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APPLICATION : LES AEROGELS DE SILICE

= Echange conductif

Champ Proche
of porous'silica

Sourggyj: (lcmab “"ESpagag) — Echange radiatif

Conductivité thermique : (air : 25 mW.m-1.K-)

Modeles macroscopiques : 1., =i+ A

gaz solide+ 7\‘radiatif



APPLICATION : OBIJBER(FGELS DE SILICE

Déterminer la conductance d’échange thermique entre deux
nanoparticules de silice hors contact et en contact

II~ DYNAMIQUE MOLECULAIRE

Simuler les nanoparticules (NPs) distantes de d < quelgques nanomeétres
Simuler le contact entre deux NPs

Calculer le flux échangé entre les NPs

Caractériser I'évolution des échanges en fonction de la distance de séparation
ou des sections de contact



PROBEEMATIQUE

Présentation de la Dynamique Moléculaire

La silice massive

Les échanges hors contact

Les échanges en contact

Conclusion et perspectives




PRESEDEBREMATIQUEA DM

Force exercée sur ’atome i

Vecteurs positions

Accélération et masse de I’atome i

Parties — potentiel
: Répulsives - Attractives
—force

Potentiel
d’interaction
U; Lennard
Jones

Amplitudes arbitraires




PRESENTATION DE LA DM

Variables microscopiques » Variables macroscopiques thermiques

&Vi’ri(t) I=1N,

(Accélération,vitesse,position de I’atome i)

Densité surfacique de flux Tempeérature

Energie convectée Travail des forces d’interaction

J, V Densité surfacique du flux de chaleur, volume de simulation
e, Energie particulaire

T Température



LA SILICRBEFESIXEIONTHOTARMEL BKS

Potentiel de Coulomb : :
Potentiel de Buckingham
Généralement décomposé en ) .
Forces attractives (terme en r¢)+ forces répulsives

(exponentielle négative)

Charges partielles

Parameétres propres a la Silice
Carré de la constante de Coulomb
Charge de I’électron (C)

Permittivité du vide (Fm-)




LLAA S8 LLI CHE NVIXEEE WIE : : LLAE (R CTHSITGR AR KINE

® Propriétés mécaniques proches de celles de la silice amorphe

@ Transfert thermique li€é a la rotation des unités SiO,

- -V _—_—_—__— =




LA SIHS EGHAESGHES: HEBRFDTDNTIEC BKS

Deux voies paralléles :

Validation
® L’Electrostatique fluctuationnelle <

Révélation du
contenu physique

® L’approche mécanique : DM



LES ECHANGES HORS (KINHAWMANGES HDEGREMINF AT TUATION-DISSIPATION

Conditions d’application

Flux - Force / Puissance

(Fluctuations d’équilibre)




LES ECHANGES HORS CONTACT : LEETHEUORESEAHLOTH FATIDNBEOIRKELQE

NP,
I e

Etirement

Orientation




LES ECHANGES HORS CONTACT : L'ELECTROSTATIQUE FLUCTUATIONNELLE

NP,
I e

Flux émis par NP, et dissipe dans NP,

T ———

NP2

_gOaZ inc
1 NP = 1 Dipéle soumis & E, < -




LES ECHANGES HORS CONTACT : L'ELECTROSTATIQUE FLUCTUATIONNELLE

Flux




LES ECHANGES HORS CONTACT : L'ELECTROSTATIQUE FLUCTUATIONNELLE

Flux échangeé

Q1<—>2 — Q1—>2 — Q2—>1

® Energie d’un mode pour une pulsation ® et une température T :
d Distance entre les centres de masse

a,, Polarisabilité¢ des nanoparticules :

a;, Rayon des nanoparticules

€1,  Permittivité di¢lectrique des nanoparticules

.




LES ECHANGES HORS CONTACT : LA POLARISABILITE

Couplage analogue aux phonons- polaritons
0

-

Champ électrique émis

Dipodles oscillants Modification de la
distribution de charge



LES ECHANGES HORS CONTACT : LA POLARISABILITE

Zones d’interaction Zones d’interaction

bR} bR bR} bR
ap 02 ar o2

\ . L

II~ Efficacité maximum pour deux matériaux semblables

amassif =

nanoparticules *




LES ECHANGES HORS CONTACT : LA POLARISABILITE

Simulation de la polarisabilité d’'une NP par DM

F =32 THz —T=300K
—T =1000K
T =1500K

bo
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LES ECHANGES HORS CONTACT : LA POLARISABILITE

—a=0,72 nm
—a=1,1nm

a=1,79 nm

Silice amorphe massive

a"/Volume

20 25
Fréquence (THz)

Effet de la polarisabilité o’ sur la conductance G

arisabilités simulées plus importantes = — Rotation des molécules
amplifiée en surface

n R' partition étalée aux fréquences optigues — Absence de modes collectifs
POl




> HORS CONTACT :: ARFRUNCHHEIARE CTIE

Flux échangé

Application du aux fluctuations de

Calcul de 1a c¥MuReaRRa it Afique

Q1<—>2 — fhr-

m [(Qua(0Qu )t AT

dissipe = Qlﬁz?

= force




LESSEECIANNEESSHOGSSCOBNALC T SAPPRUGEN DIRECNESs

Aucune condition limite appliquee
Génération de deux cristaux de - cristobalite distants de d
Action des forces de van der Waals

Application d'un critere de 10% sur la distance initiale

- - - - - — — — - — — - — — — - - — = = = =

A
A 4



LESEECIANGESSHOBRRCOBINAST T REMLULITANTO KIS BEANPSE

®N=192; a=0,72 nm

B N=648;a=1,1nm

N =3000; a=1,79 nm

Silice amorphe

Théorie massive

champ proche G = Atra’/d

Théorie
champ lointain

100
Distance (nm)

e concordance entre les deux approches d > 4a
Validation des calculs de polarisabilité
® LoEBnd®




LES ECHANGES HORS CONTACT : RESULTATS ET ANALYSE

®N=192; a=0,72 nm

B N=648;a=1,1nm

W.K
m
S
(o]

N =3000; a=1,79 nm

Silice amorphe
Théorie massive

champ proch G = Atra’/d

-
m
Y
N

Q
O
c
s
0 1,E-15
©
c
(@]
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Théorie

Distance (nm)

® Champ lointain faible aux petites distances




LES ECHANGES HORS CONTACT : RESULTATS ET ANALYSE

®N=192; a=0,72 nm

B N=648;a=1,1nm

N =3000; a=1,79 nm

Silice amorphe

Théorie massive

champ proch G = Atra’/d

Théorie
champ lointain

Distance (nm)

® G G

Hors contact ~ “~massif




LES ECHANGES HORS CONTACT : RESULTATS ET ANALYSE

®N=192; a=0,72 nm

B N=648;a=1,1nm

N =3000; a=1,79 nm

Silice amorphe
Théori massive

champ : G = Atra’/d

Théorie
champ lo

S
\

100
Distance (nm)

@ Déviation par rapport a la loi d-6




LES ECHANGES HORS CONTACT : RESULTATS ET ANALYSE

Divergence entre les deux approches aux petites distances

CAS 1 : Influence considérable des CAS 2 : Hypothése de

interactions du potentiel de I'approximation dipolaire non
Buckingham ? valide ?



LES ECHANGES HORS CONTACT : RESULTATS ET ANALYSE

1%
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® Buckingham
Coulomb
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a=1,79 nm
T =300K

Distance (nm)

@ Interactions de Buckingham négligeables




LES ECHANGES HORS CONTACT : RESULTATS ET ANALYSE

Trois méthodes pour calculer le flux en DM :

® Approche aléctnoiagisatiqLeppvexiiil tinaotipmbgyid (D)




LES ECHANGES HORS CONTACT : RESULTATS ET ANALYSE

¢ Sans AD
B Avec AD microscopique
Avec AD macroscopique
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® Hypotheése de I'approximation dipolaire non valide aux petites distances de
séparation




LES ECHANGES HORS CONTACT

Forces coulombiennes

A

A

: RESULTATS ET ANALYSE




LIEESSEEH-AMNNGEESSHOIRSS TN A T: : RECHIUILOSITSNEAAAN MY S

» Comparaison des deux approches :

Bonne concordance entre les deux approches

Si d > 4a

God™®

»» Interactions de Buckingham négligeables

» Hypothese de I'approximation dipolaire non valide




LES ECHANGES HEROGOATAC B INRESUIL DN BSDEIDENM _NBE

® Aucune condition limite appliquéee

® Geénération de deux cristaux de - cristobalite distants de d

® Action des forces de van der Waa

® Reprise des positions des atomes

Is



LES ECHANGES EN CONTACT : BAVRURAAUN DIE TENT Nes

Difficulté a déterminer une surface de contact

Sensibilité de la conductance au nombre d’atomes en contact, critere r; < 2 A



LES IEHSHAGIEESAENS GDNTAB TA EV OLA HORHMNE EAE GNDIIATANCE
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Evolution linéaire de la conductance

@ hiykEgkinestne@tanayd) ==-<Lene deaontact domine
‘ Analogue au Nanofil (VOLZ)  LPM = 2r,




LESES HANGES ENENOCONTACEYOE UTBEE PERAGINDMOYEANCE

— Conductance
64 atomes en contact — Approximation

IConductance (W.K"

G =G,r[1-exp(-t/7)]

400 600
Temps (fs)

33 atomes en contact
T =300K

Conductance (W.K™)

I‘ INDEPENDANCE DU LPM A n_ !

400 600

Temps (ps)



LES EESI ANSBENGRSCENTAGITANNFLUENERBEPARZONRD

COBRNACT

Intensité des puissances exercées (X 1,6.10-°> W)
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LES ZONES DE CONTACT DOMINENT LES ECHANGES



LES ECHANGES EN CONTACT : INFLUENCE DE LA ZONE DE CONTACT
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LES ECHANGES EN CONTACT : INFLUENCE DE LA ZONE DE CONTACT

A Coulomb au contact
Coulomb

¢ BKS

m Buckingham
Buckingham au contact
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Nombre d'atomes en contact

@ Les interactions entre les atomes en contact dominent les échanges entre les NPs

Coulomb ou Buckingham



LES EESIENBEAN GRSCENTC AT A NFLIBEEN O ENGH DESONETHER TIENSACT

¢ BKS
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Nombres d'atomes en contact

® Interactions coulombiennes dominantes




LES ECHANGES EN CONTACT : INFLUENCE DES POTENTIELS

¢ BKS

B Buckingham
Coulomb
Termes croisés B-C
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@® Termes croisés négatifs ——  Contributions de Buckingham de sens opposé
a celles de Coulomb




L EISHSCHANGHEESNEGIGINIMCAT TN RLBIEDENCIEFEDIES FEMERR LR E

5,0E-07

0,0E+00 . .
60 80

Nombre d'atomes en contact

® Evolution de la conductance en 1/T ———  Les paliers ne sont pas liés a
des quantum de conductance




L ESLIBESHZNGENSGHS EQINCTACTACTONNPARANON BY EA TEMPERSADIREACT

®N=192; a=0,72 nm

B N=648;a=1,1nm

N =3000; a=1,79 nm
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Théorie
champ lointain
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Distance (nm)

@® Conductances en contact << conductances hors contact




LES ECHANGES EN CLODNIACTIONEV PARSBENTANESC LE HORS CONTACT

Evolution linéaire de la conductance d’échange avec le nombre d’atomes
en contact

Influence importante des zones de contact

Interactions coulombiennes dominantes
Conductances de contact << conductances hors contact

Présence de termes croisés négatifs

||‘ Expliquer la baisse de la conductance au contact




