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Résumé - Cette étude présente un modele thermique permettant de prédire le champ de température au
sein d'un matériau composite fibre de verre/résine époxy soumis a un fort flux radiatif allant jusqu’a 300
W/cm?2. Ce modéle est basé sur la résolution de I'équation de la chaleur par la méthode des éléments
finis. Le terme source de I'équation de la chaleur est calculé a partir des profils tridimensionnels
d'absorption obtenus en résolvant I'équation de transfert radiatif par une méthode de Monte Carlo. Les
propriétés radiatives et thermiques du matériau sont déterminées entre 20 et 400 °C. Un banc
expérimental permettant de mesurer la température avant et arriére d’un échantillon soumis a un fort
flux laser a été développé afin de comparer les résultats théoriques et expérimentaux.

Nomenclature

A, Ea, p paramétres de la loi d’ Arrhenius X,y,2 coordonneées cartésiennes

C, chaleur spécifique, J.kg™.K™* Symboles grecs

e épaisseur de I’échantillon, mm By parametre de forme

dw  angle solide élémentaire, sr & émissivité

h coefficient de convection, W.m2K™* x,  coefficient d’absorption

I luminance spectrale, W.m?2.sr* p masse volumique, kg.m

k conductivité thermique, W.m™.K™* o,  coefficient de diffusion

Q source volumique, W.m™ o constante Stefan-Boltzmann, J.s*.m?2.K*
t temps, s @ fonction de phase

T température, °C Indices

Vg  paramétre de la loi normale a : ambiant, env : environnant, g : loi normale

1. Introduction

La propagation de la lumiére dans les matériaux composites semi-transparents fait intervenir
de nombreux phénomenes complexes. En raison de leurs nombreuses qualités et notamment de
leur rapport résistance mécanigue/masse, les matériaux composites sont largement utilisés dans
des domaines tres variés. En particulier, les polymeres renforcés de fibres de verre sont
couramment utilisés dans les domaines du nautisme, de I'automobile et de I'aéronautique. Pour
certaines applications, par exemple des procédés de fabrication ou de caractérisation ou encore
des applications de défense, ce type de matériau peut étre soumis a un flux radiatif élevé, de
I’ordre de plusieurs centaines de Watt par cm2. Dans ce cas, il est primordial de connaitre la
température du matériau ainsi que son évolution.

De plus, les propriétés mécaniques [1], optiques [2, 3] et thermiques [4] des polymeres sont
fortement influencées par la température. Cette dépendance a la température est cruciale
lorsqu'on essaie de prédire le comportement thermique d'un matériau composite. Un modele
thermique capable de déterminer la distribution de température dans un matériau semi-
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transparent chauffé par irradiation laser nécessite donc une solide connaissance des propriétés
radiatives et thermiques du matériau en fonction de la température.

Plusieurs modeles thermiques ont été développés dans le domaine du processus de placement
de bande pour les composites thermoplastiques [4-7]. Ces modeles ont été développés pour des
composites renforcés avec des fibres de carbone qui sont opaques au laser de chauffe (A = 10.6
um). Méme si peu d'études ont été consacrées aux matériaux composites a fibres de verre, on
peut noter les travaux de llie et al. [8] et Akué-Asséko et al. [9] sur le soudage laser. Les auteurs
ont développé un modeéle basé sur la méthode des éléments finis pour prédire la température a
I'interface entre le milieu opaque et le matériau composite. Cependant, dans ces travaux, méme
si la diffusion était considérée, l'absorption du matériau semi-transparent était négligée et
I'échauffement de I'échantillon était uniquement di a l'absorption du composant opaque. De
plus, la température atteinte lors de ce procédé de fabrication est faible, de I'ordre de 100 °C
seulement. Dans ses travaux de thése, Allheily [10] a développé un modéle thermique appliqué
aux matériaux composites semi-transparents sous des flux laser de haute énergie. Dans ses
travaux, I’auteur a démontré la possibilité¢ de relier les propriétés radiatives a la fraction du
matériau ayant réagie avec la loi expérimentale d'Arrhenius. Méme si cette méthode a montré
des résultats intéressants, l'auteur a souligné la nécessité d'avoir une meilleure connaissance du
comportement radiatif du matériau afin d'obtenir des résultats plus pertinents. De plus, toutes
les propriétés thermiques des matériaux ont été considérées comme constantes et indépendantes
de la température et de la vitesse de chauffe.

Dans leurs travaux, Retailleau et al. [11] ont développé un modele expérimental et théorique
qui permet de determiner les propriétés radiatives d'un matériau composite semi-transparent en
fonction de la température. Cette approche utilise la meéthode inverse de Gauss-Newton basée
sur des résultats théoriques obtenus par la résolution de I'équation de transfert radiatif avec une
méthode de Monte Carlo et sur des mesures de transmittance et réflectance hémisphériques et
bidirectionnelles. Cette méthode peut étre appliquée a des matériaux semi-transparents a
surface rugueuse pour la caractérisation des propriétés radiatives entre 20 et 450 °C. A partir
des propriétés radiatives déterminées sur une large gamme de température, la modélisation de
la propagation d'un flux d'irradiation devient réalisable. La connaissance de la trajectoire des
rayons traversant le matériau permet d'évaluer la distribution de la puissance du faisceau laser
absorbée au sein du matériau. A partir de la distribution de la puissance absorbee, il est ainsi
possible de quantifier la distribution de I'énergie laser a I'intérieur du volume de I'échantillon.

2. Matériaux et caractérisation thermique

Dans cette étude, nous nous sommes concentrés sur un matériau composite stratifié verre-
époxy. Ce matériau est composé d'un empilement de couches de fibres de verre imprégnées
dans une résine époxy ou chaque couche est appelée un pli. Il est obtenu par autoclave a partir
d'un pré-imprégné industriel de la société Hexcel (réf. HexPly M9.6GF/42\%/200T2/G). Les
renforts, qui assurent la résistance mécanique du matériau, sont des fibres de verre de type E-
glass tissées en sergé 2/2. Des échantillons de 6, 8, 12 et 16 plis sont utilisés ici, ce qui
correspond a des épaisseurs de 1 mm, 1,40 mm, 2,2 mm et 3 mm, respectivement. La figure 1,
obtenue a l'aide d'un microscope électronique a balayage (MEB, FEI Nova NanoSEM 450),
montre une vue en coupe transversale d'un échantillon de verre-époxy poli de 12 plis.

Dans I'analyse qui suit, nous supposons que les échantillons composites peuvent étre traités
comme un milieu homogene caractérisé par des propriétés effectives ou équivalentes [12]. 1l
est important de noter que cette hypothése ne fonctionne que pour les échantillons ayant un
nombre suffisant de plis, 6 plis dans notre cas. Les propriétés utilisées par la suite, c'est -a -dire
I'émissivité de la surface ¢ (Fig. 2), la masse volumique p, la chaleur spécifique C, et la



conductivité thermique k (Diffusivité = k/pC,, Fig. 3) sont donc des propriétés équivalentes
et sont considérées connues entre 20 et 400 °C [13]. A noter que I’émissivité varie peu en
fonction de la température dans la gamme spectrale des outils de mesure (cf. 3.2) malgré la
carbonisation de la surface pour les hautes températures.
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Figure 1 : Vue en coupe d’un Figure 2 : Emissivité d'un échantillon ~ Figure 3 : Diffusivité thermique obtenues
échantillon a plusieurs températures par avec deux systemes de mesure [13]

3. Détermination expérimentale et théorique de la température du milieu

3.1. Modéle théorique

Le modele theorique détaillé ici vise a calculer le champ de température dans des matériaux
semi-transparents soumis a une irradiation laser pour des densités de puissance de 75, 150 et
300 W/cm2, L'équation de la chaleur, Eq. (1), ainsi que les conditions aux limites appropriées,
Egs (2) et (3), sont résolues a l'aide du logiciel COMSOL Multiphysics®, basé sur la méthode
des éléments finis. Les échantillons étudiés ici sont des parallélepipédes de 50x50 mm de quatre
épaisseurs différentes, a savoir 1 ; 1,4 ; 2,2 et 3 mm. La zone irradiée est un disque de 20 mm
de diametre au centre de I'échantillon. La température est mesurée sur un disque de 10 mm de
diametre au centre et de chaque coté de I'échantillon. Le maillage est de type tétraédrique libre
constitué de 10 000 éléments. Le maillage est plus grand sur les bords de I'échantillon avec des
éléments de 2 mm et plus fin au centre de I'échantillon avec des éléments de 0,1 mm. La maille
est également plus fine sur I'axe z car le flux d'irradiation laser se propage dans cette direction.

oT
pCy =y =—V(=kVT) +Q 1)

avec Q la source de chaleur par unité de volume qui est décrite ci-dessous. Avant l'irradiation,
I'échantillon est a la température de 1’air ambiant T,. Les pertes de chaleur sont dues a la
convection naturelle et a I'échange par rayonnement avec le milieu environnant a la température
radiative T,,,, . Ceci conduit aux conditions aux limites suivantes :

—kVT = —h(T(0,t) = T,) — ea(T(0,t)* = T,) siz = 0 (3)
—kVT = h(T(e,t) —T,) + co(T(e,t)* = Tk,) siz = e 4)

avec x,y,z la hauteur, la largeur et I'épaisseur respectivement. h désigne le coefficient de
convection thermique évalué pour une paroi verticale en condition de convection naturelle et
dépendant de la température. o correspond a la constante de Stefan-Boltzmann telle que o =
5.67 1078 W m?2 K*,



3.1.1. Source volumique radiative

La détermination de la source volumique Q, apparaissant dans 1’Eq. (1) nécessite la
résolution de 1’équation du transfert radiatif (ETR) dans le volume. Dans cette étude, le milieu
semi-transparent est considéré comme froid (sans émission propre). L’ETR s’écrit alors sous la
forme suivante :

al/'l (S' 6' (P)
ds

41

o
= —(ky + o) 1(s,0,9) + ﬁrf $,(0,0,0", )I,(s,0, p)dw (5)
0

avec la luminance spectrale I, aux coordonnées s et dans la direction (6, @), k;, le coefficient
d’absorption, g, le coefficient de diffusion, ¢, la fonction de phase de diffusion et dw’ I’angle
solide unitaire. Les conditions aux limites (6) et (7) décrivent les luminances quittant les
frontiéres. Le milieu étant semi-transparent, une partie du flux est transmise, 1’autre est réfléchie
a chaque interface. Par la suite, u = cos 6. Le systéme est considérée comme semi-infini
suivant les directions x et y.
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avec 1y (1o, W) la réflectivite de Fresnel corrigee explicitée dans Réf. [12].

Afin de résoudre ’ETR, Eq. (5), avec les conditions aux limites, Egs. (6) et (7), une méthode
Monte Carlo directe est employée. Cette methode est bien adaptée aux probléemes de transfert
radiatif, comme montré et explicité en Réf [12]. Cependant, pour résoudre ce systeme, il est
nécessaire de connaitre les coefficients d’absorption et de diffusion du milieu ainsi que sa
fonction de phase. Pour ce faire, nous avons procedé par méthode inverse en utilisant la
méthode de Monte Carlo avec la méthode d’identification de Gauss-Newton. Par souci de
concision, la méthode ne sera pas présentée ici mais est détaillée en Réf [12]. Seules les
propriétés radiatives identifiées seront présentées en Fig. 4. L’identification a été réalisée sur
les échantillons des quatre épaisseurs différentes mais les résultats étant similaires, seuls les 12
plis seront présentés ici. Deux systémes de mesure ont été utilisés, I'un atteignant 200 °C
(Bidirectional) et le second 450 °C (Hemispherical) comme détaillé en Réf. [13]. La fonction
de phase approximée par une fonction de Henyey et Greenstein est explicitée en Réf. [11].

A partir de la résolution par la méthode de Monte Carlo de I’'ETR et des propriétés radiatives
effectives identifiées, il est possible de déterminer le terme de source volumique apparaissant
dans I'équation (1), en tout point de I'échantillon pendant I'irradiation laser. Afin d'implémenter
le terme source dans le logiciel COMSOL, les résultats discrets de la puissance absorbée sont

ajustés selon la loi normale généralisée telle que :
5\x2%+y?

v,z,T) =V, (2T — ¥ C yBe(ED) 5
QC0y,2,T) = Yy Dexp(- o) )

avec 1, aget B, les paramétres de la loi normale généralisée. Le terme source approche est
présenté sur la Fig. 5. Le résultat correspond a une simulation de Monte Carlo avec 10’ rayons



lancés et moyennés sur cing tirages différents Pour des raisons de temps de calcul, ces
paramétres sont déterminés pour 13 températures uniformément distribuées entre 20 et 400 °C
et pour 6 coordonnées z uniformément distribuées entre 0 et I'épaisseur de I'échantillon. Ces
discrétisations peuvent conduire a une certaine imprécision dans le résultat final mais
simplifient drastiquement le calcul.
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Figure 4 : Coefficient d’absorption « et de
diffusion ¢ a 1070 nm d’un échantillon 12 plis
obtenus selon deux méthodes

Figure 5 : Source volumique en z = 0 pour un flux
de 150 W/cmz fité selon la loi normale généralisée.

3.1.2. Loi d’Arrhenius

Toutes les propriétés thermiques presentées précedemment ont été déterminées a de faibles
vitesses de chauffe (moins de 20 °C/min) mais ici, nous avons affaire a des vitesses de chauffe
beaucoup plus élevees. Un flux laser de 75, 150 ou 300 W/cm? conduit a une vitesse de chauffe
en face avant de ces échantillons denviron 3600, 6000 et 14000 °C/min respectivement.
Comme la cinétique de chauffe a un impact sur I'évolution des propriétés du matériau en
température, il est nécessaire de considerer la difference entre les vitesses de chauffe. Ce
décalage en température des propriétés du matériau nous permet de caractériser le matériau
jusqu’a 600 °C pour les cinétiques de chauffe étudiées ici. La loi d'Arrhenius est une loi
empirique qui décrit la cinétique de réaction (ou de dégradation) en fonction de la température
[14]. Elle permet de corréler les propriétés thermiques avec 1’avancement des réactions
(transition vitreuse, dégradation) plutdt qu'avec les températures.

dx —Eq
- = RT — p
P Ae RT (1 —x) (6)
Avec x la fraction ayant réagi, R la constante des gaz parfait et A4, Ea et p les parametres de la
loi d’Arrhenius déterminés ici selon la méthode de Friedmann [14] lors de deux réactions, la
transition vitreuse de la résine et la dégradation thermique de 1’échantillon.

Tableau 1 : Coefficients de la loi d’Arrhenius identifiés lors de deux réactions

A [minY Ea[J.mol?]
Transition vitreuse 5E30 2,4E5
Dégradation Th 1E11 1,75E5

3.2. Méthode expérimentale

Le dispositif expérimental (Fig. 6) permet d’appliquer un flux radiatif homogéne sur un
échantillon et de mesurer la température pendant toute l'expérience de part et dautre de
I'échantillon. Dans cette étude, des flux de 75, 150 et 300 W/cm? ont été appliqués durant 10, 5



et 2,5 secondes respectivement. Cette durée d'irradiation permet d’atteindre le point
d’inflammation de 1’échantillon. Le chauffage a été assuré par un laser haute énergie (YLS-
1000, IPG Photonics) a une longueur d'onde de 1070 nm avec une divergence de 336 prad. Ce
laser peut délivrer une puissance continue de 10 kW collimatée dans un faisceau multimode
quasi-gaussien d'un diamétre de 22 mm. A l'aide d'un diaphragme refroidi a I'eau confectionné
a I’ISL, le faisceau laser a été remodelé en un faisceau top-hat d'un diametre de 10 mm. Le
faisceau laser a ensuite été agrandi d'un facteur deux a l'aide d'un télescope de Galilée composé
d'une lentille divergente (focale = -150 mm) et d'une lentille convergente (focale = 300 mm).
Cing appareils ont été utilises pour mesurer la température de I'échantillon, deux pyrométres
(Pyrospot 10MF/DPE, Dias Infrared Systems), deux autres pyrométres (IN 5-H plus,
LumaSense Technologies) et une caméra infrarouge (A655sc, FLIR). La gamme spectrale des
pyrometres Dias est autour de 3,9 um et la gamme spectrale des pyrometres LumaSense est
comprise entre 8 et 14 um. La gamme spectrale de la caméra est comprise entre 7,5 et 14 pum.
L'échantillon est opaque a ces longueurs d'onde et I'émissivité spectrale est connue et fixée a
0,9. Deux pyromeétres, un de chaque modele, ont été placés devant I'échantillon et les deux
autres ont été placés a l'arriére de I'échantillon. Le spot de mesure était un disque de 10 mm de
diameétre centré au milieu de I'échantillon. En raison des différentes pertes occasionnées sur le
chemin optique du faisceau, le montage actuel peut delivrer une puissance maximale de 2260
W sur un disque de 20 mm de diametre, ce qui représente une densité de flux de 720 W/cm.
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Figure 6 : Apercu schématique du dispositif expérimental.

4. Reésultats

La figure 7 permet de comparer les températures théoriques obtenues a partir de la méthode
présentée ci-dessus avec les températures mesurées avec le setup présenté en 3.2. La
comparaison est présentée ici pour un échantillon verre-époxy de 12 plis et pour trois densités
de flux laser. Pour obtenir les barres d'erreur, le modele a été lancé pour un scénario critique en
accord avec la plage derreur des propriétés radiatives et thermiques déterminées
précédemment. Dans tous les cas, le modele est capable de suivre I'évolution du comportement
thermique de I'échantillon irradié jusqu'au départ de la flamme. Les résultats théoriques
présentés dans la Fig. 7a montrent une bonne correspondance avec les températures
expérimentales jusqu’au départ de flamme qui se produit vers 8 secondes. Néanmoins, nous
observons que la température théorique de la face arriere est légérement inférieure a la
température expérimentale pendant 7 secondes. Nous ne pouvons pas conclure aprés



I’apparition de la flamme car les mesures ne sont plus fiables et de plus, le modéle n'est pas
capable de gérer une telle réaction.
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Figure 7 : Comparaison des températures théoriques et expérimentales sur les faces
avant et arriére d'un échantillon de verre-époxy 12 plis pour deux densités de flux.

Nous pouvons supposer que le faisceau laser est absorbé par la flamme et par la surface
carbonisée, ce qui peut expliquer en partie le plateau de température en face arriére apres le
début de la flamme. Les résultats présentés en Fig. 7b sont assez similaires (idem flux de 150
W/cm?2 non montré ici). Les résultats théoriques sont proches des tempeératures expérimentales
jusqu'a 200 °C. Ensuite, la température théorique avant demeure plus élevée que les
températures expérimentales mais présente toujours le méme comportement. Plusieurs facteurs
peuvent expliquer ces différences. Premierement, les vitesses de chauffe utilisées dans la loi
d'Arrhenius sont constantes, ce qui n’est pas le cas ici, surtout pour les densités de flux les plus
élevées. Ceci pourrait expliquer la meilleure correspondance entre les résultats théoriques et
expérimentaux a 75 W/cmz. De plus, la loi d'Arrhenius est une loi empirique et I'écart important
entre les vitesses de chauffe utilisées lors de la caractérisation du matériau et lors des mesures
de température peut atteindre les limites de cette loi. De méme, l'irradiation avec des densités
de flux tres élevées peut induire certains phénomeénes non linéaires inconnus qui ne se
produisent pas a de faibles vitesses de chauffe. En outre, les méthodes utilisées pour mesurer
les propriétés du matériau en fonction de la température et les mesures de température pendant
une irradiation laser a haute énergie peuvent conduire a des erreurs expérimentales. Néanmoins,
le modele théorique fournit des résultats pertinents et permet de prédire le champ de température
d'un matériau composite semi-transparent irradié par un laser a haute énergie.

5. Conclusion

Un modele thermique permet de calculer le champ de température d'un matériau composite
semi-transparent soumis a une source laser de haute énergie. Ce modele est basé sur la
résolution de I'équation de la chaleur par la méthode des éléments finis avec le logiciel
COMSOL Multiphysics®. La propagation et I'absorption du laser a lI'intérieur du matériau sont
calculées a partir des propriétés radiatives volumiques et surfaciques identifiées dans des études
précédentes et de la résolution de I'équation de transfert radiatif par la méthode de Monte Carlo.
Le profil d'absorption est ensuite approximé et discrétisé afin d'étre implémenté dans le logiciel.
Les propriétés thermiques du matériau, a savoir I'émissivité, la masse volumique, la chaleur
spécifique et la conductivité thermique ont été mesurées en fonction de la température de 20 a
400 °C. Afin d'évaluer la différence de cinétique de chauffe entre les mesures de caractérisation
(entre 1 et 20 °C/min) et le probléme réel (entre 3600 et 14000 °C/min), la loi d'Arrhenius a été
utilisée dans le modeéle. Cette loi empirique permet de minimiser I'impact induit par les



différences des vitesses de chauffe. Un dispositif expérimental capable de délivrer un flux
homogéne d’une densité de 75, 150 et 300 W/cm? sur un matériau composite a été¢ développé
afin de confronter les températures théoriques obtenues avec le modele et les températures
mesurées. Les températures théoriques et expérimentales correspondent bien jusqu'a
I'apparition de la flamme, domaine de validité du modéle. Les résultats théoriques s'ajustent
mieux pour la densité de flux de 75 W/cm? que pour celle de 300 W/cm?2 probablement a cause
des limites de la loi d'Arrhenius et/ou a cause de certaines approximations sur les propriétés
radiatives et thermiques du matériau. Néanmoins, I'évolution des températures avant et arriére
de I'échantillon pour les trois différentes densités de flux est bien prédite par le modéle. Le
champ de température calculé par le modéle semble pertinent jusqu'a I'apparition de la flamme.
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