cause de I’éloignement de groupes réactifs durant la réaction.
Donc le taux de réticulation n’est ni complet et ni uniformément reparti dans la matrice, on
peut obtenir jusqu’a 95% de réticulation.



Chapitre 1 : Etat de I'art de I'instrumentation et caractérisation des matériaux composites

Figure 1.2 : Représentation du mécanisme de réticulation d’un polymeére thermodurcissable :
(a) polymeére non réticulé ; (b) réticulation croissante avec formations de liaisons ;
(c) réticulation avanceée et formation d’un gel ; (d) polymere complétement réticulé. [2]

Quelques principaux changements d’état caractérisent le processus de réticulation d’un
matériau composite a matrice thermodurcissable dont les phases de liquéfaction, gelification,
vitrification, réticulation compléte et dégradations [3-6]. Le diagramme TTT (Temps
Température Transformation) de la figure 1.3, développé par Gillham, illustre ces principaux
changements d’état ainsi que les temperatures critiques.

Tgw f---->g---------oo T =

liquide

température de cuisson

Tg(gel) |- - - oo oS

sol vitreux

TgO

log (temps)

Figure 1.3 : Diagramme isotherme TTT (Temps-Température-Transformation) de durcissement
d'un polymere thermodurcissable, montrant les températures critiques (Tgo, Tg(gel), Tg.,) et les
différents états de la matiére (liquide, caoutchouc sol/gel, caoutchouc gel ou élastomére, verre
gelifié, verre non gélifiée ou sol, charbon) [3, 5]

» Phase de liquéfaction : Cette phase a lieu au début du cycle de réticulation, elle
s’établit progressivement avec I’élévation de la température jusqu’a ce que la matrice
devienne completement liquide. C’est a ce niveau, sous I’effet du vide et de la pression de
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mise en forme, qu’il y a la plus grande évacuation de la matrice du matériau et la plus
grande absorption de cette méme matrice par le matériau absorbant, inséré comme produit
d’environnement lors du drapage (voir partie 1.2.4).

» Phase de gélification : La gélification, souvent appelée gel ou point de gélification,
débute lorsque les premiers réseaux tridimensionnels commencent a se former quand Tgo
(Température de transition vitreuse minimale) est dépassée. Au fur et a mesure que la
réaction de polymérisation avance, des molécules de taille de plus en plus grande
apparaissent et la viscosité augmente, d’ou la notion de degré de gel. Le point de gel
proprement dit est défini comme étant le moment ou le matériau passe d’un état liquide
visqueux a un état de gel visqueux avant de devenir solide élastique. La température Tg(gel)
est caractérisée par la coincidence du moment ou la gélification tire a sa fin et la
vitrification s’amorce.

> Vitrification et réticulation complete : la vitrification se caractérise par un
changement progressif des propriétés mécaniques du polymere de I’état gel visqueux vers
un état solide. elle suit I’étape de la gelification et commence lorsque la température de
transition vitreuse du gel (Tv ou Tg pour glass transition) devient égale a la température de
cuisson. Elle est liee a I’augmentation de la masse molaire causée par la diminution de la
mobilité des chaines moléculaires du polymere, ce qui ralentit la vitesse de la réaction de
réticulation. La valeur de Tg(gel) augmente progressivement et tend vers Tg, qui est la
température de transition vitreuse maximale qui peut étre atteinte. A cet instant les réseaux
tridimensionnels sont quasiment tous formés, c’est la phase de la réticulation compléte.
Bien qu’on parle de réticulation compléte il reste toujours quelques fonctions qui n’ont pas
pu réagir.

> Deégradations : Elles interviennent lorsque la température de cuisson est trop élevée,
entrainant la carbonisation du matériau.

La matrice du composite étudié (T700/M21) dans le cadre de cette these est organique
de type thermodurcissable : résine époxy (M21). C’est une matrice haute performance,
utilisée dans les structures aérospatiales. Son durcissement se fait par polymérisation a haute
température (Tgeo = 185°C) de maniére irréversible. En dynamique, les dégradations de la
résine M21 peuvent intervenir a partir de températures comprises entre 344,4 et 433,1 °C en
fonction de I’inertie de la vitesse de chauffe. La figure 1.4 représente le diagramme TTT en
dynamique et en isotherme de la M21. Cette résine présente de bonnes propriétés thermiques,
chimiques et d’adhésion aux fibres de carbone et de verre. Le Tableau 1.1 montre quelques
caractéristiques mécaniques générales des résines époxy en comparaison avec d’autres types
de résines thermodurcissables. La résistivité électrique des résines époxyde est tres élevée (>
1010 Q.m), ce qui leur confére un caractere isolant [4-9].
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Figure 1.4 : Diagramme TTT de la résine M21 en isotherme (a) et en dynamique (b). [4, 10]
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Tableau 1.1 : Caractéristiques de quelques matrices thermodurcissables (TD) [11]
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1.1.2 Le renfort

Plusieurs types d’éléments sont utilisés dans les matériaux composites comme renfort,
ce sont généralement des fibres (de verre, de carbone, d’aramide, etc.), des particules ou
des charges... La figure 1.5 montre quelques exemples de différents types de renforts utiliseés.

SiC Verre de type E
Verres
Carbone \ Céramiques Verre de type R ...
Alumine \
o Acier
“.‘Renforts ,-l Métaux Bore
Diamant
Polyester
: Polyméres _
Aramides Soie
Chanvre
Naturels . :
lin textile
Textilene

Figure 1.5 : Les différents renforts utilisés dans les matériaux composites

Les renforts assurent au matériau ses propriéteés mécaniques comme sa résistance et sa
rigidité. Elles sont de plusieurs types, de tailles et formes différentes. La texture ou
I’orientation des renforts définit I’architecture du matériau (unidirectionnelle, quasi-isotrope
ou tissée) et I’orientation des performances d’une structure (anisotrope ou isotrope). Les
renforts étudiés dans cette thése sont des fibres de carbone continues de haute performance,
utilisées dans le domaine aérospatial et du sport de haut niveau. Elles combinent haute
résistance (HR) mécanique et légéreté. Le Tableau 1.2 montre les propriétés mecaniques de
quelques renforts couramment utilisés et le Tableau 1.3 montre les propriétés mécaniques et
électriques de la fibre de carbone T700 utilisée dans le cadre de cette étude. Elle est fabriquee
par la société Toray industries et commercialisée par la sociéte Hexcel. La résistivité
électrique de 1,6 10”° Q.m fait de cette fibre de carbone un conducteur comparable & un semi-
conducteur fortement dopé, mais bien moins performant qu’un conducteur métallique
(1,7.10°® Q.m pour le cuivre). Elle présente un faible diamétre de 7 pm; mais elle est continue
et couvre toute la longueur du matériau qui la contient. Elle est tres résistante a la traction ;
mais pas a la compression et présente un allongement a la rupture de 1,7% contre 3 a 4% pour
les fibres de verre et d’aramide [4, 12].
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Tableau 1.2 : Caractéristiques mécaniques de quelques renforts [11]

Caractéristiques la fibre de carbone T700
Contrainte a la rupture 4,9 MPa
Module d’élasticité longitudinal 230 GPa
Allongement a rupture 2.1%
Densité 1.8 glem®
Diametre 7 um
Coefficient de dilatation thermique -0.38 0.10°/°C
Capacité thermique 0.18 Cal/g.°C
Conductivité thermique 0.0224 Cal/cm.s.°C
Résistivité électrique 1.6 x 10° Q.cm

Tableau 1.3 : Caractéristiques la fibre de carbone T700 [12]

1.1.3 Le pré-imprégné

Un pré-imprégné est un produit semi-fini en état de pré-polymérisation. Il est composé
de fibres deja imprégnées de matrice et se présente sous forme de feuilles (plis) qui peuvent
étre superposées I’une sur I’autre pour former un stratifié (figure 1.6). Les fibres a I’intérieur
d’un pli peuvent étre alignées parallelement ou tissées. Les différents plis formant un stratifie
peuvent étre orientés dans la méme direction en fonction de I’orientation de leur fibre
(stratifié unidirectionnel : UD), ou ils peuvent étre placés dans des orientations différentes en
fonction des besoins, notamment les caractéristiques mécaniques desirées (par exemple le
stratifié quasi-isotrope : QI). Les pré-imprégnés facilitent la manipulation des matériaux et la
fabrication des pieces (transport, découpe, forme complexe des piéces, procédé sous vide ou
pression, etc.). La matrice et la fibre du pré-imprégné peuvent étre de plusieurs types, de
méme nature (matrice carbone + fibre de carbone) ou de nature différente (matrice polymere
+ fibre de carbone).
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Le pré-imprégné utilisé dans cette étude est un polymere a renfort fibre de carbone
(PRFC ou CFRP pour Carbon Fiber Reinforced Polymer) fourni par la sociéte HEXCEL, il
est composé de fibre de carbone T700 et de la résine époxy M21 (HexPly® M21). Il présente
de bonnes propriétés mécaniques, thermiques, chimiques et une excellente tolérance aux
dommages, en particulier aux impacts d’énergie élevée [8]. Sa polymérisation et son
durcissement se font en haute température a 180°C conformément au procédé d’élaboration
recommandé par le fabricant.

N\

/

a) Pré-imprégné — mono-pli b) Stratifié — Multi-pli

Figure 1.6 : Matériau composite sous forme de (a) pré-imprégné et (b) stratifié

1.1.4 Procédés d’élaboration

Il existe plusieurs types de procédés pour fabriquer un matériau composite (moulage ou
compression de pré-imprégnés, infusion, moulage par injection de résine ou RTM, Pultrusion,
etc.). Les facteurs de choix sont essentiellement : [13]

> Le cahier des charges de la piece (résistance mécanique, chimique, thermique, électrique,
aspect de surface, forme, dimensions...)

> Le type de matiere (qualité et présentation)

> La série a réaliser

> La technicité de la piece (grande diffusion, haute performance)

> Les investissements

Dans le cadre de cette these il est question d’étudier le composite dit de haute
performance (HP) largement utilisé dans I’aéronautique. Dans ce domaine, la majorité des
structures sont produites a partir de pré-imprégnés par le procédé de moulage ou compression
dans une étuve (vide + température) ou dans un autoclave (vide + température + pression).
Que ce soit en étuve ou en autoclave le procédé de fabrication commence par la découpe du
pré-imprégne en fonction de la forme des pieces a fabriquer. Ensuite vient I’étape de drapage
qui consiste a empiler les pré-imprégnés par plis successifs sur un moule en fonction de
I’épaisseur de la piece désirée, puis a placer les produits d’environnement, et enfin couvrir
I’ensemble avec une membrane souple et étanche (poche a vide).

Dans le cadre de cette étude, le matériau est placé sur une plague métallique, il est
entouré d’un bandeau en silicone garantissant I’uniformisation de la pression sur toute la
surface supérieur du materiau. Les différents produits d’environnement utilisés lors de nos
drapages sont présentés dans la figure suivant :

10
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Poche & vide
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1 : Mastic 2 : Film démoulant 3 : Silicone 4 : Film perforé 5 : Tissu absorbant

Figure 1.7 : Moulage sous vide (drapage) du matériau composite

Aprés drapage, I’ensemble du matériau drapé est placé dans un milieu de cuisson
apportant la pression nécessaire au compactage de la préforme et la chaleur nécessaire a la
polymérisation de la résine. Dans notre cas, ce milieu est soit une étuve sous vide partiel de
0.7 bar soit une enceinte autoclave sous environ 7 bars de pression et 0.7 bar de vide.
Conformément aux préconisations du fabricant du pré-impregné T700/M21 (HEXCEL), le

profil de température et de pression de la figure 1.8 est utilisé lors des cycles de cuissons pour
la fabrication de nos piéces composites :

Temperature Pressure
—————————————————— |. — 7 bar

|
1
|
Dwell for I
120 minutes 11
|
‘.

] ’_

l_—._.—-_-—-—-—-—-J —-072 bar
Vacuum

Figure 1.8 : Cycle de cuisson du pré-imprégné HexPly® M21 [8]

La montée en température permet de déclencher la polymerisation de la matrice, qui
subit des transformations d’état comme précisé précédemment. Apres toutes ces étapes, la
polymeérisation est irréversible, ce qui cause des problemes de recyclage pour ces matériaux.
Mais ce type de procédé combiné au type de matériau utilisé offre la possibilité d’obtenir des

structures résistantes de trés bonnes propriétés en termes de durabilité, de rigidité, de l1égéreté
et de résistance thermique.

11
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1.2 Méthodes d’instrumentation pour la caractérisation des matériaux
composites

La nécessité de connaitre et de maitriser le processus d’élaboration ou I’état de santé des

structures composites a conduit a I’utilisation de plusieurs techniques d’instrumentations
[14-19]. Chaque technique a ses avantages, inconvénients et domaines d’applications
pertinents. Parmi ces méthodes d’instrumentation ou de mesure, nous distinguerons trois
finalités :
> Le Suivi d’élaboration ou de cuisson :
L’enjeu est de suivre I’évolution des propriétés du matériau composite au cours de son cycle
d’élaboration ou de cuisson pour mieux maitriser ses performances mécaniques et a terme
asservir les parameétres de cuisson (temps, température, pression) afin de garantir
I’optimisation du processus d’élaboration des piéces ou structures composites.

» Controles Non Destructifs (CND) :

Comme son nom I’indique, ce contr6le permet I’inspection des structures composites sans
affecter leur intégrité. Ce sont généralement des inspections périodiques qui sont menées pour
s’assurer de la sécurité des structures. Les méthodes employées sont souvent tres
performantes mais difficilement intégrables (systeme CND embarqué).

» Structural Health Monitoring (SHM) ou Prognostic Health Monitoring (PHM) :

Le Structural Health Monitoring, pour suivi de santé des structures, consiste a surveiller d’une
maniere quasi-continue, ou a defaut trés regulierement, le comportement global d’une
structure en observant I’évolution de son comportement. De la, avec une bonne connaissance
des mécanismes de défaillance et leur loi d’évolution temporelle, on peut envisager le
Prognostic and Health Management (PHM) pour établir un diagnostic de I’état structurel et de
la nécessité ou pas d’intervenir (réparation ou changement).

De toutes ces méthodes de tests et caractérisation, le CND est la plus développée,
mature et présente sur le marché. Mais ces méthodes coexistent toutes, font appel a différents
types de capteurs et ont leurs propres domaines d’applications. Dans les paragraphes suivant,
nous allons présenter et comparer certaines de ces techniques d’instrumentation afin de
positionner I’originalité de notre travail.

1.2.1 Instrumentation utilisant les capteurs a fibre optique

Les capteurs a fibre optique offrent plusieurs avantages comme une excellente
sensibilité (<0.1 nm), une tres bonne stabilité, un faible encombrement (&= 125um
comparable a la taille des plis), un cot modéré, la possibilité de fonctionnement en milieu
hostile (haute température ou environnement radioactif), une longue durée de Vvie,
I'insensibilité aux perturbations électromagnétiques, etc....

12
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La fibre optique est un guide d’onde lumineuse formé d’un cceur d’indice de réfraction
n;, entouré d’une gaine d’indice n, avec n;> n,. Cette différence d’indice induit un
confinement de la lumiére dans le milieu d’indice le plus éleve et une propagation avec moins
de pertes. Souvent la fibre peut étre plus complexe en intégrant d’autres éléments (miroir,
réseau de diffraction ou réseau de Bragg, interférometre...) lui permettant d’assurer d’autres
fonctions (réflexion, diffraction, interférométrie...).
Pour faire de la fibre optique un capteur, on analyse (a I’aide d’un photodétecteur) les effets
produits par des gradeurs physiques (déformation, température) sur une lumiére laser
traversant cette fibre. Le phénomene a mesurer (la mesurande) agit directement ou
indirectement sur I’onde lumineuse en modifiant certaines caracteristiques de I’onde comme
I’intensité, la phase, la polarisation, la longueur d’onde...

Pour I’instrumentation des matériaux, plusieurs méthodes d’utilisation de la fibre
optique existent [20-24] ; mais les fibres a réseaux de Bragg ou FBG (Fiber Bragg Grating)
sont les plus utilisées pour I’instrumentation a coeur des matériaux composites [24-33]. Le
réseau de Bragg est obtenu grace a une variation juxtaposée de I’indice de réfraction du cceur
de la fibre, formant ainsi une série de fentes paralléles de pas A. Dans I’exemple de la
figure 1.9, la température ou les déformations provoquent une modification du pas du réseau,
qui induit a son tour un decalage de la longueur d’onde (A) du faisceau réfléchi. L’analyse de
ce decalage permettra de caracteriser I’évolution des grandeurs étudiées.

Strain and Temperature
A

Optical fiber s !! .
Incident Light / \ -y Clad \Transmitted Light
= > ~ >
— OJ0)0) )

0
Reflected Light \ Bragg Grating

Incident Light
Reflected Light

Transmitted Light

> A

An
Figure 1.9 : Principe de détection par fibre optique [28]

Les capteurs a base de la fibre a réseaux de Bragg sont utilisés pour instrumenter un
matériau composite soit pour effectuer le suivi de cuisson, soit pour la caractérisation en post-
cuisson (SHM ou CND) de ce matériau [20-33].

Mulle et al., Collombet et al. [31- 33] ont utilisé ce type de capteur pour effectuer a la fois un
suivi de cuisson et la caractérisation mécanique en post-cuisson des éprouvettes en matériaux
composites époxy/carbone. Lors du suivi de cuisson en autoclave, ils obtiennent des
informations sur la température et les contraintes au sein du matériau. lls ont effectué d’abord
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des analyses rhéologiques de la résine par DSC (Differential Scanning Calorimetry), et TMA
(Thermal Mechanical Analysis) afin de définir des transitions caractéristiques du cycle de
cuisson (gélification et vitrification). Puis une corrélation entre les résultats obtenus a I’aide
de la fibre optique et les caractéristiques rhéologiques de la résine a permis de valider leur
méthode de suivi de réticulation de la résine par mesures des deformations et de constater la
présence de contraintes résiduelles qui se mettent en place en fin du cycle (figure 1.10). Les
auteurs ont aussi démontré la possibilité d’utiliser ces capteurs pour la caractérisation post-
cuisson du matériau par des mesures de deformations lors des tests en flexion 4 points.
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Figure 1.10 : Déformations mesurées I’aide de fibre optique a réseau de Bragg au sein d’un
matériau composite lors de sa réticulation [32]

Malgré les avantages qu’offrent les capteurs a fibre optique, leur utilisation reste encore
délicate pour instrumenter les matériaux composites, notamment a cause de la complexité du
systeme d'acquisition souvent encombrant, colteux, et une analyse complexe des résultats.

1.2.2 Instrumentation utilisant les capteurs piézo-électriques

Le principe de la piézo-électricité repose sur les propriétés qu’ont certains matériaux de
générer un champ électrique sous l'action d'une contrainte mécanique et inversement de se
déformer sous I’application d’un champ électrique. Par conséquent, un corps piézo-électrique
peut générer et/ou mesurer des vibrations mécaniques (ou ondes acoustiques). Plusieurs

capteurs utilisent ce principe et permettent de mesurer des vibrations, des chocs, des
impacts...
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Pour instrumenter les matériaux composites, certains capteurs piézo-électriques peuvent
étre utilisés a distance et sans contact [34], placés a la surface d’une structure [35, 36] ou étre
intégrés a I’intérieur du matériau composite [37, 38] (figure 1.11).

Oscilloscope
Preamplifier [rigger

Transmitter Pulse generator Amplifier

Transducer . @ 9 )
Receiver
Q0 Transducer Transmitter Receiver
——

Strain gauge

A S A
Pulser - receiver ' Sample | |

100 mm

a) Capteurs sans contact [34] b) Capteurs en surface du matériau [35]

Embedded piezoclectric patch as sensors
Embedded piczoelectric patch as actuator

" - 1 Composite plate
T — " - LR

Area containing matrix crack

¢) Capteurs au cceur du matériau [37]
Figure 1.11 : Les différentes méthodes d’utilisation des capteurs piézoélectriques

Les techniques de mesure a distance emploient des capteurs ultrasonores utilisés pour
faire le suivi de cuisson du matériau ou le CND en faisant un balayage de I’ensemble de la
structure. Pour les applications de contr6le ou de suivi sur les structures (CND ou SHM), ce
sont généralement les capteurs piézoélectriques a base de PZT (Titano-Zirconate de Plomb)
qui sont utilisés suivant deux modes d’interrogation. Le premier mode, dit mode passif,
consiste & « écouter » ce qui se passe dans le matériau (les vibrations) en utilisant un ou
plusieurs capteur(s) a transduction piézo-électrique. Le second mode, dit actif, consiste a
produire a I’aide d’un transducteur piézo (source) une vibration et a la faire propager dans le
matériau composite analyse, puis a collecter cette onde avec le méme élément (méthode
pitch/catch) ou avec d’autres capteurs (méthode pulse/écho) afin de I’analyser [39 — 40].

Les capteurs fonctionnant en mode passif permettent de détecter I’apparition ou
I’évolution d’un défaut qui produit des micro-vibrations dans le matériau composite. Ces
types de capteurs sont confrontés aux parasites dus aux vibrations externes ; mais certaines
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techniques de mesure et de traitement de signal (mesure du mode propre ou détection
synchrone) permettent de définir des signatures du comportement d’une structure afin de faire
la différence entre structure saine et défectueuse [40 — 45 ].

Les capteurs fonctionnant en mode actif permettent de détecter et de localiser (par
triangulation) les defauts. L’onde ultrasonore, générée par une source, se propage dans le
matériau et interagit avec d’éventuels défauts dans la structure. Des transducteurs (capteurs)
placés a différentes positions détectent une modification de I’amplitude, de la phase, ou de la
forme de I’onde et permettent de conclure sur la présence et la localisation d’un défaut.

Les travaux de H. Boukabache et al. [43, 44], de S. Zedek et al [42, 45], présentent
I’utilisation des capteurs de type PZT qu’ils collent a la surface des matériaux composites
aeronautiques pour faire la détection continue des défauts dans les structures afin d’assurer le
SHM (Structural Health Monitoring). Ils démontrent a I’aide des deux méthodes (pitch/catch
et pulse/écho) combinées a la détection synchrone qu’il est possible de mesurer la variation
(due a la présence d’un défaut) de la signature spectrale du signal émis par le PZT. La
figure 1.12 montre un exemple de la méthode pulse/écho pour détecter un délaminage. La
comparaison entre les signaux recus au niveau des PZT B et C, montre une perturbation sur le
signal émis par le PZT A, due a la présence d’un délaminage dans la structure.
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Figure 1.12 : Détection de délamination par analyse du décalage du spectre du signal d’un PZT
a I’aide la méthode pulse/écho. [44]

16



Chapitre 1 : Etat de I'art de I'instrumentation et caractérisation des matériaux composites

Cependant, cette technique de détection de vibration sonore nécessite I’emploi d’un
nombre élevé de capteurs (réseau de capteurs dense) afin de couvrir toute la surface d’une
structure. L’ importante quantité de données a traiter, les sources de bruit environnantes, la
faible pénétration des ondes de Lamb (profondeur maximum = 5mm) [42, 44] et enfin la
complexité des signaux quand la structure présente de multiples défauts, viennent fortement
limiter I’intérét de ce type d’instrumentation.

1.2.3 Instrumentation a I’aide de jauges de déformations

Le principe de fonctionnement des jauges extensométriques de déformation est basé sur
les variations de la résistance d’un ruban métallique soumis & une déformation mecanique.
Ces capteurs se présentent sous forme de fil vibrant [46] ou de serpentin métallique déposé
sur un film mince et/ou souple avec diverses formes et tailles [18, 47] (figure 1.13). Ce sont
ces derniers types de capteurs qui sont généralement utilisés pour instrumenter les structures
en composites pour des applications CND ou SHM. Des jauges, beaucoup plus sensibles, a
base de nanotubes de carbone s’emploient également [48].

Figure 1.13 : Différents types de jauges de déformation [47]

Les jauges a transduction par variation de résistance électrique exploitent un phénoméne
de changement de dimension sous I’influence d’une déformation qui peut étre traduit par
I’équation 1.1. Dans la pratique les faibles variations de résistances sont converties en

variations de tension a I’aide d’un pont de Wheatstone (figure 1.14).
AR

Al

Avec R (Q) la résistance initiale de la jauge avant déformation, AR la variation de résistance due a la
déformation (Q2), K la constante de proportionnalité liée au matériau appelée facteur de jauge, | la longueur
initiale de la gauge (m) et A/ son élongation aprés déformation (m).
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Figure 1.14 : Conversion de la variation de résistance d’une ESG (Electrical Strain Gauges) en
variation de tension a I’aide d’un pont de Wheatstone [49]

Ces dispositifs, malgré leur sensibilité reduite, sont trés simples a concevoir, a fabriquer
et a utiliser. Ils sont largement utilisés pour des mesures d’élongation, de contraction, de
torsion ou de cisaillement. Mais leur utilisation nécessite un grand nombre de capteurs et de
ressources liees au traitement de données. Enfin, ils ne sont pas adaptés a la detection de
micro-vibrations tres breves (chocs, craquements, ...).

1.2.4 Impédancemetrie electrique

Cette méthode est trés utilisée pour le suivi de cuisson et de la santé des matériaux
composites. Elle regroupe toutes les techniques permettant de faire les mesures des propriétés
électriques propres d’un matériau composite a savoir la résistance, la capacité ou la
permittivité diélectrique, et I’'impedance. En effet, I’impédance électrique peut contenir toutes
ces informations en fonction des conditions d’utilisation (niveau de courant utilisé, frequence,
etc.). Cette impédancemetrie électrique se base sur I’injection, via des électrodes, d’un
courant électrique dans les fibres de carbone du matériau composite. Dés lors, en fonction des
parameétres recherchés, on peut opter pour une analyse de la conduction électrique en régime
statique par la mesure de la résistance, ou en régime dynamique (@ moyenne et haute
fréquences) par la mesure de I’impédance. Plusieurs travaux sur la conduction électrique dans
un matériau composite ont été réalisés avec différentes approches de mesure : résistive,
capacitive et impédancemetrique. Il est difficile de dissocier ces approches, car souvent c’est
I’impédance qui est mesurée, puis la résistance et/ou la capacité sont extraites pour servir
d’élément d’analyse. Nous allons donc considérer la définition des approches en fonction du
parametre électrique utilisé pour I’analyse des résultats.

Approche résistive

Dans le cas des matériaux renforcés par des fibres de carbone (CFRP) ou autres fibres
conductrices, le matériau peut étre considéré comme une résistance électrique (figure 1.15) et
est caractérisé en fonction des variations de cette résistance [50 — 55]. La mesure est faite a
I’aide d’un courant continu avec trés souvent une analyse de la résistivité (ou de la
conductivité) du matériau étudié.
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Figure 1.15 : Model résistif de la conduction électrique dans un CFRP [50]

Akira Todoroki a été I’auteur de plusieurs travaux concernant cette méthode [56 — 64].
Dans ses travaux, les électrodes sont disposées a la surface du matériau grace auxquelles il
fait des mesures de résistance lors de la cuisson et sur des échantillons en post-cuisson. |l
réussit a mesurer le degré de cuisson avec cette approche (figure 1.16); mais Il conclut que le
degré de cuisson serait mieux estimé a I’aide de mesures de la capacité [65]. En post-cuisson,
il polit la surface du matériau pour établir un contact avec la fibre. Puis, il démontre qu’il est
possible d’utiliser la variation des valeurs de la résistance pour faire une détection des défauts
(ruptures de fibres, fissure et délaminage) sur des matériaux composites époxy/carbone. Il est
méme possible de localiser un défaut a I’aide d’un réseau d’électrodes permettant de faire des
mesures multipoints [66]. La figure 1.17 présente les résultats de quelques tests en traction
réalisés sur des échantillons unidirectionnels et quasi-isotropes. L’auteur démontre le
caractére anisotropique du matériau par le fait que la résistivité du matériau depend de
I’orientation et du taux volumique des fibres (tableau 1.4). La conductivité électrique mesurée
dans le sens longitudinale (co) est beaucoup plus grande que celles mesurées dans le sens
transversal intra-pli (ogp) et dans I’épaisseur du matériau (oy) [57].

1
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=
[=2]
T

Degree of cure,
[==]
W
T
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B
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10 | Electrode LCR meter 0 2w a0 0 80 100
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Figure 1.16 : Détermination du degré de cuisson a I’aide des mesures résistives [65]
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Figure 1.17 : Variation des résistances longitudinales en fonction des déformations
lors des tests en traction [65]

Vs (o)1) (S/m) G90/00 Gt/0g
0.40 3700 1.8 10™ 1.6 10°
0.47 4600 1.110° 2.210"
0.62 5500 3.710% 3.810°

Tableau 1.4 : Conductivité (6) d’un matériau composite en fonction du taux volumique (Vf) et
I’orientation des électrodes par rapport a celle des fibres. [57]

Wang et Chung [67] brulent les extrémités de leurs échantillons pour mettre a nu les
fibres de carbone afin de prendre contact a I’aide des électrodes. Puis ils réalisent un
monitoring de cuisson du composite époxy/carbone en suivant I’évolution des valeurs de la
résistance en fonction du nombre de plis du matériau et de la pression appliquée lors du cycle
de cuisson. lls montrent que la résistance du matériau tend vers des valeurs négatives au fur et
a mesure que le cycle avance et que les contacts entre les électrodes et le matériau ou le
contact entre les fibres des différents plis s’ameliorent (figure 1.18). Pour toutes ces raisons,
les valeurs de la résistance peuvent décroitre lors du cycle de cuisson ; cependant le signe
négatif pourrait étre di aux erreurs de mesures liees aux faibles valeurs de résistance pour les
lesquelles il faudrait un appareil de haute précision pour effectuer une mesure fine. Une autre
solution peut étre trouvée en configurant les échantillons de tests afin d’obtenir des valeurs de
résistances relativement élevées pour qu’elles soient raisonnablement mesurables.
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Figure 1.18: Mesure de la variation de la résistance électrique dans un composite époxy/carbone
lors d’un cycle de cuisson [67]

Jellid et al. [68] utilisent des électrodes rondes (diamétre =1,5mm) en alliage a base de
cuivre et d’argent, insérées au niveau des plans médians des éprouvettes composites
époxy/carbone pour étudier les variations de la résistance électrique du matériau lors de son
cycle de cuisson (figure 1.19). lls définissent 4 zones (en fonction de la variation de la valeur
de la résistance) qu’ils interpretent en fonction d’une étude par DMA (Dynamic mechanical
analysis), d’une étude a I’aide d’alliages a mémoire de forme (AMF) et d’un suivi de cuisson
par observation sous microscope optique a transmission en lumiére polarisée. lls établissent
un diagramme TTT pour identifier les points de gélification et de vitrification par corrélation
des résultats obtenus lors de ces études (figure 1.20). Les résultats obtenus par Jellid sont
satisfaisants ; mais I’auteur réalise la mesure de la résistance a une fréquence de 1kHz et non a
courant continu. En fait, une résistance pure ne varie pas avec la fréquence. Si lors d’une
mesure de résistance les valeurs varient avec la fréquence c’est qu’il existe d’autre élément
réactif (capacitif et/ou inductif) dans le model du circuit étudié (Cf. partie modélisation). Il
serait donc plus correct de faire soit une mesure de résistance en courant continu, soit une
mesure d’impédance en haute fréquence.

Figure 1.19 : Instrumentation du matériau composite époxy/carbone [68]
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Figure 1.20 : Résultats de suivis de cuissons d’un matériau composite époxy/carbone ;
a) Variation de résistance lors du cycle de cuisson sur 3 types de matériaux
avec différents taux de fibres ; b) Diagramme TTT [68]

Le principal probleme a résoudre avant de procéder & la mesure de la résistance
électrique d’un CFRP est celui du contact entre électrodes de mesure et les fibres de carbone.
Pour qu’une mesure soit fiable, la résistance due aux contacts doit étre de tres faible valeur
par rapport a celle du matériau et elle doit rester constante lors des essais afin de ne pas
perturber I’information utile. Donc la nature et la qualité des contacts vont étre déterminantes
dans I’exploitation des résultats de mesures.

Abry et al. [69-70] utilisent un moyen d’instrumentation par depét électrolytique de
cuivre apreés polissage de la surface de la piece en matériau composite époxy/carbone afin de
garantir un meilleur contact entre les fibres de carbone et les électrodes de mesure. Ils
réalisent, en post-cuisson, des essais de caractérisations électriques et mécaniques afin de faire
I’étude de I’endommagement ou du vieillissement du matériau. Ces études ont montré que la
conduction électrique dans les stratifiés CFRP unidirectionnels est produite a la fois le long de
la direction des fibres et dans les directions transversales en raison de contacts entre fibres
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voisines et les plis adjacents. Dans le sens longitudinal, la résistance mesurée est directement
liece au nombre de fibres conductrices (fibres en contact avec les électrodes). Dans les sens
transversaux (largeur et épaisseur), la résistance mesurée est liée a la percolation. La
résistivité transversale est donc gouvernée par le taux de percolation et I’orientation des
fibres. Lorsque le taux de fibre est supérieur a 45 % le matériau passe brusquement de I’état
isolant a I’état conducteur dans les sens transversaux, puis sa conductivité électrique augment
lentement avec le taux de fibre. Comme la majorité des structures réalisées en matériaux
composites a I’aide de fibres conducteurs est faite avec des taux de fibres autours de 60%, la
conduction électrique est donc assurée de maniere anisotrope dans toutes les directions
considérées au sein du matériau. La figure 1.21 et le Tableau 1.5 montrent I’évolution des
résistances électriques mesurées dans les trois directions du matériau (longueur, largeur et
épaisseur). Grace a la sensibilité de la mesure de la résistance électrique aux tests mecaniques,
les auteurs concluent qu’un CFRP peut étre vu comme un "matériau intrinsequement sensible”
dans lequel les fibres sont les capteurs in situ pour la détection des dommages, en particulier
pour la détection de rupture de fibres. La figure 1.22 montre quelques tests mécaniques
réalisés par les auteurs.

A propos de cette approche résistive, de nombreux autres travaux ont été menés afin de
caractériser le comportement des CFRP [71-88]. Bien que cette approche soit prometteuse, il
reste encore a développer une méthode d’instrumentation simple, robuste et intégrable servant
a la fois au suivi de cuisson et aux tests ou caractérisations en post-cuisson.

Sens longitudinal Sens de la largeur Sens de I’épaisseur
Vi pL (€/m) Prw (€/m) Pt (€2/m)
0.43 472 107 4.67 10™ 16
0.49 3.7110° 1.1310™ 2.83
0.58 2.9310° 4.16 10 4.82 10°

Tableau 1.5 : Résistivité (p) d’un matériau composite époxy/carbone en fonction du taux
volumique (V) et I’orientation des électrodes par rapport a celle des fibres. [69]
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Figure 1.21 : Variation des valeurs de résistances mesurées dans les trois directions : (a)
longitudinale ; (b) dans le sens de la largeur ; (c) dans le sens de I’épaisseur [69]
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Figure 1.22 : Variation de la résistance lors des tests mécaniques sur des échantillons UD [69]

Approche capacitive ou diélectrique

Cette approche repose sur I’analyse du comportement de la résine (matrice isolante) qui
présente une capacité que I’on doit mesurer avec un courant alternatif. L’analyse peut se faire
aussi a travers d’autres parametres liés a la capacité comme la permittivité diélectrique ou les

pertes diélectriques.
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Ryan Mills et al. [89] exploitent I’évolution de la permittivité comme indicateur de
polymeérisation pour faire le suivi de cuisson de la résine époxy. lls indiquent que le temps de
cycle de cuisson peut étre ajusté pour réduire la variabilité du produit a travers le
développement d'un systéeme de surveillance en temps réel. Mais il mangue une corrélation
exacte entre le degré de cuisson et les variations de la permittivité. De plus I’effet de la
température sur la capacité observée n’est pas pris en compte.

Kobayashi et al, Inada et Todoroki [90, 91] considérent le matériau comme une
résistance en paralléle avec une capacité. Pour instrumenter le matériau, Inada et Todoroki
utilisent deux électrodes qu’ils collent a la surface du matériau, et Kobayashi et al utilisent
une matrice d’électrodes flexibles afin de faire une mesure distribuée et que toutes les
électrodes prennent la forme du matériau sur lequel elles sont placées (figure 1.23). Les
auteurs procedent uniquement a la mesure des valeurs de la capacité au cours des cycles de
cuissons. lls ont pu évaluer le degré de cuisson ou de réticulation de la résine grace a une
corrélation avec les mesures DSC (Differential Scanning Calorimetry). La bonne concordance
entre les deux types de mesures amene les auteurs a conclure que la mesure de la capacité
peut servir a faire un monitoring en temps réel d’une cuisson, mais qu’il y a une incertitude
sur la détermination de la fin du durcissement de la résine.

Matrice d’électrodes de mesure [90]
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Figure 1.23 : Evolution de la capacité lors d’un cycle de cuisson a I’aide d’une matrice d’électrodes

D’autres catégories de capteurs sont appelées capteurs diélectriques (électrodes souvent
sous forme de serpentin) trés répandus sur le marché sous plusieurs formes ou configurations
(figure 1.24). lls permettent de realiser une analyse diélectrique (DEA pour Dielectric
Analysis) par la mesure des propriétés diélectriques (capacité, permittivité, facteur de perte,
viscosité des ions...) des matériaux isolants. L’analyse diélectrique est utilisée dans I’étude
des CFRP afin d’étudier uniquement le phénomene de réticulation de la résine pour de
déterminer son degré de cuisson.
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Huan L. Lee [92] fait une étude détaillée de cette mesure diélectrique appliquée sur
plusieurs types de matériaux, notamment les CFRP. Il instrumente la surface du matériau
composite a I’aide d’électrodes circulaires, sous forme de serpentin, développées par la
societé Lambient Technologies. Les échantillons provenant d'un lot unique de CFRP ont été
testés pour la répétabilite et I'effet de la température sur le taux de réticulation. Les données de
suivi de réticulation ont permis d’identifier les points critiques caractéristiques de
durcissement tels que le moment ou la viscosité d'ions est minimale, la pente maximale du log
de la viscosité d'ions et le temps ou on peut mettre fin au durcissement. L’étude montre
également que le temps de durcissement diminue au fur et a mesure que la température de
cuisson augmente.

Plusieurs études [93-102] ont été menées avec cette méthode dite diélectrique, qui
donne uniquement le comportement ou les caractéristiques de la résine sans tenir compte des
fibres de carbone se trouvant dans le matériau ou des effets du mélange.

Figure 1.24 : Différents types de capteurs diélectriques [92]

Approche impédancemétrique

Dans ce cas d’analyse, la description ou la modélisation de la conduction du courant
électrique dans le matériau est plus complexe et doit tenir compte de tous les parametres
électriques entrant en jeux (résistance, capacité, inductance). Une analyse globale peut étre
faite en tenant compte de tous les paramétres par mesure de I’impédance (Z) [103, 104], ou en
extrayant quelques-uns (résistance et/ou capacité) [70, 71, 105]. Cette approche semble plus
riche en informations sur le matériau et son état, car elle tient compte simultanément des
phénomenes de la partie conductrice (fibres de carbone) et isolante (matrice en résine époxy)
du matériau.

Abry [70, 105] considere le matériau composite époxy/carbone comme une résistance
pour détecter la rupture des fibres. 1l a aussi modélisé le matériau comme un circuit RC
parallele ayant une impédance caractéristique Z afin de faire la détection de la fissuration
matricielle et de delaminages. En effet les fissurations conduisent au remplacement de la
résine époxy par I’air, et créent ainsi une diminution de la partie imaginaire de I’impédance
complexe (Z”). Dans le cas ou aucun délaminage ne se produit, les contacts entre fibres dans
le sens transversal ne sont que tres légerement modifiés, ce qui n’a donc que tres peu
d’influence sur la partie réelle de I’impédance (Z’). En revanche, les délaminages, en plus de
créer des zones ou I’air remplace la résine, et donc de conduire a une diminution Z”,
modifient les contacts entre les fibres dans le sens transversal. La partie réelle de I’'impédance
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Z’ subit elle aussi une augmentation. De cette facgon, il est possible de faire une distinction
entre délaminages et fissurations matricielles.

Skordos et Partridge [103] utilisent un modele plus complexe pour représenter la
conduction électrique au sein d’un matériau composite RTM6/carbone (figure 1.25). A I’aide
d’électrodes interdigitées, il réalise un suivi de cuisson en mesurant I’évolution de la partie
réelle (Z’) et de la partie imaginaire (Z”) de I’impédance. Les auteurs montrent que la
tendance de la variation de Z”” dépend de la température du cycle pour une cuisson isotherme
ou dynamique. Puis ils montrent que, grace a la mesure de Z”, lors d’un cycle de cuisson
classique il est possible de faire un monitoring de cuisson (figure 1.26).
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Figure 1.25 : Modele électrique d’un matériau composite époxy/carbone [103]
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Figure 1.26 : Suivi de cuisson d’un matériau composite époxy/carbone par mesure la partie
imaginaire de I'impédance électrique du matériau [103]

27



Chapitre 1 : Etat de I'art de I'instrumentation et caractérisation des matériaux composites

L’ensemble de ces approches impédancemétrique sont utilisables a la fois pour le suivi
de cuisson et pour les caractérisations en post-cuisson ou en service. Elles offrent également
de nombreux avantages comme la simplicité, la robustesse (fonctionnement en milieu hostile
en température et en pression), le faible codt... Cependant les éléments fondamentaux
permettant d’analyser le matériau, notamment I’appareil de mesure (ou les parameétres de
mesures) et la méthode d’accés, varient d’une méthode & une autre. La méthode d’acces au
matériau est un élément tres important, influencant les résultats des études, car accéder aux
propriétés electriques liées uniquement au matériau exige d’optimiser I’interface
électrode/fibres pour la rendre négligeable. Donc, pour un matériau composite
carbone/époxyde, il faut une meilleure intimité de contact entre les fibres de carbone et
I’électrode de mesure. Les méthodes d’acces ou d’instrumentation proposées dans la
littérature presentent genéralement deux facons de prendre contact avec le matériau :

> La premiére méthode consiste a éliminer la résine superficielle (par polissage, brulure...)
et a prendre contact avec les fibres de carbone soit en collant des électrodes a I’aide d’une
colle conductrice ou par dép6t électrolytique. Cette méthode ne permet pas de faire un
suivi de cuisson car I’instrumentation se fait apres la cuisson et les contraintes d’adhésions
liees a la colle (décollage, vieillissement...) posent des problemes de fiabilité des résultats.

» La seconde méthode consiste a insérer des électrodes dans le matériau afin d’améliorer les
contacts entre électrodes et fibres de carbone. L’insertion se fait avant la cuisson lors des
préparations des echantillons, il est donc possible de faire un suivi de cuisson dans ce cas.
Mais les électrodes employées actuellement sont de taille importante, il y a donc un risque
qu’ils affectent les mesures et I’intégrité des structures fabriquées.

Enfin, de toutes ces approches de caractérisation du matériau composite, c’est celle
d’impédancemetrie électrique que nous avons retenue dans le cadre de cette these, car elle
offre la possibilité d’avoir une instrumentation simple, fiable, robuste, peu couteuse et
utilisable a la fois pour le suivi de cuisson et pour les caractérisations en post-cuisson ou en
service (suivi de la santé des structures composites). Nous allons donc étudier cette approche
en y apportant nos contributions afin de la rendre facilement utilisable dans des applications
industrielles.
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Conclusion

Les matériaux composites a fibre de carbone ou polymeres a renfort fibre de carbone
(PRFC) sont des matériaux a structure complexe et anisotrope. Ils ont un procédé de
fabrication différent de celui des matériaux classiques car le matériau et le produit final sont
réalisés en méme temps. Malgré les avantages (résistance mécanique, légereté, etc.) qu’offrent
ces matériaux et leur grande utilisation dans les domaines de I’aéronautique et le spatial, les
techniques d’instrumentation et de caractérisation restent délicates a mettre en ceuvre et
s’imposent difficilement dans I’industrie. Cela est d0 a la complexité ou aux codts
qu’engendrent les techniques employées. lls varient en fonction du type d’application et ont
chacune leurs avantages et inconvénients.

La méthode d’impedancemetrie électrique est celle qui nous semble la plus adaptée en
fonction des avantages suivants : simplicité, robustesse, fiabilité, bas colt, combinaison du
suivi de cuisson et de santé avec les mémes électrodes d’acces électrique. En effet, la nature
conductrice des fibres de carbone (T700) et isolante de la matrice (M21) rend possible cette
impédancemeétrie par une analyse en régime continu ou la résistance électrique traduit la
conduction dans/entre fibres, et une analyse a haute fréquence pour étre aussi sensible a la
capacité liee a la conduction dans la résine isolante. Donc le matériau devient le capteur
lui-méme. On peut alors parler de matériau intelligent qui, outre les performances mécaniques
qu’il offre, intégre une détection in situ.

Méme si cette analyse de la conduction a déja été amplement explorée, de nombreux
points nécessitent d’étre traités avec des méthodes permettant de I’améliorer et de I’utiliser
dans des applications industrielles. Le premier point consiste a définir un modele, décrivant le
plus fidelement possible la conduction électrique dans le matériau en tenant compte de son
caractére anisotrope. Puis, corréler les données de ce modéle avec les données rhéologiques
ou mécaniques afin de remonter aux comportements micro-structurels du matériau lors de sa
cuisson ou en service. Ceci peut permettre de faire des optimisations ou de détecter
d’éventuels défauts ou endommagements dans les structures. D’autres points nécessitant
d’étre améliorés résident dans les méthodes d’injection de courant et d’analyse (méthodes
d’instrumentation) afin de minimiser les effets des éléments de mesures. Dans le but
d’apporter des améliorations, tous ces points seront respectivement abordés dans la suite de ce
travail.
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Chapitre 2 Modélisation et développement d’une instrumentation
impédancemétrique pour la caractérisation des
matériaux composites

Introduction

Le comportement d’un matériau composite par analyse de ses propriétés électriques
(conductrices ou isolantes) est exploré depuis quelques années [9, 54, 107, 108]. Dans ces
études, le matériau est modélisé par une résistance [109-113], une capacité [114-116], ou un
circuit plus complexe avec une impédance caractéristique Z. [105, 117-119]. La méthode de
caractérisation consiste a appliquer une tension continue ou sinusoidale dans le matériau, et a
mesurer le courant résultant. Puis, a I’aide des équations physiques (loi d’Ohm, loi de
Pouillet, lois de propagation d’ondes...) plusieurs grandeurs électriques sont déduites
(résistance, capacité, impédance, résistivité, permittivité...) et corrélées au comportement du
matériau. Des variations de ces grandeurs peuvent étre mesurées lors de la cuisson du
matériau, suite a un endommagement, ou encore pour la détection de défauts sur des
structures en service. La majorité de ces études, menées en laboratoires restent au stade
expérimental. Certaines sont actuellement utilisées dans I’industrie [92] mais restent
complexe et n’apportent pas de réponses globales aux utilisateurs.

Nous nous proposons, dans cette these, de montrer que I’analyse impédancemétrique
peut constituer une solution simple, robuste et globale permettant de réaliser a la fois le suivi
de cuisson et la caractérisation en post-cuisson de pieces en matériau composite a fibre de
carbone. Nous débuterons ce chapitre par la présentation d’un modele électrique
tridimensionnel, tenant compte de I’anisotropie de la conduction électrique dans ce type de
matériau multi-pli (stratifié). Puis, seront décrites les plateformes développées pour I’analyse
de la conduction suivant les différentes orientations (longitudinale et transverses) et les
méthodes d’instrumentation associées. Nous montrerons également I’étude menée pour
choisir I’électrode d’acces électrique et présenterons le banc de mesure développé pour le
suivi de cuisson en temps réel.

31



Chapitre 2 : Modélisation et développement d’une instrumentation impedancemétrique pour
la caractérisation des matériaux composites

2.1 Modélisation 3D de la conduction électrique dans le matériau

Les matériaux composites a base de fibres de carbone dits « polymeres renforcés de

fibres de carbone » (PRFC) ou «Carbon Fiber Reinforced Polymere » (CFRP) sont
fabriqués a partir d’un empilement de feuillets (ou plis) pré-imprégnés. Un pli a une épaisseur
de 256 um et est composé d’une matrice et de renforts. La matrice est un polymeére
thermodurcissable qui assure le maintien et la cohésion des fibres entre elles. Les renforts sont
des fibres de carbone de 5 a 10 um de diametre qui assurent les performances mécaniques du
matériau (résistance, rigidité...) notamment en traction (figure 2.1).
Dans notre cas d’étude, le polymeére thermodurcissable utilisé est la résine M21 et la fibre de
carbone est de type T700 avec un diametre de 7 um [8]. Ce type de matériau présente un
arrangement unidirectionnel (UD) des fibres. Dans un stratifié, si les plis, et donc les fibres,
sont tous orientés dans la méme direction on parlera de stratifié unidirectionnel. Pour
améliorer les performances d’un stratifié et rendre ses caractéristiques mécaniques moins
sensibles a I’orientation des fibres, les plis sont souvent empilés avec un angle de 45° et on
parlera de stratifie quasi-isotrope. Ces différentes structures conferent au matériau des
propriétés électriques anisotropes en fonction de I’orientation de la conduction du courant
électrique par rapport a I’orientation des fibres.

Résine

/ Fibres

A

a) Mono-pli => Fibres de carbone (renforts) b) Empilement de plis
imprégnées de résine (mafrice) pour former un stratifie

Figure 2.1 : Présentation (a) d’un pli, (b) d’un stratifié composite UD

Le matériau composite étant constitué d’un conducteur (les fibres de carbone qui ont
conductivité de o¢=6,25.104S/m) et d’un isolant (la résine qui a une conductivité trés faible
de 6,~10%°S/m), la conduction électrique au sein du matériau sera résistive et capacitive. La
conduction résistive (en régime continu) traduit la conduction le long des fibres et a travers les
points de contact entre fibres. La conduction capacitive rend compte, pour sa part, de la
conduction a haute fréquence dans le polymére dans des zones ou les fibres sont trés proches.
Notre modélisation électrique équivalente doit integrer des mécanismes mis en jeux lors de la
conduction du courant au sein du matériau, sans préjuger de I’étalement des lignes de courant
par rapport a I’orientation des fibres et tenir compte de la disparité des dimensions. En effet,
longueur et largeur des structures peuvent atteindre plusieurs metres, contre seulement
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quelques millimetres d’épaisseur. On disposera d’un modéle a constante répartie sous forme
d’une cellule élémentaire (hexapble) correspondant a un volume de référence. Cette cellule
sera composée d’une résistance (R) ou encore d’une résistance et d’une capacité associées en
parallele (Rp et Cp) qui seront caractérisées par une impedance complexe Z. Nous allons donc
commencer par I’analyse de la conduction électrique dans le pli (dans le plan des fibres ou
plan x, y). Puis, I’analyse de la conduction électrique dans I’ensemble des trois directions (X, y
et z) au sein d’un stratifié sera présentée.

2.1.1 Modélisation de la conduction électrique du pli composite carbone

La figure 2.2 présente I’image au microscope d’un pli composite unidirectionnel apres
attaque chimique de la matrice. Elle montre la structure du pli, dont I’arrangement des fibres
maintenues par la résine.

Point de percolation

Résine

Figure 2.2 : Structure de la surface supérieure du matériau composite étudié

La résistivité électrique des fibres de carbone est tres faible devant celle de la résine,
donc lorsqu’on injecte le courant dans le sens longitudinal, la conduction s’effectue au sein
des fibres (figure 2.3.a). Si I’on considére que le diametre des fibres est uniforme a 7um,
I’équipotentielle transversale limite les conductions inter-fibres. Des lors, la conduction
longitudinale peut étre représentée par une simple résistance qui modélise la somme des
conductions résistives dans I’ensemble des fibres contactées (figure 2.3.b). La résistivité du
matériau dans le sens longitudinal est donc dictée par celle des fibres de carbone. Dans notre
cas, les électrodes placées avant cuisson en surface, ou dans les inter-plis, contactent
seulement une fraction des fibres du pli (n¢). Des lors, la corrélation entre la conductivité
longitudinale o, mesurée et celle des fibres of n’est plus directement proportionnelle.
Néanmoins, déterminer cette conductivité 6, nous renseignera de facon qualitative sur le

matériau. La conductivité électrique du matériau dans le sens longitudinal ¢ est alors donnée
par I’équation Eq.2.1 ci-apres :
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0| — Of .Vfc Eq.2.1

avec Vi = N Vs EQ.2.2

taux de fibres contactées

et ng = Eq.2.3

taux volumique de fibres

Vs est le taux de fibres conductrices défini comme le rapport entre le nombre de fibres
contactées aux deux extrémites (parcourues par un courant) et I’ensemble des fibres du pli,
caractérise par le taux volumique de fibres du pli considéré Vs.

—O O O T Fibre
—{ 1 1 T Fibre
% 1 1
—3 LT L J {— Fibre
—( 1 3 T Fibre
y Ty —O - - — Fibre
X .
b X Résistances (Rx)

a
Figure 2.3 : a) Conduction longitudinale du courant dans le matériau et b) son modele électrique

Comme nous le disions précédemment, la présence de points de contact entre fibres
permet des conductions transversales inter-fibres, mais les faibles gradients de potentiel
rendent ce mécanisme négligeable et cela justifie notre simplification du modéle qui n’intégre
pas de conduction inter-fibre.

A présent, considérons la conduction transversale qui est résistive dans les fibres
associees puis a travers les goulots d’étranglement que constituent les points de contact entre
fibres (figure 2.4.a). Le nombre de ces points de contact croit avec le taux de fibre, et au-dela
d’un seuil, le matériau devient conducteur dans le sens transversal aux fibres. Ce seuil, appelé
seuil de percolation, il est atteint lorsque le taux de fibres est de I’ordre de 40 a 45%
[4,120-122]. Une fois ce seuil dépassé, le matériau change de I’état isolant a I’état
conducteur, puis sa conductivité électrique croit lentement avec le taux de fibres. Comme la
majorité des structures réalisées en matériaux composites a fibre de carbone présente un taux
de fibres allant de 50 a 60%, alors la conduction électrique est assurée dans le sens
transversal. Cette conduction est résistive a I’intérieur de la fibre de carbone et au niveau des
points de percolation. Si le courant électrique est alternatif, une conduction capacitive dans la
résine s’ajoute a la conduction résistive. Cette conduction capacitive ne s’exprime que dans
les zones ou les fibres sont tres proches, autour des points de contact. Ce comportement
capacitif sera donc directement corrélé au nombre de points de contact (figure 2.4.b).
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l Conduction intra-fibre
l — -

Conduction — ‘m T - ‘m T - uJ.-I \
inter-fibres T T —
‘m W “J.-I ] ™ Fibres
gL g1 MiE
X — t X l;tl S~
Les capacités dans les zones de contacts 1 *\ /- -
X ont des valeurs les plus élevées | Contacts entre fibres

(@) (b)

Figure 2.4 : @) conduction transversale du courant dans le matériau et déetail du modeéle
électrique d’un point de contact entre fibres, b) modéle 2D de la conduction
transversale intra-pli ou inter-fibre

Au final, la conduction transversale est résistive aux basses fréquences et capacitive aux
moyennes fréquences (figure 2.5). Elle sera donc modélisée par un circuit paralléle
(Rpy // Cpy) avec pour expression les équations ci-dessous.

[}
I
R 1/C o
P ; P
2000 e R S et S 0]
prmRE| I
-—_I—l_l-g‘-—'_l—l_‘—«_r—'_l—l_'—“s— ]
1500 E \ 1]
g , >
N I >
1000 - ! 20
|
R 1
500 - '_“_ez ! 40
:
0 ———rrrr e — ey A — - -60
10 100 1k 10k : 100k ™
Fréquence (Hz)
C Rp
Z Z= [one - Eq.2.4
C = = 1 1+jwRpCp "9
RP __P Rp + jwCp
Rp
—_— |::> Z| = — Eq.2.5
IZI J1+(wRpCp)? q
+— 0; = —Arctan(wRpCp) Eq.2.6
Rp : Résistance parallele  Cp : Capacité parallele o : Pulsation du courant alternatif

Z : Impédance complexe  1ZI : Module d’impédance 0 : Argument de I’impédance

Figure 2.5 : Modéle de la conduction transversale
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2.1.2 Modélisation de la conduction électrique dans un stratifié

Lorsqu’on superpose plusieurs plis pour former un stratifié (multi-pli), il se crée un
réseau de percolation dans I’espace entre plis (figure 2.6). Méme si ce réseau est souvent
moins dense et plus désorganisé que dans le sens transversal suivant I’axe y, les mécanismes
de conduction du courant électrique restent les mémes.

7 Matériau composite 8 plis

Figure 2.6 : Structure d’un stratifié composite

Par conséquent, la conduction électrique dans I’épaisseur (suivant z), appelée
conduction transversale inter-pli, sera elle aussi, modélisee comme une impédance Zz
composée d’une résistance et d’une capacité en paralléle (Rpz et Cpz). Ce modele électrique
global du matériau, permet de caractériser la conduction électrique dans une structure
composite multi-pli a I'aide d’un réseau tridimensionnel (Cf. figure 2.7.b) de cellules
élémentaires (Cf. figure 2.7.a). La cellule élémentaire est un hexapdle qui tient compte de
I’anisotropie de la conduction et considére un volume élémentaire correspondant a un pli de
10 cm de long, 10 cm de large et d’une épaisseur de Epj; = 250um.

/—Inlra -fibre (X)

lntet fibres (Y)

Largeur W=10cm

'y

Longueur .
L=10cm
Cov
—
Inter-plis (7))
| e
Epaisseur /

du pli .

25?)5.:1 Orientation Plis
‘ des fibres

d ) b)

Figure 2.7 : a) Modéle électrique de la cellule élémentaire et
b) modele 3D d’un stratifié composite
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La résistance de la cellule en conduction longitudinale Ry considérera la conduction
dans la totalité ou dans une fraction des fibres d’un pli. Mais pour étre plus global, a cette
valeur de résistance élémentaire Ry, on préférera la résistance longitudinale par carré R - d’un
pli, donnée par I’équation 2.7.

Px
Rj=—= —— (YO Eq. 2.7
L . Eoff ( ) q

ny est le nombre de carré correspondant au rapport entre la longueur L et la largeur W
L 9z = . . . Y
Ny, = W) et E¢rr est I’épaisseur effective des fibres contactees aux deux extrémités.

On notera que si notre cellule élémentaire est carrée (L=W), alors les valeurs de R_ et R~
seront confondues.

Concernant la conduction transversale intra-pli (ou inter-fibre), en régime continu, on
peut mesurer une résistance transversale (Rpy) et en déduire une conductivité transversale
intra-pli oy ou la résistivité py correspondante en considérant cette fois que la conduction
électrique s’effectue dans toute I’épaisseur du pli (Ep;). Pour comparer conduction
transversale et longitudinale dans le pli, déterminons a nouveau la résistance transversale
intra-pli par carré Rpy- a I’aide de I’équation Eq.2.8 suivante :

R
Rev =X = 2X (/1) Eq.28
Ny Epy;
n-y étant le nombre de carre, il est a présent donné par n.,, = T et Epii I’épaisseur du pli qui

est de Ep;j = 250um dans notre étude.
Cette conduction résistive, est associée a une conduction capacitive en paralléle et modelisée
par Cpy, la capacité transversale intra-pli. Pour rester générique et pouvoir comparer par la
suite, nous définissons la capacité transversale intra-pli carrée Cpy- d’un pli, donnée par
I’équation 2.9.

Cpyo = Cpy X Ny (F.00) Eqg.2.9

Cette grandeur Cpy- permet de déduire simplement la valeur de la capacité en conduction
transversale dans un pli quelle que soit la dimension de la structure considérée.

Enfin, considérons la conduction transversale inter-pli, normale aux plis. Cette fois,
I’excés de polymere entre plis induit une zone a faible taux de fibres et peu de points de
contact entre fibres, ce qui rend cette conduction suivant I’épaisseur et notamment aux
interfaces (inter-plis) difficile. La résistance, mesurée en régime continu, en conduction
transversale Rpz, considére la conduction dans la totalité de la surface (10x10 cm?) et entre six
plis et donc six interfaces. Nous avons disposé les électrodes de contact, entre les plis 1 et 2 et
les plis 7 et 8, de fagon normale au sens des fibres. Ainsi, compte tenu de la forte différence
entre les conductions longitudinale et transversale, nous considérerons que les fibres
contactées sont équipotentielles sur toute leur longueur.
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La résistance Rpz et la capacité Cpz de la conduction transversale inter-pli permettent

respectivement de déterminer, Rz la résistance spécifique d’interface (Cf. Eq.2.10) et Ciz la
capacité spécifique d’interface (Cf. Eq.2.11) :

Rpz XLXW

Rz =———

= pz X Ep;; (Q.cm?) Eq.2.10
Npiis

Cpz
=— X : 2 2.
Ciz ol X Tplis (F/lcm?) Eq.2.11

2.2 Principes et méthodes de mesure impédancemétrique

La mesure impédancemétrique consiste a appliquer un courant ou une tension

sinusoidal(e) dans le matériau et a mesurer la tension ou le courant résultant(e). Nous avons
choisi d’appliquer la tension pour rester dans des gammes de courant accessibles a
I’impédancemetre. En effet, lors de I’élaboration du matériau, les résistances sont susceptibles
de varier de plusieurs méga-ohms en début de cuisson a quelques dizaines d’ohms en fin de
cycle. Dans notre cas, nous opterons pour une tension sinusoidale d’un volt d’amplitude et
pour un balayage de fréquence allant de F=10 Hz a 1 MHz.
Pour réaliser ces mesures, nous avons utilisé I'analyseur d'impédance Hioki IM3570, piloté
par un exécutable Labview. Cet analyseur d’impédance est simple a mettre en ceuvre,
adressable par un port USB. Son mode opératoire consiste, apres application d’une tension
sinusoidale, a mesurer amplitude et phase du courant, puis a en déduire module et argument
(2] et 6) de I'impédance d’un échantillon, et enfin calculer les paramétres électriques
souhaités (Rs, Cs, Ls, Ry, Cp, Ly, G, B, X). La figure 2.1 montre un apercu du banc de test
développé.

Figure 2.8 : Analyseur d’impédance piloté par I’interface LabVIEW sur PC
Quand la résistance d’acces aux fibres (contacts électrodes/fibres et liaisons filaires) est
de quelques ohms, elle est trés faible comparée a celle du matériau, et une mesure deux points
suffit. Cette mesure consiste a appliquer une tension, ou un courant, dans le matériau et a
mesurer le courant, ou la tension, induit(e) aux bornes de ces mémes électrodes (figure 2.9.a).
Dans ce cas, ce sont les mémes fils qui acheminent le courant et mesurent la tension. Or, ces
cébles, ainsi que les contacts électrodes/matériau, présentent des éléments parasites qui
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peuvent altérer la mesure s’ils ne sont pas négligeables comparés aux valeurs des propriétés
électriques du matériau exploré. S’il est facile de confronter la résistance d’acces et celle du
matériau, il devient plus délicat d’en faire de méme pour les éléments réactifs. En fait,
I’inductance parasite en série et la capacité parasite en paralléele, voient leur contribution
évoluer avec la frequence. Mais, quand la conduction résistive est importante (R>10002), on
parvient a trouver une plage de fréquence pertinente pour ces mesures.

Si, comme dans le cas de la mesure longitudinale, la résistance d’acces aux fibres
(contacts électrodes/fibres et liaisons filaires) présente une valeur comparable, voire
supérieure a celle du matériau, une mesure dite quatre points devient nécessaire. En effet,
comme I’illustre la figure 2.9.b, en dissociant injection du courant et mesure de la tension
induite, on élimine I’incidence des élements parasites d’acces (fils et contacts). Comme
I’impédance du voltmétre du Hioki est tres élevée, I’absence de chute de tension aux
interfaces électrodes/fibres permet de s’affranchir des éléments parasites. Cette technique est
bien adaptée a la mesure de résistance matériau de faible valeur, notamment quand les
éléments parasites d’acces ne peuvent plus étre considérés comme négligeables.

HIOKI
1
HIOKI (D—
1
DO— &
)
“
L Leis Reui
Fils I_ RFulite- | g i
A L -+ Reiis
RFils L | CPamsite cPf_rr.'lsile
LI RCuntact RC
C A B D

R Matériau

() (b)

Figure 2.9 : a) Méthode de mesure deux points et b) mesure quatre points

Lors du suivi in situ, I’ensemble des cables reliant I’échantillon a I’analyseur
d’impédance a une longueur de 3m dans le cas de I’étuve, contre environ 10m en autoclave.
Pour I’instrumentation in situ dans I’autoclave, nous avons exploité les connectiques des
thermocouples. Ces voies thermocouples sont composées de fils en chromel (alliage
nickel + chrome) et alumel (alliage nickel + aluminium + silicium) et présentent des éléments
parasites plus élevés (comparés a I’étuve).

Avant tout, commencons par étalonner notre dispositif d’instrumentation in situ afin de
quantifier les éléments parasites d’accés. Pour ce faire, on débute par une mesure en
court-circuit des électrodes de mesure (Cf. figure 2.10.a), pour determiner les resistances
parasites série Rs des fils et les inductances série Ls associées. Puis une seconde mesure en
circuit ouvert (Cf. figure 2.10.b) permet de déterminer Rgi, la résistance de fuite
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correspondant a I’isolation des fils et Cparasite, 1a capacité parasite inter-fil. Le Tableau 2.1
résume les valeurs des éléments parasites mesurées sur I’étuve et I’autoclave.

(L Rs ‘
-

Analyseur
d’impédance

Analyseur

d’impédance R Fuit

Nl

par.

a) \ Acces bifilaire | Acces bifilaire

Figure 2.10 : a) étalonnage en court-circuit et b) étalonnage en circuit ouvert

Court-circuit Circuit ouvert

Etuve RS :01103 Q LS = 217 LJ.H RFuite = 1.5 GQ CParasite =40 pF
AUtOC|aVG RS = 3,5 Q LS =10,5 uH RFuite = 2 GQ CParasite = 330pF

Tableau 2.1 : Propriétés électriques des éléments d’acces aux enceintes de cuisson

2.3 Préparation et instrumentation des échantillons

2.3.1 Electrodes de Mesure :

Pour ménager un acceés électrique au matériau et mesurer ses propriétés de conduction,
nous avons cherché des électrodes qui n’altérent pas les mesures en insérant une résistance de
contact trop importante. Elles sont non intrusives en ne modifiant pas le matériau et ses
performances mécaniques.

Pour y parvenir, il faut optimiser les interfaces électrodes/fibres. La littérature fait état
d’électrodes collées ou déposées directement sur le matériau aprés élimination de la résine
excédentaire en surface par grattage ou plissage [65, 79, 106], brulure [67] ou par ablation
laser [87]. Une autre approche, que nous considérons plus élégante et performante, consiste a
faire un depdt électrolytique de cuivre localise [70]. Mais, méme si cette technique est
pertinente, elle reste complexe a mettre en ceuvre.

Enfin, la derniere approche qui nous a paru la plus performante, consiste a incorporer des
électrodes entre les différents plis du matériau lors du drapage des échantillons avant la phase
de cuisson. Outre le fait de permettre le suivi de cuisson et la caractérisation en post-cuisson
du matériau, cette approche favorise un meilleur contact entre les fibres de carbone et le métal
des électrodes. Mais les électrodes employées a I’heure actuelle sont trop grandes et posent
donc des problemes d'intrusivité [68]. C’est pourquoi nous nous sommes employés, lors de
cette thése, a développer de nouveaux types d’électrodes flexibles. La premiere génération
d’électrodes étudiées correspond a un ruban flexible de cuivre, que nous nommerons «flex
ruban » par la suite. Ce ruban de cuivre adhésif, qu’on trouve dans le commerce, correspond a
une couche mince de 40 um de cuivre et de 6 mm de large, que nous passiverons si nécessaire
a I’aide d’un film de polyimide (scotch Kapton), résistant a la température (>200°C)
(figure 2.11). Ces flex sont ouverts dans les zones de contact avec le matériau composite et a
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I’extrémité pour la connexion vers le systeme d’acquisition. Leur faible épaisseur et leur
flexibilité facilite leur insertion entre les plis.

Zones de contact

(\( Connectique & matériau
G

g B
Zone -
passivée 10cm
Kapton
6mm
S0pum

Figure 2.11: Détail et photo de nos électrodes flex

Néanmoins, des analyses micro-structurelles restent nécessaires pour conclure sur leur
intrusivité (impact sur les performances mécaniques) et la qualité du contact électrique. En
effet, les images MEB (Cf. figure 2.12) d’une coupe transversale montrent que la présence des
électrodes perturbe I’évacuation de la résine.

Porosité et
accumulation

Electrodes de résine

Flexruban

M'

Figure 2.12: Imct de Iinsertion des électrodes flex ruban a ceeur du matériau

On observe nettement la tendance a I’accumulation de résine et de porosités sous les
électrodes inférieure et supérieure. Cela aura un impact significatif sur la résistance de contact
de I’électrode supérieure en conduction transversale inter-pli. C’est nettement moins marqué
sur les faces supérieures de ces électrodes et le contact électrique sera de bonne qualité. Les
tests mécaniques en flexion, que nous présenterons dans le chapitre 4, illustreront le
délaminage précoce de la piece instrumentée prés des zones de contact. En revanche, les tests
en traction ne montrent aucune dégradation des performances mécaniques.

Cette analyse nous a conduit a tester une seconde génération d’électrodes constituées
d’une toile de fils en cuivre de 100 um d’épaisseur que nous nommerons « flex toile» par la
suite. Le pas de tissage est d’environ 150 um, ménageant des ouvertures de 100um qui
facilitent I’évacuation du flot de résine lors de la cuisson. De plus, cela favorise le contact

41



Chapitre 2 : Modélisation et développement d’une instrumentation impédancemétrique pour
la caractérisation des matériaux composites

entre électrodes et fibres de carbone (figure 2.13), et enfin on notera I’amélioration de
I’uniformité des plis apres cuisson.

Meilleure
uniformité

des plis eilleurs
contacts

fibres/toile

Electrodes
Flextoile

Figure 2.13 : Impacts de I’i

Les tests mécaniques en traction et en flexion montrent que ces flex toile n’affectent pas
les performances mécaniques des piéces instrumentées. Par conséquent, ce type d’électrodes
flexibles en toile métallique est fiable, robuste et nous semble le plus adapté pour notre
instrumentation a ceeur des structures composites.

2.3.2 Plateformes de tests sur mono-pli pour I’analyse intra-pli

Pour analyser la conduction longitudinale et transversale intra-pli nous avons realisé
des échantillons mono-pli de pré-imprégnés T700/M21 placés sur des plateformes
d’instrumentation électrique. Elles correspondent a une plaque de FR4 (Résine + fibre de
verre) qui joue le rble de support mecanique et accueillent des électrodes de contact
électrique. La figure 2.14 montre le plan (en a) et la photo (en b) de la plateforme
d’instrumentation longitudinale que nous avons congue.

Compaosite mono-pli Surface de conduction
Substrat FR4

32 cm / Flex

4 »

bl »
9 10 / / 1 12

L I e L » ¢ »
(a) lcm 2cm 4cm 8cm 16 cm
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(b)

Figure 2.14 : (a) le plan et (b) la photo de la plateforme d’instrumentation longitudinale

Comme on peut le déduire du plan, cette plateforme permet une mesure 4 points de la
conduction longitudinale. En effet, comme nous I’illustrerons dans le chapitre 4, la résistance
des acces est de plusieurs ohms, sa valeur n’est pas reproductible et elle est comparable a celle
de la conduction longitudinale dans les fibres. Nous avons disposé plusieurs électrodes pour
mesurer I’évolution de la résistance longitudinale avec la distance, ou encore avec le nombre
de carré (rapport longueur/largeur). Comme la résistance des fibres est plut6t faible, nous
avons limité la section de conduction a un centimetre de large par 250um d’épaisseur du pli,
pour obtenir des résistances mesurables.

Enfin, mettre un pli composite carbone sur une plaque de FR4 induit, aprés cuisson, une
contrainte thermomécanique résiduelle venant la déformer longitudinalement. Cela est di a
I’important écart des coefficients de dilatation thermique des deux matériaux mis en contact.
Pour y remédier, nous avons symeétrisé cette contrainte en plagant un second pli de méme
dimension sur la face arriere.

Pour I’analyse de la conduction transversale intra-pli, nous considérons une équi-potentialité
le long des fibres contactées par les électrodes de mesure. Notre plateforme de test de
conduction transversale intra-pli, dont le plan et la photo sont présentés sur la figure 2.15,
caractérise une conduction sur 10cm de long suivant une section de 10cm de large et 250um
d’épaisseur du pli.

10 cm

6mm }

. "4—Zones de

2 12 cm contact
FR4 Epoxy
PCB(1.6mm)
-
1.5cm
Ruban de cuivre Kapton -
(a) (35nm) (65pm) (b)

Figure 2.15 : (a) le plan et (b) la photo de la plateforme d’instrumentation transversale intra-pli
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2.3.3 Plateformes de tests multi-plis pour I’analyse inter-pli

Les échantillons multi-plis étudiés sont élaborés a partir d’empilements de 8 et 32 plis
de pré-imprégnés, d’une surface de 100 cm? (10 cm x 10 cm). Pour instrumenter le matériau,
des electrodes sont insérées entre les plis perpendiculairement a la direction des fibres. Ainsi,
notre mesure impédancemétrique analyse I’ensemble du volume de I’empilement. Pour les
échantillons de 8 plis, les flex sont insérés entre les plis 1 & 2 et entre 7 & 8 (Cf. figure 2.16).
Pour les échantillons de 32 plis, les flex sont insérés a différents niveaux de I’empilement
multi-pli pour étudier I’évolution des propriétés électriques en fonction de la position dans cet
empilement (figure 2.17).

Figure 2.16 : a) le plan et b) la photo de la plateforme d’instrumentation transversale
inter-pli (8 plis)

Figure 2.17 : a) le plan et b) la photo de la plateforme d’instrumentation transversale
inter-pli (32 plis)

2.3.4 Drapage des échantillons

La phase de drapage des échantillons consiste a empiler les plis pré-imprégnés du
matériau T700/M21 (figure 2.18.a), & y insérer les électrodes (rubans ou toiles) et a les
compacter régulierement pour réduire le nombre des «poches d’air » piégées. On place
ensuite autour des multi-plis un espaceur (la mosite en gris sur I’image) garantissant une
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pression uniforme sous la bache a vide. Son positionnement doit étre bien maitrisé, car s’il est
trop proche cela induira une moindre pression périphérique sur le stratifié. En revanche, un
placement trop éloigné se traduira par une surpression et donc un pincement périphérique du
stratifié. Lors des cycles de cuisson, nous réalisons plusieurs compartiments de matériaux
drapés (figure 2.18.b) pour éprouver la répétabilité et la reproductivité des caractéristiques
mesurées sur plusieurs échantillons dans les différentes orientations de la conduction
électrique. En plus, cela permettra d’intervenir indépendamment sur un bloc pour les tests de
défaut de vide, ou I’on déconnecte le cordon de vide, visant leur détection en temps réel lors
du cycle de cuisson (figure 2.18.c).

Figure 2.18 : (a) drapage d’échantillons instrumentés, (b) plateau de cuisson avec 16
échantillons, dont 8 instrumentés, drapés sous une bache a vide, (c) plateau en fin de cuisson
avec les cordons de maintien de vide

2.4 Développement du banc de mesure

Le cycle de cuisson standard du matériau composite (T700/M21) dure environ cing
heures en étuve ou autoclave. Il consiste en une rampe de température de 2°C par minute
suivie d’un palier a 180°C pendant 120 minutes. Puis, a la fin du palier, la température décroit
avec I’inertie thermique de I’équipement et ce n’est qu’en dessous de 50°C que I’on peut
ouvrir I’enceinte thermique (étuve ou autoclave). Pour réaliser notre suivi impédancemétrique
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de cuisson en temps réel, il nous faut disposer d’un banc de mesure faisant I’acquisition et
I’affichage des parameétres électriques du matériau. Notre instrumentation in situ est placée
dans des conditions rigoureuses de température (~200°C) et/ou de forte pression (7 bars). La
figure 2.19 présente les différents blocs du banc de mesure que nous avons développé.

Four étuve
ou
autoclave

Mono et multi-plis :

Va Analyseur
Iy d'impédance

LabVIEW

: Controleur
Sesnsen de relais

Figure 2.19 : Schéma de principe du banc d’instrumentation in-situ de suivi impédancemétrique

Le banc est connecté a plusieurs échantillons et un sélecteur de voie permet le suivi de
huit échantillons. Concernant la mesure, nous disposons d’un analyseur d’impédance (le
HIOKI IM3570) qui réalise le calcul des circuits électriques équivalents et qui est piloté par
une interface développée sous LabVIEW. Enfin le suivi de la température de cuisson se fait a
I’aide d’un thermocouple K relié a un circuit aussi piloté par LabVIEW.

Figure 2.20 : Image de I’analyseur d’impédance piloté par un PC a I’aide de LabVIEW

» La Connectique :

Les cycles de cuisson s’effectuent a des températures proches de 200°C, auxquelles peut
s’ajouter une forte pression dans I’autoclave (7 bars). Ces contraintes nous ont conduits au
choix de fils électriques multibrins étamés, avec une gaine en téflon, capables de résister a des
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hautes températures (~300°C). Ces fils sont soudés directement sur les électrodes insérées a
cceur du matériau, et connectés a I’autre extrémité au sélecteur de voies. La longueur des fils
est d’environ 3m pour I’instrumentation en étuve, contre 10m en autoclave.

» Sélecteur de voies et mesure de température :

Le circuit de sélection de voies est un multiplexeur analogique réalise a partir d’un
module de huit relais, géré par un microcontréleur Arduino, piloté par ordinateur
(figure 2.21). 1l permet de sélectionner une voie parmi huit pour la connecter a I'analyseur
d'impédance. On peut ainsi réaliser des mesures successives sur les huit voies avec une
cadence réduite en raison de I’emploi de relais électromécaniques. En effet, ces derniers
présentent une impédance serie tres réduite (quelques milli Ohms) mais ces dispositifs
électromécaniques ne peuvent pas fonctionner a une cadence supérieure a dix commutations
par seconde. Puis, a la limite liée aux relais s’ajoutera le temps nécessaire au balayage en
fréquence de la mesure impédancemeétrique.

Enfin, pour mesurer la température dans le matériau lors du cycle de cuisson a I’aide d’un
thermocouple de type K nous avons ajouté, au banc, un module NI USB-TCO01 de National
Instrument.

Figure 2.21 : Sélecteur de voies analogiques pour une instrumentation impédancemétrigue
multipoint, avec le module de mesure de température par thermocouple K

» Analyseur d’impédance :

Pour réaliser notre spectroscopie d’impédance du matériau composite, nous avons
employé l'analyseur d'impédance Hioki IM3570 (figure 2.22.a). Il dispose de quatre ports,
deux servent a I’injection du courant, et les deux autres a la mesure de la tension induite. Pour
des considérations liees au temps d’acquisition par voie, le balayage en fréquence va de
10Hz a 1MHz avec 21 valeurs de fréquences. De plus, I’emploi de relais dans le sélecteur de
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voies impacte la cadence maximale d’acquisition par voie. C’est pourquoi nous nous sommes
limités & une mesure impédancemétrique par voie et par minute, en nous donnant un peu
moins de huit secondes pour I’acquisition compléte (balayage de 10Hz a 1MHz). Comme
nous le montrerons dans le prochain paragraphe, une cadence nettement plus elevee aurait été
nécessaire pour un traitement plus fin. En effet, les courbes déduites de ces acquisitions, pour
étre dérivées correctement, méritent une moyenne glissante sur environ 15 points. Dans notre
cas, avec une acquisition par minute, cela revient a intégrer les huit minutes précédentes et les
huit suivantes. Il est clair qu’une cadence nettement plus €levée est requise, et huit a dix
acquisitions par voie et par minutes seraient préférables. Méme si nous n’avons pas eu le
temps de tester cette solution, disposer d’un analyseur d'impédance par voie serait idéal. Cette
approche est réalisable en faisant appel au circuit intégré AD5933 d’Analog Devices. Une
carte de développement PMODIA IMPEDANCE ANALYZER intégrant ce composant est
proposée par Digilent (figure 2.22.b). Elle permet des mesures d’impédance allant de 100Q2 a
1MQ pour un colt proche de quarante euros. L’idée d’intégrer I’analyseur d’impédance sur
chaque voie est récente et en cours de test. Sa mise en ceuvre apparaitra dans les perspectives
de nos travaux.

Figure 2.22 : (a) Analyseur d’impédance Hioki IM3570 et (b) carte de développement PMODIA

» Pilotage du banc par ordinateur :

A I’aide de I’application LabVIEW de National Instrument, I’ordinateur contrble la
sélection des voies, puis les acquisitions de I’analyseur d’impédance et du circuit de
température. Les données sont transférées, conditionnées, et affichées en temps réel sur
I’écran.
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Conclusion

Plusieurs techniques d’instrumentation et de caractérisations électriques des matériaux
composites a fibre de carbone existent, et notre contribution vise a proposer des solutions
simples et robustes pour les améliorer et promouvoir leurs utilisations. Beaucoup de travaux
n’abordent que la conduction résistive et il nous semble plus pertinent d’étendre ces travaux
grace a la spectroscopie d’impédance donnant acces a plus d’informations sur le matériau
(fibres+résine) et son évolution lors de la cuisson.

Dans un premier temps, nous avons élaboré un modele électrique tridimensionnel tenant
compte du caractére anisotrope du matériau et de son incidence sur la conduction électrique.
A I’aide de ce modele, nous pourrons établir la configuration optimale permettant une analyse
globale du matériau.

Puis, pour déployer notre instrumentation, I’insertion d’électrodes flexibles (flex) a
ceeur du matériau est incontournable. Pour garantir que les électrodes mises en ceuvre
n’affectent pas les mesures électriques et les performances mecaniques, nous avons mené une
analyse structurelle. 1l ressort que I’emploi d’électrodes en flex toile est bien adapté pour
notre instrumentation au cceur du matériau. Cette instrumentation nous sert d’abord pour le
suivi de cuisson et doit étre compatible avec les contraintes liées a cette cuisson (température
proche de 200°C, pression d’environ 7 bars). Les électrodes serviront tant pour le suivi de
cuisson, que pour les caractérisations en post-cuisson du matériau.

Enfin, nous avons développé un banc de mesure spécifique pour le suivi de cuisson. Il
est composé de modules électroniques et d’un analyseur d’impédance pilotables par
ordinateur via une interface développée sous LabVIEW. Le banc permet I’acquisition
automatique pendant les cing heures du cycle de cuisson, avec un affichage en temps réel.

Le prochain chapitre présentera les suivis impédancemétriques de cuisson en étuve et en
autoclave, sur des échantillons mono-pli pour la quantification des conductions longitudinale
et transversale intra-pli. D’autres mesures sur des structures multi-plis permettront d’étudier
I’évolution de la conduction transversale inter-pli. Des corrélations entre nos suivis
impédancemétriques et des mesures rhéologiques montreront I’intérét de notre
instrumentation in situ.

49



Chapitre 2 : Modélisation et développement d’une instrumentation impedancemétrique pour
la caractérisation des matériaux composites

50



Chapitre 3 : Suivi impédancemétrique du procédé de fabrication

Chapitre 3  Suivi impédancemétrique du procédé de fabrication

Introduction :

Les propriétés mécaniques d’un matériau composite (forme, résistance mécanique...)
sont définies pendant sa mise en forme lors du processus d’élaboration. La mesure et le
contréle de certains parametres liés aux étapes de moulage et de cuisson (qualité du moulage,
température, pression...) peuvent permettre I’optimisation des structures composites réalisees.
Actuellement, la compréhension de I’ensemble des processus de durcissement de ces
matériaux est limitée. Les propriétés du matériau, ou d’une piéce en composite, ne sont
accessibles qu'aprés la fin de la cuisson (apres durcissement). Il est donc trop tard pour
corriger les paramétres de cuisson et espérer réaliser des piéces optimisées. Pourtant les
matériaux composites sont utilisés dans des applications industrielles critiques, telles que
I’aéronautique ou le spatial, ou I’erreur sur I’intégrité des structures n’est pas tolérée. C’est
pourquoi sont menées de nombreuses recherches pour proposer une methode pertinente
d’instrumentation et de caractérisations, in situ et en temps réel, de la cuisson en suivant
I’évolution de certaines propriétés traduisant son comportement.

Plusieurs méthodes d’analyse sont souvent employées en laboratoire et dans I’industrie,
pour connaitre le comportement rhéologique du polymere. On peut notamment citer la
calorimétrie différentielle a balayage, ou Differential Scanning Calorimetry (DSC), I'Analyse
Mécanique Dynamique (AMD) ou Dynamic Mechanical Analysis (DMA) et I’analyse
diélectrique ou Dielectric Analysis (DEA). Ces méthodes sont souvent destructives et se font
sur des échantillons en post-cuisson et non sur une piéce en cours de cuisson. De plus elles
caractérisent seulement le comportement du polymere dans le matériau, et non I’ensemble des
constituants et leurs interactions.

D’autres méthodes d’instrumentation, a base de capteurs (optique, acoustique ou
ultrasonore, impédancemétrique...) sont en cours de développement pour compléter la
connaissance et la compréhension des différents mécanismes durant le processus de cuisson
des matériaux composites. Dans ce chapitre, nous présenterons la technique retenue de
spectroscopie d’impédance, que nous qualifierons par la suite d’impedancemeétrie. Cette
méthode consiste a injecter un courant électrique sinusoidal au sein du matériau, et & mesurer
la tension induite (amplitude et phase). Cependant, un balayage en fréquence est nécessaire
pour traduire simultanément I’évolution du réseau de fibres de carbone et son liant
(polymere). Ce suivi doit rendre compte de I’état de la cuisson en offrant la possibilité de :

> Mesurer et controler la température et la pression

» Mesurer les contraintes résiduelles
» Adapter et moduler le cycle de cuisson en fonction de I’état du matériau
» Connaitre les changements d’état du matériau (écoulement de la résine, viscosité

minimale, gélification, vitrification) pour identifier la fin de la cuisson
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> Détecter et identifier les défauts intervenus lors d’un cycle de cuisson

» Maitriser le processus d’élaboration: contrOler et/ou vérifier la répétabilité et la
reproductibilité des processus
» Conserver une trace des erreurs intervenues au cours du cycle de cuisson

Le suivi, quand il sera maitrisé, permettra I’optimisation des parameétres du cycle de
cuisson pour minimiser, lors du durcissement du matériau, le nombre et I’impact des défauts
structurels. Pour répondre a cette problématique, plusieurs suivis impédancemétriques de
cuisson ont été réalisés au cours de cette these, en étuve et dans un autoclave. Ces mesures
multipoints s’appuient sur le banc de mesure présenté dans le précédant chapitre I1.

Nous débuterons le présent chapitre par la présentation des résultats des suivis de
cuissons en étuve et autoclave réalisés sur des eprouvettes mono-pli et multi-plis
unidirectionnels (UD) ou quasi isotropes (QI), puis nous les comparerons. Ensuite, nous
établirons des corrélations entre propriétés électriques mesurées et propriétés structurelles du
matériau tout au long du cycle de cuisson. Enfin, nous transposerons ces mesures réalisées sur
des éprouvettes standards pour effectuer le suivi de cuisson d’une piéce industrielle (en
configuration QI) dans un autoclave. Il s’agit d’un déflecteur d’antenne de satellite cuit sur un
moule en béton.

3.1 Suivi de cuisson

Avant de présenter les résultats des suivis de cuissons, il est nécessaire de préciser les
conditions expérimentales dans lesquelles nous avons réalisé les études. Lors des différentes
cuissons, nous avons mesuré I’impédance et son argument (|Z] et 0) et tracé en temps réel
I’évolution des éléments du modéle électrique équivalent du matériau composite (Rp et Cp).
Notre banc multivoie permet des mesures quasi simultanées sur plusieurs échantillons, suivant
differentes orientations de fibres : Conduction longitudinale (x), transverse intra-pli (y) et
transverse inter-pli (z).

Un balayage en fréquence du courant électrique sinusoidal allant de 10Hz a 1MHz
permet d’obtenir I’évolution spectrale du module (|Z]) et de la phase (0) de d’impédance
électrique Z. Des lors, on calcule la résistance parallele Rp et la capacité parallele Cp du
modele équivalent simple. Tout au long d’un cycle, des mesures sont réalisées et affichées en
temps reel sur les huit voies reliees aux échantillons. Compte tenu des temps de cuisson
importants (= 300min), une acquisition par minute semble suffisante. Comme nous disposons
de huit voies et d’une minute pour les realiser, chaque mesure sera limitée a 7,5 secondes.
L’interface entre les acces filaires et le matériau composite est constituée d’électrodes en
cuivre (ruban de 6 mm de large et 65 pum d’épaisseur) placées directement sur le matériau ou
entre ses plis avant la cuisson. Les échantillons, placés dans un four, sont reliés au systéeme
d’acquisition par I’intermédiaire de fils multibrins avec une gaine en téflon résistant a la
température. Dans I’étuve, a la température de cuisson nécessaire au durcissement de la résine
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s’ajoute un vide primaire (0.2 bar) sous bache souple permettant de dégazer, renforcer et
maintenir le compactage et enfin d’évacuer I’excés de polymere. L’autoclave, en plus de la
température et du vide, ajoute une surpression de plusieurs bars (7 bars dans le cas de notre
étude) pour renforcer le compactage et I’évacuation de la résine. Dans les deux cas (étuve et
autoclave), le type de drapage et le profil de température utilisés lors des cycles de cuissons
restent identiques. Néanmoins, seule la température de I’enceinte est asservie dans I’étuve,
alors que dans I’autoclave, la commande de la cuisson est régulée par la température du
matériau mesurée a I’aide d’un thermocouple inséré dans un stratifié composite.

3.1.1 Suivi in situ impédancemétrique de cuisson en étuve

Les parameétres électriques étudiés seront soit la résistance paralléle Rp et la capacité
parallele Cp ou I’impédance (module et argument: 1ZI et 0). Ceci afin d’identifier les
parametres électriques les plus pertinents pour un suivi, in situ et en temps réel, de cuisson du
matériau composite carbone/époxy. Comme le matériau a une structure anisotrope (en
fonction du sens des fibres et de I’empilement des plis suivant I’épaisseur), les conductions
électriques a I’intérieur du matériau sont sensibles au sens de circulation du courant suivant
les trois orientations (X, y et z). Nous appellerons x le sens longitudinal aux fibres, y le sens
transversal dans le plan des fibres, et z le sens transversal dans I’épaisseur du matériau. Cela
nous a conduit a analyser I’évolution temporelle des parameétres électriques au cours de la
cuisson suivant ces trois orientations.

Avant d’aborder la caractérisation du matériau composite proprement dite, nous avons
fait dans les conditions de mesure in situ (avec plusieurs métres de connectique filaire), une
calibration en court-circuit et circuit ouvert pour évaluer la valeur des éléments parasites
d’acces. La résistance parasite série Rs=0,103Q est faible et pourra étre considérée lors de
nos mesures comme négligeable. L’inductance serie, Ls~2,7uH semble réduite mais
impactera les mesures a haute fréquence (>100kHz). La capacité parasite Cparasite = 40pF
semble réduite, comparée aux nanofarads attendus. Enfin, la valeur tres élevée de la résistance
de fuite Reyie>1,5GQ permettra de mesurer précisément la résistance du matériau composite
(>1IMQ au début du cycle). Au bilan, ces valeurs limitent I’erreur de mesure a moins de 1%
pour des résistances R, comprises entre 25Q a 10MQ et une capacité Cp de S00pF a 100uF.

3.1.1.a Mesure impédancemeétrique de la conduction longitudinale en étuve

Pour procéder a cette mesure suivant I’orientation longitudinale, nous avons realise des
éprouvettes (voir figure 3.1) constituées d’un mono-pli placé sur une plaque de circuit
imprimé en FR4 (PCB en époxy et fibre de verre). Les mesures de I’'impédance électrique
longitudinale (|Zx]| et 8x) sont réalisées avec la méthode Kelvin appelée aussi mesure 4 points.
Le courant est injecté dans le matériau par I’intermédiaire de 2 électrodes extérieures, alors
que la mesure de tension est réalisée via deux autres électrodes pour s’affranchir des éléments
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parasites : acces filaire et contacts (I’interfaces metal/composite). Les mesures longitudinales
font appel a une plateforme de test dédiée, dont la surface d’analyse est de 32cm de long sur
1cm de large. Le dimensionnement de cette plateforme de test électrique est dicté par la faible
résistivité longitudinale et le besoin de mesurer une impédance supérieure a quelques dizaines
d’Ohms pour limiter I’impact des éléments parasites (interconnexion de plusieurs métres). La
cadence d’acquisition est d’un échantillonnage par minute, suffisante au regard des
transitoires attendus de plusieurs minutes. Pour garantir un bon rapport signal sur bruit,
chaque acquisition correspond a la moyenne de 8 points de mesures. Compte tenu de la forte
variation de I’impédance, nous appliquons une tension sinusoidale de 1 Volt d’amplitude, et
I’impédancemetre mesure I’amplitude et la phase du courant induit. Le balayage en fréquence
est logarithmique (= 2 valeurs de fréquences par décade) dans un intervalle allant de F=10Hz
a 5MHz, soit au total onze fréquences de mesures qui permettent de localiser la plage de
fréquence optimale ou les paramétres électriques ont une forte sensibilité. Seuls quelques
points de mesures sont pertinents pour la détermination de I’impédance. En effet, & basse
fréquence son impact sur I’impédance globale est negligeable, alors qu’a haute fréquence les
éléments parasites (Rs, Ls, Cparasite, Grarasite) Perturbent son extraction. Le choix de la fréquence
de mesure se déduit du tracé de I’évolution du module de I’impédance longitudinale |Zx| et de
son argument 0x en fonction du temps de cuisson (figure 3.2), pour différentes fréquences de
mesure.

Electrodes en ruban de Cuivre (50pum)

‘_G) IAppliqué
/\}\ VMesurée

I—' o s e i i ! e e o e R

Conduction longitudinale (1x32cm?)

ﬁ
Orientation des fibres

——

B i

Figure 3.1 : Plateforme de mesure de I’'impédance longitudinale (Zx)

Pour présenter les résultats des suivis reéalisés (figures ci-aprés), nous avons tracé (en
minutes) le cycle de cuisson en abscisse inférieure et le temps a I’isotherme en abscisse
supérieure. La référence du premier correspond au début du cycle et celle du second au début
du plateau isotherme a 180°C. Ainsi, quel que soit le suivi considéré, notre référence de temps
a I’isotherme est indépendante du cycle d’acquisition et sera plus pertinente pour la
détermination des points de gélification et de vitrification.
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Figure 3.2 : Evolution a) de |Zx| le module et b) de 0x I’argument de I’impédance longitudinale
lors d’une cuisson en étuve, mesurée a plusieurs fréguences sur un échantillon mono-pli

Comme escompté, le module de I’impédance décroit lors du cycle de cuisson. En effet,
au début, I’effondrement de sa valeur est lié a I’établissement du contact avec les électrodes
de mesures. Apres le point de liquéfaction, I’extraction de I’exces de résine et le compactage
du réseau de fibres augmente le nombre de point de percolation entre fibres et réduit
logiquement la résistance associée. En observant I’argument de I’impédance, on constate que
sa valeur est toujours négative et cela confirme la prépondérance capacitive dans I’impédance
globalement mesurée. On note sur la courbe Ox (tcuisson), Qu’aux basses fréquences
(F>gques kHz) I’argument est réduit, voire nul. Puis, il croit significativement et c’est avec
une mesure a F=13kHz qu’il présente I’évolution la plus ‘signée’. Au-dela de plusieurs
dizaines de kHz, I’inductance parasite des fils d’acces vient réduire sa valeur. Une gamme de
fréquences de mesure comprise entre 5 kHz et 50kHz est adaptée a une mesure optimale de
cette impédance longitudinale. Avant d’aller plus loin, nous souhaitions estimer la répétabilite
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de cette mesure longitudinale, en se placant a une fréquence de lecture de F=13kHz. Pour
cela, nous avons traceé (figure 3.3) les evolutions conjointes du module et de I’argument de
I’impédance longitudinale Zx, mesurés sur deux échantillons lors de deux cuissons en étuve.

200 ' '180°C ' ' o

Cuisson 2
/

Cuisson 1

150 44, 7 ST T
[«) >
N
100 A Jf
son 2
B0 AR A — - -30
sson 1
20°C
0 -40
0 60 120 180 240

Temps de cuisson (min)

Figure 3.3 : Evolution a) de |Zx| le module et b) de 0x I’argument de I’impédance longitudinale
mesurée sur un échantillon mono-pli lors de deux cuissons en étuve

On obtient un écart d’environ + 6% sur le module de I’impédance et on constate que ces
mesures d’impédance longitudinale (|Zx| et 6y), réalisées lors de deux cuissons en étuve,
présentent les mémes évolutions tout au long du cycle de cuisson. Les écarts entre ces courbes
sont imputables a la dispersion du matériau, a la qualité du drapage, ou encore a la qualité du
contact entre électrodes et matériau composite. Ces évolutions quasi-confondues permettent
de conclure que ce type de mesure est répétable. La figure 3.4.a présente les évolutions de la
résistance (en conduction longitudinale) calculée a une fréquence de 10Hz. Nous avons
éliminé les mesures avant la liquéfaction de la matrice, car elles sont perturbées par la
formation des contacts électrodes/fibres.
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Figure 3.4: Evolution de a) Rpyx la résistance et de b) Cpx la capacité en conduction longitudinale
sur un échantillon mono-pli lors d’une cuisson en étuve

Sur cette évolution de la résistance longitudinale du matériau lors de la cuisson, on
retrouve la forte baisse de Rpx en début de cuisson qui correspond a I’amélioration des
contacts entre électrodes et matériau. Passé le point de liquéfaction de la résine, I’extraction
de I’excés de résine conjugué au compactage des fibres, induit I’accroissement du nombre de
points de percolation qui induit a son tour une décroissance de la résistance longitudinale Rpx.
Cela traduit aussi I’augmentation du taux de fibre au fur et a mesure que la résine s’évacue.
Sans étre trés marquées, des ruptures de pente sont perceptibles, mais leur détermination
précise et systématique requiert le calcul des dérivées (premiére et seconde). Néanmoins,
analyser plus profondément ce type d’éprouvette mono-pli ne nous semble pas pertinent pour
le monitoring de cuisson de piéces structurelles (stratifié). Mais, nous avons validé la
faisabilité d’une mesure in situ impédancemétrique avec la méthode 4 points.

La figure 3.4.b présente I’évolution de Cpx la capacité (en conduction longitudinale)
calculée a une fréquence de mesure F=13kHz. Cette fréquence optimale de lecture est
déduite de I’évolution de Ox(tcuisson), I’argument de I’impédance longitudinale.

L’évolution de la capacité longitudinale Cpx, comme celle de Rpx, est perturbée lors de
I’établissement du contact électrode/matériau et c’est pourquoi seul le point de geélification est
aisément localisable a tisotherme = 9 Minutes.

Pour étre fiable dans notre analyse de la conduction longitudinale, il conviendrait de
contacter I’ensemble des fibres d’un pli. Pour ce faire, aprés cuisson, on commencerait par
une attaque chimique de la matrice (pour mettre toutes les fibres a nu), puis une métallisation
par pulvérisation cathodique ou par croissance électrolytique de cuivre serait nécessaire. Cette
approche, complexe a mettre en ceuvre, n’est envisageable qu’en post-cuisson. Elle n’est donc
pas compatible avec le suivi de cuisson. Néanmoins, ce type de prise de contact d’excellente
qualité (tres faible résistance de contact métal/fibres) ouvre la perspective d’injecter de forts
courants pour de I’actionnement électrothermique, sans étre limité par I’auto-échauffement
excessif des seules zones de contact.
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3.1.1.b Suivi impédancemétrique de la conduction transversale intra-pli en étuve

Cette fois encore, notre souhait d’analyser la seule conduction transversale dans le pli

nous a fait opter pour un échantillon de test électrique, mono-pli, cuit sur une plaque de circuit
imprime en FR4 comme I’illustre la figure 3.5. De plus, pour prévenir la déformation de cette
plaque de test aprés cuisson, nous avons compensé les contraintes induites par le pli sur la
face supérieure en placant le méme pli sur la face arriére.
Comme nous le verrons plus tard, les impédances mesurées en conduction transversale sont
nettement plus importantes et la mesure quatre points n’est plus nécessaire. Nous opterons
pour une simple mesure deux points. Chaque mesure est réalisée entre deux électrodes
distantes de 10cm, la largeur des électrodes en contact avec le matériau est de 1cm. Dans cette
configuration transversale, il suffit que quelques fibres soient en contact avec les électrodes de
mesure pour considérer ces dernieres équipotentielles, a cause des faibles valeurs des
résistances longitudinales au sien de ces fibres.

IAppIiﬂté CD
(V)

VMesurée

Faces
supérieure
et inférieure

Electrodes Cu

Conduction transversale
intra-pli (10x10cm?)

Orientation
desfibres

Figure 3.5 : Plateforme de mesure de Zy I'impédance transversale intra-pli

La figure 3.6 montre, au cours de la cuisson, I’évolution de I'impédance transversale
intra-pli (|Zy| et By) obtenue a I’aide de la mesure deux points. Les problémes liés aux
résistances de contact électrodes/fibres ne sont plus perceptibles car leur valeur faible reste
toujours tres inférieure a celle liée a la conduction transversale dans le matériau. Ces mesures
sont représentatives de la seule conduction transversale dans le pli. Les paramétres de
I’impédance transversale mesurés sur notre plateforme, integrent I’ensemble de la conduction
sur une surface de 100 cm? (10x10cm2), lors du cycle classique de cuisson.

Nous avons tracé les courbes (figure 3.6) jusqu’a une fréquence de mesure de F = 42 kHz car,
au-dela, elles sont trop perturbées et inexploitables. Nous avons surligné en noir I’évolution
du module de I’impédance mesurée a 10Hz, qui est quasiment confondue avec la résistance
transversale intra-pli Rpy. De méme I’évolution de [Zy| & la fréquence de F =13 kHz sera
exploitée pour déterminer I’évolution de la capacité transversale intra-pli Cpy. Sur I’évolution
de I’argument 0y a F = 13 kHz, on identifie les points PL a Tisotherme = -60 minutes et PG a
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Tisotherme = 12 minutes. Nous procederons a une détermination plus précise de ces points sur
des stratifies en conduction transverse inter-pli.
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Figure 3.6 : Evolution a) de |Zy| le module et b) de 0y I’argument de I’impédance transversale
intra-pli, mesurée sur un échantillon mono-pli lors d’une cuisson en étuve

Pour évaluer la reproductibilité et la répétabilité des mesures, nous avons procédé au
suivi de I’échantillon E;-C; lors d’une premiére cuisson C1, puis aux suivis de deux
échantillons E;-C; et E,-C, lors d’une seconde cuisson C, (Cf. figure 3.7).

On observe les mémes tendances dont les valeurs proches confortent notre confiance pour ces
suivis impédancemeétrique. On obtient un écart d’environ + 7% du module de I’impédance et
cela confirme la bonne répétabilité et reproductibilité de ces mesures. Cet écart intégre les
dispersions liées au matériau, a la qualité du drapage et des interfaces électrodes/fibres. Méme
si I’échantillon mono-pli utilisé n’est pas représentatif d’une structure composite multi-pli,

nous avons tenté de corréler les ruptures de pente des courbes avec les phases de liquéfaction,
gélification et vitrification.
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Figure 3.7 : Variation du module et de I’argument de I'impédance transversale Zy, mesurés a
F =12 kHz, lors de deux cuissons en étuve sur trois échantillons mono-plis

Apres avoir explicité les points rhéologiques de la résine, mesurés par un rhéomeétre,
nous reviendrons plus finement sur leur corrélation avec I’impédance transversale inter-pli.
Ce monitoring peut s’avérer pertinent si I’on souhaite suivre précisément la cuisson d’un pli
inséré dans un stratifié. 1l conviendra alors de distinguer la conduction transverse intra-pli de
la conduction transverse inter-pli qui se greffe en parallele, venant réduire la valeur de
I’impédance mesurée. On pourra ainsi faire un suivi local d’un pli a cceur d’un stratifié.
L’évolution de la résistance transversale intra-pli est présentée ci-dessous (figure 3.8.a) et est
déduite des mesures a F =10Hz. L’évolution de cette conduction transversale intra-pli, au
cours de la cuisson, commence par une brutale décroissance de la résistance du matériau. On
débute par des mesures de résistance de valeurs aléatoires et trés importantes (quelques MQ).
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Figure 3.8 : Evolution a) de Rpy, la résistance et b) de Cpy, la capacité en conduction transversale
intra-pli sur un échantillon mono-pli lors d’une cuisson en étuve

Sur la courbe Rpy(tcuisson) de suivi de la résistance transversale intra-pli, quand la
température dépasse Tcuisson = 40°C, la liquéfaction (PL = tan(8)min1) de la résine améliore
significativement le contact électrique entre électrodes et fibres, mais contribue aussi a la
densification du réseau de fibres. Cela se traduit par une chute rapide de la résistance de
Rpy = IMQ a moins de Rpy = 60kQ. Quand cette premiére décroissance s’estompe, on note la
présence d’un plateau, que I’on associera au point de gélification (PG) a environ
tisotherme = 12 minutes apres le temps a I’isotherme (180°C). Enfin, les mécanismes lors de
cette réticulation sont complexes et nous ne sommes pas en mesure de déterminer le point de
vitrification.

L’évolution de Cpy la capacité transversale intra-pli, a été déterminée a une fréquence

de F=13kHz (Cf. figure 3.8.b) et aprés suppression de la capacité parasite d’acces
(Cparasite = 40pF). Cette évolution Cpy(tcuisson) €St plus riche en informations sur la réticulation
de la résine. En effet, en debut de cuisson, son évolution traduit la phase dynamique du
compactage des fibres, depuis la liquéfaction jusqu’au point de gélification. On obtient ainsi
le point tan(d)min (la liquéfaction) pour une température de 84°C, et le point de gélification est
atteint 13 minutes apres le temps a I’isotherme. Une fois le réseau de fibres fige,
I’augmentation du taux de réticulation induit une diminution de la permittivité diélectrique et
donc de la capacité. Puis, le point de vitrification (PV) et le point de cuisson final (PF)
semblent atteints respectivement a 72 et 105 minutes apreés le temps a I’isotherme.
Notons enfin, que les valeurs mesurées sont extrémement faibles (quelques dizaines de pF),
proches de la capacité parasite (Cparasite = 40pF). Pour accroitre significativement sa valeur
(~1nF), il conviendra de faire évoluer notre plateforme en diminuant sa longueur
(L = 10cm => 2cm) tout en augmentant sa largeur (W = 10cm => 30cm).

61



Chapitre 3 : Suivi impédancemétrique du procédé de fabrication

3.1.1.c Mesure impédancemétrique de la conduction
transversale inter-pli en étuve

Dans cette partie, nous caractériserons la cuisson en étuve d’échantillons multi-plis
(8 plis) en configuration unidirectionnelle (UD) et quasi-isotrope (QI) (figure 3.9). Ces
mesures impédancemétriques (|Z;| et 6,) en conduction transversale inter-pli font appel a la
méthode de mesure deux points car la valeur minimale du module de I’impédance transversale
est d’environ |Z,| = 1009, bien supérieure aux éléments parasites des amenées (Rs < 0,2Q2).

Plateforme de test de la conduction Vue en coupe AB
transversale inter-plis (10x10cm?)

8 plis
Ee—————=Ubouql

Electrodes Cu
enfouies

Plaque de cuisson avec 13 plateformes
dont 8 suivits in-situ

Figure 3. 9 : Plateforme de mesure de Z; I’'impédance transversale inter-pli et la plaque de
cuisson multi-instrumenté : 8 suivis in situ en paralléle

Chaqgue mesure est réalisée a I’aide de deux électrodes (ruban de cuivre de 0,6x10cm?)
insérees respectivement entre les plis 1 et 2, et les plis 7 et 8. La dimension de cette
plateforme de mesure transversale inter-pli est de Lx.Wy =10x10cm? et d’une épaisseur
d’environ E = 1,5mm. Autour de chaque échantillon multi-pli est placé un cadre espaceur en
mosite (Cf. figure 3.9) qui uniformise la pression de la bache a vide, imposant une pression
lors de la cuisson en étuve. Nous détaillons cet élément nécessaire a la fabrication, car un
positionnement inadéquat (trop proche ou trop éloigné) alterera les caractéristiques de
I’échantillon. Dans le paragraphe consacré aux défauts de fabrication, ce défaut de
positionnement sera mis en evidence. Les électrodes sont disposées de fagcon orthogonale au
sens des fibres pour analyser tout le volume du matériau. En effet, compte tenu des ordres de
grandeur entre la résistivité longitudinale et les résistivités transversales (suivant les axes y et
z), on considerera qu’une fibre contactée reste équipotentielle sur toute sa longueur et donc le
contact se fait sur I’intégralité de la surface du pli (100cm?). C’est donc bien I’ensemble du
volume du matériau qui est sondé lors de notre mesure impédancemétrique. Notre étude
portera sur des stratifiés de 8 et 32 plis avec des configurations UD et QI.
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e Suivi impédancemétrique de la conduction transversale inter-pli d’un
matériau unidirectionnel de 8 plis (en étuve)

Les evolutions du module et de I’argument de I’impédance transversale inter-pli
(/Zz), ©;) au cours de la cuisson sont présentées respectivement sur les figure 3.10.a et .b.
Compte tenu de la valeur négative de I’argument 6,, la modélisation électrique équivalente de
cette conduction transversale inter-pli correspond bien a I’association d’une résistance Rpz
avec une capacité Cpz en parallele.
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Figure 3.10 : Evolution a) de |Z,| le module et b) de 0, I’argument de I’impédance en conduction
transversale inter-pli lors d’une cuisson en étuve sur un échantillon UD entre 6 plis

Comme pour la conduction transversale intra-pli, la fréquence optimale de lecture est
dans la gamme de fréquence allant de F = 5kHz et 50kHz. En prenant F = 10kHz, on observe
une bonne sensibilité tant sur le module que sur I’argument. On notera qu’une mesure
impédancemétrique a F = 10kHz convient aussi bien pour les conductions transversales intra
et inter-pli, que pour la conduction longitudinale. Se pose alors la question du domaine de
validite du modele simplifié (Rpz// Cpz). Pour y répondre, analysons les évolutions
fréquentielles de Rpz et Cpz lors de la cuisson avec un intervalle de 30 minutes (figure 3.11).
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Figure 3.11 : Evolution fréquentielle a) de la résistance Rpz et b) de la capacité Cp & différents
temps de la cuisson en étuve sur un échantillon UD entre 6 plis

Ces courbes nous montrent les gammes pertinentes pour la détermination des parametres
électriques mesurés et permettent de conclure que :

- laresistance Rpz doit étre déterminée a basse fréquence F = 10Hz
- la capacité Cpz doit étre déterminée dans la gamme 5kHz a 50kHz
- le module et I’'argument de I’impédance |Zpz| @ mesurer dans la gamme 5kHz & 50kHz

En effet, on constate que, dans cette gamme de 5kHz & 50kHz, les valeurs des
résistances et capacités, a différents temps de la cuisson, varient avec la fréquence. Cela est di
aux éléments parasites d’acces, et notamment a Ls I’inductance série, et donc les valeurs de
capacité seront plus qualitatives que quantitatives.

Avant de poursuivre, évaluons la répétabilité et la reproductibilité de ce suivi
impédancemétrique de la conduction transversale inter-pli, lors de deux cuissons (C; et C,).
Pour ce faire, nous avons réalisé un suivi sur deux échantillons lors de chaque cuisson (E;-Ci,
E,-C; & E;-C,, E-C,) (Cf. figure 3.12). Un écart inférieur a +10% sur le module de
I’impédance est obtenu et les évolutions, trés semblables et synchrones, confirment la
reproductibilité et la répétabilité des mesures effectuées.
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Figure 3.12 : Evolutions du module |Zz| de I’'impédance transversale inter-pli de quatre
échantillons UD lors de deux cuissons (C; & C,) en étuve, mesurées entre 6 plis

Nos travaux antérieurs [123], réalisés sur un matériau composite unidirectionnel
T700/M21, ont permis de démonter la corrélation entre les points rhéologiques
caractéristiques obtenus par un rhéometre et les valeurs électriques (Rp et Cp) obtenues par
analyse d’impedance. On y trouve I’évolution des parameétres rhéologiques (Cf. figure 3.13)
lors d’un cycle thermique d’une cuisson standard. Lors de la cuisson, I’évolution de
I’impédance électrique est couplée aux changements des parametres rhéologiques de notre
matrice époxy M21 tels que u sa viscosité, a le degré de réticulation et G le module complexe
de cisaillement.
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Figure 3.13 : Points rhéologiques caractéristiques de la M21 : 1 viscosité, G’ module
conservatif, G” module dissipatif, a degré de réticulation et tan(d) facteur de perte
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Le rhéometre a plateaux paralléles mesure la viscosité (1), le module complexe de
cisaillement (modules conservatif G’ et dissipatif G’’) et le facteur de perte tan(d). Par DSC
(Differential Scanning Calorimetry) on détermine le degré de réticulation (a) de la résine M21
non renforcée. Les cycles thermiques, appliqués lors de ces mesures au rhéométre et DSC,
correspondent au cycle standard de cuisson utilisé au sein de I’étuve : une rampe de chauffe
de 2°C/min et un palier isotherme de 120 minutes a 180°C.

Sur la courbe de la figure 3.13, on distinguera 14 points spécifiques (A a N) sur les
courbes de y, G’, G”’, tan(d) et o, correspondant a des minimums et & des points d’inflexion
concordant avec les transitions de phase de la résine époxy M21 dans le cas de notre étude.
Enfin, comme nos cycles expérimentaux ne présentent pas systématiquement la méme rampe
en température, ces points singuliers lors de la montée en tempeérature seront associés a la
température correspondante et au-dela du temps a I’isotherme, nous prendrons le temps
depuis I’isotherme :

» A latransition gel visqueux / liquide, deux points ont été sélectionnés :
o Aa Tcuisson= 41°C « tan(S)min1 » : Premier minimum de la courbe tan(o)
e B a Tcuisson= 85°C « Prg; » : Premier changement de pente de la courbe de la viscosité p
> Lors de la transition liquide / gel viscoélastique, sept points sont retenus :
e Ca Tcuisson= 104°C « tan(d)1 » : Premier changement de pente de la courbe tan(o)
e D a Tcuisson= 110°C « PG™'1 » : Premier changement de pente de la courbe du module
de dissipation de I’énergie G"
e E a Tcyisson= 133°C « PG"'11ans1 » : Premier changement transitoire de la pente du G"
o Fa Tcuisson= 155°C « PG yin » : Minimum de I’évolution du G"
e G a Tcuisson= 157°C « tan(S)min2 » : Second minimum de la courbe tan(o)
e H a lmin apres le temps isotherme « PG™, » : Second changement de la pente du G"
e | a 6min aprés le temps isotherme «tan(d), »: Second changement de la pente
de tan(o)
> Dans la transition gel elastique / vitreux, nous retiendrons quatre points rhéologiques :
e Ja 10min apres le temps isotherme « PG » : Pic de la courbe de tan(d) correspondant
au point de gel

e K & 30min aprés le temps isotherme « PG™3 »: 3*™ point d’inflexion de la courbe
de G"

e L a40min apres le temps isotherme « PG rrans2 » : Second changement transitoire de
la pente du G"

e M a 55min aprées le temps isotherme « PV » : Pics des courbes du G" et ran(d)
correspondant au point de vitrification

e N a105min apres le temps isotherme « PF » : Fin de la polymérisation quand le degré
de réticulation (o) se stabilise a une valeur maximale.
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A présent, examinons la figure 3.14 montrant le suivi lors d’une cuisson en étuve de
|Zz|, le module de I’impédance transversale inter-pli, et corrélons ses points aux points
rhéologiques. Un premier lissage (moyenne glissante sur 13 pts) est nécessaire pour calculer
les dérivées (1" et 2"®) pour en extraire, de facon systématique et rigoureuse, les points
singuliers de la cuisson. On note que le signal |Zz| doit présenter un rapport signal sur bruit
supérieur a 5 ordres de grandeur (S/N>100dB) pour rester pertinent en fin de cuisson (pour la

détermination du point K).
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Figure 3.14 : Variation de |Zz| le module de I'impédance transversale inter-pli (a 10kHz) et des

dérivées 1" et 2"%*

avec le temps de cuisson en étuve, mesurées entre 6 plis d’un échantillon UD

Les points rhéologiques caractéristiques mesurés par rhéometre et ceux déduits de la
mesure impédancemétrique sont résumeés dans le tableau suivant :

Points caractéristiques avant " " "
I,isothern?e tan(S)min PTgi tan(8)1 PG"1 PG rtranst | PG min tan(s)minz T isotherme
Label A B C D E F G
Temperat“([g;*heome”e 41 85 | 104 |110 | 133 | 155 | 157 | 73min
Température 83
Impédancemetre 12l 42 85 110 129 135 159 167 a
(°C) 87min
Points caractéristiques " " "
i PG",| tan(3), | PG | PG"; |PG"rransz | PV PF
Label H | J K L M N
Temps Rhéometre
(min) 6 10 30 40 55 105
Temps Impédancemetre 1Z;I
(min) 2 11 14 23 42 55 112

Tableau 3.1 : Identification des points rhéologiques caractéristiques a I’aide des valeurs
impédancemétriques, cas étuve
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On appreécie le bon accord entre les températures (lors de la rampe) et les temps apres
I’isotherme des points caractéristiques déduits des mesures par rhéometre et des mesures
électriques. De plus, rappelons-nous que ces mesures électriques sont effectuées sur des
échantillons composites de 8 plis UD (mesure entre les 6 plis) qui intégrent donc les
dispersions du matériau et d’éventuels gradients de température dans I’empilement. Enfin,
certains écarts sont liés a la stabilisation en température du palier de cuisson a 180°C, et cela
rend difficile la determination précise du début du temps a I’isotherme, compris entre 83 et 87
minutes. Une fois le contact fibres/électrodes bien établi, c’est bien le matériau composite qui
est caractérisé. En plus, nous remarquons que les mesures électriques révelent d’autres
phénomenes qui se passent entre les points N et M, qui nécessitent d’étre étudier plus
profondément afin de les définir.

Nous venons de montrer que le suivi du seul module de I’impédance et de ses dérivées,
rend bien compte de I’évolution rhéologique de la matrice lors du cycle de cuisson. On peut
raisonnablement, a terme, s’en servir pour optimiser et asservir en temps réel les paramétres
de cuisson (temps, température) en étuve du matériau. Pour y parvenir, il a été nécessaire
d’identifier la gamme de fréquence pertinente dans laquelle, conduction résistive et capacitive
sont comparables. Compte tenu des fortes évolutions des deux contributions (Rpz et Cpz) au
cours de la cuisson, nous avons opté pour une fréquence intermédiaire (F = 10kHz). Notons
enfin, que pour une meilleure résolution et une réduction du bruit des mesures, un
sur-échantillonnage (3 mesures/minute) aurait été nécessaire au lissage (moyenne glissante)
des courbes pour en extraire des signaux dérivés exploitables et pertinents. Le suivi du seul
module de I’impédance, a fréquence de mesure fixe, permet de suivre en temps réel la
rhéologie de la matrice lors de la cuisson. Il est donc possible d’augmenter la cadence des
mesures car on n’a plus besoin de balayage fréquentiel (basse et moyennes fréquences), une
fréquence de F = 10kHz suffit.

Les figures 3.15.a et b montrent respectivement I’évolution de Rpz, la résistance déduite
de la mesure a F = 10Hz et celle de Cpz, la capacité mesurée a F = 10kHz, de la conduction
transversale inter-pli lors de la cuisson en étuve. Apres un premier lissage (moyenne glissante
sur 13 points) des courbes, nous pouvons a nouveau déterminer de facon systématique les
points caractéristiques en analysant le tracé des derivees premiere et seconde. Disposer de
plus de points de mesure est souhaitable, mais on se heurte rapidement aux limites du banc
d’acquisition liées au sélecteur de voies (multiplexeur a base de relais électromécanique).
Réduire le nombre de 8 a 4 voies analysées en paralléle devrait nous permettre de disposer de
3 points de mesure par minutes.

L’ensemble des points rhéologiques caractéristiques mesurés par rhéomeétre et déduits de
I’impédancemetrie sont résumés dans le tableau 3.2.
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On constate a nouveau que les points rheologiques caractéristiques déduits du suivi de
la résistance (F=10Hz) ou de la capacité (F=10kHz) sont proches de ceux mesurés par
I’analyse au rhéomeétre. L’écart en début de cuisson de la température du premier point
(tan(8)min) déduit du suivi de la résistance Rpz est imputable au temps d’établissement d’un bon
contact entre électrodes et fibres. Puis I’imprécision d’environ 4 minutes, liée au transitoire de
stabilisation a la température a 180°C, induit a nouveau des différences de quelques minutes
sur les temps a I’isotherme. Notons que la mesure de cette capacité Cpz, d’une dizaine de nano
farads, est moins sensible aux perturbations externes. Elle est tres supérieure a Cpara=40pF (la
capacité parasite) et a Cpy =~ 30pF (celle mesurée en conduction transversale intra-pli).

Comme precédemment, la conduction électrique transversale inter-pli se fait a travers
les points de percolation pour la conduction résistive et autour de ceux-ci pour la conduction
capacitive. La diminution de la résistance traduit globalement I’accroissement du nombre de
points de percolation. La croissance rapide de la capacité en début de cuisson traduit cet
accroissement du nombre de points de percolation. Puis, une fois figée, la chute est corrélée a
la réticulation de la matrice dont la permittivité diélectrique décroit avec I’augmentation du
taux de reticulation. Grace aux tracés des dérivées, I’obtention systématique et précise des
temps de changement de phase de la résine peut permettre le pilotage automatique et optimal
de la cuisson.
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Figure 3.15 : Evolutions a) de Re (& 10Hz) et b) de Cp, (& 10kHZ) et leurs dérivées 1 et 2"
avec le temps de cuisson en étuve, mesureées entre 6 plis d’un échantillon UD

Poggt:niifi%fgéit;?eues tan(S)min PTgi tan(8)1 3Gnl F’G‘"Transl I:’G‘"mih tan(é“)minz Tlsotherme
Label A B| C D E F G
Température Rhéometre (°C) 41 85 | 104 | 110 133 155 157 73min
Température Impédancemetre 1Z,1 (°C) 42 85 | 110 | 129 135 159 167 83
Température Impédancemétre Ry, (°C) 50 85| 110 | 130 143 157 162 a
Température Impédancemétre C, (°C) 56 80| 106 |132 | 146 162 171 |87min
Label H [ J K L M N
Temps Rhéométre (min) 1 6 10 30 40 55 105
Temps Impédancemeétre 1Z;l (min) 2 11 14 23 42 55 112
Temps Impédancemetre Ry, (min) 2 7 12 21 42 55 112
Temps Impédancemétre C,, (min) 1 10 17 32 41 59 97

Tableau 3.2 : Identification des points rhéologiques caractéristiques a I’aide des valeurs de
I’impédance, de la résistance et de la capacité. Cas étuve

e Suivi impédancemétrique de la conduction transversale inter-pli d’un

materiau unidirectionnel et quasi-isotrope de 32 plis
Pour réaliser des mesures électriques dans I’épaisseur du matériau UD, nous avons
inséré plusieurs électrodes pour disposer de mesures entre 7 plis (1/2 et 8/9), 15 plis (1/2 et
16/17), 22 plis (1/2 et 23/24) et enfin 30 plis (1/2 et 31/32) (Cf. figure 3.16.a). Dans le cas des
échantillons Ql, les électrodes sont disposées de maniere a permettre les mesures entre 15 (1/2
et 16/17) et 30 plis (1/2 et 31/32) (Cf. figure 3.16.b).
A I’aide de notre banc, nous mesurons toutes les minutes la résistance Rpz (F = 10Hz) et la
capacité Cpz (F = 10kHz) transversale inter-pli lors du cycle de cuisson d’un échantillon UD
de 32 plis (Cf. figure 3.17) de surface S = 10 cm x 10 cm = 100 cm?2,
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Figure 3.16 : Plateformes de mesure de conduction transversale inter-pli ;
échantillons 32 plis UD et QI

200
100k 4 N
‘\
—Rp_7plis 150 =
i ;
—— Rp_22plis o)
@ 10k ——Rp_30plis 100 ]
N B c
o , @
0
) B = :—50
100 0
0 60 120 180 240
a) Temps de cuisson (min)
15n 200
f ——Cp_7plis \
—O—Cp_15plis
! \:l ——Cp_22plis \ - 150
10n / —7—Cp_30plis g
c | [/ §
L m
E 100 &
) @
o}
50
0

b)

Temps de cuisson (min)

Figure 3.17 : Evolutions a) des résistances et b) des capacités en conduction
transversale inter-pli
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Lors d’un suivi de cuisson en étuve sur 7 plis, 15 plis, 22 plis et sur 30 plis d’un
matériau UD, les courbes mesurées mettent en évidence I’évolution des parametres
électriques (Rp, Cp) en fonction de I’épaisseur du matériau. Comme attendu, la résistance croit
et la capacité chute avec le nombre de plis. Pour comparer ces mesures intégrant 7, 15, 22 et
30 plis, nous avons normalisé chaque courbe de résistance par sa valeur en fin de cuisson
(Cf. figure 3.18).

On constate que les tendances sont trés semblables et on peut conclure que le suivi
d’une partie ou de la totalité d’un empilement de plis composites présentent le méme
comportement. Enfin, pour distinguer la qualité du matériau en fonction de sa position dans
I’empilement et du nombre de plis, nous avons tracé sur la figure 3.18.b les évolutions de la
résistance transversale (suivant I’axe z) entre les plis 2 & 8,9 & 17, 18 & 24 et 25 & 31. On
constate que pour un nombre de plis donné (7 ou 8 plis) les empilements supérieurs (plis 18 &
24 et 25 & 31) présentent une résistance plus faible. En effet, on obtient pour 8 plis
Ra4-31 = 207Q contre Rg.16 = 2632, et pour 7 plis Ri7-23 = 192Q contre R,.g = 24002,
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Figure 3.18 : a) Evolutions des résistances normalisées en conduction transversale inter-pli
lors d’une cuisson en étuve sur 7, 15, 22 et 30 plis (matériau UD) et b) influence du
positionnement dans I’empilement
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Voulant tester I’influence de I’anisotropie de I’empilement, nous avons réalisé deux
éprouvettes de test de conduction transversale inter-pli de 32 plis UD et QI. Une électrode est
placée entre les plis 1 & 2, une seconde entre les plis 16 & 17 et enfin une derniere entre les
plis 31 & 32 (Cf. figure 3.16). Les courbes d’évolution de la résistance transversale inter-pli
correspondantes sont reportées sur la figure ci-dessous.
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