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COMPOSITES C/C : APPLICATIONS

S : Col et divergent Booster ARIANE V
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COMPOSITES C/C : APPLICATIONS

Systemes de Protection
Thermique pour la
Rentrée Atmosphérique

# Thermigue

@l COMPOSITES C/C : APPLICATIONS
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COMPOSITES C/C : APPLICATIONS

(Wikipedia)

Propulsion ionique
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M COMPOSITES C/C : APPLICATIONS
Applications biomédicales

On-X* HEART VALVE
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COMPOSITES C/C : APPLICATIONS
Creusets pour fours Czochralski
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Q Fabrication des C/C: diverses voies

Fibres

illetage, ...
g ‘,'._-,-'p_.;' i o

Voie liquide

Voie gaz

£
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Le procede CVI : principe

Chambre d’infiltration

Préforme = assemblage complexe )
de fibres

Dispositif de chauffage (par induction)

Gaz précurseurs introduits

Les gaz s’écoulent ...
... puis ils penetrent dans la préforme ...

... et la densifient par dépo6t chimique.

If
3 ‘ewn. G.L.VIGNOLES etal. - TGCVI - Congres annuel SFT, Régnan, 24 Mai 2011
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— Le procédé CVI : principe
injection du
précurseur gazeux
Transport par convection (et diffusion) |
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gke procédé CVI : variante a Gradient Thermique

Dépot isotherme

A

Bouchage prématuré
des pores

:} Idée: il faut faire partir la réaction chimique
depuis Igfond des pores !

7" &> GRADIENT THERMIQUE

(chaud dedans, froid dehors
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Q Le procédé CVI a Gradient Thermique
TG-CVI : quelques dispositifs

Isobare, chauffage de la préforme
par contact avec un élément chauffant :
« Rapid densification process %I. Goleckiet al) (Allied Signal)

Isobare, chauffage inductif de la préforme
par couplage direct ou chauffage micro-ondes:
RF-CVI (Snecma Propulsion SolidéyiYW-CVI (Economou et al.)

Ol

Précurseur en ébullition autour de la préforme :
C4 (procédée par caléfaction) oukalamazoo» (CEA/SPS, Textron

Avec flux forcé des gaz : aig
F-CVI (Besmann, Staet al) (ORNL)

o
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La TG-CVI : enjeux

Qualité du matériau C/C :
-Homogénéitédu dépot
-Eviter laporosité résiduelle
-Nanotexturedu pyrocarbone

Codt du procédé:
-Gradient => flux => dépensedliergie
-Sécuritésur procédé potentiellement dangereux

Recherche de
compromis

COMPREHENSION et MODELISATION
de la PHYSICO-CHIMIE

G. L. VIGNOLES et al. - TGCVI — Congrés annuel SFT, Regnan, 24 Mai 2011
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La TG-CVI : phénoménes

<Gaz précurseur |

Réaction Réaction
chimique chimique
inactive

Déplacement
de la zone de
réaction
chimique




La TG-CVI : échelles

Echelles d’espace

éléments structuraux dE préforme s
} pore I la préforme | _ I—uocede
o i ¥ 1 composants ancillaires
dépbt |_f_|_QLe_| VER >
1pm 10pm 100um 1mm 1cm 1dm, 1m 10m
modélisation physico-chimique optimisation
modeéle de comportemen't
Echelles de temps
] ] B temps total de
diffusion-réaction densification
magnétodynamique thermique
| | | | | | —— | | | —

| | |
105¢ 10%s 1ms 10ms 100ms 1s 10s1min 10min 1h 10h 100h

T 2 séparations

G. L. VIGNOLES et al. - TGCVI — Congrés annuel SFT, Regnan, 24 Mai 2011

A La TG-CVI : couplages

Chauffage par effet Joule
ELECTROMAGNETISME |4 THERMIQUE

Y

Propriétés électriques (T)
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Etudes numériques :
Deux variantes du procédé

¢ [
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# Themiaue

M F'tude de cas : RF-CVI
CVI avec chauffage radiofréquence

>
>

Partie active de la bobine

0O 0060006006 06 6 06 06
CFM
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— Préforme: Novoltex

7’ Entrée de gaz
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La TG-CVI : modélisation

1. Induction électromagnétique

Equations de Maxwell

Définition d’un

charges fixes

,
Q

s Frangaise

d Themigue

Pe=0

Equation surA

(di — potentiel-vecteur
divD=p 7 G‘A i
divB =0 »| B = rot(A) rot ;ﬂotA to. U g
rotk = —%—B + condition de jauge l
t
oD divA =0 Régime périodique :
rotH =J+— Passage en nb. complexes
ot + régime 1 —
+ Lois de comportement quasi-stationnaire rot [_ [Tot Aj + ja@A :/@
D=¢g, & [E oD _ . H
J=0,[E ot Equation a rés%ud?/
= + absence de .
(B = £ Lt tH J, = courant imposeé dans l'inducteur

g, = conductivité électrique f(¢)

G. L. VIGNOLES et al. - TGCVI — Congrés annuel SFT, Regnan, 24 Mai 2011
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La TG-CVI : modélisation

1bis. Electrocinétique

Pas d’induction magnétique

E=-0V

Equation elliptique
de I'électrocinétique

V = potentiel électrique (scalaire) ‘

+ absence de
charges fixes

p.=0

div(g,[0V)=0

-

|

g, = conductivité electrique f(¢)

G. L. VIGNOLES et al. - TGCVI — Congrés annuel SFT, Regnan, 24 Mai 2011
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La TG-CVI : modélisation
2. Chauffage par effet Joule

Chauffage inductif

Q, :%ae (& [AA

=k
ch =—JJ
0-6
\ Chauffage résistif
Q, =00V
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Q La TG-CVI : modélisation

3. Transferts de chaleur
Effet Joule

Equation de la chaleur :
Conduction/convection dans les solides, poreuxleites

0 M)+, 0T -

termedecaonduction  termedeconvection termesource
termeinstationraire , ) ..
Rq : réaction chimique
athermique

Props. thermiques f(&) Vitesses locales
@ A déterminer ...

Equations de Navier-Stokes
+ continuité o _ _
Radiation multiréflection

Conditions aux limites : A determiner ...
hanges convectifs et radiatifs

5 ADT [ @ Calcul des
Q

n= ¢conv_ambia1te i ¢ray_a}mbiate m facteurs de forme
G. L. VIGNOLES etal. - TGCVI — Congres annuel SFT-pégnan, 24 Mai 2011

Saciini Frangaise
@ Thermigue




La TG-CVI : modélisation

4. Transferts de masse

Réaction chimique hétérogene homogénéisée en mitieteux
Bilan:  v.C(gaz) - v.S(solide)+v, X (gaz)

— g E@#' I?ression partielle de précurseur
R g @ D(ﬂ A déterminer ...

\ Surface interne f(¢)

Al o) @R
at(m} '&7“‘

11%

@ Equation de bilan d’espec

i v
T Flux des espéecesf(¢)
S . A déterminer ...
e G- L. VIGNOLES etal. — TGCVI — Congres annuel SFT, fpggnan, 24 Mai 2011
M La TG-CVI : modélisation

4. Transferts de masse (suite)
Flux d’especes en milieu poreux : diffusion multiogposants + raréfié

@ Dusty-Gas Model (Mason et al., 1984)

Ecriture a deux especes :

. {_ %Dfby +DED, O xDIDF  p_n(
1

D5 +D, +x,D OT xD; +D,, +x,D OT | OT i P

Jt=|-/ %DiD; P %D D, +D, Dy, Op, | Bof K )
i /XlDzK + Dy, + X2D1K m{ XlD; + Dy, + X2D1K Ut i D7 ,U*
Diffusivité de Knudsen Interdiffusion des gaz Perméabilité Darcéenne

DX =1 ST (g) D, 0,0026610*T %2
I%@K (8) s |\/|i P @ pbar\/ 12012 ( /7V )
|

’ ~* Diamétre des pores et tortuostd (e~
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La TG-CVI : modélisation

5. Densification

Réaction chimique hétérogene de dépodt => réductiie@nporosité

_9¢ _M.v,

o v

M,V .
—3 S <] |][|:> Découplage en temps : lagtreséquations

Ps V. pourront étre traitées
enpseudo-stationnaire

G. L. VIGNOLES et al. - TGCVI — Congrés annuel SFT, Regnan, 24 Mai 2011
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- FEtude de cas : RF-CVI
CVI avec chauffage radiofréquence
o
z - Silicoalumineux
J 9 . B siice
|:| Graphite
r - Béton
O Spires inductrices
/ creuses, refroidies
par circulation
d'eau

a E Arrivée de gaz
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[ Facteurs de forme}

Stratégie de résolution

4 N
Propriétés
Magnétodynamique
Effet Joule [ Ajuster J ]
i Variation porosité
4 ) (Eq. d'infiltration)
» Equation de I'énergie F
i l A
t Vitesse gaz][Températur% Taux réactiob
A l - é% A
~, Oul Comparer
Converge T(centre) O\K Bilan de masse g3
[~ non avec consign(/
Navier-Stokes
. L\ Boucle thermique] /) | Régulation Temp _/ | Boucle Infiltration
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FEtude de cas : RF-CVI

Four

Préforme

Maillage
pour calcul

=———
LY
= i,
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E'tude de cas : RF-CVI

Induction
magnétique

Puissance

) & ¢ O O O ¢ 0 0 O O «

Secitat Frangaise
d Themigue
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fors Etllde de cas ; RF’CVI

Température (source+rayonnement)

Crandeur 1 TK

Unite 1K

1768
1744
1261
1207
1154
1106
1047
993,5
240
386,5
833
7795
726
672.5
619
565,5
512
458, 5
445
51,5
298

Saciini Frangaise
@ Thermigue
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FEtude de cas : RF-CVI

Validation du calcul thermique vis-a-vis des mesures expérimentales

AT/T %) E0-50O5-10

1 1
1 L -

T L 240
th =Sl
| Tik. (TR
1 'm 1273-1373 ' 180
i o 11731273 ; 16D
= m 973-1073 | ]|
! W E73- 973 B 120
I O 773 ara 100
O &73- 773 50
} m 573 673
i m 473- 573 ¥ | €0
1] i 40
IIII T Ir .
a =270
-
F l:l
X 15 3 55 75 95 115135
o es annue o
LCTS)
él FEtude de cas : RF-CVI

Q Température (avec écoulement et cgles

i Ajout de cales et introduction de I'écoulement des\gas le hau’t
G. L. VIGNOLES et al. - TGCVI — Congrés annuel SFT, Regnan, 24 Mai 2011
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FEtude de cas : RF-CVI

Densité

1.8

1.6

1.4

1.2

1

8.8

8.6
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— FEtude de cas : RF-CVI

Evolution du champ de densité dans une section avec le temps

oW - M e W

@ @
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MODELISATION DIRECTE FOUR-PREFORME

Application au procédé a gradient de température par couplage direct (RF-CVI)

v Compréhension desécanismes
- unepremiere phasede densification par l'intérieur
- la zone densifiée conduit mieux la chaleur => ¢ltae » le gradient
- il apparait une zonedensité non optimale!
- mise en place d’'ufront de densification=> pourquoi ?

v Tendances expérimentales retrouvees

s Frangaise

d Themigue
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Max. === -m - - oo ———————— = Rapporte par :

Goleckiet al. (rapid process)
Vaidyaramaret al. (F-CVI)
Morell et al. (RF-CVI)
Leutardet al.(RF-CVI)
Guptaet al.(MW-CVI)

Soit dans les calculs
Soit dans les
expériences

Soit dans les deux ...

i Distance depuis le point chaud
G. L. VIGNOLES et al. - TGCVI — Congrés annuel SFT, Regnan, 24 Mai 2011

£

i

En Frangase
Qe




MODELISATION DU PROCEDE KALAMAZOO
Dispositif expérimental (CRPP)

cond¥nser

Q

Pyrex envelope

®

o [T
L ol composite sample
O .

- graphite heater
| 1O

axial thermocouple

radial thermocouple

liquid precursor

AC generator

G. L. VIGNOLES et al. - TGCVI — Congrés annuel SFT, Regnan, 24 Mai 2011

* Pax=3 KW
e |[= 500 A
e d=50 mm, h=100 mm

» Chauffage resistif

* 6 thermocouples

e radiographies X

« RVC 2000 ou Novoltex
»«1100°C

e 2 couches de Goretex

/,(J/S§|

MODELISATION DU PROCEDE KAILAMAZOO

Validation expérimentale : répartition de température

1200

1000

800

Temperature (T)

400

200

S <X
EL'\. ::;D.,_h X X
— - n.'--_‘-._ =
N "
A ..
N \ - Ebullition
| S W . |, externe
\ . . non
O t=0exp [ =~ modélisée
= — =0 calc &
[N t=1h exp \
_____ t=1h calc
P t=5h exp
......... t=5h calc
| \ \ \ \ \
10 12 14 16 18 20

radial position (mm)
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MODELISATION DU PROCEDE KAILAMAZOO

Comparaison des champs de densité numériques et expérimentaux

= N\

Numerical

Experimental

t =30 min t=2h

t=3h t=5h

T [Vignoles et al., Chem. Eng. Sci. 2006]

Secitat Frangaise
d Themigue
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Optimisation du gradient thermique

MODELISATION DU PROCEDE KAIAMAZOO

50 —

40 —

30 —

20—

masse (g) aprés 5h de densification

0 200 400 600 800 1000
T_ext (°C)

60@ . @ @0.8 €O)||os

0.7 X T_ext=80°C
O

0.6 T _ext =400°C

0.5

0.4

X

0 2 4 6
distance au suscepteur (mm)

"
N\

Trois comportements - type
;J.—F. Lines et al. , Congrés SF2M, Nancy 2003

Saciini Frangaise
e Themigue

G. L. VIGNOLES et al. - TGCVI — Congrés annuel SFT, Regnan, 24 Mai 2011




Etude mathématique :
Front d'infiltration

-

Saciini Frangaise

£
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Q Etude locale des fronts de densification

Principe :
Lorsqu’un front existe, on peut le considérer « rainc
par rapport a la piece a densifier

Ill]:> Découplageentre :
¢ une étude « locale » du front

Y une étude de sa propagation

nu:> Production de modeles simplifiés, quasi-analytiques

-

Saciini Frangaise
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Construction du modele local:
choix des variables

La réaction de dép6t depend fondamentalement tefacteurs :

R(x,t)=0o,(e)k(T)C”

/

La surface interne
variant avec la porosité,

La températurd a travers
une loi d’Arrhenius

La concentration en gaz précurseair,

Trois variables(au minimum) sont nécessaires pour décrire
la zone de réaction.

r
N G. L. VIGNOLES et al. - TGCVI — Congrés annuel SFT, Regnan, 24 Mai 2011

Saciini Frangaise

_\| Construction du modele local :
lois

On choisit des lois simplifiées pour les coeffiggen
représentantinfluence du milieu poreux

PCu(e) = (1-£)pCy 0 A(e) = (1-€)A

D(g) =MD, o,(e) = Agln

Les modeles pour D et,
sont particulierement importants pour
la nature et le comportement du front

surtout pour la partie = 0

-

Saciini Frangaise
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Construction du modele :
les phénom enes physico-chimiques

la surface interne

A

> Porosité
Porosité de percolation Porosité initiale

-

la diffusivité effective

4

A

»

>

Porosité

I
N ol G. L. VIGNOLES et al. - TGCVI — Congres annuel SFT, Reggnan, 24 Mai 2011
Q Construction du modele local
Recherche d’une solution « onde progressive »
C’estune solution qui se propage a la vitesse v>0, et
qui est donc stationnaire dans les coordonréesvt, t =t
(on omet les tildes).
D Cette vitesse n’apparait explicitement
gue dans I'equation de densification
£T
N G. L. VIGNOLES et al. - TGCVI — Congrés annuel SFT, Regnan, 24 Mai 2011
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Construction du modele local
Le systeme stationnaire

)

dT Flux de chaleu
~Al-e) =0 —

d

m+ dC n
&(—g 1Doa] =—AK(T,, )" f (T)C

v = 0 AKT,) fM)C
dx

A L’'équation de la chaleur a été intégrée.
A )

.
N o G. L. VIGNOLES et al. - TGCVI — Congrées annuel SFT, Régnan, 24 Mai 2011
Q Construction du modele local
Domaine spatial
A
I T
|
| .
= | | k(T) =0
= <
flux connus :
Données
de Cauchy
enx=0
| | "
7” %o 0 4
‘g G. L. VIGNOLES s ; i U'
. L. et al. - TGCVI — Congrés annuel SFT, Régnan, 24 Mai 2011
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Front d’appauvrissement

m

I I .
T‘ W 0 X

J]

G. L. VIGNOLES et al. - TGCVI — Congrés annuel SFT, Regnan, 24 Mai 2011

JiCK, Front de densification complete

m

Jl




Q Modele de front 1D : étude mathématique

3 E.D.O. avec 6 conditions aux bords = problémedéterminé

N’a de solution que si les parametres obéissent amestatlations
« Probléme aux valeurs propres »

Ou encore :
« Probléme de tir »

:> Production d'urcritere d’existence du front

L

ol G. L. VIGNOLES et al. - TGCVI — Congrés annuel SFT, Regnan, 24 Mai 2011
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@l Modeéle de front 1D : étude mathématique

Diagramme d’existence du front
: : N e :
Flux massique adlmenS|onry2/C0 [D,AK(T) . Flux diffusif maximum

S
100 J (O) ] Cref DO @
E N Flux ref (?)
N\ (ou gradient) .
10 [ \ critique b
N\ N L
£
10" ® avec ¢
: 4 ©
<4 AH — =
0.1 // df 7
i , §

~- /
0.01 P 9
/F =z
Pas de front z

0.001 [ 2,

J (0) O Cref Ak( Tﬁ) I'ref

' ' S
0.1 1.0 10 ~ 100 .
q Flux réactif minimum U
s [ Flux thermique adimensionng” A,0T;? /Ak(Th)
Ea DO

&
_S _"..--f"f' : G. L. VIGNOLES et al. - TGCVI — Congrés annuel SFT, Régnan, 24 Mai 2011
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Modéle de front 1D : étude mathématique

Largeur du front :

MRT? y—
Tf:LTEf{::f:T;gf 5_,— z 1.15

Vitesse du front :

C.M
v = 0.3 KAK(Ty)\Lyes = SMs
Ps
Flux critique :
< [AoR § 85 ,m
B E, v Dy ie.d<1

s Frangaise

d Themigue

r
N G. L. VIGNOLES et al. - TGCVI — Congrés annuel SFT, Regnan, 24 Mai 2011

Hﬁ3 ETUDE THEORIQUE DU FRONT DE DENSIFICATION

Dépendance aux parameétres

1 Y¢ Lavitesseet lalargeur varient
- en inverse de I'énergie d’activation
L -en inverse du flux de chaleur

v¢ Laporosité résiduellepeut étre faible, si
le flux de masse est optimal

Y¢ Lavitessedépend aussi
- de la cinétique chimique
- de 'évolution de la surface en fonction
% 0 ¥ de la porosité
Structure du front

] &> Similitudes et différences avec les fronts de corsiiian
F N. Nadeau et al., Journées Milieux Poreux, Toul @GS

r
N G. L. VIGNOLES et al. - TGCVI — Congrés annuel SFT, Regnan, 24 Mai 2011
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ETUDE THEORIQUE DU FRONT DE DENSIFICATION

Exploitation du modéle simplifié

Fixed
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HSS ETUDE THEORIQUE DU FRONT DE DENSIFICATION

Zone froide Exploitation du modele simplifié

Lo=Ly— Ly —xy¢,

AT =T Intégration explicite :
g=——""—""
L. i opil il
7 — DosmthC. — Co) L,=L," +0o A
c L{ 1
Ce = Pt/ (RT.), Mise & jour des quantités :
T.=Ty,+q/h, : :
Zone du front : e ?.M'T!
- . - R ;F". =A. : _ E
Jo = (KJ)C Ak (Ty) g T2 —, Ok ]
(KJ:) h)indy E.q Li -\-f, L
L g AR (T
= 0V CoAK(T)) A0 T2 —, xbh = A
»=wV, (Ih)roly, B X Euq f
= 5 R ) .Irf i
xp=CpTE—. v 5
VT g W=t
Zone chaude (t=0) : Ci = Pot/(RT)),
B = . AT . :
- ! it B | G 1§ 2 ALeTIY. T
L? = ‘T_.I T .T?-. JL_ - Eg:.qu ?I”{C‘.} ‘4!\(?]!} JL..
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Exploitation du modéle simplifié

Radial Position
20 {11111

===-Full model
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Exploitation du modele simplifié

Quantities
14 —aA— Velocity, full model (mm.K?)
Velocity, simplified model (mm.h'1 )
12 - —&— Width, full model (mm)
----- Width, simplified model (mm)
10 - " —#— Heat flux, full model (10* W.m )
" — - - Heat flux, simplified model (10* W.m -2) T R
BON 8
ACCORD 6
surtout
sur 2
vitesses
0

' 0 1 2 3 4 5
Time (h)

G. L. VIGNOLES et al. - TGCVI — Congrés annuel SFT, Regnan, 24 Mai 2011




Modéle de front : étude de la stabilité transversale

Approximation en « front mince »

x 4 Front mince A=A,
- T=T(x2
e, ~0(1)
Flux chaleurg C=C(x2

<=

Flux masse

A=A,
T=T,(%2

+
'
v

z

2
+ Equation de propagation du fronqﬂ = M S ﬁ y (gC)CCk(Th) 1+ ay AR—Th
(Hamilton-Jacobi) ot  p, v, 0X E.q

+ Equations de bilan de chaleur et de précurskxrprescrits

[/
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Modele de front : étude de la stabilité transversale

Etude analytique de perturbations sinusoidales ([€eC et h)

T

Y
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V75
3;{:0‘0‘0’4
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2K
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Modele de front : étude de la stabilité transversale

Résultat de I'étude de perturbatiorourbe de dispersion

w9
. h
- 100000
Instable| Stable
I N | t(dens)
T T T T T k-](m)
010 -008 |\ -006 -004 -0.02 7 z
* -1
k
z
- =100000
T‘ Seules les grandes perturbations peuvent croitre !
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4l Modele de front : étude de la stabilité transversale

Temps critique/temps total
Longueur critique/largeur du front

« dangereuse » ﬂ

Rapports ——

AN

Perturbations

4 Non réalisée
trop lentes B\S\S\E en pratique
- > ;\S\S\g (ouf!)
0.01 g
— Perturbations
trop petites
0.001 - : .
1000 1100 1200 1300 1400 1500 1600

Température (K)
G. L. VIGNOLES, R. DUCLOUS and S. GAILLARBZhem. Eng. Scvol. 62 (2007), pp. 6081- 6089
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Transferts en milieu poreux :
approches numeériques

o
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ACQUISITION D'IMAGES

Geéomeétrie de I'échantillon pour une acquisition e22olutions

@, ~1.5mm
zone pour imagerie
a petite échelle

zone pour imagerie
a plus grande échelle

®,=6.2mm
™
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