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Introduction générale

L’¢étude des matériaux composites a matrice polymere constitue aujourd’hui un domaine de
recherche en pleine expansion, motivé par le besoin croissant de développer des matériaux
innovants répondant aux exigences technologiques et industrielles avancées. L’objectif
fondamental de la conception de composites réside dans la synergie créée par 1’association de
deux ou plusieurs constituants de natures distinctes, dont la combinaison permet d’obtenir des
propriétés globales supérieures a celles de chacun des composants pris individuellement.
Recherchés pour leur 1égereté, leur robustesse et leur aptitude a étre fagonnés selon des procédés
variés, les composites & matrice polymére présentent ainsi des atouts notables sur les plans
mécanique, thermique et économique. Ces qualités en font des candidats privilégiés dans des
domaines d’application variés tels que 1’aéronautique, I’automobile, la construction, I’énergie,
le biomédical ou encore 1’¢lectronique [1].

Toutefois, malgré leurs performances mécaniques et leur bon comportement thermique, les
composites conventionnels souffrent encore de limitations fonctionnelles, notamment en ce qui
concerne la conductivité thermique, la conductivité électrique, ou encore la capacité¢ de
dissipation des champs électromagnétiques. Pour dépasser ces contraintes, les recherches se
sont orientées vers une nouvelle génération de matériaux : les nanocomposites polyméres,
caractérisés par l’incorporation de renforts a 1’échelle nanométrique. Grace a leur grande
surface spécifique, les nano-charges permettent d’induire des améliorations significatives des
propriétés fonctionnelles, méme a faibles teneurs, contrairement aux charges traditionnelles
micrométriques. Ainsi, I’ajout de nanomatériaux tels que les nanotubes de carbone, les argiles
lamellaires, la silice, le graphéne ou encore le diborure de titane (TiB,) permet d’optimiser
respectivement les propriétés mécaniques, barrieres, thermiques et électriques des matrices
polymeres [2].

Dans cette optique, les nanocomposites apparaissent comme une solution particuliérement
prometteuse face aux exigences croissantes des secteurs industriels de pointe, notamment dans
I’¢lectronique flexible ou I’aéronautique. Toutefois, la performance de ces matériaux repose sur
une compréhension fine de paramétres structuraux essentiels : la fraction volumique des
renforts, leur géométrie, leur distribution, 1’épaisseur de 1’interface, ainsi que le seuil de
percolation électrique ou thermique, qui peut étre atteint a partir de faibles concentrations (1 a
5 % en volume) [3]. L'analyse rigoureuse de ces facteurs représente un axe de recherche
fondamental dans le développement de matériaux a haute valeur ajoutée, capables de combiner
légeéreté, multifonctionnalité et adaptabilité aux contraintes environnementales et

technologiques.
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C’est dans ce cadre scientifique et applicatif que s’inscrit la présente thése. Celle-ci vise a
¢tudier et a modéliser les propriétés mécaniques, thermiques et électriques des composites a
matrice polymeére, en mettant particuliecrement ’accent sur I’effet des renforts, leur
morphologie, leur organisation interne ainsi que les interactions interfaciales. L’objectif est
double ; d’une part, approfondir la compréhension des mécanismes de transfert a 1’échelle
micro- et nanométrique, et d’autre part, proposer des mod¢les prédictifs permettant de guider
la conception rationnelle de matériaux composites multifonctionnels, adaptés aux besoins

actuels et futurs de ’industrie.

Cette thése s’ouvre sur une introduction générale visant a contextualiser 1’intérét croissant porté
a I’étude des matériaux composites a matrice polymere, tout en exposant les motivations
scientifiques et technologiques ayant conduit au présent travail. La premiére partie, a caractére
bibliographique, est consacrée a I’exploration des composites a matrice polymere a travers une
présentation de leurs fondements conceptuels, de leurs principales classifications, ainsi que des
constituants fondamentaux qui les composent. Une attention particuliére est accordée aux
matrices polymeéres, aux renforts, aux interfaces matrice-renfort, ainsi qu’aux polymeres les
plus utilisés dans les applications industrielles. Dans le prolongement de cette analyse, un
accent spécifique est mis sur les nanocomposites renforcés par du graphéne, notamment ceux
intégrant une matrice de polystyréne (PS) ou de polyfluorure de vinylidéene (PVDF). Ces

matériaux présentent en effet des propriétés mécaniques et électriques remarquables, qui en font

des candidats de choix pour des applications avancées dans le domaine des nanotechnologies.

Le deuxiéme chapitre de ce travail est consacré a la modélisation des propriétés mécaniques de
composites unidirectionnels de type (PEHD/Kevlar 49) et (PEHD/Bore). L’objectif est
d’évaluer I’influence de la nature du renfort, de sa taille et de sa fraction volumique sur des
parameétres mécaniques clés, tels que le module de Young, la contrainte maximale et la

déformation a la rupture.

Les troisiéme et quatriéme chapitres s’intéressent a 1’étude de la conductivité thermique des
composites a matrice polymere, en particulier ceux constitués de polyéthyléne haute densité
(PEHD) renforcé par du diborure de titane (TiB;). L’analyse s’appuie sur des modéles
analytiques, notamment ceux de Hashin-Shtrikman et de Hasselman-Johnson, afin de prendre
en compte I’influence des interfaces parfaites et imparfaites ainsi que la géométrie des

particules de renfort. Une investigation approfondie du transfert thermique global a ét¢ menée,
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englobant I’analyse des flux de chaleur et des résistances thermiques, dans le but d’approfondir

la compréhension du comportement thermique de ces matériaux dans des conditions extrémes.

Le cinqui¢me chapitre est consacré a 1’étude de la conductivité ¢lectrique des nanocomposites
a matrice polymere, en particulier les systémes a base de polystyreéne (PS/Gn) et de polyfluorure
de vinylidéne (PVDF/Gn). L’analyse porte sur I’influence de plusieurs parametres clés,
notamment la fraction volumique, la géométrie, la dispersion des charges conductrices ainsi
que les propriétés intrinséques des matrices polymeres. Pour ce faire, les modéles analytiques
de Wiener et de Deng-Zheng ont été mobilisés afin de quantifier les effets croisés de ces facteurs
sur la conductivité électrique globale des matériaux étudiés. Par ailleurs, un modele fondé¢ sur
la théorie de la percolation a été ¢laboré selon une loi de puissance, permettant de prédire la
conductivité électrique des nanocomposites. Ce modele a été étendu a 1’évaluation de la
résistivité électrique, en intégrant I’influence de parametres structuraux tels que 1’épaisseur et

la fraction volumique des nano-feuillets de graphéne, ainsi que I’épaisseur de I’interphase.

La derniére section de ce travail est dédiée a I’analyse critique des résultats obtenus, a la
présentation des conclusions qui en découlent, ainsi qu’a la proposition de perspectives de

recherche futures.
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Chapitre 1. Ftude bibliographique

A. Matériaux composites

1.1. Introduction

Dans le contexte des innovations majeures en ingénierie et en industrie, les matériaux
composites occupent une place centrale. L'alliance entre 1égereté, rigidité et résistance, qui
caractérise ces matériaux, en fait une solution particuliérement adaptée a diverses applications.
Les avancées dans le domaine de la science des matériaux ont conduit a I'émergence d'une
nouvelle génération de matériaux composites : les nanocomposites. Ces derniers se
caractérisent par l'incorporation de nanoparticules ou de nanostructures au cceur des matrices
polymeres, métalliques ou céramiques, induisant ainsi une optimisation notable de leurs
propriétés par rapport aux composites conventionnels. Ce chapitre a pour objectif de décrire les
concepts fondamentaux essentiels a la compréhension des propriétés de ces matériaux. Tous
ces ¢éléments de base sont présentés pour faciliter I’appréhension des différents chapitres que
comprend la présente thése.
La premicre section de cette étude est dédiée a I’exploration des composites a matrice polymere,
en mettant en lumiére leurs fondements conceptuels ainsi que leurs principales classifications.
Une attention particuliére sera portée aux ¢léments constitutifs essentiels de ces matériaux,
notamment les matrices, D’interface matrice-renfort, ainsi que les polyméres les plus
couramment employés, tels que le polyéthyléne de haute densité (PEHD), le polyéthyléne de
basse densité (PEBD) et le polyéthyléne de densité moyenne (PEDM). Par ailleurs, une analyse
approfondie sera consacrée aux différents types de fibres et de renforts utilisés dans le présent
travail, a savoir les fibres d’aramide (Kevlar 49), les fibres de Bore (B) et les renforts en
diborure de titane (TiB,). Enfin, les avantages, les inconvénients, les propriétés fonctionnelles
et les principales applications industrielles des matériaux composites feront I’objet d’un examen

détaillé.

1.2. Définition d’un matériau composite

Un matériau composite est le résultat de 1'association de plusieurs matériaux ¢lémentaires aux
natures différentes et non miscibles. Lorsqu'ils sont combinés, ces matériaux forment un
ensemble dont les propriétés mécaniques, thermiques ou physiques surpassent celles de chacun
des composants pris individuellement [1]. Le renfort, souvent sous forme de fibres, joue un role
essentiel dans la résistance mécanique et la rigidité de la structure, tout en permettant de
supporter les charges appliquées et de limiter les contraintes thermiques. La matrice, quant a

elle, assure la cohésion du matériau, protege le renfort contre les agressions extérieures et assure
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le transfert des charges grace a l'interface fibre-matrice. Contrairement aux matériaux
multiphasiques, ou plusieurs phases apparaissent naturcllement a la suite de réactions
chimiques ou de transformations physiques, les matériaux composites sont obtenus par

I'assemblage intentionnel de phases distinctes (Figure 1.1).

= a Renfort

&
k3 .
- -

Matrice

'00.\

Fig. 1.1. Représentation schématique d’'un Matériau composite [2].

1.3. Constituants des matériaux composites

Dans le domaine des matériaux composites, il est communément admis que leur composition
repose essentiellement sur quatre constituants principaux : la matrice, les renforts, les additifs
et les interfaces (Figure 1.2). Les propriétés physico-chimiques de ces matériaux dépendent

étroitement de la nature intrinséque et de la proportion relative de chacun de ces éléments [1].

Matrice

I &

Renfort

Interface

Fig. 1.2. Les principaux constituants d'un matériau composite [3].

1.3.1. Matrice

La matrice joue un role fondamental dans les matériaux composites. Elle assure la cohésion des
fibres de renfort, facilite la transmission et la répartition des charges mécaniques appliquées,
tout en contribuant a la mise en forme de la piéce et a la stabilité¢ dimensionnelle de I’ensemble.

La figure 1.3 montre les principaux types de matrices utilisées [1], [4].
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Matrices
Organiques Minérales
Thermoplastiques| Thermodurcissables| | Elastomére Céramiques| | Métalliques
Borures Carbures Nitr|ures

Fig. 1.3. Les différents types de matrice [1], [4].

1.3.2. Renfort

Dans le domaine des matériaux composites, le renfort est défini comme 1'armature ou le
squelette du matériau, conférant ainsi des propriétés mécaniques spécifiques, telles que la
rigidité, la résistance a la rupture et la dureté. En outre, le renfort permet d'optimiser diverses
propriétés physiques, notamment le comportement thermique, la résistance aux températures
¢levées, la tenue au feu, la résistance a l'abrasion et les propriétés électriques. Les criteres de
sélection des renforts incluent des propriétés mécaniques élevées, une masse volumique réduite,
une compatibilité optimale avec les résines, une facilité de mise en ceuvre, et un cott abordable.

La figure suivante illustre les types de renforts les plus couramment utilisés [1], [4].

Renforts
Orgarlliques Minélraux
|
Artifilciels Véthaux Céramiques | |Métalliques
Tjﬁ I—H |
Polyester Aramide Bois Coton \"er]'re Carborlle Borel
Papier

Fig. 1.4. Les différents types de renfort [1], [4].
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1.4. Caractéristiques des matériaux composites

Les propriétés des matériaux composites dépendent d’un ensemble complexe de facteurs,
incluant la nature, la quantité, la géométrie et la distribution des constituants (matrice et renfort),
ainsi que de leurs interactions. Un facteur cl¢ influengant ces propriétés est également la qualité
de I’interface entre la matrice et le renfort.
Les picces ¢laborées a partir de matériaux composites présentent un ensemble de
caractéristiques distinctives, notamment :

e une faible masse volumique,

e une excellente résistance a la fatigue, qui prolonge significativement leur durée de vie,

e Une trés bonne résistance a la corrosion,

e [’absence de plasticité : leur limite ¢lastique coincide avec la limite de rupture,

e une résistance limitée aux chocs,

¢ une forte anisotropie.

Ils montrent également une bonne stabilité¢ chimique, résistant & de nombreux produits usuels
comme les solvants, les huiles, les peintures et les hydrocarbures. En revanche, leur
comportement face au vieillissement sous humidité ou a température élevée peut représenter
une contrainte selon I'application [5].

La particularité des composites réside dans la synergie entre leurs constituants, qui confére a
I’ensemble des propriétés que les éléments pris individuellement ne possédent pas. Cette
combinaison de propriétés rend les composites particuliérement attrayants pour une multitude
d’applications dans des domaines variés.

Ces dernieres années, les matériaux composites ont connu un développement considérable, en
particulier ceux a matrice polymeére (souvent désignés sous le terme de "plastiques"). Leur
succes s’explique par plusieurs avantages : facilité¢ de mise en ceuvre, faible colt de production,
bonne résistance a 1’usure, et immunité a la corrosion. Ces atouts positionnent les composites a
matrice polymere comme des matériaux de choix pour les applications industrielles et

technologiques modernes.

1.5. Classification des matériaux composites

Le choix des renforts dépend étroitement de la nature de la matrice et de la famille de

composites considérée. Les composites a matrice organique occupent une place prépondérante
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dans les applications modernes en raison de leur polyvalence et de leurs performances

spécifiques. Ils se subdivisent généralement en deux grandes catégories :

% Les composites a grande diffusion, caractérisés par un colt de production relativement
faible, sont largement utilisés pour la fabrication de picces variées dans des secteurs
industriels diversifiés [6].

s Les composites a haute performance, en revanche, sont congus pour répondre aux
exigences rigoureuses de domaines tels que I’aéronautique, la navigation, le sport ou les

loisirs de haute technologie. Leur production reste toutefois plus onéreuse [6].

1.5.1. Classification suivant la nature des constituants

Dans le cadre de cette étude, les matériaux composites sont classés en fonction de la nature de
leur matrice, distinguant ainsi trois grandes catégories : les composites & matrice organique,
métallique et céramique. L’analyse porte également sur les types de renforts associés a chacune
de ces matrices. Certaines combinaisons matrice-renfort sont déja largement exploitées dans
I’industrie en raison de leurs performances éprouvées, tandis que d’autres restent a 1’état de
développement ou d’optimisation. Parmi les principales configurations rencontrées, celles

présentées dans le tableau 1.1 méritent une attention particuliere.

Type de Nature de la Types de renforts Exemples
composite matrice courants d'applications
Fibres de verre, de
Composites a Polyméres carbone, d’aramide ; Aéronautique,

matrice organique
(CMO)

thermoplastiques ou
thermodurcissables

Composites a

_ Aluminium,
n,1atr.lce magnésium, titane,

métallique cuivre, etc.
(CMM)

Alumine, zircone,
carbure de silicium,
nitrures

Composites a
matrice
céramique (CMC)

charges minérales ;
particules céramiques
(TiBg, SiC, Al,03,
etc.)

Fibres de bore, de
carbone ; céramiques
(SiC, Al,03) ;
nanoparticules
métalliques

Fibres céramiques
(SIC, Al,0O,), fibres
de carbone

automobile,
équipements
sportifs, biomédical

Aéronautique,
spatial, composants
automobiles de haute
performance

Turbines,
échangeurs de
chaleur, composants
pour réacteurs
nucléaires

Tableau 1.1. Classification des composites selon la nature des constituants [6].
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1.5.2.

Matrices organiques

Les matrices organiques occupent une place prépondérante dans la fabrication des matériaux

composites, en raison de leurs propriétés avantageuses telles que la résistance a la corrosion et

aux agressions chimiques. Elles se distinguent également par leur faible cott et leur facilité¢ de

mise en ceuvre. Sur le plan chimique, la matiére organique fait référence aux polyméres,

constitués d’enchainements de monomeéres. Ces polymeres peuvent adopter des architectures

trés diverses : linéaires, ramifiées ou réticulées. Le plus souvent amorphes, ils peuvent toutefois

présenter un certain degré de cristallinité [7], conférant alors au matériau de bonnes propriétés

mécaniques ainsi qu’une faible masse volumique [8].

On distingue généralement trois grandes familles de polymeres [1] :

X/
L X4

Les résines thermodurcissables : sont couramment utilisées comme matrices dans les
matériaux composites destinés a des applications structurelles exigeantes. Elles forment
des réseaux tridimensionnels stables par 1’établissement de liaisons chimiques fortes,
notamment covalentes (Figure 1.5 (b)). Bien qu'elles soient difficilement recyclables en
raison de leur transformation irréversible sous l'effet de la chaleur ou de réactifs
chimiques, elles offrent d’excellentes propriétés mécaniques et thermomécaniques,

généralement supérieures a celles des thermoplastiques [1], [7].

Les résines thermoplastiques : sont largement utilisées comme matrices dans les
matériaux composites en raison de leur recyclabilité, de leur faible cott et de leur facilité
de mise en ceuvre. Leur structure, composée de chalnes polymériques reliées par des
liaisons faibles, comme les liaisons hydrogéne ou de Van der Waals (Figure 1.5(a)),
permet une transformation réversible sous 1’effet de la chaleur, ainsi qu’une certaine
solubilité dans des solvants spécifiques. Bien que leurs propriétés mécaniques soient
généralement inférieures a celles des résines thermodurcissables, certaines
thermoplastiques hautes performances, offrent une résistance mécanique appréciable
combinée a une faible masse volumique [1], [7]. Le tableau 1.2 présente une synthése
comparative des principales propriétés de ces deux types de matrices, mettant en

évidence leurs atouts et leurs limites dans le contexte des applications composites.
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Fig. 1.5. (a) Structure d'une matrice thermoplastique, (b) Structure d'une matrice

thermodurcissable [9].

Matrice Thermoplastiques TP Thermodurcissable TD
Etat de base Solide prét a I’emploi Liquide visqueux a polymériser
Stockage [limité Réduit
Mouillabilité Difficile Aisée
renfort
Moulage Chauffage Refroidissement Chauffage continu
Cycle Court Longue
Tenue au Choc Assez bonne Limitée
Tenue Thermique Réduite Bonne

Tableau 1.2. Caractéristiques des matrices thermoplastiques et thermodurcissables [10].

s Les élastomeéres : constituent la troisiéme grande famille de polymeéres, caractérisés par
leur élasticité élevée et leur capacité a reprendre leur forme initiale apreés déformation.
Cette propriété résulte de leur structure macromoléculaire faiblement réticulée, qui leur
confére une grande flexibilité a température ambiante. Bien qu’ils présentent
généralement des propriétés mécaniques inférieures a celles des thermoplastiques et des
thermodurcissables, les élastoméres sont essentiels dans les applications ou la résilience,
I’amortissement des vibrations et la déformabilité sont requises. Leur usage dans les

matériaux composites est plus limité pour les applications structurales, mais ils peuvent
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étre employés comme matrice dans des composites souples ou fonctionnels, notamment
dans les domaines du biomédical, de 1'automobile ou de 1’¢lectronique souple. Leur
compatibilit¢ avec certaines charges ou renforts, bien qu’ayant des contraintes
spécifiques d’adhésion interfaciale, permet le développement de composites flexibles a

propriétés adaptatives.

1.5.3. Classification selon la forme des constituants

Les matériaux composites peuvent étre classés en deux grandes catégories en fonction de la

forme des ¢léments de renfort : les composites a particules et les composites a fibres [6].

15.3.1. Composites a fibres

Les composites a fibres sont des matériaux dans lesquels la phase de renfort est introduite sous
forme fibreuse au sein d’une matrice. Selon la géométrie des fibres de renfort, ces composites
peuvent étre classés en deux catégories principales : les composites a fibres continues et les
composites a fibres discontinues (Figure 1.6 (a) et (b)) [6]. L’orientation, la répartition et
I’agencement des fibres jouent un role déterminant dans les propriétés mécaniques du
composite, offrant une grande flexibilité dans la conception des matériaux. Cette adaptabilité
permet de développer des composites aux performances tres variées. Le concepteur peut ainsi
ajuster les comportements mécaniques et physiques du matériau en agissant sur plusieurs
paramétres clés, a savoir la nature des constituants, leur proportion respective, ainsi que

I’orientation des fibres [6].

1.5.3.2. Composites a particules

Les composites a particules constituent une catégorie de matériaux composites dans laquelle le
renfort est exclusivement constitué de particules, par opposition aux fibres (Figure 1.6 (c)). Ces
particules, dont la taille et la forme peuvent varier, sont généralement incorporées a la matrice
pour améliorer certaines propriétés telles que la rigidité, la résistance a 1’usure, a 1’abrasion,
aux températures élevées, ou encore pour limiter le retrait dimensionnel [6]. Elles sont
¢galement utilisées dans un objectif économique, permettant de réduire le cotlit de production
tout en conservant les performances globales du matériau.

Le choix de la matrice et de la nature des particules dépend des propriétés finales souhaitées.
Par exemple, 1’ajout de plomb dans les alliages de cuivre vise a faciliter I'usinage, tandis que

I’incorporation de particules métalliques fragiles comme le tungsténe ou le chrome dans une
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matrice métallique ductile permet d’améliorer le comportement a haute température sans

compromettre la ductilité a température ambiante [6].
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Fig. 1.6. Les structures géométriques des composites : (@) fibres longues, (b) fibres courtes,

(c) particules [6].

1.6. Interface matrice-renfort

Dans le cadre de cette recherche, une attention particuliere a été portée a I’interface matrice-
renfort et a son influence sur les performances mécaniques des matériaux composites. Les
résultats obtenus montrent que les propriétés mécaniques globales ne dépendent pas
uniquement des caractéristiques intrinseéques des constituants, mais également de la qualité de
la zone interfaciale, qui joue un rdle déterminant dans la transmission des contraintes vers le
renfort [11], comme illustré sur la figure 1.7.

L’interface associ€e aux renforts préalablement traités par un agent d’encollage se compose
généralement de deux éléments : la surface de contact fibre/matrice et une fine couche de résine
modifiée chimiquement par ’agent d’encollage [12]. Cette zone interfaciale posseéde des
propriétés physico-chimiques et mécaniques distinctes de celles de la fibre et de la matrice, ce
qui en fait une entité structurale a part entiere dans le composite [13].

L’étude expérimentale de cette interface demeure complexe, car ’acces direct a ses
caractéristiques est limité. La majorité des données disponibles sont obtenues a partir de
composites modeles ou par le biais de modélisations mécaniques appliquées a des structures
unidirectionnelles. Ces approches reposent généralement sur 1’hypothése d’une interface sans
épaisseur, permettant ainsi une analyse micromécanique simplifiée du comportement du

composite [13].
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interphase interface

Fig. 1.7. Schéma illustrant les notions essentielles a la compréhension des interfaces et

interphases [14].

1.7. Role de Pinterface

Les matériaux composites, de par leur nature hétérogeéne, sont constitués d'interfaces, définies
comme les zones de contact entre la matrice et le renfort. Lorsque le composite est intact et que
I’adhésion entre les constituants est optimale, 1’interface ne joue pas de rdle structurel majeur.
Toutefois, cette situation évolue des lors que le matériau subit des dégradations mécaniques,
telles que celles induites par une surcharge, la fatigue ou d'autres sollicitations répétées.

Dans de telles conditions, I’interface acquiert une fonction essentielle en influencant le
mécanisme de rupture. En effet, il a été observé que les interfaces sont capables de dévier la
propagation des fissures. Lorsqu’une fissure initiée dans la matrice atteint ’interface (voir
Figure 1.8 (a)), elle ne la traverse généralement pas. Ainsi, les renforts restent intacts. La fissure
modifie alors sa trajectoire et suit ’interface (Figure 1.8 (b)), traduisant un comportement de
décohésion progressive plutdt qu’une fracture brutale.

Ce mécanisme de dissipation d’énergie confeére a 1’interface un role analogue a celui d’un
fusible, limitant la propagation de la rupture dans le matériau. Par conséquent, les composites
présentent une ductilité et une ténacité accrues par rapport a leurs constituants pris

individuellement, ce qui améliore significativement leur résistance globale a la rupture [15].
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Fig. 1.8. Influence de l’interface sur la ténacité des composites. (2) Lorsqu 'une fissure atteint

interface, (b) celle-ci agit comme une barriere et induit une déviation de la fissure. Ce
mécanisme conduit a une décohésion progressive entre les constituants, remplagant ainsi une

rupture brutale par un endommagement graduel du matériau [15].

1.8. Exemples d’applications des matrices et des renforts utilisés

1.8.1. Polyéthyléne (PE)

Le polyéthyléne (PE) est un polymere thermoplastique couramment utilisé comme matrice dans
les matériaux composites a base de polymeres, en raison de ses excellentes propriétés
mécaniques, de sa grande inertie chimique et de sa facilit¢ de mise en forme. Il assure la
cohésion de la structure composite en jouant le réle de phase continue, liant les renforts (fibres
ou particules) tout en permettant un transfert efficace des contraintes mécaniques [8], [16]. Le
polyéthyléne se décline en plusieurs catégories, différenciées principalement par leur densité,
un facteur qui influence de maniére significative ses propriétés physico-chimiques ainsi que ses

domaines d'application.

H H H|H|H
\ / e
C=C  wp H=C 4= C =~ C —H
/ | l |
H H HlH|H
L 4 n
Ethylene Polyethylene

Fig. 1.9. Structure de la matrice polymére en polyéthylene (PE) [17].
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Le polyéthyléne (PE), en tant que polymére thermoplastique, se décline en plusieurs variantes
selon sa structure moléculaire, sa densité et son degré de cristallinité. Ces différences
influencent directement ses propriétés mécaniques, thermiques et ses domaines d’application.

Le tableau suivant présente une synthése comparative des principaux types de polyéthylene.

Structure  Densité . L Propriétés Applications
Type de PE L Cristallinité A
moléculaire (g/cm?) principales courantes
Résistance
PEHD Chaines élevée, rigidité, ~ Conteneurs
(Polyéthylene  linéaires 0,941- o résistance aux rigides,
de haute avec peude (965 Elevee chocs, bonne tuyaux,
densité) ramifications résistance bouteilles
chimique
PEDM Bon compromis = Conduites de
(Polyéthyléne Ch’alrnes 0.926- N entre r‘1g.1c?1t’e et 'gaz, films
de densité mode.rement 0.940 Modérée ﬂex1b1?1te, d em'ballage,
moyenne) ramifiées bonne résistance piéces
aux chocs moulées
Grande Sacs
PEBD Chaines trés | 0.915- flexibilité, faible  plastiques,
(Polyéthyléne o : Faible résistance a la films
de basse S 0,925 traction, bonne  d'emballage,
densité) résistance aux revétements
chocs souples

Tableau 1.3. Comparaison de différentes formes de Polyéthylene (PE) [8], [16], [18-22].

Parmi ces variantes, le polyéthyléne haute densité (PEHD) se distingue par sa structure quasi-
linéaire, sa cristallinité élevée et ses bonnes performances mécaniques, ce qui en fait un candidat
privilégié comme matrice dans les composites a base de polymeéres. En revanche, des types
comme le PEBD ou le PEDM, plus flexibles, sont davantage utilisés dans les applications

nécessitant de la souplesse ou une transformation facile (films, gaines).

1.8.2.

Les fibres d’aramide, dont la plus connue est le Kevlar®, sont des polyméres aromatiques

Fibres d'aramides (Kevlar)

polyamides caractérisés par leur structure moléculaire rigide et orientée (Figure 1.10). Elles
sont obtenues par polymérisation d’unités aromatiques, ce qui confére au matériau une

excellente stabilité thermique et une trés haute résistance mécanique, notamment a la traction.
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Le Kevlar présente un rapport résistance/poids exceptionnel, ce qui en fait un choix privilégié
dans les applications nécessitant a la fois 1égéreté et robustesse, telles que les gilets pare-balles,

les composants aéronautiques, les casques de protection ou encore certains équipements sportifs
[23].

---.\- - ..,
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Fig. 1.10. Fibres d'aramides (Kevlar 49) [1].

D’un point de vue chimique, les fibres d’aramide poss€dent une structure en chaines linéaires
fortement cristallines, orientées dans la direction de la fibre (Figure 1.11). Cette organisation
moléculaire est responsable de leur grande ténacité, ainsi que de leur résistance aux chocs, a
l'abrasion et a la chaleur. Toutefois, leur sensibilité a I'humidité et aux rayons ultraviolets peut
limiter leur durabilit¢ dans certaines conditions environnementales, ce qui impose des

traitements ou des revétements de protection spécifiques [23].

] 1 . 0 .".

Fig. 1.11. Structure chimique de Kevlar 49 [24].
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En tant que renfort dans les matériaux composites, les fibres d’aramide permettent d’améliorer
significativement les performances mécaniques globales, en particulier en termes de résistance

a la fissuration et a la rupture, tout en maintenant une faible masse volumique [23].

1.8.3. Fibres de Bore

Les fibres de bore sont des matériaux de renforcement a haute performance, principalement
utilisés dans les composites a matrice polymere ou métallique pour des applications exigeant
une rigidité et une résistance mécanique exceptionnelles. Produites par dépot chimique en phase
vapeur (CVD) sur un filament de tungsténe, les fibres de bore sont constituées de bore amorphe
autour d’un noyau métallique. Cette méthode de fabrication confére aux fibres un diamétre
relativement grand (environ 100-140 um), supérieur a celui des fibres de carbone ou de verre,
tout en maintenant une trés haute résistance a la traction et un module d’élasticité élevé (environ
400 GPa).

Leur structure leur permet de résister a des températures élevées et a la corrosion, ce qui en fait
un choix privilégi¢ dans des domaines comme 1’aéronautique, 1’aérospatiale, ou certains
secteurs de la défense (Figure 1.12). Cependant, leur colt de production élevé, leur poids
relativement important (densité =~ 2.6 g/cm?®), ainsi que leur fragilit¢ en compression
transversale, ont limité leur usage industriel a des niches spécifiques.

Les fibres de bore sont particuliérement efficaces lorsqu’elles sont utilisées comme renforts
dans des matrices métalliques, en raison de leur bonne compatibilité thermique et mécanique

avec les alliages de titane ou d’aluminium [25].

Fig. 1.12. Structure chimique de Bore [26].
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1.8.4. Diborure de Titane (TiB2)

Le diborure de titane (TiB2) est un matériau largement utilisé dans l'industrie pour ses propriétés
mécaniques et thermiques exceptionnelles. Il est principalement employé comme renfort dans
les matrices en aluminium, ou il contribue a 'amélioration de la résistance et de la dureté du
matériau. Les particules de diborure de titane, intégrées dans une matrice métallique, agissent
comme des ¢léments porteurs de charge, permettant ainsi d'optimiser les performances du
composite. Ces particules facilitent le transfert de charge entre la matrice et le renfort, ce qui
conduit a un renforcement de la résistance a la traction, de la dureté et de la résistance a 1'usure
du composite. La structure chimique hexagonale du diborure de titane, ou chaque atome de
titane est entour¢ d'atomes de bore, est a 1'origine de ses propriétés mécaniques et thermiques
exceptionnelles (Figure 1.13). Dans les composites, les particules de TiB2 sont généralement
uniformément dispersées dans la matrice, favorisant une interaction optimale entre les

composants du matériau [27-29].

Fig. 1.13. Structure cristalline hexagonale du diborure de titane (TiB2). Les atomes bleus et
rouges sont respectivement des atomes de Ti et de B [31].

Dans le cadre des applications industrielles, les propriétés exceptionnelles du diborure de titane,
découlant de sa structure cristalline, de sa steechiométrie et des conditions de traitement utilisées
pour sa synthese, trouvent leur application dans divers domaines. Ainsi, dans le secteur de
l'outillage et de la coupe, le diborure de titane est utilisé pour la fabrication d'outils de coupe et
de pieces d'usure. Dans le domaine de la motorisation, il constitue un €élément crucial des
composants du moteur. Par ailleurs, le diborure de titane est employé dans les systémes de

gestion thermique et de blindage balistique, démontrant ainsi sa versatilité et son utilité dans
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des contextes exigeants. En outre, l'utilisation du diborure de titane s'étend a des applications
nucléaires, notamment dans I'électronique et les capteurs, ou sa capacité¢ a résister a la
radioactivité est un atout majeur. Enfin, I'impression 3D ouvre de nouvelles opportunités pour
l'utilisation du diborure de titane, en raison de ses propriétés exceptionnelles et de sa
malléabilité. Une analyse approfondie de ces aspects s'avere pertinente pour une meilleure

compréhension des propriétés du di borure de titane [30].

1.9. Avantages et inconvénients des matériaux composites

Les matériaux composites offrent de nombreux avantages liés a leurs propriétés supérieures
comparativement aux matériaux traditionnels utilisés pour des applications similaires [32]. Le
tableau 1.4 propose une synthése comparative mettant en évidence les principaux atouts et

limitations associés a 1’utilisation de ces matériaux.

Critére Avantages Inconvénients

Faible masse volumique pour Sensibilité a certains chocs

Poids/ Volume .. .
des performances équivalentes ponctuels ou impacts

Excellente résistance .
Comportement fragile en

compression pour certains
types de composites

erl s L, mécanique (traction, flexion,
Propriétés mécaniques

impact) grace aux fibres de

renfort
Bonne tenue face aux ) . .
. L. ) L. . Dégradation possible en
Résistance chimique/ agressions chimiques et a la s .
) ) ) milieu humide selon la
Corrosion corrosion, assurée par la ) .. o
i matrice ou I’interface utilisée

matrice

Grande stabilité

. ) o Difficilement recyclable,
dimensionnelle et propriétes

surtout pour les matrices
thermodurcissables

Durabilité/ Longévité
mécaniques durables dans le

temps
o ) Cofits de production élevés
Flexibilité de Facilité a produire des formes pour les composites 4 haute
conception complexes et sur mesure oerformance
Fabrication/ Mise en Processus adaptés aux séries Procédés parfois complexes
ceuvre limitées et a la personnalisation et énergivores

Tableau 1.4. Avantages et inconvénients des matériaux composites [32].
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B. Matériaux nanocomposites
1.1. Introduction

Au cours des derniéres décennies, les matériaux nanocomposites ont suscité un intérét croissant
en raison de leurs propriétés physiques, chimiques et fonctionnelles remarquablement
améliorées par rapport aux matériaux conventionnels. Ces systémes se composent d’une
matrice polymere dans laquelle sont dispersées des nanoparticules, formant une structure
homogene a I’échelle nanométrique. Cette configuration leur confére des performances accrues,
notamment en termes de résistance mécanique, de conductivité thermique et €lectrique, ainsi
que de stabilité chimique.

La présente étude a pour objectif d’explorer un ensemble de concepts fondamentaux nécessaires
a la compréhension approfondie des propriétés physico-chimiques des matériaux nano-
composites. Elle s’articule autour de la définition de ces matériaux, de I’identification de leurs
composants essentiels, de leur classification principale, ainsi que des critéres déterminant leur
sélection en fonction des exigences propres a diverses applications industrielles et
technologiques. Une attention particuliére sera portée a deux polymeres d’intérét stratégique :
le polystyréne (PS :(CgHg)n) et le polyfluorure de vinylidene (PVDF). Ces polymeres, du fait
de leurs caractéristiques physiques et chimiques distinctives, se révelent étre des matrices de
choix pour I’amélioration des performances électriques, thermiques et mécaniques des nano-
composites.

Par ailleurs, la présente €tude inclura une analyse approfondie des champs d'application des
nanocomposites polymeéres, en particulier ceux incorporant du graphéne. Une attention
particuliere sera portée aux secteurs technologiques de pointe tels que I’électronique, 1’énergie
et les matériaux intelligents. L’objectif principal est de mettre en lumiére le potentiel
technologique de ces matériaux en identifiant et en examinant les facteurs déterminants
influencant leurs performances. Cette démarche vise a encourager le développement de

solutions innovantes adaptées aux exigences des applications émergentes et futures.

1.2. Définition d'un matériau nanocomposite

Le terme ‘nanocomposite’ est devenu courant dans le langage scientifique contemporain, bien
qu’il soit parfois employ¢ de manieére imprécise. Il convient de rappeler que les matériaux
composites existent depuis plusieurs décennies. De maniére générale, un matériau composite

se définit comme une combinaison de deux ou plusieurs phases distinctes, congue pour associer
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les propriétés avantageuses de chaque constituant tout en minimisant leurs limitations
respectives. Ces matériaux peuvent étre issus de combinaisons diverses, comme le bois, les
tissus biologiques (ex. : 0s) ou encore des mélanges de polymeéres immiscibles [33], [34].

Dans le cas des nanocomposites, il s’agit de matériaux composites dont 1’'une des phases,
typiquement la phase de renforcement, présente des dimensions nanométriques, généralement
comprises entre 1 et 100 nanometres. Ces matériaux se composent ainsi de deux phases
chimiquement distinctes, séparées par une interface bien définie. Plus spécifiquement, un nano-
composite est constitué d’une matrice (polymere, céramique, ou métal) dans laquelle sont
dispersées de trés faibles quantités (généralement entre 1 et 5 % en masse) de nanoparticules
organiques ou inorganiques [36]. L’intégration de ces nano-charges permet d’améliorer
significativement les propriétés mécaniques, thermiques, électriques et barriéres de la matrice

initiale.

1.3. Constituants des nanocomposites

Dans le cadre de la présente étude, une analyse rigoureuse de la composition des
nanocomposites s’impose afin de mieux comprendre les interactions entre leurs différentes
phases constitutives. Ces matériaux, a structure multiphasique, sont généralement constitués
d’une matrice principale intégrant une phase de renfort ainsi que des charges nanométriques,

dont les propriétés émergent de contrastes chimiques et structuraux spécifiques (Figure 1.14).

Les nano-particules

< - - - 0
R 8w SRR e
R g |
- -

Fig. 1.14. Représentation schématique d’un matériau nanocomposite [35].

La matrice, qui constitue la phase continue du matériau, joue un role fondamental en assurant
la cohésion et I’'uniformité de I’ensemble. En fonction des exigences de ’application visée, elle

peut étre de nature polymérique, céramique ou métallique [37]. La phase de renfort, introduite
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au sein de la matrice, vise a améliorer significativement les proprié¢tés mécaniques du
composite, notamment sa rigidité et sa résistance a la traction. Elle est souvent constituée de
fibres ou filaments présentant de hautes performances mécaniques. Enfin, les charges
nanométriques, souvent incorporées sous forme de nanoparticules ou de microbilles, participent
a ’optimisation des propriétés globales du nanocomposite. Leur présence peut renforcer les
caractéristiques mécaniques, mais également influencer les propriétés électriques, thermiques

ou optiques du matériau [38].

1.4. Classification des nanocomposites

Les nanocomposites peuvent étre classés selon plusieurs critéres, notamment la nature de la
matrice, le type de renfort, ou encore la morphologie des charges a 1’échelle nanométrique.
Cette classification permet d’identifier les caractéristiques spécifiques de chaque catégorie et
de mieux adapter le choix du matériau aux exigences des applications industrielles et techniques

[39], [40].

1.4.1. Selon la nature de la matrice

Les matrices peuvent étre de différentes natures, chacune influencant les propriétés finales du

nanocomposite :

e Les nanocomposites a matrice organique ou polymérique : ce sont les plus
couramment utilisés, en raison de leur légereté, de leur facilité de mise en ceuvre et de
leur faible coit. IlIs sont combinés a des nanoparticules pour améliorer les propriétés
mécaniques, thermiques, électriques ou barriéres. IS présentent une stabilité thermique
jusqu'a environ 200 a 300 °C.

e Les nanocomposites a matrice métallique : utilisés pour leurs hautes conductivités
thermique et électrique, ils conviennent aux applications structurelles et fonctionnelles
exigeantes. Ils sont capables de résister a des températures pouvant atteindre environ
600 °C.

o Les nanocomposites a matrice céramique : souvent utilisés dans les environnements a
haute température, ils offrent une excellente rigidité, une bonne stabilité thermique, mais
présentent une faible ténacité. Ils se distinguent par une résistance thermique pouvant

atteindre 1000 °C.
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1.4.2.  Selon la morphologie des charges

La forme et la dimension des charges nanométriques jouent un role clé dans les propriétés du

nano-composite :

+«+ Nanoparticules tridimensionnelles

Dans le cadre de la présente étude, il s'avere essentiel de considérer les nanoparticules
tridimensionnelles, dont les trois dimensions sont de 'ordre du nanomeétre (Figure 1.15 (c)). Ces
particules, caractérisées par une taille extrémement réduite, exhibent des propriétés physiques
uniques qui varient en fonction de leur composition chimique et de leur structure. Cette

catégorie regroupe plusieurs types de nanoparticules [40], notamment :

o Les agrégats d’atomes, constitués d’ensembles cohérents d’unités atomiques,
représentant une classe intermédiaire entre les molécules et les solides, aux
propriétés quantiques singulicres ;

¢ Les nanoparticules métalliques, formées a partir de métaux tels que I’or, 1’argent,
le fer, le cobalt ou le platine, dont les propriétés électroniques et catalytiques sont
particulierement exploitées dans les domaines de 1’¢lectronique, de la catalyse et
des biotechnologies ;

o Les fullerénes, une forme spécifique de structures carbonées, se présentent sous
des configurations sphériques ou ellipsoidales fermées, et offrent des perspectives
intéressantes pour des applications avancées dans les domaines optoélectroniques

et médicaux.

L’incorporation de ces nanoparticules dans des matrices composites vise principalement a
améliorer certaines propriétés physico-chimiques, telles que les performances optiques,
¢lectriques ou magnétiques. Le renforcement mécanique, bien que présent, demeure
généralement secondaire par rapport aux bénéfices fonctionnels recherchés.

X/

+«¢ Nanoparticules bidimensionnelles

Les nano-fibres se caractérisent par une morphologie allongée, dans laquelle deux de leurs
dimensions sont de 1’ordre du nanométre, tandis que la troisieme (leur longueur) est
significativement plus grande (Figure 1.15 (b)). Un parameétre déterminant de ces Structures est

leur facteur de forme, défini comme le rapport entre la longueur et le diamétre, qui dépasse
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généralement 100 [40]. Ce facteur confeére aux nano-fibres des propriétés anisotropes
particulierement recherchées dans diverses applications fonctionnelles et structurales.

Les nano-fibres peuvent étre classées en deux grandes catégories :

e Les fibres creuses, dont les nanotubes de carbone représentent les exemples les
plus emblématiques. Celles-ci sont intensivement étudiées en raison de leurs
propriétés remarquables, notamment une conductivité électrique élevée, une

excellente résistance mécanique et une grande stabilité chimique.

e Les fibres pleines, également appelées nano-fils, dont les performances dépendent
étroitement de la nature des matériaux constitutifs et de leur organisation cristalline.
Ces structures présentent un fort potentiel pour des applications en
nanotechnologie, optoélectronique et capteurs.

*

% Nanoparticules unidimensionnelles : les nano-feuillets

Dans le cadre de cette étude, une attention particuliére est portée aux nanoparticules
unidimensionnelles, communément appelées feuillets. Ces structures se caractérisent par une
longueur et une largeur généralement micrométriques, tandis que leur épaisseur se situe a
I’échelle nanométrique (Figure 1.15 (a)). Le facteur de forme, défini comme le rapport entre la
longueur et 1’épaisseur du feuillet, constitue un paramétre déterminant dans 1’évaluation de
leurs propriétés physico-chimiques [40].

L’orientation et 1’organisation de ces feuillets au sein d’une matrice influencent fortement les
performances globales du matériau composite. Ces nanoparticules proviennent principalement
de matériaux naturellement stratifiés, tels que les hydroxydes doubles lamellaires (HDL), qui
sont couramment utilisés dans les nanocomposites a matrice polymere.

Parmi les feuillets les plus étudiés, les silicates en feuillets occupent une place de choix en
raison de leur grande surface spécifique, de leur aptitude a 1’échange ionique et de leur
remarquable capacité d’adsorption. Les argiles gonflantes, ou smectites, se distinguent quant a
elles par la présence simultanée de charges de surface positives et négatives, ce qui favorise des
interactions complexes avec les polymeéres et d'autres constituants du composite [40].

Grace a leurs caractéristiques morphologiques et fonctionnelles, les nano-feuillets trouvent des
applications prometteuses dans des domaines technologiques avancés, tels que les revétements

protecteurs, les capteurs sensibles ou encore les membranes sélectives fonctionnalisées [40].

25



Chapitre 1. Ftude bibliographique

(a) (b) (c)

Fig. 1.15. Classification des matériaux nanocomposites en fonction de la morphologie des

renforts : (a) nano-feuillet ; (b) nano-fibre ; (c) nanoparticule [39].

1.4.3. Selon la nature chimique des charges
Les charges nanométriques peuvent également étre distinguées selon leur composition :

e Inorganiques : telles que les oxydes métalliques (TiO,, ZnO), les argiles ou les

nanoparticules métalliques, elles améliorent la stabilité thermique et la rigidité.

e Organiques : comme les fullerénes ou certaines structures polymériques, elles

permettent une meilleure compatibilité avec les matrices organiques.

o Hybrides : combinant des composants organiques et inorganiques pour tirer parti des

avantages de chacun.

1.5. Exemples d’applications des matrices et des nanoparticules utilisées

1.5.1. Matrice en polystyréne (CsHs)n

Le polystyrene (PS) est un polymére aromatique synthétique obtenu par polymeérisation du
monomere de styréne. Sa structure moléculaire se compose de longues chaines linéaires
répétitives d’unités de styréne, représentées par la formule générale (CgHg)n, Ou n désigne le
degré de polymérisation (Figure 1.16). Ce polymére présente une configuration linéaire avec
des groupes aromatiques latéraux, lesquels conférent au matériau ses propriétés
caractéristiques. Le polystyréne se distingue par une combinaison de rigidité, de transparence
et de fragilité, des attributs qui en font un matériau de choix pour de nombreuses applications
industrielles [41], [42].

Dans le domaine médical, il est couramment utilisé pour la fabrication de dispositifs stériles

tels que les tubes a essai, les composants de diagnostic et divers équipements a usage unique.
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Dans I’industrie automobile, il entre dans la fabrication de piéces intérieures comme les
boutons, les tableaux de bord ou encore les matériaux d’insonorisation. Son utilisation est
¢galement répandue dans le secteur de I’emballage alimentaire, ou ses propriétés isolantes et sa
légereté permettent de prolonger la conservation des aliments tout en réduisant les cotits de
production.

Par ailleurs, le polystyréne est fréquemment employé dans I’emballage de biens de
consommation, notamment pour la protection d’articles fragiles tels que les boitiers de DVD,
les boites d’ceufs ou les dispositifs électroniques. Grace a ses qualités d’isolation thermique, il
est ¢également utilis¢é dans les appareils électroménagers tels que les réfrigérateurs et
congélateurs. Enfin, ses propriétés mécaniques et esthétiques en font un matériau privilégié
pour les boitiers d’équipements électroniques, notamment les téléviseurs, les ordinateurs et

d'autres périphériques [41].
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Fig. 1.16. Structure chimique du polystyrene (PS) [41].

1.5.2. Matrice en polyfluorure de vinylidéne (PVDF)

Le polyfluorure de vinylidéne (PVDF) est un fluoropolymeére thermoplastique semi-cristallin,
caractérisé par une structure partiellement ordonnée pouvant se développer sous des conditions
physiques et chimiques spécifiques. Ce polymere est obtenu par polymérisation du monomere
de fluorure de vinylidéne (C,H,F,) (Figure 1.17). Il se distingue par une excellente résistance
chimique, une stabilité thermique élevée, des propriétés piézoélectriques notables, ainsi qu’une
bonne résistance mécanique. En raison de cet ensemble de caractéristiques, le PVDF est

couramment employé comme matrice dans les matériaux composites, en particulier dans des
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domaines exigeant une grande durabilité, tels que les capteurs, les accumulateurs

¢lectrochimiques (batteries) et les revétements techniques [43], [44].
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Fig. 1.17. Structure chimique du polyfluorure de vinylidéene (PVDF) [45].

1.5.3. Nano-feuillets de graphene (Gn)

Le graphéne est un matériau de pointe reconnu pour I’exceptionnelle combinaison de ses
propriétés physico-chimiques. Il se distingue notamment par une résistance mécanique
remarquable, nettement supérieure a celle de 1’acier, tout en conservant une masse extrémement
faible. Cette synergie entre robustesse et légereté suscite un intérét croissant de la part des
communautés scientifique et industrielle. L’incorporation du grapheéne dans des matrices
composites, qu’elles soient polymériques ou métalliques, permet d’améliorer significativement
les performances mécaniques des matériaux hotes, tout en contribuant a leur allegement. Ces
propriétés conférent au graphéne un potentiel d’application élevé dans des domaines
stratégiques tels que I’aéronautique, le génie civil ou encore 1’électronique mobile. Par ailleurs,
le graphene est reconnu comme le meilleur conducteur thermique actuellement connu, ce qui
en fait un matériau de choix pour la gestion thermique dans les dispositifs électroniques. Il est
notamment utilisé dans la fabrication de dissipateurs thermiques et de films de dissipation pour
les smartphones et les systemes d’éclairage a LED [46].

Le grapheéne possede des propriétés mécaniques et thermiques remarquables, auxquelles
s’ajoutent des performances prometteuses en matiere de stockage d’énergie. Sa structure
atomique bidimensionnelle (Figure 1.18), extrémement fine, associée a un rapport surface/
volume élevé, favorise une augmentation significative de la capacité et de la rapidité de charge

des dispositifs de stockage tels que les batteries et les super-condensateurs.
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Fig. 1.18. Structure bidimensionnelle (2D) du graphene [46], [47].

Par ailleurs, le graphéne se distingue par son potentiel dans un large éventail d’applications
technologiques avancées. Il est notamment envisagé dans la conception de revétements
anticorrosion, de capteurs de haute précision, de dispositifs électroniques flexibles, de panneaux
photovoltaiques a haut rendement, ainsi que dans divers domaines de la biotechnologie (Figure
1.19). Dans ce dernier cas, il ouvre des perspectives innovantes, notamment dans le séquencage
de ’ADN et I’administration ciblée de médicaments. Bien que les propriétés exceptionnelles
du graphéne en fassent un candidat de choix pour révolutionner de nombreux secteurs
industriels, son déploiement a grande échelle reste tributaire des avancées technologiques

relatives a sa production a faible cot et a son intégration dans les systémes existants [46].
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Fig. 1.19. Quelques exemples d application du graphene [46].
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1.6.

Avantages des nanocomposites

Les composites a renfort micrométrique, bien qu’ayant permis d’importantes avancées

technologiques, présentent certaines limitations intrinséques liées a la nécessité de compromis

entre différentes propriétés physico-mécaniques. Par exemple, I’amélioration de la résistance

mécanique peut s’effectuer au détriment de la ductilité ou de la transparence optique du

matériau. Les nanocomposites apparaissent comme une solution prometteuse pour dépasser ces

contraintes, en offrant une combinaison plus équilibrée et performante de propriétés

fonctionnelles.

Les nanocomposites se distinguent des composites traditionnels par plusieurs avantages
significatifs [35] :

R/
o

Amélioration des propriétés mécaniques : I’intégration de nanoparticules permet
d’augmenter la résistance mécanique sans altérer la ductilit¢ du matériau. En raison de
leur taille nanométrique, ces particules réduisent les concentrations locales de contraintes,

ce qui favorise une répartition homogene des charges mécaniques.

Optimisation des propriétés thermiques et optiques : les nanocomposites présentent
une meilleure conductivité thermique, ainsi que des propriétés optiques uniques qui
échappent aux prédictions des modeles conventionnels. La taille réduite des
nanoparticules (inférieure a la longueur d’onde de la lumiére visible, soit 380—780 nm)
permet de préserver la transparence du matériau et d’assurer une finition de surface de

haute qualité.

Augmentation de la surface interfaciale : la réduction de I’échelle des renforts induit
une augmentation notable de la surface spécifique des interfaces entre la matrice et les
charges nanométriques. Cette caractéristique joue un role déterminant dans la singularité
des propriétés observées, ’interaction matrice/renfort étant majoritairement gouvernée

par la nature de I’interface.

Ainsi, grace a leur microstructure particuliére et a I’intensité des interactions interfaciales, les

nanocomposites offrent une alternative innovante aux matériaux composites classiques, tout en

¢largissant le champ des applications industrielles et technologiques.
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2.1. Introduction

Durant les deux dernieres décennies, les propriétés des matériaux composites ont fait 1’objet
d’études actives tant sur le plan théorique que sur le plan expérimental. Ces matériaux composés
de deux ou plusieurs constituants ont de trés bonnes propriétés mécaniques et peuvent prendre
différentes formes, ce qui explique leur popularité croissante sur le marché mondial. En effet,
les matériaux composites sont utilisés dans de nombreux secteurs industriels et ont donc des
défis complexes a relever [1].

Le recours a des modéles théoriques permet de mieux cerner les propriétés mécaniques des
composites. Ces modeles sont essentiels pour comprendre comment les matériaux réagissent,
surtout en mécanique. Ils permettent d'analyser comment certaines propriétés fondamentales,
comme la masse volumique, le module d'Young (longitudinal et transversal), ainsi que la
contrainte et la déformation a la rupture, évoluent sous différentes conditions de sollicitation,
notamment en traction.

L'objectif de cette étude est de prédire les propriétés mécaniques des matériaux composites
unidirectionnels formés d'une matrice en polyéthyléne de haute densité (PEHD) renforcée par
deux types de fibres minérales : le bore (B) et le Kevlar 49. Pour ce faire, nous nous sommes
attachés a examiner 1’effet de la nature et la taille des fibres sur les propriétés mécaniques du
(PEHD). Afin d’enrichir cette étude, nous avons également analysé I’influence de la
composition des matériaux sur leur comportement mécanique. Les résultats obtenus contribuent
ainsi a une meilleure compréhension des conditions d’utilisation de ces matériaux composites
dans les applications industrielles.

Les matériaux composites unidirectionnels a base de polymeres sont largement utilisés dans les
domaines de 1’aéronautique, de ’automobile et du sport en raison de leur excellent rapport
résistance/poids et de leur comportement mécanique ajustable. Ces composites sont constitués
de fibres longues, généralement de carbone ou de verre, alignées dans une seule direction et
noyées dans une matrice polymere. Cette configuration confére au matériau une forte
anisotropie mécanique : les propriétés different significativement selon que les efforts sont
appliqués dans la direction des fibres (direction longitudinale L) ou perpendiculairement a
celles-ci (direction transverse T) comme le montre la figure (2.1). La direction longitudinale est
caractérisée par une haute rigidité et une grande résistance, attribuées a la contribution

principale des fibres, tandis que la matrice joue un réle crucial dans le transfert de charge et la
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résistance transversale. Cette synergie fibre-matrice permet d’optimiser les performances du

matériau en fonction des sollicitations attendues dans 1’application visée.

Direction Transversale T

Fibres Longues

Direction
Transversale T

T Matrice

Direction Longitudinale L

Fig. 2.1. Représentation schématique d’'un matériau composite unidirectionnel [3].

2.2. Comportement élastique d’un composite unidirectionnel

La caractérisation des propriétés élastiques d’un composite unidirectionnel repose sur plusieurs
modeles théoriques issus de la mécanique des milieux composites. Ces modeles permettent
d’estimer les propriétés globales (macroscopiques) du composite a partir des propriétés des
constituants (fibres - matrice) et de leur fraction volumique. Basé sur le fait que la matrice et le
renfort sont deux matériaux en contact parfait, 1’utilisation de la loi des mélanges peut servir a
déterminer les propriétés du composite résultant. Chaque élément a un rdle précis, et c'est leur
interaction qui donne les caractéristiques finales du matériau [4].

Dans le cadre de l'analyse du comportement élastique d'un composite unidirectionnel, il est
essentiel d'établir une corrélation entre les contraintes appliquées et les déformations induites.
En mécanique des matériaux, cette relation est régie par la loi de Hooke, qui décrit la

proportionnalité entre ces grandeurs dans le domaine élastique [2].

s=Ke¢ (2.1)
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ou ¢ et & représentent respectivement le tenseur des contraintes et celui des déformations
exprimés comme suit [2] :

[Cxx  Sxy Sxz]

¢=|Sxy Syy Syz (2.2)
|Cxz  Syz Gzz]

It
I
™M

B
<
™M
<
<
™M
<
N

(2.3)

Notons que les deux tenseurs ¢ et & sont symétriques. Selon la notation de Voigt, la

représentation vectorielle de ces deux tenseurs est la suivante [2] :

Crx C1
/ny\ /CZ\
i G3

| =] ¢ | (2.4)

gyz
Cxz / Cs /
Cxy Ce

€2z |

= 2.
e 1= (2.5)
Exz €s
Exy €6

La matrice de rigidité K, dont la définition sera détaillée dans la suite de cette étude, peuvent

étre représentées comme suit :

=
I

2.6
Kis Ky Kzn  Kiu  Kis Ky (2.6)

La loi de Hooke, qui établit la relation entre les déformations élastiques d'un matériau et les

contraintes appliquées, s'exprime sous une forme adaptée aux propriétés du matériau considéré.
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¢1 [ Kin Kz Kiz K14 Kis Kie 1 &
/Cz \ Ki; Kz Kps K4 K3s K36 /82 \
(3 Kiz  Kyz K3z Kzp  Kzs  Kze |j &3 |

Cs
Cs

/l_ Kis Kz Kzy Ky Kys Kye €4 |
Ce

Les formules suivantes décrivent le comportement d'un matériau anisotrope, ou la relation entre
les contraintes et les déformations est gouvernée par une matrice de rigidité générale.
Cependant, pour les matériaux isotropes et isotropes transverses, cette matrice se simplifie
considérablement, reflétant leurs symétries spécifiques et réduisant ainsi le nombre de constants

¢lastiques indépendants :

¢1 Ki1 Kz  Kip 0 0 O &1

/Cz \ K, Ky  Kis 8 0 8 /82 \

¢3 K K. K 0 &3

o || 0 0 0 Ff=oooo |l (28)
2

Ss 0 0 0 0 Kes 0 |\&

Ce6 0 0 0 0 0 KesJ €6

Pour des raisons de simplicité, nous proposons de remplacer les indices de la direction, noté 1,
par L, représentant la direction longitudinale et les indices des directions 2 et 3 par T, pour la
direction transversale.

En introduisant le coefficient de Poisson, v, les modules élastique, E et de cisaillement, G

I’équation (2.8) devient alors :

¢1
/Cz
G3
Ca

Cs
Ce

\

)

EL
VLT

VTL
0
0

L 0

_EL

;_EL ;_ET 0
TR
-Er VT 0
W ET ET
0 0 2@+vp)
o o O
o o O

0
0
0
0

Grr
0

SO O O

o

&1
H 83 H

(2.9)

Il convient de noter que, pour un matériau isotrope dans le plan transverse, on peut écrire :

VTL _ VLT

ET EL

(2.10)

Le comportement ¢€lastique d’un matériau composite unidirectionnel nécessite la détermination

de cinq propriétés indépendantes a savoir, les modules ¢lastiques dans la direction longitudinal,
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EL et transversale, Er, les coefficients de Poisson dans le plan transverse, vr et celui dans le plan
formé par I’axe longitudinal et 1’axe transversal, vir, et le module de cisaillement dans le plan
formé par I’axe longitudinal et I’axe transversal, G.r. La détermination de ces cinq parametres
physiques nécessite a appliquer trois essais mécaniques simples, a savoir, un essai de traction
dans la direction longitudinale (L), un autre la direction transversale (T) et un essai de traction
hors axes ou la force F est inclinée d’un angle 6 par rapport a I’orientation des fibres.

Il convient toutefois de préciser que le présent travail est consacré a 1’étude de I’impact des
module de Young longitudinal E_ et transversal Et sur le comportement élastique des matériaux
composites (PEHD/ B) et (PEHD/ Kevlar 49). En d’autre terme, le dernier essai n’est pas pris
en considération dans cette étude.

Dans ce qui va suivre, nous allons exprimer en détail les formules issues de la loi des mélanges
permettant de calculer les modules élastiques des composites renforcés par des composites
fibreux. Un autre paramétre important qui nous a apparu judicieux de le traiter dans la présente
¢tude est la masse volumique, p. Cette grandeur permet d’évaluer non seulement les
performances mécaniques, mais surtout le rapport performance/ poids du matériau, ce qui est

essentiel dans la plupart des applications industrielles.

2.2.1. Masse volumique

Dans le cadre de 1'évaluation des propriétés mécaniques des matériaux composites, diverses
méthodologies d'analyse ont été élaborées. Ces approches permettent de calculer ces propriétés
en fonction des caractéristiques des matrices et des renforts, ainsi que de leur proportion dans
le matériau final. Ces approches s'appuient notamment sur la loi des mélanges, un modele
théorique essentiel pour I'analyse du comportement mécanique des matériaux composites. Cette
loi est couramment utilisée pour étudier les propriétés €lastiques des composites a matrice
polymére. Elle permet notamment de déterminer la masse volumique du matériau en fonction

de la fraction volumique comme suit [5] :

e = Uy P + p (1 — @) (2.11)
dans laquelle p., u,, et us: représentent respectivement la masse volumique du matériau
composite, de la matrice et celle du renfort. Tandis que @ désigne la fraction volumique du

renfort.

39



Chapitre 2. Analyse du comportement mécanique dun composite
élastique d matrice polymére en polyéthyléne renforcé par
des fibres de Bore et de Kevlar 49

2.2.2. Module de Young dans le sens longitudinal du composite unidirectionnel

Comme il a été évoqué auparavant, pour pouvoir déterminer le module de Young longitudinal
EL, nous allons appliquer une force de traction, F, dans la direction longitudinale a un matériau

composite unidirectionnel.

Matrice u
-‘_h"'"-_
Force
— =
j I—'_>
Fibre~"

Fig. 2.2. Composite unidirectionnel dans le sens longitudinal [6].

Dans cette direction ou les propriétés sont définies parallélement aux fibres, la force F est

donnée comme suit [6] :
F. =F, +F (2.12)
Dans laquelle les indices inférieurs ¢, m et f représentent respectivement le composite, la

matrice et les fibres.

La contrainte normale de traction, ¢., du composite s'exprime par la relation suivante [6] :

F,

g=%=§ﬁ9=%=g=%=%=0 (2.13)
c

Soit :
F=¢cSc (2.14)

ou la quantité S, désigne la section du composite.
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La mesure des allongements longitudinaux et transversaux conduit a la détermination des

déformations suivantes [2] :

AL; ALy (2.15)
E4 = — ; EHy == —— .
Par conséquent, deux propriétés mécaniques peuvent étre calculées [2] :
¢1 &2
g =22 : == 2.16
L ) VLT ) ( )

La substitution de I’équation (2.14) dans I’équation (2.12), permet de réécrire la force appliquée

sur le composite, Fc, en fonction des contraintes ¢,,, ¢, et des sections droites Sm, St de la

matrice polymere et des fibres.
CcSe = Cm Sm + Sr Sf (2.17)
Dans ces conditions, la contrainte normale de traction du composite, ¢., se déduit comme suit:

Cm5m+§f Sf

== 2.18
CC SC SC ( )

En admettant que le composite, la matrice et les fibres possedent la méme longueur, et dans le
but de réécrire I’expression de la contrainte du composite, ¢., en fonction de la fraction
volumique, le remplacement des sections par les volumes est possible :

(2.19)

Cc = Cm

A
=+
v,

SIS

ou V¢, Vi et V¢ représentent respectivement les volumes du composite, de la matrice et des
s Vin L VE o . . .
fibres. Sachant que les quantités 7’" et 7f désignent respectivement les fractions volumiques de
Cc Cc

la matrice et des fibres, 1’équation (2.19) peut s’écrire sous la forme suivante :
Sc = Sm Pm + G P (2.20)
Pour des mélanges compatibles :

B+ =1, Soit By =1- (2.21)
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Dans ces conditions, la contrainte du composite peut étre exprimée en fonction de la fraction

volumique des fibres comme suit :
Sc =6m (1 — D) +¢rPf (2.22)

Il convient de souligner que le module de Young longitudinal, déterminé par des essais de
traction longitudinale, constitue I'un des principaux paramétres influengant les caractéristiques

mécaniques des matériaux composites unidirectionnels.

< Calcul du module de Young longitudinal

Basé sur 'hypothése simplificatrice énoncée par Jean-Marie Berthelot [1], la modélisation et le
calcul du module de Young longitudinal sont effectués dans cette étude. Cette hypothése postule
que la déformation est uniforme et identique a 1'échelle microscopique au sein de la cellule
constituée par les fibres, la matrice et le matériau composite. En effet, cette hypothese facilite
I'analyse et les calculs ; néanmoins, elle ne refléte pas nécessairement la distribution réelle des
contraintes et des déformations au niveau microscopique. En outre, elle est communément
employée dans la modélisation des composites unidirectionnels, en raison de sa simplicité et de
son utilisation pratique. Dans cette étude, nous nous intéressons au comportement ¢lastique
linéaire des matériaux composites a matrice polymére. Le module de Young, E, de ces
matériaux composites appel¢ aussi le module d'élasticité est une constante reliant la contrainte
de traction, ¢, (ou de compression) a la déformation initiale, &, dans un matériau élastique

isotrope [9] et est donné par la loi de Hooke,

E, =3¢ (2.23)
SC
Dans le sens longitudinal L, la déformation, €, est uniforme, ce qui permet d’écrire :
€ = Em = & (2.24)
La division de I’expression (2.22) par €, conduit au résultat suivant
¢ _§ ¢
L= (1-0p)+L o (2.25)
c m f

et ’'usage de la loi de Hooke permet d’aboutir a I’expression finale du module d'¢lasticité du

matériau composite [2], [6-8] :
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E.=E =E,(1—®;)+E; & (2.26)

Dans laquelle, la grandeur E désigne le module d'élasticité longitudinal du matériau composite,
tandis que les quantités Em et Ef représentent respectivement le module d'élasticité de la matrice
et des fibres. Compte tenu de ce résultat, il apparait clairement que le module de Young est

linéairement dépendant des modules d’¢lasticité de la matrice E,,, des fibres E et de la fraction

volumique du renfort @ [8].

2.2.3. Module de Young transversal du composite unidirectionnel
Considérons un élément de surface du matériau composite unidirectionnel soumis a une force

normale, appliquée transversalement aux fibres comme le montre la figure (2.3) [6].

” S ONoNONONoNoNONe)

m Force 0000 Force
| <= 0000 mmmb
em matrice ONoNONONoNoNoNe)

e fibres [ONONOCNONONONONG)]
St

Fig. 2.3. Composite unidirectionnel dans le sens transversal [6].

Dans le cas d'un matériau composite chargé dans la direction transversale, les propriétés
mécaniques de ce matériau dans cette direction sont perpendiculaires aux fibres. Ainsi, les
forces appliquées sur la matrice et sur les fibres sont égales. Autrement dit, la force exercée sur
le matériau composite est identique et elle est perpendiculaire a la force exercée sur les fibres

et la matrice :
F,=F, =F (2.27)

Par contre, la contrainte normale a la fibre, ¢, est donnée par :
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F,

c2=cc=5—:cl=c3=c4=95=c6=0 (2.28)
(o4

D’apreés 1’équation (2.15), la détermination des déformations &; et €, passe impérativement par

la mesure des allongements. Cela permet, donc de calculer deux propriétés mécaniques a savoir

[2]:
Ep =2 ; Vp=— — (2.29)

S’agissant d’un essai de traction dans la direction transversale, le déplacement total du matériau

composite, §., s’exprime en fonction des déplacements de la matrice, &8,,, et des fibres, &,

comme suit [6] :
0. =6m + 6 (2.30)

Cette expression peut s’exprimer en fonction des déformations et des épaisseurs respectives de

la matrice et des fibres :
Oc=¢tce.=¢epeymtee (2.31)
ou em et e représentent respectivement I’épaisseur de la matrice et des fibres.

em ef
Ec=E&En —+ Sf —_—
eC eC

(2.32)

Dans le sens transversal, les sections normales sont égales (S, = S, = S¢) lorsque les forces F

sont identiques (F, = F, = Fy), ce qui permet d’écrire :

Sm €m Sf ef
= 2.33
T sce T See (2:33)
Sachant que :
Vo=-e.S. ,Vp=enSn et Vyp=erS; (2.34)

Ainsi, I’équation (2.33) peut étre réécrite sous forme :
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Ec = Em— T &

v,
7’” = em®Pp + & P; (2.35)
c

NS |\$

Ou encore :

gc=¢em (1— &) + & & (2.36)

+«¢+ Calcul du module de Young transverse

Pour modéliser et calculer de module de Young transversal, nous adoptons une hypothése
simplificatrice proposée par Jean Marie Berthelot [1]. Cette hypotheése suppose une force
(contrainte) uniforme et appliquée transversalement aux fibres [6]. D’aprés la loi de Hooke, qui

s’applique aussi dans le sens transversal, I’équation (2.22) s’écrit alors :

Cc  Cm Cr

—=—(1-9 — 2.37

E. E, ( f) + Ef f ( )
D’autre part, dans le sens transversal (T), la contrainte, ¢, est uniforme (¢. = ¢f = ¢), le

module d'élasticité transverse est donnée par 1’expression suivante [2], [6-7] :

1—1—1(1 cp)+1cp (2.38)
" Er  En 1T g '

ou encore .
EnmEy
C En @+ Ef(1- o)

(2.39)

Er

Dans laquelle, Et, Em et Er représentent respectivement le module de Young transverse du

matériau composite, le module de Young de la matrice et celui des fibres.

2.3. Résultats et Discussions

Comme il a été évoqué précédemment, 1’objectif de cette étude consiste a améliorer les
propriétés mécaniques du polyéthyléne de haute densité (PEHD), en le combinant avec des
renforts telles que les fibres de Bore et du Kevlar 49. Pour ce faire, sur le tableau 2.1, nous
avons regroupé les valeurs de la masse volumique et du module de Young de la matrice et des
fibres. Les résultats des essais de traction de la matrice et des fibres utilisées, y compris la

contrainte et la déformation a la rupture, sont donnés dans ce tableau [6-9].
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Matrice et II\/Ias_se Clontrainte a Péformaﬁon Module de

renfort vo umlqaue arupwre | alarupture | voyng (MPa)
(kg/m?) (MPa) (%)
Polyéthyléne de
haute densité 950-970 10-40 200-400 200-400

(PEHD)

Kevlar49 1450 2900 2.3 130000
Bore (B) 2600 3400 0.8 400000

Tableau 2.1. Caractéristiques mécaniques de la matrice et des fibres utilisées [2], [9-14].

Dans ce qui va suivre, nous allons examiner en détail I’impact de la nature de la fibre et de sa
fraction volumique sur le module d"Young longitudinal et transversal ainsi que sur la contrainte
et la déformation a la rupture de deux matériaux composites a savoir le polyéthyléne de haute

densité/ Bore (PEHD/B) et le polyéthyléne de haute densité/ Kevlar 49 (PEHD/Kevlar 49).

2.3.1. Impact de la fraction volumique et la nature de la fibre sur la masse volumique
des deux composites (PEHD/B) et (PEHD/Kevlar 49)

Pour appréhender de tels systémes, nous concentrons particuliérement notre attention sur
I'influence de la nature de la fibre et de sa fraction volumique sur la masse volumique des deux
composites (PEHD/B) et (PEHD/Kevlar 49). Pour cela, nous avons représenté sur la figure 2.4
1’évolution des masses volumiques des deux composites sus-évoqués en fonction de la fraction

volumique de la fibre, selon les équations suivantes :
UPpEHD/B) = HPEHD (1 - (pf) + Up d’f (2.40)

HU(PEHD/Kevlar 49) = HPEHD (1 - (pf) + Ukeviar 40 Ps (2.41)
A la lumicre de la figure 2.4, il apparait un accroissement substantiel de la masse volumique
des deux composites considérés a mesure que la fraction volumique de la fibre augmente. Cette

tendance est cohérente avec la loi de mélange des densités, ou la masse volumique du composite

est déterminée par la contribution relative de la matrice polymere et de la fibre.
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Cette courbe exprime une relation directe entre la composition microscopique du matériau et sa
propriété macroscopique (masse volumique). Elle illustre aussi I’un des grands avantages des
composites : la possibilité de personnaliser les propriétés du matériau final en ajustant la

fraction volumique des constituants.
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Fig. 2.4. Variations de la masse volumique, x, des composites (PEHD/Bore), (PEHD/Kevlar

49) en fonction de la fraction volumétrique de la fibre @x.

Il convient de noter que I'augmentation de la masse volumique est plus significative pour le
composite (PEHD/Bore) que pour le composite (PEHD/Kevlar 49). Cette différence est due
principalement a la masse volumique plus élevée du Bore (environ 2600 kg/m?) par rapport a
celle du Kevlar 49 (environ 1450 kg/m?). Par conséquent, a mesure que la proportion volumique
de la fibre croit, la densité globale du composite se rapproche de celle du renfort, un phénoméne
plus marqué dans le cas du Bore.

En outre, cette différence de I’augmentation des masses volumiques peut influencer d'autres
propriétés des composites, telles que leur comportement mécanique et leur aptitude a certaines
applications. Ainsi, un composite plus dense, comme le (PEHD/Bore), pourrait offrir une
meilleure résistance a la compression et une rigidité accrue, mais au prix d'un poids plus élevé.
En revanche, le composite (PEHD/Kevlar 49), plus Iéger, pourrait s'avérer plus avantageux dans

des applications requérant un équilibre entre résistance mécanique et faible densité, comme
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dans le secteur aéronautique ou la fabrication d'équipements de protection. Ces résultats
soulignent I'importance cruciale du choix judicieux du renfort, en tenant compte des exigences
spécifiques de 'application envisagée, et en évaluant non seulement les propriétés mécaniques,

mais également les implications sur le poids et la performance globale du systéme.

2.3.2. Impact de la fraction volumique et de la nature de la fibre sur le module de Young
longitudinal des composites : (PEHD/B) et (PEHD/Kevlar 49)

Afin de mettre en évidence l'influence de la fraction volumique et de la nature de la fibre sur le
comportement du module d"Young longitudinal des composites (PEHD/B) et (PEHD/Kevlar
49), les lois de variation de cette grandeur physique peuvent s’écrire comme suit :

Evpenpsp) = Eppup (1= @f) + Ep @ (2.42)
EL(PEHD/Kevlar 49) = Epgnp (1 - (pf) + E keviar 49 (Df (2.43)

Sur la figure 2.5, nous avons représenté les variations des modules d"Young longitudinaux des
deux composites (PEHD/Bore) et (PEHD/Kevlar 49) en fonction de la fraction volumique du
renfort. L'analyse de cette figure met en évidence une augmentation proportionnelle du module
d"Young longitudinal des composites avec la fraction volumique de la fibre. En effet, la figure
montre, d’une part, que les modules longitudinaux des deux matériaux composites suivent un
accroissement lin€aire avec l'augmentation de la fraction volumique de la fibre. Cette
observation est en accord avec les prédictions des modeles théoriques de mélange de phases.
D’autre part, une analyse plus approfondie montre que les deux composites se comportent
difféeremment. Le module d'Young longitudinal du composite (PEHD/Bore) augmente plus vite
que celui du composite (PEHD/Kevlar 49). Cela s'explique par le fait que les fibres de Bore
sont plus rigides que celles de Kevlar 49. En revanche, le composite avec du Kevlar 49 fait
apparaitre une augmentation plus modérée du module d'Young avec la quantité des fibres. Cela
vient sirement du fait que les fibres de Kevlar sont plus souples, méme si elles renforcent la
structure du composite autant que les fibres de Bore. Cela signifie que le composite devient
plus rigide dans la direction des fibres.

Ces résultats montrent qu'il est trés important de bien choisir le renfort pour optimiser les
propriétés mécaniques des composites, selon l'utilisation prévue. Pour une grande rigidité et
une résistance aux déformations, le renfort rigide Bore est préférable. Pour une meilleure

capacité d'absorption des chocs et une certaine flexibilité, le Kevlar 49 pourrait étre plus adapté.
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Fig. 2.5. Variations du module d'Young longitudinal, E., des composites (PEHD/B) et
(PEHD/Kevlar 49), en fonction de la fraction volumique de la fibre @,

2.3.3.  Impact de la fraction volumique et de la nature de la fibre sur le module
transversal des deux composites (PEHD/B) et (PEHD/Kevlar 49)

Pour illustrer de plus pres I’influence de la nature de la fibre sur la dépendance du module de
Young transversal, nous avons représenté sur la figure 2.6, les variations de la quantité Et des
deux matériaux composites (PEHD/B) et (PEBD/Kevlar 49) en fonction de la fraction
volumique ®+. En effet, le module d'élasticité transverse de ces deux matériaux composites est

donné par les relations suivantes :

EpgnpEs
E = 2.44
EpgupExeviar 49
ET(PEHD/KevlaT 49) = s (2.45)

Epgup P + Exeviar 49(1 — @)

La figure 2.6 fait apparaitre un comportement totalement différent a celui obtenue sur la figure
2.5, décrivant les variations du module de Young longitudinal, E., en fonction de la quantité
@s. Cela n’est surprenant en ce sens que le module de Young longitudinal et le module de
Young transversal, bien que tous servent a mesurer la rigidité d'un matériau, différent en raison
de la mani¢re dont la déformation est mesurée et de la direction des forces appliquées. L’analyse

de la figure 2.6 révéle un comportement quasi-similaire des deux matériaux composites
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(PEHD/B) et (PEHD/Kevlar 49) dans la totalité du domaine de la fraction volumique des fibres.
Une légere différence entre le module d’élasticité transversal de ces deux matériaux apparait
lorsque la quantité ®f dépasse la valeur de 0.75 comme I’indique la figure insérée. En outre,
cette figure montre que les modules d'¢lasticité dans la direction transversale des deux
composites varient de maniére non linéaire avec I'augmentation de la fraction volumique des
fibres. On observe aussi que le module d'¢lasticité transverse du composite (PEHD/B) augmente
plus ou moins vite que celui du composite (PEHD/Kevlar 49) quand la fraction volumique
dépasse la valeur 0,8. Cela signifie que la nature de la fibre n’a pas un impact important sur le
module de Young transversal contrairement a celui longitudinal. Cela signifie que le composite
reste beaucoup plus faible transversalement, car les fibres ne participent pas efficacement au

soutien mécanique dans cette direction.
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Fig. 2.6. Variations du module d'Young transversal, Er, des matériaux composites (PEHD/B)
et (PEHD/Kevlar 49) en fonction de la fraction volumique de la fibre ®x.

S’agissant de l'effet de la fraction volumique des fibres, nos résultats montrent que les modules
d'élasticité transversaux des deux composites (PEHD/B) et (PEHD/Kevlar 49) ont tendance a
croitre avec l'augmentation de la fraction volumique. En effet, plus la quantité de fibres est
grande, plus le module d'¢lasticité transversal est important. En résumé, 1’ajout des fibres

solides améliore les performances mécaniques du matériau composite.
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2.3.4. Impact la fraction volumique et de la nature de la fibre sur la contrainte a la
rupture des composites (PEHD/B) et (PEHD/ Kevlar 49)

Pour illustrer I’influence de la nature de la fibre sur la contrainte a la rupture, qui représente la
contrainte maximale qu'un matériau peut supporter avant de se rompre ou de se fracturer, des
deux matériaux composites (PEHD/Bore) et (PEHD/Kevlar 49), nous avons mis en évidence,

sur la figure 2.7, les variations de la quantité ¢ donnée par les relations suivantes :
C(PEHD/B) = SPEHD (1 - (pf) + ¢ Py (2.46)
C(PEHD/Kevlar 49) — SPEHD (1 - ‘pf) + Skeviar 49Pf (2.47)

Comme prévu, les résultats obtenus sont assez similaires a ceux de la figure 2.5, ce qui montre
que la contrainte a la rupture augmente avec la quantité des fibres. En revanche, la contrainte a
la rupture du composite (PEHD/B) est bien plus forte que celle du composite (PEHD/Kevlar
49). Cela s'explique par le fait que les fibres de Bore sont plus résistantes que celles de Kevlar
49. Donc, plus on augmente la quantité¢ des fibres de Bore, plus la rupture du composite
(PEHD/B) est rapide. Nos résultats montrent aussi que l'orientation des fibres a un effet
important sur la résistance des matériaux a la rupture. Quand les fibres sont bien alignées dans
la direction ou le matériau est soumis a une tension, il devient plus résistant. Cet effet est
particuliecrement fort pour les matériaux composites renforcés par des fibres a haute

performance mécanique, comme celles a base de Bore.
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Fig. 2.7. Variations de la contrainte a la rupture, ¢, des composites (PEHD/B) et
(PEHD/Kevlar 49) en fonction de la fraction volumique de la fibre ®.
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2.3.5. Impact de la nature de la fibre et de sa fraction volumique sur la déformation a
la rupture des deux matériaux composites (PEHD/Bore) et (PEHD/Kevlar 49)
Une derniére grandeur physique traitée dans le présent travail est celle de la déformation des
matériaux composites (PEHD/B) et (PEHD/Kevlar 49), ou nous avons étudié¢ I’influence du
type de la fibre et sa fraction volumique sur cette grandeur & qui s’exprime pour les deux

matériaux composites comme suit :
eprnpyB) = €ppup (1 — @) + e5 Py (2.48)
E(PEHD /Kevlar 49) — epenp (1 — @f) + Exeviar 49Ps (2.49)

La figure 2.8 illustre la variation de la déformation a la rupture des deux matériaux composites
(PEHD/Bore) et (PEHD/Kevlar 49) en fonction de la fraction volumique du renfort. Cette figure
met en évidence une diminution linéaire de la déformation a la rupture des deux composites a
mesure que la fraction volumique des fibres augmente. Cette observation met en exergue la
nécessité d'un contrdle rigoureux de la fraction volumique des fibres pour minimiser la

déformation dans les matériaux composites et optimiser leurs performances mécaniques.
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Fig. 2.8. Variations de la déformation a la rupture, ¢, des composites (PEHD/Bore) et
(PEHD/Kevlar 49) en fonction de la fraction volumique de la fibre ®s.

L'intervalle de variation de la fraction volumique du renfort, qui s'étend de 0 a 1 pour les deux

matériaux composites unidirectionnels, a été sélectionné de maniere a permettre une analyse
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compléte de 1'évolution de la déformation. Il a été constaté que la déformation du composite
(PEHD/B) diminue plus rapidement que celle du composite (PEHD/Kevlar 49). Cette
différence devient particuliérement notable dans la plage de 0,8 a 1 de fraction volumique des
fibres.

Ces observations mettent en évidence I'impact significatif du type de fibre et de sa fraction
volumique sur la résistance mécanique du matériau composite. En outre, il est constaté que
l'orientation des fibres exerce une influence déterminante sur la résistance a la traction, influant
de manieére directe sur les propriétés mécaniques du composite. Ainsi, en sélectionnant une
plage de variation appropriée, il est possible d'évaluer et de comparer avec précision les

performances des différents matériaux composites étudiés.

2.4. Conclusion

L’objectif principal de ce travail était d’étudier les propriétés mécaniques des matériaux
composites a matrice polymére, en particulier les composites (PEHD/Bore) et (PEHD/Kevlar
49). Notre analyse s'est focalisée sur l'impact de la fraction volumique des fibres sur des
parametres essentiels tels que le module d'Young longitudinal et transversal, la contrainte et la
déformation a la rupture.

Les résultats de cette étude révelent que 1'augmentation de la fraction volumique des fibres
conduit, d’une part, a un accroissement de la masse volumique, de la contrainte a la rupture et
des modules de Young longitudinal et transversal et d’autre part, a une diminution de la
déformation a la rupture. Cela signifie que le composite devient plus rigide dans la direction
des fibres et reste beaucoup plus faible transversalement, puisque les fibres ne participent pas
efficacement au soutien mécanique dans cette direction. En outre, il a été constaté que le
matériau composite (PEHD/B) présente des propriétés mécaniques supérieures a celles du
(PEHD/Kevlar 49), en raison de la rigidité supérieure des fibres de Bore.

En bref, ce travail représente une avancée frappante dans le domaine des matériaux composites
avancés. Il met en évidence les liens complexes entre la composition des matériaux et leurs
performances mécaniques, tout en proposant une méthodologie analytique rigoureuse qui peut
étre transposée a d'autres systemes composites. Les principaux résultats obtenus dans le cadre
de cette étude ouvrent la voie a de nouvelles recherches et innovations, renforgant ainsi le

potentiel des matériaux composites dans de nombreuses applications industrielles.

53



Chapitre 2. Analyse du comportement mécanique dun composite

2.5.

[1]

[2]

[3]

[4]

[5]

[6]

[7]

8]

[9]

[10]

[11]

[12]

[13]

[14]

élastique d matrice polymére en polyéthyléne renforcé par
des fibres de Bore et de Kevlar 49

Références

J. M. Berthelot, “Matériaux composites (5 Ed.) : Comportement mécanique et analyse des
structures”, Lavoisier, Paris, 2012.

S. Belhenini, “Matériaux Composites Notes de cours”, chapter, Université de Ain
Temouchent, 2023.

Composites thermoplastiques renforcés de fibres continues : Robuste, Léger, Résistance
a la corrosion, Liberté de conception.
https://fr.topolocfrt.com/composites-thermoplastiques-renforces-de-fibres-continues/

M. Dequatremare, T. Devers, “Précis des matériaux”, Dunod, Paris, 2012.

D. K. Y. Tam, S. Ruan, P. Gao, T. Yu, “10-High-performance ballistic protection using
polymer nanocomposites” Advances in Military Textiles and Personal Equipment 2012,
213-237.

T. Outtas, “Introduction a 1’¢élasticité des composites—loi des mélanges”, CompMec des
Matériaux composites M1— GM - Chap Il, Université Batna 2, Algérie.

A. Chateauminois, “Cours matériaux composites : Propriétés élastiques du Pli
unidirectionnel approche micromécanique”, Fiche 2 Mai 2000.

M. K. Egbo, “A fundamental review of composite materials and some of their
applications in biomedical engineering” Journal of King Saud University-Engineering
Sciences 2012, 33, 525-604.

C. Aribi, “Etude comparative du comportement des différents matériaux composites
(différentes matrices), Mémoire de Magister, Université¢ de Boumerdes, Algérie, 2012.
S. Yebdri, “Etude des propriétés élastique et plastique des films a base de polyéthyléne
base densité”, Mémoire de Magister, Université de Médéa, Algérie, 2006.

D. Gay, “Matériaux Composites : leur intérét, leurs propriété physiques”, 4éme édition
revue et augmenté, Lavoisier, Paris 2012.

H. Rachedi, “Etude des mécanismes de rupture du polyéthyléne”, Mémoire de Master,
Université de Badji Mokhtar Annaba, Algérie, 20109.

S. A. Chalal, “Etude des propriétés mécaniques d’un composite, PEBD a base d’une
charge en céramique modifiée”, Mémoire de Master, Université de Boumerdes, Algérie,
2017.

N. Haddad, “Caractérisation mécanique et thermique du polymere PEHD100”, Mémoire
de Magister, Université de Guelma, Algérie, 2012.

54


https://fr.topolocfrt.com/composites-thermoplastiques-renforces-de-fibres-continues/

CHAPITRE 3

Contribution a I'Analyse du
Comportement Thermique des
Composites Polymeres : Cas
des Composites
Polyéthylénes/Diborure de
Titane (PE/TiB.)
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3.1. Introduction

Les matériaux composites occupent une place prépondérante dans divers secteurs du transport,
notamment I’aéronautique, I’automobile et le domaine maritime, en raison de leurs avantages
¢conomiques et environnementaux. Leur légereté, en particulier, constitue un atout majeur pour
les structures nécessitant une réduction de masse. Toutefois, ces matériaux présentent certaines
limitations fonctionnelles par rapport aux métaux, qui se distinguent non seulement par leur
haute limite ¢élastique, mais également par leur capacité a offrir une protection efficace contre
la foudre, les ondes électromagnétiques et d’autres agressions extérieures.

L’intégration de nouvelles fonctionnalités dans les matériaux composites représente une voie
prometteuse pour étendre leur champ d’application, notamment dans des domaines a haute
exigence technologique tels que I’aéronautique et le secteur naval [1]. Cette démarche s’inscrit
dans un effort de développement de nouveaux composites associant des matrices polymeres a
des charges fonctionnelles, telles que le diborure de titane (TiB;). Dans ce contexte, la présente
¢tude vise a contribuer a I’intégration de fonctionnalités thermiques dans les composites, en
explorant I'amélioration de leur conductivité thermique par I’incorporation de diborure de titane
(TiB,) dans une matrice de polyéthyléne (PE). L'objectif est d'obtenir cette amélioration sans
altérer de maniére significative le comportement thermique global du composite.

Il convient de souligner que la conductivité thermique des matériaux composites a matrice
polymere constitue un domaine de recherche majeur, tant sur le plan théorique qu’expérimental.
Ces dernicres années, les études se sont concentrées sur les mécanismes de transfert thermique
dans ces matériaux, les modeles de prédiction disponibles, ainsi que leurs implications pour la
conception de structures a haute performance [2]. Parmi les polymeres les plus étudiés dans ce
contexte figure le polyéthyleéne, le plastique le plus utilis¢é au monde. Ce matériau, apprécié
pour sa polyvalence, est largement employ¢ dans les secteurs de I’emballage, de la construction,
de I’automobile et du batiment [3—6]. Concernant les charges thermo-conductrices, le diborure
de titane (TiB;) émerge comme un renfort de choix. Ce matériau céramique avancé est prisé
pour ses propriétés remarquables : dureté ¢levée, excellente conductivité thermique et
¢lectrique, résistance a haute température et faible densité [7—10]. Ces caractéristiques en font
un candidat idéal pour des applications dans 1’aéronautique, ou il permet d’améliorer les
propriétés mécaniques, thermiques et électriques des composites [11], [12].

Les composites polymeéres renforcés, tels que (PEHD/TiB,), (PEDM/TiB;) ou encore
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(PEBD/TIB,), suscitent ainsi un intérét croissant dans divers secteurs industriels, en particulier
I’automobile et la construction [13]. Par exemple, les composites a base de PEDM renforcé
améliorent la résistance a la corrosion des tuyauteries, tandis que les composites a base de
PEHD recyclé combiné a des fibres naturelles permettent de produire des matériaux de
construction écologiques [14]. Dans le secteur aérospatial, le développement de composites a
matrice de PEHD contenant des particules céramiques (comme la zircone ou 1’alumine) ouvre
la voie a des applications exigeant a la fois 1égereté et performance [15-19]. La compréhension
fine du comportement thermique de ces matériaux repose sur une caractérisation rigoureuse de
leurs parametres structuraux, physiques et thermiques, condition essentielle a des prédictions
fiables de leurs performances [20].

Cette étude vise a analyser I’impact de ’interface des particules de TiB, sur la conductivité
thermique des composites. Pour cela, un mod¢le théorique prenant en compte des interfaces
parfaites et imparfaites a été retenu. L’effet de la forme des particules, sphériques ou
cylindriques, a également été¢ évalué. Une comparaison a ensuite ét¢ menée afin d’identifier la
configuration la plus favorable a I’amélioration de la conductivité thermique sans compromettre

les propriétés mécaniques et thermiques du matériau.

3.2. Modéeles théoriques utilisés

La conductivité thermique constitue un parametre clé dans 1’optimisation des performances
thermiques des matériaux utilisés dans des secteurs tels que 1’aéronautique, 1’électronique
ou le batiment. Les composites a matrice polymere, naturellement isolants, peuvent voir
leur conductivité thermique améliorée par I’intégration de renforts thermo-conducteurs tels
que le TiB, ou les nanotubes de carbone. En raison de leur structure hétérogéne, ces
matériaux présentent une conductivité thermique localement variable, rendant leur étude
plus complexe que celle des matériaux homogenes. Ces derniéres années, de nombreux
travaux se sont penchés sur ce sujet, en s’appuyant sur des modeles théoriques et semi-
empiriques pour analyser I’influence des composants sur le comportement thermique global
des composites [21].

Compte tenu de I’objectif que nous nous sommes assigné, dans ce qui va suivre, nous allons
examiner des modéles théoriques et semi-empiriques qui permettent une compréhension

plus approfondie du comportement thermique des matériaux composites.
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3.2.1. Modéle de Hashin et Shtrikman

Dans un premier temps, nous allons utiliser le mode¢le de Hashin et Shtrikman pour évaluer
la conductivité thermique des matériaux composites dans des conditions d'interface
parfaites. Dans ce modéle, Hashin et Shtrikman supposent que la conductivité thermique
du renfort, A, est supérieure a celle de la matrice, Am. Partant de cette hypothése, les auteurs
expriment la conductivité thermique effective des composites a matrice polymeére en

considérant la configuration géométrique illustrée par la figure 3.1, comme suit [22-24] :

1+ d-1)o,p
Aefr = Am ——— .6 (3.1)

avec

A — A
= 2
B= A @= Dn 3.2
et
a=27 (3.3)
X

d est un paramétre qui représente la dimension du systéme et définit la forme des charges. Dans

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

Flux thermique
‘><‘ ‘/ 1~Matrice

‘\7
S . Renfort

.»% @ <\oit ,

4

(b)

Fig. 3.1. Assemblage de spheres ou de cylindres dans un composite, selon le modéle de
Hashin et Shtrikman pour A, > 4,,, (a) [25]. Propagation du flux thermique dans le cas
d'une ellipse (b) [2].

3.2.2. Modéle de Hasselman et Johnson
Dans la deuxiéme partie de cette étude, nous allons utiliser le modéle de Hasselman et Johnson

[26] pour déterminer la conductivité thermique des composites dans le cas d'une interface
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imparfaite. Ce modéle permet de calculer la conductivité thermique effective du composite en
tenant compte des interactions a l'interface particules-matrice. Il reste valable pour des faibles
fractions volumiques et il a été développé pour deux configurations différentes :

+ Distribution de particules sphériques.

% Dispersion de particules cylindriques orientées perpendiculairement au flux thermique.

3.2.2.1. Cas de la dispersion des particules sphériques

Dans le cas ou les particules sphériques sont dispersées de maniére homogéne, la conductivité

thermique effective du composite est exprimée comme suit [26] :

2 (-1~ 25) 0, + 2

“hr

Aeff=7\m
" 7,
(1—)L+a—hc)q)2+a—hc+7\+2

(3.4)

\ s A , . .
ou les quantités a, hc et A = )L—r représentent respectivement le rayon des sphéres, la conductance
m

de l'interface entre les particules et la matrice et le rapport entre la conductivité thermique du

renfort et celle de la matrice.

3.2.2.2 Cas des particules cylindriques orientées perpendiculairement au flux de chaleur

Le développement de ce modele, qui définit la conductivité thermique effective du composite,
suit une approche de type Rayleigh. Le fait de supposer une interface parfaite ou la résistance
thermique, Rc, tend vers 0 (indiquant que la conductance, he, tend vers l'infini), permet ainsi de
retrouver 1'équation de Rayleigh. Dans ce modéle, les cylindres de rayon ‘a’ sont dispersés, et

la conductivité thermique effective du composite est définie par 1'équation suivante [26] :

(A—1—£)¢r+£+x+1

ah. ah.

}\eff = Am Ar )\r (35)
(1—}\+a—hc)¢)r+a—hc+)\+1

Ainsi, la conductivité thermique effective, selon le modéle de Rayleigh, est exprimée comme

suit :

A—1)d, +1+2

At = A T 0, 152

(3.6)
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Les valeurs de la conductivité thermique de la matrice et du renfort, indiquant la capacité du
matériau a conduire la chaleur, sont regroupées dans le tableau 3.1. La connaissance de ces
valeurs est essentielle pour calculer la conductivité thermique effective du composite considéré.
Effectivement, les différentes matrices utilisées dans le présent travail (le PEHD, le PEDM et
le PEBD) ont des conductivités thermiques différentes, ce qui affecte les propriétés thermiques

du composite [27-29].

Matrices et renforts Conductivité thermique A(W.m1.K?)
PEHD 0.463
PEDM 0.400
PEBD 0.398
TiB: 64

Tableau 3.1. Valeurs de la conductivité thermique des matrices et du renfort utilisés [27-29].

Il convient de noter que, dans le modeéle de Hasselman et Johnson [26] et plus précisément dans
le cas des particules sphériques, certains parameétres influencent la conductivité thermique, tels
que :
% Le rayon des particules sphériques : Ce paramétre donne une information sur la taille
des particules de renfort sphériques utilisées dans 1’étude. Il est important puisque la
taille des particules peut affecter la conductivité thermique du composite ; en effet, la

valeur du rayon des particules sphériques est de 2.10° (m) [30].

X/

% La conductance de I’interface : Cette quantité représente la conductance de I’interface
entre les particules de renfort et la matrice. Elle permet de comprendre comment la
chaleur se propage a travers 1’interface entre les particules et la matrice et est égale a
10° (W/m2.K) [30]. Une conductance plus élevée signifie une meilleure transmission
thermique.

En résumé, la connaissance de ces grandeurs physiques est essentielle pour calculer la

conductivité thermique effective des composites. Elles permettent de prendre en considération

les propriétés de chaque composant du composite, y compris le renfort TiB; et la matrice en
polyéthyléne (PEHD, PEDM, PEBD), ainsi que les propriétés des particules et de leur interface.

La combinaison de ces données est essentielle pour 1’analyse thermique des composites.
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3.3. Résultats et discussions

3.3.1. Cas d'une interface parfaite

Dans un premier temps, nous utiliserons le mod¢le de Hashin et Shtrikman pour déterminer
la conductivité thermique en supposant une interface parfaite entre les particules de renfort,
quelle que soit leur forme sphérique ou cylindrique. Ainsi, nous examinerons, dans cette
¢tude, l'impact de l'interface des particules de renfort en diborure de titane (TiB2) sur la

conductivité thermique effective de trois matériaux composites distincts, a savoir (PEHD/

TiB2), (PEDM/ TiBy), et (PEBD/ TiB>).

3.3.1.1. Matériau composite (PEHD/ TiB2)

% Cas des particules sphériques

Dans ce cas, nous déterminerons la loi de variation de la conductivité thermique du
composite (PEHD/ TiB2) en fonction de la fraction volumique de renfort (TiB2) pour les

particules sphériques.

1+(d—-1D)Prp,B
Aeff(PEHD /TiBy) parfaite (g=3) — ApEHD 1— Opp Bl - (3.7)
157

La loi de variation de la conductivité thermique du matériau composite (PEHD/ TiB2) en

fonction de la fraction volumique du renfort est donnée par la relation suivante :

1+ 1.957212827 dryp,
Actf( (PEHD/TiB,)parfaite q=3) = 0-463 75 o-aroerae Orip
. 2

(3.8)

L'évolution de la conductivité thermique du matériau composite (PEHD/TiB2) en fonction de
la fraction volumique du renfort pour des particules sphériques est présentée sur la figure 3.2.
L'analyse de cette figure montre clairement que I'augmentation de la fraction volumique de TiB:
entraine systématiquement une augmentation de la conductivité thermique du composite
(PEHD/ TiBy). Cette amélioration est d’autant plus marquée que la fraction volumique du
renfort est élevée, car les particules de TiB conductrices forment des chemins préférentiels
facilitant le transfert de chaleur. Toutefois, cette évolution peut dépendre de plusieurs facteurs,
notamment la nature et la forme du renfort, la distribution des particules dans la matrice, ainsi
que I’interface matrice/ renfort. Au-dela d’un certain seuil de fraction volumique, un réseau
continu de renforts peut se former (effet de percolation), entrainant une hausse significative de

la conductivité thermique.
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10 (PEHD/TiB,) (d=3)
Cas des particules sphériques /
084

0,6 4

0,4 4

At (W.mEK™H

0,2 1

0,0 T T
0,0 0,1 0,2 0,3

@ Ti,
Fig. 3.2. Variation de la conductivité thermique du matériau composite (PEHDITIBy),
Aoy (PEHD TiB,)» €N fONCtion de la fraction volumique du renfort, @risz, pour des particules

sphériques et une interface parfaite.

¢+ Cas des particules cylindriques

Pour des particules cylindriques, le modéle de Hashin et Shtrikman permet d'établir la loi de
variation de la conductivité thermique du matériau composite (PEHD/ TiB2) en fonction de la
fraction volumique du renfort TiB; tel que :

1+ (d—1)Prp,B
AcAPEHD /TiB,)parfaite =5y = APEHD - Bl : 39
1B

La conductivité thermique de la matrice PEHD est égale a Anppe = 0,463 W/m.K [27-29].

La substitution de cette derniere valeur dans I'équation (3.9) permet d'établir la loi de variation
de la conductivité thermique du matériau composite (PEHD/ TiB2) en fonction de la fraction
volumique du renfort :

N 0463 LT 0:9856351706 Py,
eff(PEHD /TiBy)parfaiteg=zy — “- 1 — 0.9856351706 CDTiBZ
La figure 3.3 illustre la variation de la conductivité thermique du composite (PEHD/ TiB;) en

(3.10)

fonction de la fraction volumique du renfort TiB, pour des particules de forme cylindrique.
La figure ainsi obtenue montre un comportement qualitativement similaire a celui observé
dans le cas des particules sphériques, ou la conductivité thermique, Aefr, augmente de maniere

significative a mesure que la fraction volumique du renfort, ®vig,, augmente.
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A la lumiére de cette figure il apparait que, la géométrie des particules de renfort constitue un
facteur clé¢ dans 'amélioration de la conductivité thermique des matériaux composites. En
effet, la forme des particules influence directement la formation et la continuité des chemins
thermiques au sein de la matrice. Effectivement, les particules cylindriques ou allongées, en
comparaison avec les particules sphériques, offrent une plus grande surface de contact et une
meilleure connectivité, ce qui favorise un transfert de chaleur plus efficace. Cependant, cette
amélioration dépend fortement de leur orientation et de leur dispersion dans la matrice. Dans
notre cas, les particules sphériques présentent une conductivité thermique plus élevée, en
raison de leur distribution plus homogeéne et de leur comportement isotrope, qui favorise un
transfert de chaleur plus uniforme. De plus, certaines géométries peuvent réduire 1’espacement
entre les particules et faciliter la percolation thermique a des fractions volumiques plus faibles.
Ainsi, le choix judicieux de la géométrie des particules de renfort permet d’optimiser les

performances thermiques du composite.

1,0

(PEHD/TIB,) (d=2)

081 | Cas des particules cylindriques

Hf\

‘_'x. 0,6 4
£

S o4l
=
©
<

0,2 4

0,0 T T
0,0 0.1 0,2 0,3

D Tig,

Fig. 3.3. Variation de la conductivité thermique du matériau composite (PEHD/TIB),
Aesr (PEHD) TiB,): €N fonction de la fraction volumique du renfort, ®r;g,, pour des particules
cylindriques et une interface parfaite.

3.3.1.2. Matériau composite (PEDM/ TiB2)
% Cas des particules sphériques
Dans le cas des particules sphériques, I’expression de la conductivité thermique du matériau

composite (PEDM/ TiBy), en fonction de la fraction volumique du renfort TiBa, est donnée par :
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1+ (d—-1)Prip,B
Acfr (PEDM /TiB,)parfaite (q—3) = APEDM 1= omg Bl : (3.11)
157

Connaissant la valeur de la conductivité thermique de la matrice PEDM, Apepm, la loi de
variation de la conductivité thermique du matériau composite (PEDM/ TiB>) en fonction de la

quantité dri,, est la suivante :

1+ 1.962962963 dryp,

Aeff(PEMD /TiBz)parfaite(d=3) = 0'40 1 _ 0 9814814815 (DTIB (3'12)
' 2
10
(PEDM/TiB5) (d=3)
0,84

Cas des particules sphériques

D

X

o 061

=

S os

&=

[<B]
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0,0 0,1 0,2 03
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Fig. 3.4. Variation de la conductivité thermique du matériau composite (PEDM/ TiB»),
Aefy (PEDM/TiB,)» €N fONction de la fraction volumique du renfort, ®r;5,, pour des particules

sphériques et une interface parfaite.

Sur la figure 3.4, nous avons représenté la variation de la conductivité thermique du composite
(PEDM/TIiB,) en fonction de la fraction volumique du renfort, ®drig,. Cette figure montre que,
dans le cas d'une interface parfaite et des particules sphériques, la conductivité thermique varie
de maniére non linéaire avec 1’accroissement de la fraction volumique du renfort. 1l convient
de préciser que le résultat ainsi obtenu est qualitativement identique a celui retrouver pour le
matériau composite (PEHD/ TiB,) (Voir la figure 3.2) la seule différence réside dans le fait que
la conductivité thermique de ce dernier a dépassé 1W/m.K pour la valeur maximale de ®rig,

considérée, soit dTig,=0,3.
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< Cas des particules cylindriques
Pour établir la loi de variation de la conductivité thermique du matériau composite (PEDM/
TiBz) en fonction de la fraction volumique du renfort TiB2, nous utilisons I'expression suivante

pour des particules cylindriques :

1+ (d—-1)Prip,B
AcfRPEDM /TiBy) parfaite q—y) = APEDM 1— O, B (3.13)

La substitution de la valeur de la conductivit¢é thermique de la matrice PEDM, soit

Arepm=0,40W/m.K [27-29] dans 1’équation (3.13) permet d’obtenir la loi de variation suivante :

1+ 0.9875776398 ®ryp,
ActiipEDM /TiB2) parfaiteqa-y) = 040 TG 5875776308 Drip
2

(3.14)

Pour illustrer l'effet de la géométrie des particules du renfort sur I'évolution de la conductivité
thermique des composites (PEDM/ TiB2), nous avons représenté sur la figure 3.5 la variation
de la quantité Aefr en fonction de la fraction volumique du renfort ®rigo. En effet, I’introduction
de particules conductrices TiB, dans la matrice polymére PEDM peu conductrice permet
d’établir des chemins thermiques préférentiels, favorisant ainsi le transfert de chaleur a travers
le matériau. Ce qui signifie que les particules de renfort jouent un réle déterminant dans

l'amélioration de la conductivité thermique des matériaux composites.

1,0
(PEDM/TiB,) (d=2)
0,8+
i Cas des particules cylindriques
N4
T 06
£
S
g 041
<
0,2-
0,0 . .
0,0 01 0,2 03

D Tig,
Fig. 3.5. Variation de la conductivité thermique du matériau composite (PEDM/TiBy),
Aoy (PEDM/TiB,), €N fONCtion de la fraction volumique du renfort, ®;5,, pour des particules
cylindriques et une interface parfaite.
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3.3.1.3. Matériau Composite (PEBD/ TiB2)

¢+ Cas des particules sphériques
L'utilisation du mod¢le de Hashin et Shtrikman établi pour le cas de l'interface parfaite nous a
permis de déterminer la loi de variation de la conductivité thermique du matériau composite
(PEBD/ TiB2) en fonction de la fraction volumique du renfort TiB> pour des particules
sphériques :

1+ (d—1)Ppp,B
}\eff(PEBD /TiBy)parfaite g=3) — ApEBD 1— Opp Bl - (3.15)
1B3

Connaissant la conductivité thermique de la matrice PEBD, la loi de variation de la conductivité
thermique effective du matériau composite (PEBD/ TiB>) en fonction de la fraction volumique

du renfort dig2 est donnée par la relation suivante :

1+ 1.963145873 O,

Aetr pEBD /TiBppartaite =5y = 0398 TG 5875750365 Prig, (5:16)
1,0
 (PEBD/TiB,) (d=3)
0,8 4

Cas des particules sphériques
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Fig. 3.6. Variation de la conductivité thermique du matériau composite (PEBD/TIB>),
Aoy (PEBD/TiB,), €N fONCtion de la fraction volumique du renfort, @5, pour des particules

sphériques et une interface parfaite.

Afin de mettre en évidence I’effet de la géométrie des particules de renfort dans I'amélioration
de la conductivité thermique globale du matériau composite (PEBD/ TiB), nous avons

représenté sur la figure 3.6 la dépendance de cette quantité a la fraction volumique du renfort
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TiB». L’analyse de cette figure fait apparaitre que la forme des particules influence directement

la formation et la continuité des chemins thermiques au sein de la matrice.

¢+ Cas des particules cylindriques
La loi de variation de la conductivité thermique du matériau composite (PEBD/ TiB2) pour des
particules cylindriques, en fonction de la fraction volumique du renfort TiB2, se déduit
facilement de 1'équation (3.17) en prenant d=2 comme suit :

14+ (d—-1)Ppp.B
Aeff(PEBD /TiBy) parfaite(g=z) — ApEBD 1— Opp Bl - (3.17)
1B3

Dans ce cas, la conductivité thermique de la matrice PEBD est égale a Apesp=0,398 W.m*. K™
[27-29] et I'équation (3.17) devient alors :

1+ 0.9876393677 ®ryp,
ActtipeD /TiB; parfaite - = 0-398 TG ga76353077 Drip
2

(3.18)

1,0

(PEBD/TIB,) (d=2)

0,84

Cas des particules cylindriques
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Fig. 3.7. Variation de la conductivité thermique du matériau composite (PEBDITIB),
Aoy (PEBD/TiB,), €N fONCtion de la fraction volumique du renfort, ®r;g,, pour des particules
cylindriques et une interface parfaite.

Pour illustrer de plus pres I’effet de la composition et de la géométrie du renfort sur la grandeur
physique, Aefr, du composite (PEBD/TiBz2), nous avons représenté sur la figure 3.7 1’évolution

de cette grandeur en fonction de la quantité ®Tig2 pour des particules cylindriques. Comme
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attendu, I’augmentation de cette fraction volumique se traduit par une amélioration
progressive de la conductivité thermique du composite. Cette évolution met en évidence le
role favorable du TiB, dans I’¢établissement de chemins conducteurs efficaces, contribuant

ainsi a I’augmentation des performances thermiques du matériau.

3.3.2. Cas d'une interface imparfaite

Comme il a été mentionné précédemment, dans la deuxiéme partie de cette étude, nous
utilisons le modele de Hasselman et Johnson pour exprimer la conductivité thermique d'une
interface imparfaite entre les particules de renfort. En effet, nous examinerons I'effet de la
géométrie et I'impact de l'interface des particules de renfort en diborure de titane (TiB2) sur la
conductivité thermique effective de trois matériaux composites distincts (PEHD/ TiBy),

(PEMD/ TiB) et (PEBD/ TiB).

3.3.2.1. Cas du matériau composite (PEHD/ TiB2)
¢ Cas des particules sphériques
Basé sur le modéle de Hasselman et Johnson, 1’expression de la conductivité thermique du

matériau composite (PEHD/ TiBz) en fonction de la fraction volumique du renfort est donné

par :

Atig, 2ArtiB,
2(7\—1—a—hc)¢TiBz + R 4 A+ 2

2AtiB,

ah,

— (3.19)
1 _7\+&)¢T132 +

. +A+2

}\eff(PEHD/TiBZ)imparfaite = ApEHD (

La substitution de la valeur de la conductivité thermique de la matrice PEHD dans 1'équation
(3.19) permet d'accéder facilement a la loi de variation de la conductivité thermique du matériau

composite (PEHD/ TiB>) en fonction de la fraction volumique du renfort ®rig> :

365540, + 780.22

(3.20)

La figure 3.8 présente 1’évolution de la conductivité thermique des composites (PEHD/TiB,)
en fonction de la fraction volumique du renfort TiB, dans le cas de particules sphériques. Les
résultats montrent que I’augmentation de la teneur en renfort entraine une légere diminution de
la conductivité thermique du composite. Ce comportement peut €tre attribué a la résistance

thermique interfaciale entre la matrice polymére PEHD et les particules de TiB,, ainsi qu’a la
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diffusion des phonons au niveau des interfaces matrice/ renfort. En effet, la présence de
nombreuses interfaces dans le matériau composite peut perturber les mécanismes de transport
de la chaleur, ce qui limite la propagation efficace de 1’énergie thermique a travers le matériau.
Par conséquent, malgré la conductivité intrinséque relativement élevée du TiB,, I’augmentation
de la fraction volumique du renfort conduit a une réduction modérée de la conductivité

thermique effective du composite.

1,0
(PEHDI/TIiB,)
0,8 - : -
—~ Cas des particules sphériques
XY
T 061
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= 047
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Fig. 3.8. Variation de la conductivité thermique du matériau composite (PEHDITIB),
Aefy (PEHDTiB,), €N fONCtion de la fraction volumique du renfort, ®;5,, pour des particules

sphériques et une interface imparfaite.

% Cas des particules cylindriques orientées perpendiculairement au flux de chaleur
En utilisant le modele de Hasselman et Johnson, la conductivité thermique du matériau
composite (PEHD/ TiB2) est exprimé, pour des particules cylindriques orientées

perpendiculairement au flux de chaleur, par :

A A
(7\—1—&)613“3 + B2 Lo+
ah, 2 ah,

(3.21)

}\eff(PEHD/TiBz) imparfaite = ApEHD

Atig, Atig,

Connaissant la valeur de la conductivité thermique, Apgyp, |2 l0i de variation de la conductivité

thermique effective, Aperp/TiB,), POUr Une interface imparfaite est exprimée par :
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~182.77dryp, + 459.22

Acff(PEHD/TiB,) imparfaite = 0-463 4592207y, + 459.22 (3.22)
1,0
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Fig. 3.9. Variation de la conductivité thermique du matériau composite (PEHDITIB),
Aoy (PEHD/TiB,), €N fONCtion de la fraction volumique du renfort, ®;5,, pour des particules
cylindriques et une interface imparfaite.

La figure 3.9 illustre 1'évolution de la conductivité du composite (PEHD/TiB>) en fonction de la
fraction volumique du renfort TiB2 pour des particules cylindriques orientées perpendiculairement
au flux de chaleur. Contrairement a la configuration impliquant des particules sphériques bien
dispersées, I’introduction de particules cylindriques dans la matrice polymeére induit une
diminution plus marquée de la conductivité¢ thermique effective. Ce comportement met en
évidence I’'impact significatif de la géométrie et de I’orientation des particules de renfort sur les

propriétés thermiques globales du composite étudié.

3.3.2.2. Cas du matériau composite (PEDM/TIiBz)
S’agissant de la dispersion des particules sphériques, la conductivité thermique du matériau

composite (PEDM/TIiB>) est exprimée comme suit :

Atig, 2AriB,
2(1—1— b )chiBz R A2

3.23)
ATi 2ATi (
1_}\+&)¢T132+ﬂ+}\+2

Aff(PEDM/TiB, ) imparfaite = APEDM
( ah. ah.
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Connaissant la valeur de la conductivité thermique de la matrice PEDM, la loi de variation de
la conductivité thermique du matériau composite sus-évoqué en fonction de la fraction
volumique du renfort dans le cas d'une interface imparfaite, se déduit comme suit :

3225, + 802
Aeff(PEDM/TiB,) imparfaite = 0-40 16105, + 802

(3.24)

La figure 3.10 illustre la variation de la conductivité thermique effective, Aetr, du matériau
composite étudié, pour des fractions volumiques du renfort en TiB, comprises entre O et 0,3.
Dans cette plage de valeurs, et en présence d’une interface imparfaite, on observe une
diminution progressive et non linéaire de la conductivité thermique en fonction de
I’augmentation de la fraction volumique du renfort. Ce comportement met en évidence
I’influence des résistances interfaciales sur 1’efficacité du transfert thermique au sein du

composite.

1,0

(PEDM/TiB,)

0,8 4

Cas des particules sphériques

0,6 4

04

A off (W.m-l.K-l)

0,2 4

0,0 T T
0,0 01 0,2 0,3

@ TiB,

Fig. 3.10. Variation de la conductivité thermique du matériau composite (PEDM/TiBy),
Aefr (PEDM/TiB,) €N fONction de la fraction volumique du renfort, ®r;5,, pour des particules

sphériques et une interface imparfaite.

%+ Cas des particules cylindriques orientées perpendiculairement au flux de chaleur
Dans ce cas, la conductivité thermique effective du matériau composite (PEDM/ TiB2)

s'exprime par :
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Atig, Atig,

AfRPEDM/TiB,) imparfaite = APEDM (3.25)

Atig, Atig,

De la méme maniére que précédemment, la loi de variation de la conductivité thermique du

matériau composite (PEDM/ TiB>) en fonction de la fraction volumique du renfort se déduit

comme suit :
161, + 481
Acff(PEDM/TiB,) imparfaite = 0-40 1810y, + 481 (3.26)
1,0
(PEDM/TIB,)
0,84
— Cas des particules cylindriques
XY
o 0,61
£
=
< 04-
S
<
0,24
0,0 . .
0,0 01 0,2 03

D Tig,
Fig. 3. 11. Variation de la conductivité thermique du matériau composite (PEDM/TIBy),

Aefy (PEDM/TiB,), €N fOnction de la fraction volumique du renfort, ®r;,, pour des particules
cylindriques et une interface imparfaite.

L’analyse des résultats obtenus met clairement en évidence I’'impact combiné de la géométrie,
de ’orientation des particules de renfort et de la qualité de I’interface sur les performances
thermiques des composites polymeéres chargés. En particulier, la figure 3.11 montre que, pour
des particules cylindriques orientées perpendiculairement a la direction du flux thermique, la
conductivité thermique effective du composite (PEDM/TIB;) diminue avec I’augmentation de
la fraction volumique du renfort, lorsque I’interface est imparfaite. Ce comportement s’explique
par la difficulté du transfert de chaleur a travers les particules dispersées aléatoirement, ainsi

que par la présence de résistances interfaciales qui agissent comme des barriéres thermiques

71



Chapitre 3. Contribution d [analyse du comportement thermique des
composites polymeéres : Cas des composites polyéthylénes/
diborure de titane (PE/TiB,)

supplémentaires. L’orientation perpendiculaire des particules limite la formation de chemins
thermiques directs, réduisant ainsi la connectivité entre les zones conductrices au sein du
matériau. Cette observation souligne I’importance d’optimiser a la fois la qualité de I’interface

et I’alignement des particules pour améliorer la conductivité thermique globale du composite.

3.3.2.3. Cas du matériau composite (PEBD/ TiB2)
s Cas de la dispersion des particules sphériques
L'expression de la conductivité thermique du matériau composite (PEBD/TiB2) pour des
particules sphériques dispersées de maniere homogene est donnée par :
ATi 2T
2(A—1- T2 g, + F% 4 242
ah. 2 ah.
Acff(PEBD/TIB,) imparfaite = APEBD (

(3.27)
Atig, 2AriB,
1—}\+a—hc)q)TiBz+ ahc +A+2

La loi de variation de la quantité Aett du matériau composite (PEBD/ TiB>) en fonction de ®rig?

dans le cas d'une interface imparfaite est donnée par :

~320®;p, + 802.80

(3.28)
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Fig. 3.12. Variation de la conductivité thermique du matériau composite (PEBDITIiBy),

Aoy (PEBD/TiB,)» €N fONCtion de la fraction volumique du renfort, ®;5,, pour des particules
sphériques et une interface imparfaite.
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Sur la figure 3.12, nous avons représenté la variation de la conductivité thermique du matériau
composite (PEBD/TiB,) en fonction de la fraction volumique du renfort, dans le cas de
particules sphériques et d’une interface imparfaite. L’analyse de cette figure met en évidence
un comportement distinct de celui observé lorsque 1’interface est parfaite, soulignant I’influence

de la qualité de I’interface sur les propriétés thermiques globales du composite.

¢+ Cas des particules cylindriques orientées perpendiculairement au flux de chaleur
Pour établir la loi de variation de la conductivité thermique du matériau composite (PEBD/
TiB2), nous utilisons I'expression suivante :
ATi ATi
(1= 1 -2 oy, 4 21 4

ahe ahe (3.29)

A s ite = A
<ff(PEBD/TiBy) imparfaite = APEBD Lot Arig, B 4 Aris, +A+1
ah, TiB2 T ah,

Connaissant la valeur de la conductivité thermique de la matrice PEBD, 1’équation (3.29)

devient alors :

_160q)TiBz + 4‘8180

1,0
(PEBDI/TIB,)
078- - - -
Cas des particules cylindriques
X g6
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Fig. 3.13. Variation de la conductivité thermique du matériau composite (PEBD/TIBy),
Aoy (PEBD/TiB,), €N fONCtion de la fraction volumique du renfort, @, pour des particules

cylindriques et une interface imparfaite.
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La figure 3.13 illustre la variation de la conductivité thermique du composite (PEBD/TIB,) en
fonction de la fraction volumique du renfort, pour des particules cylindriques orientées
perpendiculairement a la direction du flux thermique. En présence d’une interface imparfaite,
I’augmentation de la teneur en renfort entraine, comme attendu, une diminution progressive de
la conductivité thermique effective. Cette baisse est d’autant plus prononcée que celle observée
dans le cas de particules sphériques, ce qui souligne 1’influence importante de la géométrie, de
’orientation des particules et de la qualité de I’interface sur les performances thermiques du
composite.

3.3.3. Etude comparative entre les deux interfaces

En ce qui concerne les particules sphériques, 1’étude comparative des conductivités
thermiques du composite (PEHD/TiB,) s’appuie sur les lois de variation établies
précédemment par les équations (3.8) et (3.20). L’analyse des figures 3.2 et 3.8 met en
¢vidence que, lorsque la fraction volumique du renfort augmente, la conductivité thermique
du composite doté d’une interface parfaite croit de maniére significative, tandis que celle du
méme matériau présentant une interface imparfaite décroit. Un comportement analogue est
observé pour les particules cylindriques. En effet, les figures 3.3 et 3.9 montrent que, dans
les deux configurations interfaciales, la conductivité thermique évolue de manicére non
linéaire avec la fraction volumique du renfort. De maniére générale, les résultats confirment
que la présence d’une interface parfaite favorise un transfert thermique plus efficace,
conduisant a des valeurs de conductivité thermique nettement supérieures a celles obtenues
dans le cas d’une interface imparfaite.

Les figures 3.4, 3.5, 3.10 et 3.11 présentent I’évolution de la conductivité thermique des
composites (PEDM/TiB,) en fonction de la fraction volumique du renfort, en distinguant les
cas d’interfaces parfaite et imparfaite, dans le cadre d’une étude comparative. L’analyse de ces
résultats met en évidence une augmentation progressive de la conductivité thermique effective,
Aeff en présence d’une interface idéale, tandis qu’une interface imparfaite entraine une
diminution de cette grandeur avec I’augmentation de ®rig,. Cette différence de comportement
met en lumiére le role déterminant de la nature de I’interface dans le transfert thermique, ainsi
que I’impact majeur de la configuration spatiale et de la géométrie des particules de renfort sur
les performances thermiques globales du composite.

Afin de comparer la variation de la conductivité thermique du composite (PEBD/TIB;) en

fonction de la géométrie des particules de renfort (sphériques ou cylindriques), I’analyse
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s’appuie sur les lois de variation établies précédemment. Les figures 3.6, 3.7, 3.12 et 3.13
illustrent I’évolution de la conductivité thermique du composite en fonction de la fraction
volumique de TiB,, en considérant a la fois des interfaces parfaites et imparfaites. Il ressort de
cette analyse que, quelle que soit la géométrie des particules, la conductivité thermique varie
de maniére non linéaire avec 1’augmentation de la teneur en renfort. Il convient de préciser
toutefois que, cette comparaison met clairement en évidence que les composites dotés d’une
interface parfaite présentent systématiquement des valeurs de conductivité thermique plus
¢levées que ceux présentant une interface imparfaite, ce qui confirme I’importance cruciale de
la qualité de I’interface dans le transport thermique des composites chargés.

En synthese, les résultats obtenus soulignent I'impact crucial de la configuration des particules
et de la qualité de l'interface sur la conductivité thermique globale des matériaux composites.
lIs révélent également que le comportement thermique des composites est étroitement lié a la
géométrie des particules et aux caractéristiques de l'interface. L'introduction de renfort peut
entrainer soit une amélioration, soit une diminution de la conductivité thermique en fonction de
ces parametres, ce qui constitue un facteur déterminant dans la conception de composites

optimisés pour des applications spécifiques.

3.4. Conclusion

Cette ¢tude comparative des composites (PEHD/TIB,), (PEDM/TIiB,) et (PEBD/TiB,) met en
lumiére I’influence déterminante de I’interface entre les particules de diborure de titane, TiB>,
et les matrices en polyéthyléne (PEHD, PEDM, PEBD) sur la conductivité thermique effective
des matériaux. En considérant a la fois les interfaces parfaites et imparfaites, il a été observeé
que la conductivité¢ thermique des composites est systématiquement plus élevée pour des
interfaces parfaites que pour des interfaces imparfaites. Cette différence peut étre
principalement attribuée a la résistance thermique de contact entre les matrices polymeres et les
particules de TiB,, qui perturbe le transfert de chaleur.

L’analyse a également révélé que plusieurs facteurs influencent de maniére significative cette
résistance thermique de contact, notamment la taille des particules de renfort, les propriétés
spécifiques de chaque matrice polymere, ainsi que I’épaisseur de I’interface. Ces parametres
ont un impact direct sur la conductivité thermique globale des composites étudiés, ce qui
démontre I’importance d’une maitrise fine de la configuration des particules et de la qualité de

I’interface pour optimiser les propriétés thermiques des matériaux.
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Il est important de souligner que la conductivité thermique des composites est intimement liée
au type d’interface, que celle-ci soit parfaite ou imparfaite, notamment pour les particules
sphériques et cylindriques. L’épaisseur de I’interface, en particulier, joue un réle fondamental
dans la détermination des résistances thermiques du composite, renforcant ainsi 1’idée que les
performances thermiques d’un matériau composite dépendent non seulement de la nature du
renfort mais aussi de la qualité de son intégration dans la matrice polymeére.

Les résultats de cette étude mettent en évidence la nécessité de prendre en compte ces facteurs
lors de la conception de composites a haute performance thermique. En effet, une
compréhension approfondie de la configuration des particules et de I’interface permet de
concevoir des matériaux dont la conductivité thermique et les propriétés mécaniques peuvent
étre optimisées pour des applications spécifiques. Ce travail contribue a enrichir la littérature
sur les composites polymeéres, en soulignant I’importance cruciale de la forme des particules et

de la qualité de I’interface pour le comportement thermique des matériaux.
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4.1. Introduction

Les avancées technologiques récentes ont considérablement renforcé l'intérét pour les
matériaux composites, lesquels se révelent désormais essentiels dans de nombreux secteurs
industriels en raison de leurs performances mécaniques et thermiques optimisées. Dans le cadre
de ce travail doctoral, I’accent est mis sur I’étude du transfert thermique au sein de ces matériaux
hétérogenes, en mobilisant des approches analytiques et numériques de pointe. L’analyse
s’articule autour de plusieurs parameétres déterminants, notamment la conductivité thermique
effective, la résistance thermique interfaciale et I'influence des renforts fibreux a haute
conductivité¢ thermique. Cette étude vise a caractériser avec précision les mécanismes de
transfert de chaleur a travers la matrice composite et d’évaluer leur sensibilité aux variations de
structure et de composition. Cette recherche intégre également une dimension appliquée, en
explorant les potentialités des matériaux composites dans des contextes d’usage exigeants,
notamment sous fortes contraintes thermiques ou dans des environnements a haut gradient de
température. L utilisation d’outils de simulation avancés (tels que les logiciels de calcul par
¢léments finis...) permet d’élaborer des modeles prédictifs robustes et d’affiner la
compréhension des phénomenes thermiques multi-échelles. Ainsi, cette étude vise a contribuer
au développement de matériaux composites thermiquement optimis€s, en apportant une
meilleure compréhension des interactions entre les constituants, des phénoménes de dissipation
thermique et des effets de la microstructure sur les propriétés globales du matériau.

Ce travail s’inscrit également dans une perspective de développement des applications des
matériaux composites dans un large éventail de domaines, englobant I’ensemble des disciplines
de I’ingénierie. Ces applications s'étendent du secteur biomédical a l'industrie lourde, en passant
par la fabrication de composants €lectroniques et les systemes de transport modernes tels que
les automobiles, les aéronefs et les navires [1]. Pour accroitre 'efficacité de ces matériaux tout
en préservant leurs propriétés thermiques et mécaniques, il est impératif de surmonter les
limitations inhérentes a la résistance thermique et aux mécanismes de transfert de chaleur. A
cette fin, une analyse rigoureuse de la résistance thermique dans le contexte de 1’ingénierie des
matériaux et de la thermodynamique s’avere indispensable [2].

Le présent travail vise a approfondir la compréhension des phénoménes thermiques, en
particulier la résistance thermique et le transfert de chaleur dans les matériaux composites.

\ \

L'étude se focalise sur un systetme composite spécifique a matrice polymere, a savoir le
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polyéthyléne de haute densité (PEHD) renforcé par des particules de diborure de titane (TiB5),
dans lequel I’impact de la géométrie des inclusions cylindriques est étudié de maniére détaillée.
L’analyse porte notamment sur 1’influence de parameétres géométriques tels que la forme des
particules, le rayon de courbure des bords, ainsi que la nature de la matrice polymére sur les
mécanismes de transfert thermique par conduction. Une attention particuli¢re est accordée aux
interactions thermiques complexes entre les renforts et la matrice, afin d’évaluer la maniere
dont ces parametres influencent la conductivité thermique effective et la résistance thermique
conductive du composite (PEHD/TiB;). En outre, cette étude vise a élucider les corrélations
entre les propriétés géométriques des renforts, les caractéristiques de la matrice polymére, et le
comportement thermique global du matériau. L'effet du rayon des bords sur le transfert de
chaleur constitue un axe central de l'analyse, permettant non seulement de mieux caractériser
les mécanismes thermiques internes du composite, mais aussi de proposer de nouveaux modeles
pour I’estimation de la résistance thermique dans diverses configurations.

La loi fondamentale du transfert thermique, a savoir la loi de Fourier en régime de conduction,
est utilisée pour exprimer les résistances thermiques en fonction du rayon radial r. Une
compréhension approfondie de ces phénoménes, incluant la conductivité thermique, la
résistance thermique, ainsi que le gradient de température a travers la structure composite, est
cruciale pour ’optimisation des performances thermiques. Cette approche ouvre ainsi des
perspectives prometteuses pour une intégration efficace des matériaux composites dans des

applications avancées.

4.2. Les modes de transfert thermique

Dans cette €tude, le transfert de chaleur est abordé comme un enjeu majeur dans de nombreux
secteurs industriels et scientifiques. Que ce soit pour les générateurs de vapeur, les réacteurs
chimiques, les fours industriels ou les échangeurs thermiques, la gestion des flux thermiques
est cruciale pour assurer I’efficacité et la performance des systemes. En particulier, dans les
procédés impliquant des réactions fortement endothermiques ou exothermiques, la vitesse du
transfert thermique devient souvent le facteur limitant, influengant les cotlits opérationnels plus
que la réaction chimique elle-méme. Dans le contexte actuel de hausse des prix de I’énergie,
I’optimisation des performances thermiques apparait comme une priorité stratégique, a la fois

pour des raisons économiques et écologiques.
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Le transfert de chaleur peut étre concu pour atteindre divers objectifs, tels que 'augmentation
de I'énergie échangée, l'optimisation de l'efficacité des sources thermiques, ou encore la
régulation des flux thermiques entre des milieux distincts. Ce phénomeéne est régi par les
gradients de température et se manifeste principalement sous trois formes : la conduction, la

convection et le rayonnement [4] (Voir la figure 4.1).

Conduction
Convection <

(o

Rayonnement

Fig. 4.1. Les trois modes de transfert thermique : par conduction, par convection et par
rayonnement [3].

4.2.1. Transfert thermique par conduction

La conduction thermique, définie comme le transfert de chaleur dans un milieu matériel au
repos, sans déplacement macroscopique de matiere, repose sur des phénomenes microscopiques
tels que l'agitation thermique des atomes et des molécules, ainsi que le déplacement des
¢lectrons libres dans les matériaux conducteurs comme les métaux [4]. Ce transfert d'énergie
s'effectue des zones de haute température, ou l'agitation thermique est significative, vers les
zones de basse température, ou cette agitation est réduite [5]. En effet, lorsque la température
d'un corps augmente, 1'énergie cinétique de ses particules (mouvements de translation, vibration
et rotation) s'accroit également, favorisant ainsi le transfert de chaleur par conduction [6],
comme le montre la figure 4.2. Ce processus de diffusion permet ainsi a la chaleur de se
propager a l'intérieur des corps solides. Il a également été observé que ce phénomene peut se
produire dans les fluides au repos, bien que sa réalisation dans le vide, en 1'absence de support

moléculaire, ne soit pas possible [7].
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Fig. 4.2. Transfert thermique par conduction [8].

4.2.2. Transfert thermique par convection

La convection est un mode de transfert thermique qui intervient dans les milieux fluides, qu'il
s'agisse de liquides ou de gaz. Ce mode de transfert combine les effets de la conduction
thermique et du mouvement macroscopique de la matiére [3]. Ce mécanisme repose sur le
déplacement du fluide, permettant le transport de 1'énergie thermique d'un point a un autre, le
fluide jouant ainsi le role de vecteur de chaleur [7]. Il existe deux formes de convection : la
convection naturelle, qui est due aux différences de densité créées par les gradients de
température dans le fluide soumis a la gravité, et la convection forcée, ou le mouvement du
fluide est généré par des moyens mécaniques tels qu'une pompe ou un ventilateur [3], [7]. Dans
le cas ou ces deux mécanismes sont présents, on parle de convection forcée, ou I'écoulement du
fluide est forcé par un dispositif mécanique (pompe ou gravité pour un liquide, ventilateur pour
I'air). La convection est particuliérement significative dans les échanges thermiques qui se

produisent a l'interface entre un solide et un fluide en écoulement [5].

Fig. 4.3. Transfert thermique par convection [8].
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4.2.3. Transfert thermique par rayonnement

Le transfert thermique sans contact direct entre les corps, également connu sous le nom de
rayonnement thermique, est un processus qui s'effectue sans support matériel [4], [5]. Ce
phénomene, qui repose sur I'émission d'ondes électromagnétiques par tout corps en fonction de
sa température, permet, par exemple, a la chaleur du soleil d'atteindre la terre en traversant le
vide spatial [7]. Dans le cadre de la physique des particules, 1'émission radiative représente la
conversion de l'agitation des particules, notamment des électrons, en énergie rayonnante. Par
ailleurs, I'absorption correspond au processus inverse, impliquant la captation de cette énergie
par un corps et l'augmentation correspondante de son agitation thermique [4], [7]. En outre, il
convient de souligner que l'intensité du rayonnement émis par un corps est proportionnelle a sa
température. En effet, plus celle-ci est élevée, plus l'intensité du rayonnement est importante.
Ce mode de transfert se manifeste principalement dans les milieux transparents ou semi-
transparents, tels que le vide, certains gaz ou encore des milieux contenant des fumées ou de la

vapeur d'eau [7].

Store

Rayonnement Rayonnement
incident transmis

i |

- °

O
Rayonnement

absorbé

A

Rayonnement
réfléchi

Fig. 4.4. Transfert thermique par rayonnement [8].

4.3. Modélisation de la résistance thermique d'un matériau composite de

forme cylindrique

Basé sur la loi de Fourier, dans la présente étude, nous présentons les relations fondamentales
qui permettent de calculer les résistances thermiques de conduction du renfort, de la matrice et

de l'interface. Pour ce faire, nous avons considéré un matériau composite constitué d'une
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matrice polymére en polyéthyléne de haute densité (PEHD) et de particules de renfort en
diborure de titane (TiB>). Les particules de renfort considérées dans cette étude possédent une
géométrie cylindrique, définie par un rayon ri1, une conductivité thermique A et une longueur
L. La matrice en polyéthyléne qui les entoure, dont la forme est également cylindrique, est quant
a elle caractérisée par un rayon externe r, une conductivité thermique Am et une longueur
identique L. Les surfaces cylindriques correspondantes sont maintenues a des températures
uniformes et constantes T1 et T comme le montre la figure 4.5. Dans ces conditions, le gradient
de température est radial. En outre, il est supposé que I’interface entre le renfort et la matrice
est constituée d’une couche d’air immobile, de conductivité thermique A4ir=0.026 (W/m.K) [9].
Cette configuration géométrique permet d'étudier plus précisément l'impact des parametres

géométriques et thermo-physiques sur le comportement thermique global du matériau

composite.
Flux /- \ . Flux
radial < : / radial
o .
2 e
= ®)
o 1
» matrice

Fig. 4.5. (a) Composite cylindrique constitué d'une matrice, d'une interface et d'un renfort.

(b) Coupe transversale d'un matériau composite.

4.4. Modélisation et simulation du transfert de chaleur

4.4.1. Objectif de la simulation

Dans le cadre de cette étude, une modélisation numérique ainsi qu’une simulation du transfert
de chaleur ont été réalisées au sein du matériau composite (PEHD/TiB,), en tenant compte des
interactions thermiques entre la matrice polymere PEHD, I’interface et les particules de renfort

en diborure de titane TiB,.
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4.4.2. Outil de simulation : COMSOL Multiphysics

Dans le cadre de cette étude, une modélisation numérique a été employée afin d'analyser les
mécanismes d'échange de chaleur dans les composites. Cette analyse s'est effectuée en utilisant
le logiciel de simulation COMSOL Multiphysics. Ce logiciel permet d'examiner I'influence de
la forme des particules et de la taille de l'interface sur la résistance thermique. Cette approche
méthodique permet d'évaluer I'impact de ces parameétres géométriques sur le transfert thermique
au sein des matériaux composites. L'accent sera mis sur la réponse thermique globale du
matériau, afin d’offrir une perspective approfondie sur le transfert de chaleur dans ces structures

multi-composant.

4.43. Parameétres physiques et propriétés des matériaux

Dans le cadre de la modélisation numérique de la structure du matériau composite
(PEHDI/TIiB2), les différents paramétres des couches constitutives, a savoir le renfort, l'interface
et la matrice, sont méticuleusement détaillés dans le tableau 4.1.Ces valeurs caractéristiques
permettent une description exhaustive des propriétés physiques et thermiques de chaque

composant du matériau composite utilisé¢ [11-14].

Parameétres Renfort : TiB2 Matrice : PEHD
Température T (K) 333.15 300.15
Rayon r (mm) 10 22
Longueur L (mm) 30 30
Conductivité thermique A (W/m.K) 64 0.463
Masse Volumique p (g/cm®) 45 0.945

Tableau 4.1. Parameétres utilisés dans la simulation [11-14].

4.44. Résultats de la simulation

Le logiciel ‘COMSOL Multiphysics’, employé dans le cadre de cette étude, a permis d’intégrer

I’ensemble des parametres physiques et géométriques préalablement définis. Cet
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environnement de simulation a offert un cadre numérique rigoureux pour représenter de
maniere précise la distribution spatiale et la trajectoire du flux thermique a I’intérieur du

matériau composite.

Fig. 4.6. Effet de la forme des particules sur I'échange de chaleur au sein du composite.

Comme le montre la figure 4.6, I’analyse menée a permis de mettre en évidence I’influence de
la géométrie des particules de renfort sur les mécanismes de transfert de chaleur au sein du
matériau composite. Dans cette étude, la forme cylindrique des particules de TiB, a été
explicitement prise en compte lors de la modélisation et de la simulation numérique. Cette
démarche a permis d’effectuer une analyse approfondie des caractéristiques thermiques du
systéme, en particulier en ce qui concerne 1I’impact de la morphologie des renforts sur la
distribution du flux thermique et sur la résistance thermique globale du composite.

La figure 4.7 illustre de maniére schématique le mécanisme de transfert thermique a travers un
matériau composite. Cette représentation met en évidence la direction du flux thermique ainsi
que la propagation de 1’énergie thermique depuis les zones internes vers la périphérie du
matériau. Une compréhension fine de ce phénomeéne s’aveére essentielle pour I’optimisation des
performances thermiques des composites, notamment dans le cadre de leurs diverses

applications industrielles.
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Fig. 4.7. Impact de la forme des particules sur l'échange de chaleur au sein du composite.

Les résultats de la simulation révelent que, sous 1'effet du gradient de température établi entre
les zones internes et externes du matériau composite, le flux thermique s’oriente principalement
du centre des particules de renfort vers la périphérie du systeme. Pour étudier de manicre
détaillée les échanges thermiques a I’échelle locale notamment entre la matrice polymeére,
I’interface et les particules de renfort ; un modele numérique rigoureux a été développé. Ce
dernier integre les propriétés thermophysiques des constituants ainsi que des conditions aux
limites spécifiquement adaptées au contexte étudié.

Cette méthodologie de modélisation a permis de valider I’hypothese initiale selon laquelle le
transfert de chaleur s’effectue depuis le coeur des particules de TiB, vers I’extérieur du

composite (PEHD/TiB,), conformément aux gradients thermiques appliqués.

4.5. Formalisme théorique

La détermination des résistances thermiques conductives du renfort, de la matrice et de
I’interface repose sur 1’application de la loi de Fourier, qui modélise le transfert de chaleur par
conduction comme ¢étant proportionnel au gradient de température et a la conductivité

thermique intrinseque du matériau.
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45.1. Flux thermique

Le flux thermique, ¢y, est une grandeur physique qui représente la quantité d’énergie

thermique, Q, traversant une surface donnée par unité de temps, généralement exprimée en

watts (W) [8] :

ben = (4.1)

45.2. Résistance thermique

La résistance thermique traduit I’aptitude d’un matériau a limiter les échanges de chaleur, qu’il
s’agisse de chaleur entrante ou sortante. Elle est généralement caractérisée par I’indice R,
exprimé en Kelvin/Watt (K/W). Plus cette valeur est élevée, plus le matériau présente de bonnes
propriétés isolantes [8].

AT (T1=Ty)

Ren = b dm (%2)

45.2.1. Résistance thermique par conduction au sein du renfort

Dans un premier temps, la loi de Fourier est appliquée au cas de particules cylindriques afin de
déterminer la résistance thermique ainsi que le flux thermique conducteur au sein du renfort.
Cette loi exprime le flux thermique en fonction du gradient de température et des propriétés
thermiques du matériau. Dans le cas d’une géométrie cylindrique, 1’expression du flux

thermique par conduction est donnée par la relation suivante [10] :

dT
¢thcond(r) =—-A A, E (4‘-3)

ar . .
Dans laquelle les quantités ¢ihcond(r)s Ar: €t o représentent respectivement le Flux thermique

conductive du renfort en (W), la conductivité thermique du renfort (W/m.K) et le gradient radial de
température (ou T désigne la température en (K) et r est le rayon radial en (m)). Tandis que A
représente la surface d’échange thermique en (m?), pour un matériau composite de forme
cylindrique, sa surface est donnée par la relation suivante: A=2xrL, avec L est la longueur du
cylindre (m).

L’expression du flux thermique devient alors [10]:
dTr
¢thcond(r) = —2nrLA, E (4.4)
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L’intégration de 1’équation (4.4) entre les bornes ry et r permet d’obtenir [10] :

r d T2
r
¢thcond(r) f? = — 2nLA, .I- dT (4.5)
rl T1
Ce qui donne finalement:
(T — T)
¢thcond(r) = 2nLA, m (4.6)

La résistance thermique conductive du renfort est définie comme le rapport de la différence de
température et le flux thermique:
(T, —T,)

Rincona r) = ¢—cond(r) (4.7)

Ou Ripcona(r) désigne la résistance thermique conductive de renfort.

La substitution de 1’équation (4.6) dans 1’équation (4.7) donne le résultat suivant:

In(r/r)
Rinconaery = ZTL'_L/ll (4.8)
r

45.2.2. Résistance thermique par conduction a travers I’interface

En considérant que l’interface entre le renfort et la matrice est constituée d’une couche
cylindrique d’épaisseur 6 et de conductivité thermique Ai, la loi de Fourier est appliquée afin de
déterminer le flux thermique conductif a travers cette région interfaciale. Dans le cas d’une

géométrie cylindrique, I’expression du flux thermique s’écrit :

dT

GDtnconapy = — 2mrLi; I (4.9)
r

En intégrant cette relation sur le domaine radial compris entre r et r+d, correspondant

respectivement aux limites interne et externe de la couche interfaciale, et entre les températures

T et T2, on obtient :
r+6 T2
dr
qbthcond(i)f T = — 2mLA; f dT (4.10)
r T1

Ce qui conduit a I’expression suivante du flux thermique interfacial :

b = 27Li N-T) (4.11)
thcond(i) — i r+o .

n (=)
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La résistance thermique conductive de I’interface est alors définie par :

r+6
o w(EY
thcond(i) — TLAL

(4.12)

Lorsque 1’épaisseur de la couche interfaciale est négligeable devant le rayon radial (5<<r), le

terme logarithmique peut étre approché, ce qui conduit a I’expression simplifiée suivante :

)

Rinconay =5—717 (4.13)
l

Cette relation met en évidence que la présence d’une couche d’air a I’interface introduit une
résistance thermique supplémentaire significative, en raison de la faible conductivité thermique

de I’air, ce qui peut fortement affecter les mécanismes de transfert de chaleur dans le composite.

45.2.3. Résistance thermique par conduction dans la matrice

En appliquant de nouveau la loi de Fourier pour déterminer la résistance thermique conductrice
au sein de la matrice polymére, et en procédant de manicre analogue aux équations (4.3) a (4.5),
I’intégration sur le domaine radial compris entre r et r> conduit a I’expression suivante du flux

thermique [10] :

271'L/1m (Tl - Tz)

= 4.14
¢thcond(m) ln(rz/r) ( )
La résistance thermique conductive de la matrice est alors:
(T, — T3) In(ry /1)
Rthcond(m) = = (4.15)

¢thcond (m) B 2nl‘/lm

4.6. Résultats et discussions

Cette section est consacrée a la présentation et a ’analyse des résultats obtenus a partir de
I’approche théorique adoptée pour 1’étude du transfert thermique dans le composite considéré.
L’objectif est d’examiner 1’effet du rayon radial sur 1’évolution des résistances thermiques et
des flux thermiques conductifs dans les différentes régions du matériau, notamment le renfort,
I’interface et la matrice. L exploitation des représentations graphiques permet ainsi de mettre
en évidence l’influence des paramétres géométriques sur les mécanismes de conduction

thermique et d’évaluer leur contribution aux performances thermiques globales du composite.
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4.6.1. Influence du rayon radial r sur la résistance thermique par conduction au sein
du renfort TiB2

Afin de mettre en évidence 1’effet du rayon radial r sur la résistance thermique par conduction

au sein du renfort TiBo, il nous a apparu judicieux de réécrire son expression comme suit [10] :

_ ln(r/rl)

R thcond(TiBy) ~ ZnL/lTiBZ

(4.16)

La figure 4.8 illustre 1’évolution de la résistance thermique par conduction du renfort en
fonction du rayon radial r. L’analyse de cette figure montre que cette résistance augmente
progressivement avec 1’accroissement du rayon radial. Ce comportement est en accord avec
I’expression analytique de la résistance thermique cylindrique, selon laquelle la résistance
varie logarithmiquement avec le rayon. Ainsi, lorsque le rayon augmente, le trajet radial
parcouru par le flux thermique devient plus important, ce qui accroit la résistance au transfert

de chaleur a travers le renfort.

8,0x10”

(PEHD/TIB,)

6,0x107 1

4,0x107 1

Rthcond(TiBZ) (K/w)

2,0x107 1

0,0 T T T T T
0,010 0,012 0,014 0,016 0,018 0,020 0,022

r(m)
Fig. 4.8. Variation de la résistance thermique par conduction au sein du renfort TiBy,

Rthcond(TiB2), €n fonction du rayon radial, r, pour le matériau composite (PEHD/TIB).

Ces résultats mettent en évidence ’influence significative de la géométrie radiale sur les
mécanismes de conduction thermique au sein du renfort. Une augmentation de la résistance

thermique du renfort peut limiter la propagation de la chaleur dans le composite, ce qui affecte
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les performances thermiques globales du matériau. Les tendances observées confirment ainsi
que le rayon radial constitue un paramétre géométrique important dans 1’optimisation du

transfert thermique dans les composites.

4.6.2. Influence du rayon radial r sur la résistance thermique par conduction a travers

P’interface air

Dans le cadre de I’analyse de 1’influence du rayon radial r sur la résistance thermique du
matériau composite (PEHD/TIB,), I’interface séparant la matrice du renfort a été modélisée
comme un espace rempli d’un fluide immobile, tel que I’air d’épaisseur 6=10°m. Cette
approche vise a mettre en évidence 1’existence d’une résistance thermique significative en
présence d’une interface imparfaite, et a quantifier les effets sur les performances globales du
composite.

La résistance thermique de 1’interface air est donnée par :

o)
Rthcond(air) =m (4.17)
0,024
(HDPE/TiB,)

< 0,020 4
S
X
£ 00164
<1
c
S
£
X 0,012

0,008

0,010 0,012 0,014 0,016 0,018 0,020 0,022
r(m)
Fig. 4.9. Variation de la résistance thermique par conduction a travers [’interface air,

Rincond(air), €N fonction du rayon radial, r, pour le matériau composite (PEHD/TIB>).

La figure 4.9 présente 1’évolution de la résistance thermique par conduction a travers I’ interface

air en fonction du rayon radial r. Contrairement au comportement observé dans le renfort, la
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résistance thermique interfaciale diminue progressivement lorsque le rayon radial augmente.
Cette évolution est cohérente avec I’expression analytique de la résistance interfaciale, qui
montre une dépendance inverse avec le rayon radial.

En effet, I’augmentation du rayon radial s’accompagne d’une augmentation de la surface
d’échange thermique a I’interface, ce qui réduit la résistance au passage du flux thermique entre
le renfort et la matrice. Cette diminution de la résistance interfaciale favorise ainsi le transfert
thermique conductif au sein du composite. Ces résultats mettent en évidence I’importance du
rayon radial dans 1’optimisation des propriétés thermiques conductives des matériaux
composites, en particulier au niveau des zones interfaciales qui jouent un réle déterminant dans

les mécanismes de transfert de chaleur.

4.6.3. Influence du rayon radial r sur la résistance thermique par conduction dans la
matrice PEHD

S’agissant du matériau composite (PEHD/ TiB>), la résistance thermique conductive de la
matrice PEHD est donnée par :

ln(rz/ r)

4.1
2ntLApgnp (4.18)

Rincond(PEHD) =

Afin d’identifier I’effet du rayon radial r sur la résistance thermique par conduction dans la
matrice polymere en polyéthyléne haute densité (PEHD), la figure 4.10 présente 1’évolution de
la quantit€ Repcona(penpy €N fonction der.

L’analyse de cette figure met en évidence une diminution progressive de la résistance thermique
lorsque le rayon radial augmente. Cette évolution est conforme a 1’expression analytique de la
résistance thermique cylindrique dans la matrice, selon laquelle la résistance décroit lorsque le
rayon r se rapproche du rayon externe r».

Physiquement, cette diminution s’explique par la réduction de I’épaisseur radiale de matrice
traversée par le flux thermique. Lorsque le rayon augmente, le chemin de conduction dans la
matrice devient plus court, ce qui réduit la résistance au transfert de chaleur. Ces résultats
montrent que la géométrie radiale influence directement les performances thermiques de la
matrice et joue un rdle important dans 1’optimisation du transfert thermique global au sein du

composite.
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Fig. 4.10. Variation de la résistance thermique par conduction dans la matrice, Rihcond(PEHD),

en fonction du rayon radial, r, pour le matériau composite (PEHD/TIBy).

4.6.4. Influence du rayon radial r sur la résistance thermique totale du composite
(PEHD/TiB2)

Afin de quantifier I’effet du rayon radial r sur les différents mécanismes de transfert thermique

au sein du matériau composite (PEHD/TIiB,), la résistance thermique totale Rth(PEHD/TiBZ)totale

peut étre définie comme la somme des trois contributions principales :

RincpEHD /TiB,) = Rihcond(riB,) + Rthcond(air) T Rthcond(PEHD) (4.19)
totale

Ainsi, I’expression générale s’écrit :

ln(r/rl) N 1) N ln(rz/r)

R . - 4.20
th(PEHD/TE) totale — 2mLApis, = 2MrLAgiy  27LApgnp (4.20)

Cette équation permet d’évaluer 1’évolution globale de la résistance thermique en fonction du
rayon 1, en tenant compte des propriétés thermiques et géométriques de chaque composant du
composite.

La figure 4.11 représente 1’évolution de la résistance thermique totale du composite
(PEHDI/TIB;) en fonction du rayon radial r. L’analyse de cette figure met en évidence une
diminution progressive de la résistance thermique totale lorsque le rayon radial augmente, ce

qui traduit une amélioration du transfert thermique global au sein du composite.
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Ce comportement résulte de 1’effet combiné des différentes résistances thermiques constituant
le systéme. En effet, bien que la résistance thermique du renfort augmente avec le rayon radial,
les résistances thermiques de l’interface et de la matrice diminuent de manicre plus
significative, ce qui conduit a une réduction globale de la résistance thermique totale.

Ces résultats montrent que la géométrie radiale joue un rdle important dans les performances
thermiques du composite, en influengant directement les mécanismes de conduction dans les
différentes phases du matériau. L’augmentation du rayon radial favorise ainsi le transfert
thermique a travers le composite, mettant en évidence I’importance du controle géométrique

dans I’optimisation des propriétés thermiques des matériaux composites renforcés.

10

(PEHD/TIB,)

oo
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Fig. 4.11. Variation de la résistance thermique totale, Rth(PEHD/TiBZ)totale’ en fonction du

rayon radial, r, pour le matériau composite (PEHD/TIBy).

4.6.5. Influence du rayon radial r sur le transfert thermique par conduction au sein du
renfort TiB2

Comme mentionné précédemment, cette section examine 1’effet du rayon radial r sur le transfert
thermique par conduction a travers le renfort du composite (PEHD/TiB;). Le flux thermique
conductif, défini comme la quantité de chaleur transférée par unité de temps, est étudié ici dans
le cadre d’un régime stationnaire sans pertes thermiques. Dans ce contexte, les propriétés
thermophysiques utilisées dans les expressions analytiques sont supposées constantes quelle

que soit la variation du rayon radial.
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L’expression du flux thermique conductif dans le renfort, de forme cylindrique, est donnée par

2nLA7ip, (Ty — T,)
d)thcond(TiBz) = l ;- (4.21)
ln( /91)

La figure 4.12 présente I’évolution du flux thermique conductif au sein du renfort en fonction
du rayon radial r. Les résultats obtenus montrent qu’une augmentation du rayon radial entraine
une diminution progressive du flux thermique transmis par conduction a travers le renfort. Ce
comportement est cohérent avec 1’expression analytique du flux thermique dans une géométrie
cylindrique, ou I’augmentation du rayon radial accroit le trajet de conduction thermique, ce qui
augmente la résistance thermique du renfort et réduit par conséquent le flux de chaleur transféré.
Ces résultats mettent en évidence 1’influence de la géométrie radiale du renfort sur le transfert
thermique au sein du composite. Ainsi, ’augmentation du rayon radial limite progressivement
I’efficacité du transfert thermique par conduction dans le renfort, comme I’illustre la tendance

décroissante observée sur la figure 4.12.
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Fig.4.12 . Variation du flux thermique par conduction au sein du renfort, ¢.ncona(ris,), €N

fonction du rayon radial, r, pour le matériau composite (PEHD/TIiB>).
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4.6.6. Influence du rayon radial r sur le transfert thermique par conduction a travers

P’interface air

De la méme maniére que précédemment, nous allons traiter I'influence du rayon radial r sur le
transfert de chaleur convectif du matériau composite (PEHD/TiB>). Cette grandeur physique

est donné par :

¢thcond(air) = alr6 (4.22)

La figure 4.13 représente 1’évolution du flux thermique conductif a travers ’interface air en
fonction du rayon radial r. Les résultats obtenus mettent en évidence une augmentation
progressive du flux thermique lorsque le rayon radial augmente. Cette évolution traduit I’effet
de I’augmentation de la surface d’échange thermique, qui favorise le transfert de chaleur par
conduction entre le renfort et la matrice polymere.

L’analyse de cette figure montre que l’interface joue un role essentiel dans le transfert
thermique au sein du composite. En effet, I’augmentation du rayon radial améliore le passage
du flux thermique a travers I’interface en réduisant la résistance thermique interfaciale, ce qui

contribue a une meilleure performance thermique globale du matériau.
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Fig. 4.13. Variation du flux thermique par conduction a travers l'interface air, ¢ncona(air),
en fonction du rayon radial, r, pour le matériau composite (PEHD/ TiBy).

Par ailleurs, ces résultats confirment que la géométrie radiale de D’interface influence

directement les mécanismes de conduction thermique entre les différentes phases du composite.
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Les tendances observées sur la figure 4.13 mettent ainsi en évidence le role déterminant de

I’interface dans D’optimisation du transfert thermique dans les matériaux composites

(PEHD/TiB,).

4.6.7. Influence du rayon radial r sur le transfert thermique par conduction dans la
matrice PEHD

Dans cette étude, 1’attention est portée sur 1’influence du rayon radial sur le transfert thermique
par conduction au sein de la matrice du composite (PEHD/TiB,); dont I’expression est formulée
comme suit:

2L Appyp (Ty — T,)
0] = (4.23)
thcond(PEHD) ln(rz/r)

Comme Dillustre la figure 4.14, le flux thermique conductif au sein de la matrice varie en
fonction du rayon radial r. Contrairement au comportement observé dans le renfort, une
augmentation progressive du flux thermique dans la matrice est observée lorsque le rayon radial
augmente. Il convient de noter que le signe négatif du flux thermique indique que le transfert
de chaleur s’effectue dans le sens opposé au gradient de température, conformément a la loi de

Fourier.
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Fig. 4.14. Variation du flux thermique par conduction dans la matrice, ¢:ncona(penn), €N

fonction du rayon radial, r, pour le matériau composite (PEHDITiIB2).
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Cette évolution s’explique par la diminution de la résistance thermique de la matrice lorsque le
rayon radial augmente. En effet, ’augmentation de r réduit 1’épaisseur radiale de matrice
traversée par le flux thermique, ce qui diminue la résistance au transfert de chaleur et favorise
ainsi I’augmentation du flux thermique conductif.

Ces résultats mettent en évidence le role important de la géométrie radiale dans les mécanismes
de conduction thermique au sein de la matrice polymere. Ils montrent également que la
réduction du chemin de conduction dans la matrice contribue a I’amélioration des performances

thermiques globales du composite.

4.6.8. Influence du rayon radial r sur le transfert thermique total du composite
(PEHDI/TiBz)

Dans le cadre de la modélisation radiale du transfert thermique au sein du composite
(PEHDI/TIB,), en considérant un renfort de géométrie cylindrique entouré d’une matrice
polymere, et en prenant en compte une interface imparfaite entre ces deux phases, I’expression

du flux thermique total ¢¢ppeup/T18,) roray PEUL étre établie a partir de I’analogie thermique

des résistances en série. Cette modélisation repose sur trois contributions principales : la
conduction thermique dans le renfort, a I’interface, et dans la matrice.

L’expression du flux thermique total s’écrit comme suit :

® _ T, —T, + T, —T, T, —T, (4.24)
h -_ .
th(PEHD/TIB2) ot al Rthcond(TiBz) Rthcond(air) Rthcond(PEHD)
Ou encore :
Arig T Aqir ApenD
Dtn(PEHD /TiB,) = 2nL(T, — T) : + (4.25)
2)total In (T'/rl) S ln(rz/r)

La figure 4.15 présente 1’évolution du flux thermique total dans le matériau composite
(PEHDI/TiB;) en fonction du rayon radial r. Les résultats obtenus montrent qu’une
augmentation du rayon radial entraine une augmentation progressive du flux thermique total
traversant le composite.

Cette évolution s’explique par la diminution de la résistance thermique totale du matériau
lorsque le rayon radial augmente. En effet, bien que la résistance thermique du renfort augmente

avec 1, les résistances thermiques de I’interface et de la matrice diminuent de maniere plus
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importante, ce qui conduit & une réduction globale de la résistance thermique totale. Par
conséquent, le flux thermique total augmente conformément a la relation inverse entre le flux
thermique et la résistance thermique totale.

Ces résultats mettent en évidence ’influence significative de la géométrie radiale sur les
performances thermiques globales du composite. Ils montrent qu’une augmentation du rayon
radial favorise le transfert thermique a travers les différentes phases du matériau, ce qui souligne
I’importance du contréle géométrique dans 1’optimisation des propriétés thermiques des

composites a matrice polymere renforcée.
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Fig. 4.15. Variation du flux thermique total, ¢th(PEHD/TiBz)totaz’ en fonction du rayon radial,

r, pour le matériau composite (PEHD/TiB>).

4.7. Conclusion

L’étude du transfert thermique au sein du composite cylindrique (PEHD/TiB,), menée a travers
une approche combinant simulation numérique sous COMSOL Multiphysics et modélisation
théorique basée sur la loi de Fourier, a permis de mettre en évidence 1’influence déterminante
du rayon radial sur les mécanismes de conduction thermique dans les différentes phases du
matériau composite.

La simulation numérique a permis de visualiser la répartition des flux thermiques et des

gradients de température au sein du renfort, de I’interface et de la matrice, mettant en évidence
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le role essentiel de la géométrie radiale dans la distribution du transfert thermique. En
complément, 1’analyse théorique a permis d’établir les expressions analytiques des résistances
thermiques et des flux conductifs dans les différentes régions du composite, offrant ainsi une
interprétation quantitative des phénomenes observés numériquement.

Les résultats obtenus montrent que 1’augmentation du rayon radial entraine une augmentation
de la résistance thermique au niveau du renfort, tandis que les résistances thermiques de
I’interface et de la matrice diminuent progressivement. L’effet combiné de ces variations
conduit a une diminution de la résistance thermique totale du composite, accompagnée d’une
augmentation du flux thermique global traversant le matériau. Ces observations traduisent une
amélioration du transfert thermique global lorsque le rayon radial augmente.

Cette ¢étude met ainsi en évidence I’importance du controle des parametres géométriques dans
I’optimisation des performances thermiques des composites a matrice polymére renforcée. En
particulier, la maitrise de la géométrie radiale apparait comme un facteur clé pour réduire les
résistances thermiques internes et favoriser une dissipation thermique plus efficace.

Les résultats obtenus présentent un intérét pratique pour la conception de matériaux composites
destinés a des applications nécessitant une gestion thermique performante, notamment dans les
domaines de 1’¢électronique, de I’ingénierie thermique et des matériaux fonctionnels.

En définitive, cette approche combinée entre simulation numérique et modélisation théorique
constitue un cadre pertinent pour analyser et optimiser le comportement thermique des
matériaux composites, tout en ouvrant des perspectives intéressantes pour le développement de

structures composites a hautes performances thermiques.
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5.1. Introduction

Les matériaux nanoCOmposites a matrice polymeére suscitent un intérét croissant en raison de
leurs propriétés ¢lectriques exceptionnelles, qui les rendent adaptés a de nombreuses
applications technologiques avancées. En intégrant des nanoparticules conductrices, telles que
les nano-feuillets de graphéne, ces composites offrent une combinaison unique de 1égereté, de
flexibilité et de conductivité. Cependant, la performance électrique de ces matériaux dépend de
plusieurs paramétres clés, notamment la fraction volumique des charges [1], 'épaisseur de la
matrice polymere et le seuil de percolation [2].

Le seuil de percolation représente un point critique a partir duquel un réseau conducteur continu
se forme au sein du matériau, transformant la matrice d'un état isolant a un état conducteur
comme le montre la figure 5.1. Ce phénomeéne peut étre observé avec des concentrations de
nanoparticules aussi faibles que 1 a 5%, ce qui illustre la grande efficacité des charges
conductrices comme le graphéne [1]. Parallélement, I’épaisseur de la phase matricielle entre les
nanoparticules joue ¢galement un role essentiel, car une distance plus faible favorise une
meilleure dispersion des nanoparticules et réduit le chemin de conduction des charges
¢lectriques [2]. Ces deux facteurs combinés influencent directement la capacité du matériau a
conduire 1'¢lectricité.

Le calcul théorique de la conductivité €lectrique des nanocomposites a base de polymeéres est
influencé par plusieurs facteurs clés tels que la nature et la concentration des charges
conductrices, comme, par exemple, les nanoparticules métalliques ou les nanotubes de carbone,
jouent un role crucial, car elles déterminent la voie de conduction et la densité de courant. Un
autre facteur indispensable qui influent sur la conductivité ¢lectrique des nanocomposites est
celui de la morphologie et la distribution des charges au sein de la matrice polymére qui
affectent la connectivité entre les particules conductrices, ce qui peut améliorer ou diminuer la
conductivité. De plus, les propriétés intrinséques du polymere, telles que sa permittivité et sa
structure moléculaire, influencent également le transport des charges. Sans oublier les
conditions environnementales, comme la température et I'humidité, qui peuvent modifier les
interactions entre les composants du nanocomposite, impactant ainsi la conductivité globale.
Ces facteurs combinés doivent étre soigneusement pris en compte pour obtenir des estimations
précises de la conductivité électrique des nanocomposites.

Afin de mieux appréhender le comportement électrique des nanocomposites a matrice

polymeére, une premiere estimation de la conductivité électrique effective a été réalisée a I’aide
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du modgele classique des bornes de Wiener. Ce modele, bien que simplifié, permet d’encadrer
théoriquement les performances électriques du systéme en considérant les configurations
limites de distribution des phases conductrice (nanoparticules) et isolante (matrice polymeére).
Toutefois, en raison des spécificités des nanocomposites, notamment la dimension
nanométrique des charges, les effets d’interface et les phénoménes de percolation, ce modele

se révele insuffisant pour décrire avec précision les mécanismes de conduction mis en jeu.

® La formation d'un
oge® premier chemin conducteur
ys Réseau de
charge formé

Début de
formation
du réseau

percolation

Concentration de nanoparticules

Conductivité électrique S/m

Fig. 5.1. Variation de la conductivité électrique en fonction de la concentration de

nanoparticules (Principe de seuil de percolation) [3].

Pour cette raison, 1I’étude a été approfondie en recourant au mod¢le semi-empirique de Deng et
Zheng, mieux adapté aux composites a base de nanoparticules. Ce modele intégre notamment
I’effet de la géométrie des nano-feuillets, leur orientation, leur distribution ainsi que la
conductivité interfaciale, offrant ainsi une meilleure représentation des propriétés électriques
effectives des systémes étudiés. L'application conjointe des deux modéles permet de comparer
une prédiction théorique encadrée (Wiener) a une estimation plus réaliste (Deng-Zheng),
mettant en évidence l'influence déterminante des paramétres microstructuraux sur la
conductivité électrique globale des matériaux polystyréne/ graphéne (PS/Gn) et polyfluorure de
vinylidéne/ graphéne (PVDF/Gn).

Une autre grandeur physique d’intérét abordée dans le présent travail est la résistivité électrique
des matériaux nanocomposites Sus-évoqués. Bien qu’elle soit I’inverse de la conductivité
électrique, son étude reste pertinente en raison des informations complémentaires qu’elle

fournit sur le comportement électrique du matériau. En effet, la résistivité électrique d'un
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matériau est un nombre qui décrit a quel point ce matériau résiste au passage de I'¢lectricité.
Cette quantité physique est influencée par plusieurs facteurs, leurs optimisant permet de
concevoir des nanocomposites avec des propriétés électriques adaptées a des applications

spécifiques, telles que 1’¢électronique, les capteurs ou les dispositifs de stockage d’énergie.

5.2. Les modéles analytiques

Les modeles analytiques jouent un rdle crucial dans la prédiction de la conductivité électrique
des nano-composites a matrice polymére, en permettant une compréhension approfondie des
mécanismes de transport électronique et de percolation. Ces matériaux composites, constitués
d'une matrice polymeére isolante et de charges conductrices, comme des nanoparticules ou des
fibres de carbone, présentent une conductivité¢ fortement influencée par la nature, la taille, la
concentration et la distribution spatiale des charges. Les mod¢les analytiques offrent des outils
pour relier ces paramétres structurels aux propriétés €lectriques globales, en s'appuyant sur des
concepts comme la théorie de la percolation et les modeles de mélange. Ces approches
permettent non seulement d'accélérer la conception de matériaux optimisés pour des
applications spécifiques, mais aussi de réduire la dépendance aux essais expérimentaux coliteux
et chronophages. D'autres approches incluent le modéle de Maxwell-Garnett [4], qui est utilisé
pour estimer la conductivit¢ d'un composite en fonction des propriétés des composants
individuels et de leur fraction volumique. Ce modéle est souvent appliqué lorsque les
nanoparticules sont considérées comme des inclusions dans un milieu homogene. En outre, des
modeles plus récents, tels que les simulations numériques et les approches basées sur la théorie
des champs moyens, permettent d'explorer des configurations complexes et d'obtenir des
prédictions plus précises en tenant compte des interactions entre les nanoparticules et la matrice
polymere.

Dans ce qui va suivre, nous allons utiliser un mode¢le analytique utilisé pour prédire les
propriétés €lectriques des matériaux a microstructure hétérogéne. Ce modele, souvent basé sur
des formulations analytiques empiriques, se distingue par son simplicité d’utilisation. Les
modeles les plus connus et les plus basiques sont ceux qui définissent les bornes de Wiener et
les bornes de Hashin et Shtrikman appelées modéles d’encadrement, qui permettent de délimiter
les propriétés électriques effectives [5]. Par ailleurs, notre étude repose sur le mod¢le théorique
de Deng et Zheng [6], [7] qui prend en compte la structure, la composition et les interactions

au sein du matériau. Ce modele est essentiel pour guider le développement de nouveaux
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nanocomposites aux propriétés électriques optimisées. Pour ce faire, nous traiterons 1’influence
de quelque facteurs sur la conductivité électrique des deux matériaux nanocomposites (PS/Gn)
et (PVDF/Gn) tels que la fraction volumique des nano-feuillets de graphéne et I’influence de la
conductivité électrique des nano-feuillets de graphéne.

Basé sur I’idée de percolation, un modele de puissance a été développé pour calculer la
conductivité électrique des nanocomposites a matrice polymere, [3], [8-10] qui sera élargi pour
la détermination de la résistivité électrique de ces matériaux. En effet, ce modele prend en
considération I’impact de 1’épaisseur o et de la fraction volumique des nano-feuillets de

graphéne @, ainsi que de I’épaisseur de I’interphase e.

5.2.1. Bornes de Wiener

Le modéele de Wiener est basé sur une approche statistique et est souvent utilis€ pour des
systémes ou la conductivité est dominée par un seul type de phase (conductrice, par exemple).
Il est particulierement adapté aux composites ou une phase conductrice est dispersée dans une
matrice non conductrice. En effet, ce mod¢le permet de prédire la conductivité électrique d'un
composite isotrope (c'est-a-dire un matériau dont les propriétés sont les mémes dans toutes les
directions) a partir des conductivités des deux phases constitutives (la phase conductrice et la
phase isolante). Il suppose que les phases sont dispersées de maniére aléatoire et isolée, sans
interaction complexe entre elles, ce qui en fait un modele simplifié.

Pour un matériau composite hétérogene constitué de deux phases, une matrice de conductivité
¢lectrique om et de fraction volumique @n et des renforts de conductivité électrique of avec une
fraction volumique @, la conductivité électrique effective est alors encadrée par les limites

suivantes :
UWinf < Ueff < 0-Wsup (51)

Les bornes inférieures et supériecures de la conductivité électrique effective d’un matériau

composite sont données par [5] :

1
Owinf = 5———— (5.2)
Ty O
O'f Om
Owsup = O Pp + 01 Dy (5.3)
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La substitution de la fraction volumique de la matrice ®@m par son expression ®,,, = 1 — @, dans

les équations (5.2) et (5.3) donne :

s = % m (5.4)
Winf O'mq)f + O'f(l - q)f ) '
Owsup = OpPs + om(1 - p ) (5.5)

Dans ces conditions, la conduction électrique effective du matériau composite s’exprime
comme suit :
O'fO'm <

O-eff < O'f(bf + O'm(]. - q)f ) (56)

5.2.2. Modéle de Deng et Zheng
Le mod¢le de Deng et Zheng [6], [7] a été proposé pour la prédiction de la conductivité
¢lectrique des matériaux nanocomposites repose sur une approche mathématique qui relie les
propriétés des composants individuels a la conductivité globale du matériau composite. Ce
modele prend en compte divers facteurs, tels que la concentration des nanoparticules, leur
distribution et leur interaction au sein de la matrice. En utilisant des équations linéaires, Deng
et Zheng [6], [7] ont pu établir des relations quantitatives qui permettent de prédire comment
les variations dans la composition et la structure des nanocomposites influencent leur
conductivité électrique. Ce modele est particulierement utile pour concevoir des matériaux avec
des propriétés €lectriques optimisées pour des applications spécifiques, en facilitant le choix
des matériaux et des méthodes de fabrication.

Dans ces conditions, la conductivité électrique des matériaux nanocomposites est donnée par :
o Py

3

(5.7)

O, =0y +

Dans laquelle, or représente la conductivité des nano-charges conductrices (charges de
remplissage) et @, leur fraction volumique. Il convient de noter que la fraction volumique du

réseau conducteur pour un polymeére/ graphéne, @y est exprimée comme suit [11], [12] :

Oy =f & (5.8)

ou la quantit¢ f représente le pourcentage des nano-feuillets contribuant aux réseaux

conducteurs, elle est donnée par la relation suivante [6], [7] :
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1 1
®.3— 3

f="t"7 4 (5.9)
1- 3

avec @, est la fraction volumique critique des nano-charges au seuil de percolation
(représentant la fraction volumique minimale pour la formation d’un réseau conducteur).
Explicitement, 1’expression de la fraction volumique des réseaux conducteurs dans le

nanocomposite est déduite comme suit [7] :

1 1
®3—P3

oy =-"L— Tt o, (5.10)
1- 3

Dans ces conditions, I’expression de la conductivité électrique dans le matériau nano-composite

est exprimée par :
1 1
ord; (qbfs — qbps)

1
3(1- 1)

O, =0y + (5.11)

5.2.3.  Modéle de loi de puissance

La percolation est un phénomene qui décrit une transition brutale d’un état vers un autre. Dans
le cas d’un composite de type polymeére/ nano-charges conductrices un changement de
comportement abrupt d’un état €lectrique isolant vers un état conducteur est observeé. Le
composite devient conducteur pour une concentration critique en nano-charges correspondant
au seuil de percolation @,,. Cette concentration est la concentration minimale pour qu’il y ait la
formation d’un chemin percolant. La formation d’un réseau de nano-charges conductrices a
travers une matrice isolante conduit & un comportement conducteur (Figure 5.1).

La percolation d’un systéme conducteur a été étudiée par Kirkpatrick [13] puis Balberg [14]
qui ont développé des modeles permettant de décrire le comportement de la conductivité
¢lectrique o avec la géométrie des nano-charges et leur volume exclu associé¢ sous la forme

d’une loi de puissance [8] :

o =0 (0 —,) Pour @ > @, (5.12)

Dans laquelle, b désigne I’exposant critique associé¢ aux phénomeénes de transport qui dépend

de la dimensionnalité du systéme. Cette loi n’est valable qu’au-dela du seuil de percolation.
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< Seuil de percolation
La fraction volumique au seuil de percolation est définit par le rapport du volume du renfort V¢
sur celui du composite V. [10-12] :
nD?%a

V,
o, =L = 4 (5.13)
V., [cos?26 (D +L)]3

ou les quantités a, D, et L représentent respectivement 1’épaisseur des charges de remplissage,
leur diamétre et la longueur de tunnel. S’agissant des feuilles de graphite organisées

aléatoirement en 3D dans les nanocomposites, 1’équation (5.13) devient :

27nD?*a

q)p = m (514)

Avec : cos?6 = 1/3 [10]. Par ailleurs, pour D>L, la fraction volumique au seuil de
percolation se simplifie par [11], [12] :

® _277m
P 4D

(5.15)

Il convient de préciser que 1’équation (5.15), ne peut pas prendre en considération les effets de
tunnel et d’interphase au début de la percolation. Les régions d'interphase se forment autour des
deux cotés des charges de remplissage. De plus, des espaces de tunnel existent entre deux

charges adjacentes.

¢ Incorporation des effets de tunnel et d'interphase
Afin de mettre en évidence les effets de tunnel et d'interphase sur la conductivité électrique
(Voir la figure 5.2), le mod¢le est généralement modifié par un ajustement des quantités @, et
de la fraction volumique effective des charges de remplissage ®.¢ comme suit [8], [12] :

o — 27ma
P 4D+ 2(a+ L)

(5.16)

I1 convient de préciser que, la relation finale de la fraction volumique au seuil de percolation
@, exprimée dans la référence [8] n’est plus une équation homogene, puisque les auteurs Y.

Zare et al. [8] n’ont pas respecté la loi de dimension dans I’expression suivante :

27

®» =D+ 2(Da + DD) (517a)
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Par ailleurs, dans un autre travail, les auteurs Y. Zare et al. [11] ont donné une autre expression
de la fraction volumique au seuil de percolation, &y, différente a celle exprimée dans la
référence [8] :

27ma’

®» = 2Da + 2(De + D) (5.17b)

ou ils ont respecté la loi de dimension mais cette expression donne des valeurs tres ¢levées de

la fraction volumique @, qui ne doit pas, en fait, dépassée la valeur de 0.1.

Graphene Interphase

I Tunnel

Fig. 5.2. Représentation schématique des régions d'interphase et de tunnel dans un

échantillon [8].

¢+ Fraction volumique effective des charges de remplissage
La fraction volumique effective des charges de remplissage @ ¢ dans les nanocomposites peut

étre suggéré par le contenu total de l'interphase et des charges comme suit [11] :

Dans laquelle, la fraction volumique de l'interphase ®; dans un systéme comprenant des charges

de remplissage est donnée par [8], [11], [12] :
Ze
>, = @ (—) (5.19)

ou e est I’épaisseur de l'interphase (la surface de contact entre le polymére et les charges de
remplissage).
La substitution de 1’équation (5.19) dans 1'équation (5.18) permet d’accéder a I’expression

suivante :
2CDfe
a
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Le rapprochement des équations (5.16), (5.20) et (5.12) permet d’obtenir 1’expression simple

de la conductivité électrique o [8] :

2<I>fe 27ma
4D + 2(a+ L)

La résistivité¢ d'un nanocomposite est une mesure de sa capacité a résister au passage du courant
¢lectrique. Elle est définie comme la résistance d'un matériau a conduire un courant €lectrique
sous l'effet d'un champ électrique appliqué, et dépend des propriétés du matériau ainsi que de
sa structure interne, y compris la distribution et la nature des charges conductrices. En partant
du résultat obtenu de la conductivité électrique par la loi de puissance, la résistivité électrique

est définie par I’inverse de cette grandeur physique, 6, comme suit :

1
p= (5.22)
o+ 20re 27T b
G| T"a TAD+2(a+1D)

A travers ce modele théorique, il apparait que, dans le cas des nanocomposites, la résistivité
dépend non seulement des propriétés intrinseques du polymere et des charges (nanoparticules,
nanotubes, graphéne, etc.), mais aussi de leur dispersion, de la formation d'un réseau conducteur
(percolation), de l'interaction entre les charges et la matrice polymeére, et des propriétés
d'interphase. Un réseau conducteur formé par les charges dans un nanocomposite permet au

courant de circuler plus facilement, ce qui diminue la résistivité du matériau.

5.3. Matériaux utilisés

L'objectif principal de cette étude est d’améliorer la polyvalence du polystyréne (PS) et du
polyfluorure de vinylidéne (PVDF) pour répondre aux exigences croissantes en matiére de
matériaux conducteurs dans des secteurs ou la 1égereté, la durabilité, la sécurité et le faible cofit
sont cruciaux. Effectivement, l'amélioration de la conductivité électrique de la matrice
polymére, par I'ajout de nano-charges conductrices, vise a élargir ses applications industrielles
en exploitant des propriétés électriques tout en conservant les avantages du polymeére. Le
polystyrene (PS) et le polyfluorure de vinylidene (PVDF) sont naturellement isolant, comme le
montre le tableau 5.1, mais en les rendant partiellement ou totalement conducteurs, ils
deviennent des matériaux polyvalents pour plusieurs domaines tels que électronique et
¢lectrotechnique, industrie automobile, fabrication additive et impression 3D, capteurs

intelligents et dispositifs portables... Pour ce faire, le renfort utilisé dans cette étude est le
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graphéne (Gn) qui est un excellent conducteur d'électricité grace a la mobilité élevée de ses
¢électrons sur sa surface, ce qui en fait un matériau idéal pour renforcer la conductivité des
composites. Pour atteindre 1'objectif de cette étude, les caractéristiques électriques des

matériaux utilisés sont regroupées dans les tableaux 5.1 et 5.2.

Renfort et matrice Graghéne (Gn) Polyfluorure de Polystyréne
[12] Vinylidéne (PVDF) [15] (PS) [16]
Conductivité électrique 10° 10712 1016

(S/m)

Tableau 5.1. Les caractéristiques électriques des matériaux utilisés [12], [15], [16].

Matériaux
nanocomposites Pp e(nm)  a(m) L (nm) b D (um)
(PS/Gn) 0.0010 8 1 8 5.6 2
(PVDF/Gn) 0.0030 2 1 3 7 2

Tableau 5.2. Les parameétres principaux des matériaux nanocomposites (PS/Gn) et
(PVDFIGn) : le début de percolation @, I’épaisseur des nano-feuillets e et de I'interphase
a, la longueur du tunnel L, ’exposant b et le diamétre des nano-feuillets de graphéne D [8].

5.4. Résultats et Discussions

5.4.1. Prédiction de la conductivité électrique par le modele de Wiener

5.4.1.1. Cas du nanocomposite (PS/ Gn)

Dans le cadre du modéle de Wiener, les bornes d’encadrement, qui permettent de délimiter la
conductivité électrique effective du polystyréne renforcé par le graphéne (PS/ Gn) sont aisément

déterminées par les équations (5.4) et (5.5).

a. Borneinférieure
Pour illustrer les variations de la conductivité électrique effective du nanocomposite (PS/ Gn)
en fonction de la fraction volumique du renfort (Gn), il nous a apparu judicieux d’exprimer la

borne inférieure de cette grandeur physique comme suit :

O06nOps
o _ 5.23
Winf (PS/Gn) 0psPen + 06, (1 — D¢y ) ( )

113



Chapitre 5. Comportement électrique des nmanocomposites d matrice
polymeére : Cas des systémes (PS/Ggn) et (PVDF/Gn)

-12
1,5X10 110)(10713
12| 8,0x10™ 1
PP (PS/Gn)
E ~
B L 6,0x10™ 4
= 90x107°1 &
Q & 4,0x10™
w 6,0x10°1 2
c o 20x10™4
=
o]
3,0x10™°1 00 : . . .
0,0 02 04 06 08 1,0
0.0 cI)Gn
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0
q)Gn

Fig.5.3. Variation de la borne inférieure de la conductivité électrique du nanocomposite

(PSIGN), owins (ps/cn). €N fonction de la fraction volumique du graphéne, @an.

L’analyse de la figure 5.3 représentant la variation de la borne inférieure de la conductivité
¢lectrique du composite (PS/ Gn) montre qu’a mesure que la fraction volumique du renfort
augmente, cette grandeur physique reste nulle puis subie une légere augmentation lorsque
®cn=0.9 avant d’adapter une forme asymptotique lorsque ®en —1. Cela n’est plus surprenant
en ce sens que le polystyréne est un polymere isolant de conductivité électrique presque nulle
(ops=107% (S/m)) et que le graphéne peut améliorer cette conductivité a une valeur qui ne doit
pas dépasser 1.48x1071? (S/m). On peut constater que dans ce modéle, la conductivité électrique

effective posséde une limite inférieure qui ne doit pas la dépasser soit :
107*(S/m) (pour @, = 0) < Oyins (ps/eny < 1.48 10712(S/m) (pour ®g, — 1) (5.24)

b. Borne supérieure

Par ailleurs, la borne supérieure de la conductivité électrique du composite (PS/Gn) en fonction

de la fraction volumique du renfort est donnée par :

Owsup(ps/en) = OenPen + 0ps(1 — Pgy ) (5.25)

Sur la figure 5.4, nous avons représenté 1’évolution de la borne supérieure de la conductivité

¢lectrique du nanocomposite (PS/Gn) dans le milieu homogene équivalent, en fonction de la
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fraction volumique du renfort. Cette figure révéle un accroissement substantiel linéaire de la
conductivité électrique du matériau composite (PS/Gn) a mesure que la fraction volumique du
renfort croit. En effet, ce résultat indique que cette grandeur physique est limitée par la valeur

de 10° (S/m) pour une fraction volumique ®gn=1.

10‘16(S/m)(pour (DGn = O) < Owsup (PS/GN) < 105(S/m)(p0ur CDGn - 1) (5-26)

1,0x10"

8,0x10"4 (PS/Gn)

6,0x10™

4,0x10*

OwWsup (PS/Gn) (S/m)

2,0x10™

O‘n T T T T
0,0 0.2 04 0,6 08 1,0

q)Gn

Fig. 5.4. Variation de la borne supérieure de la conductivité électrique du nanocomposite

(PSIGN), 0w sup (ps/eny, €N fonction de la fraction volumique du graphéne, ®cn.

c. Etude comparative entre les deux Bornes de Wiener
Pour illustrer clairement 1’efficacité du modele de Wiener, il nous a apparu judicieux de tracer
sur le méme graphe les variations de la borne inférieure et supérieure de la conductivité
¢lectrique du nanocomposite (PS/Gn) en fonction de la fraction volumique du renfort. En effet,
la figure 5.5 montre que I’augmentation de la fraction volumique du renfort (Gn) entraine une
augmentation de la conductivité électrique du composite (PS/Gn). Cela signifie que 1’ajout du
graphene a la matrice polystyréne (PS) a amélioré sa conductivité électrique. A travers cette
¢tude, nous avons pu estimer les valeurs limites de la conductivité ¢électrique du matériau

composite (PS/ Gn) comme suit :

148 107'2(S/m) < 0off (psjony < 10%(S/m) (5.27)
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Fig. 5.5. Variations des bornes inférieure et supérieure de la conductivité électrique du
nanocomposite (PS/ GN), Gy inf sup (ps/en), €N fonction de la fraction volumique du graphene,

@Gn.

5.4.1.2. Cas du nanocomposite (PVDF/ Gn)

Comme il a été évoqué auparavant, les bornes d’encadrement de la conductivité €lectrique
effective du nanocomposite polyfluorure de vinylidéne (PVDF/ Gn) sont exprimées a partir des
équations (5.4) et (5.5).

a. Borne inférieure
Basé sur le modele de Wiener, la borne inférieure de la conductivité électrique du polyfluorure

de vinylidéne (PVDF) renforcé par le graphéne (Gn) est donnée par la relation suivante :

O06nOpVDF
0pyprPen + 0n(1 — Py )

Owinf (PVDF/Gn) = (5.28)

Afin de mettre en évidence I’influence du graphéne sur le comportement électrique du
polyfluorure de vinylidéne (PVDF), il a fallu étudier la dépendance de la conductivité électrique
du nano-composite (PVDF/ Gn) en fonction la fraction volumique du graphéne (Gn). En effet,
la variation de la borne inférieure de cette quantité physique est représentée sur la figure 5.6. A
la lumiere de cette figure, il apparait que la borne inférieure de la conductivité croit lentement
de la valeur 10"*2 (S/m) en I’absence du graphéne (®cn=0) a une valeur plus ou moins grande

1.48x108 (S/m) lorsque ®an—1. A travers cette étude, on peut conclure que le graphéne a pu
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augmenter la conductivité électrique de la matrice PVDF de presque 1.48x10* (S/m) lorsque la
fraction volumique du graphéne atteint sa valeur maximale 1. Dans ces conditions, on peut

constater que le modele de Wiener délimite la borne inférieure de la quantité owinf (pvpF/Gn)

de la fagon suivante :

1072(S/m)(pour ®¢n = 0) < Oywins (pvpr/eny < 1.48 1078(S/m) (pour ®g, » 1) (5.29)

1,5x10°®

1,0x10°

1,2x10°] & 80x10™ (PVDF/Gn)

ooxt0’] 2]

4,0x10™° 1

6,0x10°
2,0x10™° 1

S Winf (PVDF/Gn) (S/M)

S winf (PVDF/Gn) (S/M)

3,0x10° 0.0

0,0 0:2 0:4 076 0:8 1,0
q)Gn
0,0

0,0 0,2 04 0,6 08 1,0
()

Gn
Fig. 5.6. Variation de la borne inférieure de la conductivité électrique du nano-composite
(PVDF/GN), owinf (pvpr/cny, €N fonction de la fraction volumique du graphene, ®@cn.

b. Borne supérieure
S’agissant de la borne supérieure de la conductivité électrique du composite (PVDF/Gn), elle

s’exprime en fonction de la fraction volumique du graphéne, ®gn, COmme suit :

Owsup(PVGF/Gn) = OnPen + opypr(1 — Pgp ) (5.30)

En revanche, les variations de cette quantité sont illustrées sur 1a figure 5.7 ou apparait un
accroissement substantiel linéaire de Owsup(pvGr/Gn) @ mesure que la fraction volumique du
graphéne, @cn croit. L’analyse de cette figue montre que le polyfluorure de vinylidéne (PVDF)
passe de I’état isolant (Owsup (PvGE/Gn) = 10712 (S/m)) en I’absence du graphéne a un bon
conducteur (Owsup (PvGF/Gn) = 105 (S/m)) lorsque la fraction volumique du graphéne prend

sa valeur maximale ®gr=1. Ces deux limites peuvent étre traduites par la relation suivante :
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10"12(S/m)(pour (DGn = 0) = Owsup(PVDF/Gn) = 105(S/m)(pour CDGn - 1) (5-31)

1,0x10°

(PVDF/Gn)

8,0x10"4

6,0x10"

4,0x10*4

S Wsup (PVDF/Gn) (S/M)

2,0x10"

0,0 T T T T
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

(DGn

Fig. 5.7. Variation de la borne supérieure de la conductivité électrique du nanocomposite
(PVDFIGn), owsup (pvpr/6ny, €N fonction de la fraction volumique du graphéne, @cn.

c. Etude comparative entre les deux Bornes de Wiener
Pour étre complet, sur la figure 5.8 nous comparons de plus pres la différence existante entre
les deux bornes de Wiener pour le matériau nanocomposite (PVDF/Gn). L’analyse de cette
figure révéle que la conductivité électrique effective de ce matériau ne doit pas dépasser les

deux limites importantes suivantes :

1.48 10_8(S/m) < O-eff (PVDF /Gn) < 105(S/m) (532)

Apres avoir examiné la conductivité électrique des nanocomposites (PS/Gn) et (PVDF/Gn) a
I’aide du modele de Wiener, qui fournit une estimation encadrée par des bornes théoriques, il
convient désormais d’explorer une approche plus spécifique et adaptée aux nanostructures.

A cette fin, le modéle analytique proposé par Deng et Zheng est utilisé pour affiner la prédiction
de la conductivité électrique effective. Cette approche permet ainsi de mieux représenter les
mécanismes microscopiques de transport électrique observés dans les nanocomposites a

matrice polymeére contenant des nano-feuillets conducteurs.
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Fig. 5.8. Variations des bornes inférieure et supérieure de la conductivité électrique du
nanocomposite (PVDF/GN), oy inf.sup (pvpr/eny, €N fonction de la fraction volumique du
graphene, @gn.

5.4.2. Prédiction de la conductivité électrique par le modele de Deng-Zheng

5.4.2.1. Cas du nanocomposite (PS/Gn)

Les nanocomposites de polystyréne/ graphéne sont des matériaux composites qui combinent le
polystyrene, un polymere largement utilis€, avec le graphene, une forme de carbone connue
pour ses propriétés exceptionnelles. Ces nanocomposites tirent parti des caractéristiques du
graphéne, telles que sa résistance mécanique, sa conductivité électrique et sa légereté, pour
améliorer les performances du polystyréne. Pour cette raison, la deuxieéme partie de ce travail
est consacrée a étudier I’influence de quelques paramétres physico-chimiques tels que la
concentration et la conductivité du graphene ainsi le seuil de percolation sur le comportement

électrique de ce matériau nanocomposite.

Selon le modéele de Deng et Zheng [6], [7], 'expression de la conductivité €lectrique des
nanocomposites (PS /Gn) est donnée par :

(o) — @
SLASS VS (5.33)
(o)

Ops/Gn) = Ops + Ogn——F————1~
3 (1 — @,
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a. Influence de la fraction volumique du graphéne, ®g,, sur la conductivité
électrique du (PS/Gn)

A titre d'illustration, nous avons représenté, sur la figure 5.9, ’évolution de la conductivité
¢lectrique o(ps/en), en fonction de la fraction volumique du graphéne @¢,,, pour une valeur fixe
du seuil de percolation ¢,=0.001 (Voir le tableau 5.2). L’analyse de cette figure montre un
accroissement substantiel de la conductivité électrique du nanocomposite (PS/Gn) a mesure que
la fraction volumique du graphéne augmente. En effet, a faible concentration, les nanoparticules
peuvent ne pas former un réseau conducteur, ce qui maintient une conductivité petite. A partir
d'un certain seuil de concentration, un réseau conducteur peut se former, ce qui augmente la
conductivité du matériau considéré. Il convient de noter que, la valeur limite de la conductivité
¢lectrique du (PS/Gn) améliorée par le graphene, d’aprés nos résultats, ne doit pas dépasser la

valeur d’environ 33333,34 (S/m).

4x10°*

3x10°4

S(ps/Gn) (/M)
R
S

1x10*4
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Fig. 5.9. Variation de la conductivité électrique, opsicn), €n fonction de la fraction volumique

du des nano-feuilles de graphene, ®¢,, pour le matériau nanocomposite (PS/Gn).

b. Influence de la conductivité électrique des nano-feuillets de graphéne, ocn, sur la
conductivité électrique du (PS /Gn)

Comme il a été évoqué auparavant, I’influence de la conductivité €lectrique du graphene est

traitée afin d’identifier de nouvelles caractéristiques dues au polystyréne (PS) qui posséde une

conductivité électrique presque négligeable. Pour mieux cerner le comportement physique d’un
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tel matériau, il sera plus judicieux d’étudier 1’évolution de la conductivité électrique du (PS/Gn)
en fonction de la conductivité électrique du graphéne oen. Pour cette raison, la variation de la
quantité 6(ps/cn) €n fonction ocn pour @¢,=0.5 et ¢,=0.001 est illustrée sur la figure 5.10. A la
lumiére de cette figure, il apparait que la conductivité électrique des nano-feuillets de graphéne
a une influence importante dans I’amélioration de la conductivité électrique du nanocomposite
(PS/Gn). En effet, le graphéne (Gn), en raison de ses propriétés exceptionnelles de conductivité,
est particuliecrement utile dans l'amélioration des propriétés électriques des matériaux
nanocomposites, lorsqu'il est intégré dans des matrices polymeres telle que le polystyréne (PS),
il forme un réseau conducteur qui permet une meilleure conductivité électrique, tout en
maintenant ou en améliorant les propriétés mécaniques. Par ailleurs, 1’analyse de la figure 5.10,
fait apparaitre que la conductivité électrique du nanocomposite (PS/Gn) est maximale a une

certaine valeur de 12846,31 (S/m) pour une conductivité électrique du graphéne, 6en=10° (S/m).

1,5x10"
(PS/Gn)
= 1,0x10-
£
%)
N’
=
Q
& 5,0x10°
o
0,04
0,0 2,0x10" 4,0x10°* 6,0x10" 8,0x10* 1,0x10°
oGn (S/m)

Fig. 5.10. Variation de la conductivité électrique, apsicn), en fonction de la conductivité

électrique des nano-feuillets de graphene, oan, pour le nanocomposite (PS/Gn).
5.4.2.2. Cas du nanocomposite (PVDF/ Gn)

Basé sur le modele de Deng et Zheng [6], [7], I’expression de la conductivité électrique du

nanocomposite (PVDF /Gn) est donnée par :
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W=
W=

(o) -
S0 P g (5.34)
(o)

(1= )

a. Influence de la fraction volumique des nano-feuillets de graphéne, @, sur la

O(PVDF/Gn) = OpvpF T Ogn

[V

conductivité électrique du (PVDF/ Gn)
Sur la figure 5.11, nous avons représenté la variation de la conductivité électrique du
(PVDF/Gn) en fonction de la fraction volumique du graphéne, @, pour une valeur fixe de
@, = 0.003 (Voir le tableau 5.2). Comme nous I’avons vu précédemment, pour le polystyréne
(PS), l'incorporation du graphéne dans la matrice de polyfluorure de vinylidéne (PVDF) conduit
a une amélioration significative des propriétés électriques du matériau final. En effet, la figure
5.11 montre un accroissement substantiel de la conductivité électrique du nanocomposite
(PVDF/Gn) dans la mesure ou la concentration du graphéne augmente. Pour un tel matériau,
on constate que la conductivité électrique est maximale, soit Gevpren= 3.9x10* (S/m), pour
une valeur ¢levée de la fraction volumique du graphéne, soit @g,=1. Cela signifie, d’une part
que, la conductivité électrique de la matrice PVDF est améliorée par 1’ajout du graphéne et
d’autre part, la conductivité du nanocomposite (PVDF/Gn) ne doit pas dépasser la valeur de

3.9x10° (S/m).
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Fig. 5.11. Variation de la conductivité électrique, opvpricn), €n fonction de la fraction

volumique du graphéne, @y, pour le nanocomposite (PVDF/Gn).
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b. Influence de la conductivité électrique des nano-feuillets de graphéne, ocn, SUr la
conductivité électrique du nanocomposite (PVDF/Gn)

Afin de mettre en évidence I’influence de la conductivité électrique des nano-feuillets de
graphéne, oen, SUr le comportement électrique du matériau sus-évoqué, il a fallu représenter la
dépendance de la conductivité électrique o(pvpr/en) en fonction de la quantité oen pour @,=0.5
et @, = 0.003. L’analyse de la figure 5.12 fait apparaitre un comportement similaire a celui
observé pour le nano-composite (PS/Gn), la seule différence réside dans le fait que la limite
supérieur de la conductivité globale du (PVDF/Gn) atteinte pour 66n=10° (S/m) s’approche de
la valeur 12648,88 (S/m) (soit oprvprien)~ 12648,88 (S/m)) plus petite que celle obtenue pour le
nanocomposite (PS/Gn) (soit ops/cny= 12846,31 (S/m)).

1,5x10"
PVDF/Gn
=8 )
@ 1,0x10"1
=
Q
LL
S
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0,0
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Fig. 5.12. Variation de la conductivité électrique, opvoricn), en fonction de la conductivité

électrique des nano-feuillets de graphene, ocn, pour le nanocomposite (PVDF/Gn).

5.4.3. Analyse comparative des modeles de Wiener et de Deng-Zheng

L’analyse comparative des résultats obtenus par les modeles de Wiener et de Deng-Zheng
appliqués aux nanocomposites (PS/Gn) et (PVDF/Gn) permet de mieux cerner I’influence des
hypotheses de modélisation sur la prédiction de la conductivité €lectrique effective.

Les bornes de Wiener, fondées sur une approche simplifiée et bidirectionnelle (borne inférieure
et borne supérieure), offrent une estimation encadrée de la conductivité électrique en supposant

une répartition idéale des charges dans des configurations extrémes. Elles sont particuliérement
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utiles pour obtenir une premicre approximation du comportement électrique d’un composite en
fonction du taux de charge conductrice. En revanche, le modéle de Deng-Zheng repose sur une
approche plus sophistiquée tenant compte de la géométrie, de la distribution des nano-feuillets
de graphéne, ainsi que de leur orientation et leur effet de percolation. Ce mod¢le permet de
fournir des prédictions plus réalistes, notamment dans le cas de faibles concentrations de
graphene ou les effets interfaciaux et la connectivité jouent un role prépondérant.

Dans le cas du nanocomposite (PS/Gn), les deux modéles révélent une augmentation
progressive de la conductivité électrique avec la fraction volumique de graphene. Toutefois, le
modele de Deng-Zheng prédit des valeurs plus élevées a partir d’un seuil critique, ce qui
correspond a la formation de chemins conducteurs continus (effet de percolation). Cette
tendance est encore plus marquée pour le systéme (PVDF/Gn), en raison des propriétés
intrinséquement polaires du PVDF, qui favorisent l'interaction avec les nano-feuillets et
renforcent la conduction.

Ainsi, bien que le modeéle de Wiener fournisse un cadre de référence utile, il tend a sous-estimer
la conductivité effective dans les systémes réels, en particulier lorsqu'une structure réseau
commence a se former. A I’inverse, le modéle de Deng-Zheng permet d’expliquer les
mécanismes de conduction plus complexes, en tenant compte de la microstructure et de

’organisation spatiale des charges.

5.4.4. Prédiction de la résistivité électrique par la loi de puissance

Pour pouvoir identifier facilement les effets de quelques parametres tels que la fraction
volumique du graphéne, ®gn, son épaisseur a et 1’épaisseur de ’interphase e sur le
comportement ¢électrique des nanocomposites (PS/Gn) et (PVDF/Gn), nous allons étudier

séparément les variations de leur résistivité électrique, p.

5.4.4.1. Cas du nanocomposite (PS/Gn)
L’expression de la résistivité électrique du (PS/ Gn) en fonction de la fraction volumique des

nano-feuillets de graphéne, @ gn, est exprimée par la relation suivante :

Pps/Gn) = (5.35)

b
2Pgne(ps/Gn) 27T agy, (es/em)

aGTl 4DGTl + 2(“671 + L(PS/GTL))

OGn qz)Gn
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a. Influence de la fraction volumique des nano-feuillets de graphéne, @ Sur la
résistivité électrique du (PS/Gn)

Sur la figure 5.13, nous avons représenté les variations de la résistivité électrique du (PS/Gn)
en fonction de la fraction volumique du graphéne, ®gn. L’analyse de cette figure montre que
I’augmentation de la fraction volumique du graphéne provoque une diminution de la résistivité
¢lectrique du nanocomposite (PS/Gn). En effet, a faible concentration, les nanoparticules
peuvent ne pas former un réseau conducteur, ce qui maintient une résistivité élevée. A partir
d'un certain seuil de concentration, un réseau conducteur peut se former, ce qui diminue la
résistivité. Pour un tel matériau, on constate que la résistivité électrique est maximale, soit
P(PS/Gn) ~5,31x10” (Qm), pour une faible fraction volumique du graphéne, soit ®cn =0.1. Cela
signifie que ce nanocomposite a une résistance au passage du courant électrique égale a
5,31x107 (Q).

6,0x107

5,0x1074 (PS/Gn)]

4,010
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3,0x1071

2,0x10"1
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Fig. 5.13. Variation de la résistivité électrique du nanocomposite (PS/Gn), p, en fonction de

la fraction volumique des nano-feuillets de graphene, ®@an.

b. Influence de I’épaisseur des nano-feuillets de graphéne, a, sur la résistivité
électrique du (PS/Gn)

Pour illustrer clairement 1’effet de 1’épaisseur des nano-feuillets du graphene a, dans le cas

d’une distribution tridimentionnelle (3D), sur la résistivité électrique du nanocomposite

(PS/Gn), il nous a apparu judicieux d’étudier les variations de la quantité p en fonction de
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I’épaisseur o pour une valeur fixe de la fraction volumique du graphéne, soit ®gn =0.5. En effet,
la figure 5.14 montre un accroissement exponentiel de la résistivité électrique du nano-
composite (PS/Gn) entre @=0.38 et =1 (nm). Par contre cette quantité reste constante pour des
faibles valeurs de 1’épaisseur a. Ce résultat n’est plus surprenant, en ce sens que plus 1’épaisseur
entre les nano-feuillets du graphéne est grande, plus la résistivité électrique est trés élevée. En
revanche, I’analyse de cette figure, révéle que la résistivité maximale atteinte par le

nanocomposite (PS/Gn) est d’environ 6,28x10! (Qm) pour une valeur de a=1 (nm).

7,50x10™

6,00x10 ™ (PS/Gn)

4,50x10™4

p(@m)

3,00x10™

1,50x10™

0,00.

0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0
oL (nm)
Fig. 5.14. Variation de la résistivité électrique du nanocomposite (PS/Gn), p, en fonction de

[’épaisseur des nano-feuillets de graphene, o.

C. Influence de l’épaisseur de ’interphase, e, sur la résistivité électrique de (PS /Gn)

S’agissant de I’influence de 1’épaisseur d’interphase e séparant les deux phases polystyrene
(PS) et graphene (Gn), la variation de la résistivité €lectrique, p, en fonction de la quantité e,
est illustrée sur la figure 5.15 pour une valeur fixe de la fraction volumique des nano-feuillets
de graphéne ®gn=0.5. L’analyse de cette figure montre que I’augmentation de 1’épaisseur
d’interphase, e, entre le polystyréne et le graphéne provoque une diminution plus rapide de la
résistivité électrique du nano-composite (PS/Gn) entre e=0 et e=0.1 (nm). Par contre, au-dela
de cette derniere valeur, la grandeur physique, p, décroit d’une fagon plus lente & mesure que

I’épaisseur e croit avant qu’elle demeure presque constante pour les grandes valeurs de la
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quantité e. A cet égard, il y a licu de souligner que, en I’absence de surface de contact entre le
polystyréne et le graphéne, soit e=0, la résistivité électrique du nano-composite (PS/Gn) est

maximale, soit p=5,5x10™ (Qm).
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Fig. 5.15. Variation de la résistivité électrigue du nanocomposite (PS/Gn), p, en fonction de

[’épaisseur de l’interphase, e.

5.4.4.2. Cas du nanocomposite (PVDF/ Gn)

De la méme maniére que précédemment, nous allons étudier 1’influence de la fraction
volumique des nano-feuillets de graphéne ®gn, de leurs épaisseur o et de 1’épaisseur de
I'interphase e sur le comportement électrique des nano-composites (PVDF/Gn). Pour un tel

matériau, I’expression de la résistivité électrique s’écrit comme suit :

1

P(PVDF/Gn) = y——— (7.36)

2PGne(pypF/Gn) 27T agy,
®en 4Dgn + 2(agy + L(PVDF/Gn))

OGn qz)Gn +

a. Influence de la fraction volumique des nano-feuillets de graphéne, @ Sur la
résistivité électrique du (PVDF/Gn)
Comme il a été évoqué précédemment, le deuxiéme nanocomposite utilisé dans la présente

¢tude est le polyfluorure de vinylidéne (PVDF) dont les paramétres principaux différent de celui
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du (PS/Gn). La variation de la résistivité électrique du (PVDF/Gn) en fonction de la fraction
volumique des nano-feuillets de graphéne est illustrée sur la figure 5.16. L’analyse de cette
figure montre un comportement similaire a celui observé pour le (PS/Gn), la seule différence
réside dans le fait que la variation de la résistivité électrique du (PVDF/Gn) est moins faible en
la comparant a celle trouvée pour le (PS/Gn), cela n’est plus surprenant puisque le polystyréne
(PS) est un polymére beaucoup plus isolant que celui du polyfluorure de vinylidéne (PVDF).
En effet, la valeur maximale de cette grandeur physique est d’environ 1,5x10 (Qm) pour une

concentration du graphéne égale a 0.1.

1,50x10°

1,25x10"°
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1,00x10"°
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p@m)
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0,1 0,2 0,3 04 05 0,6 0,7 0,8 0,9 1,0

Fig. 5.16. Variation de la résistivité électrique du nanocomposite (PVDF/Gn), p, en fonction

de la fraction volumique des nano-feuillets de graphéne, @cn.

b. Influence de ’épaisseur des nano-feuillets du graphéne, @, sur la résistivité

électrique du (PVDF/Gn)

Pour une valeur fixe de la fraction volumique des nano-feuillets du graphéne ®gn =0.5, nous
avons représenté sur la figure 5.17 la variation de la résistivité électrique du nanocomposite
(PVDF/Gn) en fonction de 1’épaisseur a. A la lumiére de cette figure, il apparait clairement que
la résistivité électrique de ce composite est presque constante pour des faibles valeurs de o allant
de 0 2 0.4 (nm) puis commence a augmenter d’une maniere exponentielle jusqu’a atteindre une

valeur maximale égale 1,688x10® (Qm) pour a=1 (nm).
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Fig. 5.17. Variation de la résistivité électrique du nanocomposite (PVDF/Gn), p, en fonction

de [’épaisseur des nano-feuillets de graphene, o.

C. Influence de !’épaisseur de [D’interphase e sur la résistivité électrique du

(PVDF/Gn)

Afin de mettre en évidence I’influence de 1’épaisseur de I’interphase e, représentant la surface
de contact entre le polymeére et les charges de remplissage, sur le comportement électrique du
(PVDF/Gn), nous avons représenté sur la figure 5.18 la dépendance de la résistivité électrique,
p, en fonction de la quantité, e, pour une valeur fixe de la fraction volumique du graphéne, soit
®cn=0.5. A la lumiére de cette figure, il apparait une diminution plus rapide de la résistivité
¢lectrique p pour des valeurs plus petites a e=0.5 (hm), mais au-dela de cette valeur la résistivité
du nanocomposite (PVDF/Gn) décroit lentement a mesure que 1’épaisseur de I’interphase, e,
croit et devient presque constante. Cependant, il y a lieu de souligner que la résistivité électrique
du (PVDF/Gn) est maximale, soit p~0,0015 (Qm) pour une interphase nulle (e=0). Cela signifie
que ce nanocomposite possede une résistance maximale au passage du courant électrique égale
a 1.5x10°® (Q) pour une absence de surface de contact entre le PVDF et les nano-feuillets de

graphene.
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Fig. 5.18. Variation de la résistivité électrique du matériau nanocomposite (PVDF/Gn), p, en

fonction de [’épaisseur de l’interphase, e.

5.5. Conclusion

L'objectif principal de ce travail était d'étudier les propriétés €lectriques des nanocomposites a
savoir le polystyréne (PS) et le polyfluorure de vinylidene (PVDF) renforcés dans le graphéne
(Gn). En effet, en recourant a un modele analytique approprié tel le modele de Wiener, nous
avons pu prédire la conductivité électrique de ces matériaux a microstructure hétérogene. Nous
avons constaté a travers cette étude que le comportement €lectrique des composites polymeres
varie selon le choix des matériaux et leur configuration. L’introduction de renforts conducteurs
dans une matrice polymeére peut conférer au composite une large diversité de comportements
électriques, allant d’un caractere isolant a un comportement conducteur, tout en présentant des
propriétés diélectriques spécifiques.

Dans cette étude nous avons traité 1’évolution des deux bornes inférieure et supérieur de la
conductivité électrique des matériaux su-évoqués en variant la fraction volumique du graphéne
(Gn). Les courbes ainsi obtenues ont montré un comportement différent des deux bornes
inférieure et supérieure : une variation lente ou la conductivité était proche de celle de la matrice
isolante puis une légére augmentation pour les grandes valeurs de la fraction volumique du
grapheéne ®Dgn, et une variation importante linéaire allant d’une conductivité proche de celle de

la matrice isolante a une autre proche a celle du renfort ajouté.
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Effectivement, cette étude nous a permis de montrer que 1’ajout d'une petite quantité de renfort
conducteur peut induire un changement important dans les propriétés électriques des
nanocomposites étudiés. En outre, nous avons pu, a travers le modéle de Wiener, d’estimer les
limites de la conductivité électrique effective des matériaux composites (PS/Gn) et (PVDF/Gn).
Par ailleurs, en faisant usage au modéele théorique de Deng et Zheng [6], [7], nous avons pu
traiter ’effet de quelques facteurs indispensables sur la conductivité électrique des deux
nanocomposites le (PS/Gn) et le (PVDF/Gn). Cette étude met en évidence I'importance cruciale
de la fraction volumique du graphéne et de sa conductivité électrique. A travers ce travail, nous
avons constaté que l'incorporation du graphene dans la matrice polymére peut conduire a une
amélioration significative des propriétés électriques du matériau final. De plus, ces
nanocomposites tirent parti des caractéristiques du graphéne, telle que sa conductivité
électrique, pour améliorer les performances du polystyréne et du polyfluorure de vinylidéne. A
cet effet, nous avons représenté les variations de la conductivité électrique des nanocomposites
sus-évoqués en fonction de la concentration du graphéne @g,. L’analyse des courbes a montré
que l'augmentation de la fraction volumique du graphéne favorise la formation d'un réseau
conducteur au sein de la matrice polymere, améliorant ainsi la conductivité électrique globale
du matériau. S’agissant de I’influence de la conductivité €lectrique du grapheéne sur le
comportement électrique des nanocomposites considérés, les résultats ont montré que ce facteur
est indispensable pour améliorer la conductivité électrique globale des nanocomposites, puisque
la conductivité du graphene est plus élevée par rapport aux chaines polymeres massives.

En conclusion, I’utilisation combinée des deux modeles s’aveére complémentaire : les bornes de
Wiener pour encadrer les performances possibles, et le modéle de Deng-Zheng pour affiner la
prédiction dans des configurations réalistes. Cette comparaison met en évidence la nécessité
d’adapter les mod¢les analytiques aux spécificités des matériaux étudiés afin d’optimiser leurs
propriétés électriques pour des applications avancées.

Par ailleurs, I'usage du mode¢le de loi de puissance, nous a permis d’étudier I’influence de
quelques parameétres physico-chimiques sur le comportement de la résistivité électrique de ces
matériaux tels que la fraction volumique et 1’épaisseur des nano-feuillets de graphéne et
I’épaisseur de I’interphase. La variation de la résistivité €lectrique, p en fonction de la fraction
volumique des nano-feuillets de graphéne, ®@gn, pour les deux nanocomposites a montré un
comportement différent dans deux domaines de la fraction volumique ®gn. En effet, il a été

observé un décroissement de la quantité p dans le domaine des faibles valeurs de ®gn puis a
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mesure que la concentration en graphéne augmente, la résistivité diminue et devient presque
constante (une asymptote lorsque ®gn—1). Pour les deux nanocomposites (PS/Gn) et
(PVDF/Gn), nous avons constat¢é que la résistivité électrique est maximale, soit
PPs/en=5,31x107 (Qm) et pevorcn=1,5x10° (Qm), pour une faible fraction volumique du
graphene, soit ®en=0.1. Cela signifie que 1’incorporation des nano-feuillets de graphéne dans
les matrices (PS) et (PVDF) entraine une diminution significative de leurs résistivité électrique
(p ps = 106 (Qm) et ppypr = 1012 (Qm)), due a I’amélioration de la conductivité électrique
du composite. Nous avons, ensuite, étudi¢ I’influence de 1’épaisseur des nano-feuillets de
graphéne o sur le comportement de la résistivité électrique des nanocomposites sus-évoqués.
L’idée principale était de voir comment influe ce paramétre sur le comportement €lectrique des
polymeres individuels. Les résultats ainsi obtenus ont montré que 1’épaisseur des nano-feuillets
de graphéne, a, a un impact significatif sur la résistivité électrique des nanocomposites
considérés. Il a été observé que la résistivité reste presque finie dans le domaine des faibles
valeurs de o puis subit un accroissement substantiel lorsque o augmente.

L’effet de I’épaisseur d’interphase e, qui se forme autour des nano-feuillets de graphéne, a été
étudié pour les deux nanocomposites (PS/Gn) et (PVDF/Gn). Pour cette raison, nous avons
représenté la variation de la résistivité électrique, p, en fonction de la quantité e. L’analyse des
différentes courbes a montré une diminution plus rapide de la résistivité p pour les faibles
valeurs de e puis cette grandeur physique prend une forme asymptotique lorsque 1’épaisseur e

devient importante.
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Conclusions et Perspectives

Le présent travail avait pour objectif principal 1’étude et la modélisation des propriétés
mécaniques, thermiques et électriques des matériaux composites et nanocomposites a matrice
polymeére. Pour ce faire, une approche théorique et analytique a été adoptée afin de caractériser
les comportements fonctionnels de divers systémes, a savoir : (PEHD/Bore), (PEHD/Kevlar
49), (PEHD/TIiB,;), (PEDM/TIiB,), (PEBD/TIiB,), (PS/Gn) et (PVDF/Gn).

Dans un premier temps, les fondements conceptuels relatifs aux matériaux composites et
nanocomposites ont été exposés, avec I’objectif de fournir un socle de connaissances permettant
de mieux appréhender les phénoménes mis en jeu. Cette premiére partie a ainsi permis de
clarifier les notions essentielles nécessaires a la compréhension des propriétés physiques
¢étudiées dans les systemes susmentionnés.

Dans la deuxiéme partie, 1’étude s’est orientée vers 1’évaluation des propriétés mécaniques de
composites unidirectionnels (PEHD/Kevlar 49) et (PEHD/Bore). L’influence de la nature, de
la taille et du taux de renfort a été analysée sur des paramétres fondamentaux tels que le module
de Young, la contrainte maximale et la déformation a la rupture. Cette analyse a permis de
mieux comprendre le réle des fibres dans I’amélioration des performances mécaniques des
composites a matrice polymere.

Effectivement, les résultats obtenus dans le cadre de cette étude indiquent que I’augmentation
de la fraction volumique des fibres entraine une élévation de la masse volumique, de la
contrainte a la rupture ainsi que des modules de Young dans les directions longitudinale et
transversale. En parallele, une réduction de la déformation a la rupture est observée. Ces
évolutions traduisent un renforcement de la rigidité du composite dans I’axe des fibres, tandis
que ses performances mécaniques restent limitées dans la direction transversale, les fibres n’y
contribuant que faiblement au soutien mécanique. Par ailleurs, il a ét¢ démontré que le
composite renforce de fibres de bore (PEHD/B) présente des propriétés mécaniques supérieures
a celles du systéme (PEHD/Kevlar 49), en raison de la plus grande rigidité intrinséque des fibres
de bore.

Les troisieme et quatriéme volets de 1’étude ont été consacrés a la modélisation du
comportement thermique des composites (HDPE/TIB,), en intégrant I'effet des interfaces
parfaites et imparfaites ainsi que la géométrie des particules de renfort. Les modeles de Hashin-
Shtrikman et de Hasselman-Johnson ont été mobilisés pour quantifier I’impact des paramétres
microstructuraux sur la conductivité thermique globale.

L’ensemble des travaux présentés dans cette étude a permis d’analyser en profondeur I’impact

de plusieurs parameétres clés sur la conductivité thermique effective des composites polymeres
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chargés en TiB,, notamment la fraction volumique du renfort, la géométrie et 1’orientation des
particules, ainsi que la qualité de I’interface entre la matrice et le renfort.

Les résultats obtenus montrent que 1’augmentation de la fraction volumique de TiB, entraine
des effets contrastés selon la nature de I’interface : une interface parfaite favorise une nette
amélioration de la conductivité thermique, tandis qu’une interface imparfaite agit comme une
barriere au transfert thermique, induisant une diminution des performances globales du
matériau. Par ailleurs, la géométrie des particules joue un role déterminant : les particules
sphériques, en raison de leur symétrie et de leur répartition isotrope, permettent une meilleure
homogénéité de la conduction thermique, contrairement aux particules cylindriques orientées
perpendiculairement au flux thermique, qui perturbent les chemins de transfert.

La comparaison entre les différents cas étudiés met, donc, en évidence que la configuration
optimale, en vue d’améliorer la conductivité thermique d’un composite a matrice polymere,
repose sur une interface de haute qualité et une distribution de particules adaptée a la direction
du flux thermique. Ces conclusions ouvrent la voie a des stratégies de conception avancées pour
le développement de matériaux composites a hautes performances thermiques, particulierement
adaptés aux applications nécessitant une gestion thermique efficace.

Une analyse complémentaire des flux thermiques et des résistances thermiques a ¢galement été
menée afin d’approfondir la compréhension des mécanismes de transfert de chaleur au sein de
ces matériaux composites. L’étude du transfert thermique dans le composite (HDPE/TiB,) a
permis de mettre en évidence I’influence significative des paramétres géométriques, en
particulier du rayon radial, sur les mécanismes de conduction thermique dans les différentes
phases du matériau. Grace a une approche combinant modélisation théorique et simulation
numérique sous COMSOL Multiphysics, il a été montré que la variation du rayon radial affecte
directement la distribution des flux thermiques ainsi que 1’évolution des résistances thermiques
au niveau du renfort, de 1’interface et de la matrice.

Les résultats obtenus indiquent que 1’augmentation du rayon radial conduit a une diminution de
la résistance thermique totale du composite, ce qui se traduit par une amélioration du transfert
thermique global a travers le matériau. Cette évolution résulte de I’effet combiné des variations
des résistances thermiques dans les différentes phases, mettant en évidence le role essentiel des
parametres géométriques dans 1’optimisation des performances thermiques des composites.
Ces observations soulignent 1I’importance d’une conception géométrique adaptée pour le
développement de matériaux composites a meilleures performances thermiques. Elles ouvrent

¢galement des perspectives intéressantes pour des études futures intégrant d’autres parametres
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influents, tels que la morphologie des particules de renfort, les propriétés interfaciales ou encore
les couplages thermomécaniques, afin de mieux prédire et optimiser le comportement
thermique global des composites polyméres avancés.

Enfin, la derniére partie s’est focalisée sur 1’étude de la conductivité électrique des
nanocomposites (PS/Gn) et (PVDF/Gn). A 1’aide des modéles de Wiener et de Deng-Zheng,
I’impact de la fraction volumique, de la géométrie, de la dispersion des charges ainsi que des
propriétés intrinséques des matrices a été examiné. Par ailleurs, un modele fond¢ sur la loi de
puissance a été développé et étendu pour permettre également la prédiction de la résistivité
électrique, en tenant compte de 1’effet de I’interphase et de la distribution spatiale des nano-
feuillets de graphéne.

L’ensemble de ces investigations a mis en évidence I’importance des interactions interfaciales,
de la morphologie des renforts et de leur distribution dans la matrice, dans I’optimisation des
propriétés fonctionnelles des matériaux composites étudiés. Ces résultats constituent une base
solide pour le développement de matériaux polymeres multifonctionnels, destinés a des
applications avancées dans les domaines de 1’¢électronique, de 1’énergie, de 1’aéronautique ou
encore du biomédical.

Les résultats obtenus dans le cadre de ce travail ouvrent plusieurs perspectives de recherche
pour le développement futur de matériaux composites et nanocomposites a hautes
performances. Tout d’abord, il serait pertinent d’approfondir I’étude des interfaces matrice-
renfort a I’échelle nanométrique, notamment a travers des approches de modélisation
multiphysiques couplant mécanique, thermique et électrique.

Par ailleurs, 1’utilisation de renforts hybrides, combinant par exemple des nano-feuillets de
graphéne avec d'autres nanoparticules comme les nanotubes de carbone ou les oxydes
métalliques, pourrait permettre de tirer parti des effets synergiques pour optimiser
simultanément plusieurs propriétés fonctionnelles.

Enfin, la validation expérimentale des prédictions théoriques proposées dans ce travail constitue
une étape indispensable. Elle permettrait non seulement de confirmer la robustesse des modeles
utilisés, mais également d’adapter ces derniers a des conditions de fonctionnement réelles,
notamment en environnement extréme ou sous sollicitations multiples. Ces perspectives
s’inscrivent dans une dynamique de recherche visant a concevoir des matériaux polymeres
intelligents, adaptables, et capables de répondre aux exigences croissantes des technologies

émergentes.
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Résumé

Cette thése porte sur I’étude et la modélisation des propriétés mécaniques, thermiques et électriques des composites a
matrice polymeére, en mettant particuliérement en lumicre 1’effet des renforts et des interactions interfaciales. Dans un
premier temps, 1’influence des fibres de Bore et de Kevlar 49 sur les propriétés mécaniques du polyéthyléne haute
densité¢ (PEHD) a été analysée théoriquement, en évaluant leur impact sur la masse volumique, le module d’élasticité,
la déformation a la rupture et la contrainte maximale supportée. La seconde partie s’intéresse a la modélisation de la
conductivité thermique des composites (PE/TiB; ), en tenant compte a la fois des interfaces parfaites et imparfaites
ainsi que de différentes géométries de renforts (sphériques et cylindriques). Les modeéles de Hashin-Shtrikman et de
Hasselman-Johnson ont été utilisés pour quantifier les effets des paramétres microstructuraux sur les performances
thermiques globales. Une troisiéme étude est consacrée a 1’analyse des mécanismes de transfert thermique internes,
notamment par I’étude des flux de chaleur ainsi que des résistances thermiques du renfort, a I’interface et de la matrice.
Enfin, la conductivité et la résistivité électrique des nanocomposites polymeres a base de graphéne, tels que le (PS/Gn)
et le (PVDF/Gn), a été étudiée. A I’aide des modéles de Wiener, de Deng-Zheng et de loi de puissance, I’impact de la
taille, de la forme et de la dispersion des nano-feuillets de graphéne a pu étre évalué. Les résultats obtenus soulignent
I’importance de la nature du renfort, de la qualité de 1’interface et de la structuration interne pour 1’optimisation des
propriétés fonctionnelles des composites. Ce travail ouvre la voie au développement de matériaux multifonctionnels
destinés a des applications avancées dans les domaines de 1’électronique, de 1’aéronautique, de 1’automobile, de
I’énergie et du biomédical.

Mots clé : Matériau composite, Polymére, Propriétés Mécaniques, Thermiques et Electriques, PE, TiB,, Bore, Kevlar
49, Graphéne, PS, PVDF.

Abstract

This thesis focuses on the study and modeling of the mechanical, thermal, and electrical properties of polymer matrix
composites, with particular emphasis on the influence of reinforcements and interfacial interactions. First, the influence
of Boron and Kevlar 49 fibers on the mechanical properties of high-density polyethylene (HDPE) was theoretically
analyzed by evaluating their impact on density, elastic modulus, elongation at break, and ultimate tensile strength. The
second part deals with the modeling of the thermal conductivity of (PE/TiB, ) composites, considering both perfect
and imperfect interfaces, as well as different reinforcement geometries (spherical and cylindrical). The Hashin—
Shtrikman and Hasselman—Johnson models were used to quantify the effects of microstructural parameters on overall
thermal performance. A third study focuses on analyzing internal heat transfer mechanisms, particularly by
investigating heat fluxes and the thermal resistances of the reinforcement, at the interface and of the matrix. Finally,
the electrical conductivity and resistivity of graphene-based polymer nano-composites, such as (PS/Gn) and
(PVDF/Gn), was studied. Using the Wiener, Deng—Zheng, and power law models, the impact of the size, shape, and
dispersion of graphene nanosheets was assessed. The results highlight the importance of the type of reinforcement,
interface quality, and internal structuring in optimizing the functional properties of composites. This work paves the
way for the development of multifunctional materials for advanced applications in electronics, aerospace, automotive,
energy, and biomedical sectors.

Keywords: Composite material, Polymer, Mechanical, Thermal and Electrical properties, PE, TiB, , Boron, Kevlar
49, Graphene, PS, PVDF.
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