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Analyse thermo-fiabiliste de matériaux poreux céramiques aaut taux
de densification

F. Pennet, A. Alzinal, B. Nait-alt, N. Tessier-Doyeh

1 CEC, ENSCI-GEMH, Limoges, France, {fabienne.penneciairazina,benoit.nait-ali,nicolas.tessier-doyen} @iom fr

Résumé— Une analyse fiabiliste de la conductivité thermique efflect’'un matériau poreux est
présentée. L'objectif est de déterminer la probabilité lguealeur de conductivité du matériau dépasse
un seuil et d’évaluer la sensibilité de la conductivité thigue effective a la variabilité microscopique.
Un couplage entre le modeéle thermique et le modéle stog@stjui contient les lois des variables aléa-
toires est ainsi réalisé. La méthode développée est vatidéeles résultats de mesures de diffusivité
thermique effectuées sur des échantillons de zircone dense

Mots clés— homogénéisation, Monte-Carlo, indices de Sobol.

1 Introduction

Les matériaux céramiques poreux sont utilisés comme istilarmique dans de nombreux domaines
tels que les industries métallurgiques et verrieéres. Céériaax présentent en effet une assez bonne reé-
sistance aux chocs thermiques et une faible conductiviés dula présence des pores [1]. L'isolation
thermigue permet de protéger des températures excessEgesatériaux ou des équipements. C'est
pourquoi elle représente un enjeu considérable pour l@odsd'énergie.

Le développement des matériaux poreux nécessite une esanaé approfondie de leurs propriétés
physiques et notamment de leur conductivité thermique guverne leur pouvoir d’isolation. Les anal-
yses thermiques sont généralement réalisées en résdkaumation de transfert de la chaleur, en con-
sidérant que tous les paramétres du modéle sont déterasifis?]. Cependant la résistance thermique
des matériaux céramiques peut présenter une dispersiantange en raison de nombreuses incertitudes
dans I'analyse thermique. En effet les parameétres de latstauporeuse (figure 1(a)) tels que la taille
des pores, leur forme, leur agencement spatial, les cantéstthermiques de la matrice solide ou de
I'air emprisonné dans les pores sont des grandeurs tréblesnau procédé d’élaboration. Il est donc
important de prendre en compte la variabilité microscopigaur garantir une valeur limite de la con-
ductivité thermique et pour en connaitre l'influence surdenportement thermique effectif. Aussi un
modéle amélioré permettant de mieux maitriser les carsiitgres thermiques du matériau doit-il étre
développé. Celui-ci se base sur des modélisations par etérfieis et sur une approche probabilistique
(méthode de Monte-Carlo et algorithme de chaos polynomial)

Une étude précise du comportement thermique du matériguypogécessite la connaissance approfondie
des caractéristiques thermiques de la partie solide (fig{l)}. Ainsi une premiere analyse de l'influ-
ence de la variabilité microscopique de la partie soliddétdes grains, résistance des joints de grain,
conductivité thermique d’un grain) est réalisée. Pourdalia méthode d’'analyse thermo-fiabiliste, des
mesures expérimentales sur des échantillons de zircorse dent pratiquées.

2 Caractérisation des échantillons de zircone dense

Une dizaine d'échantillons de zircone dense ont été élalmrdaboratoire a partir d'une suspension
de zircone stabilisée a I'oxyde d'yttrium. Les échantiiamt subi une compaction uniaxiale a 200 MPa
puis un traitement thermique d’'une heure a 1400°C pour didlesde matériau.

La microstructure des échantillons étudiés consiste emasae grains solides dans lesquels sont répar-
tis aléatoirement quelques pores quasi-sphériques id@déensité apparente a été mesurée par la méth-
ode d'imprégnation sous vide basée sur le principe d’Arélien Nous obtenons une valeur moyenne de
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FIGURE 1 — Représentations du matériau poreux et de sa partie solide

5,67g/cnt avec un écart type de 0,027gfrha densité théorique de la zircone étant de 6,0333&In
nous calculons un taux de porosité de moyenne 5,94% et t'gqer 0.44%. La taille moyenne des
grains pour le matériau dense peut aussi étre évaluée paitiede des intersections, apres pollissage
de la surface du matériau et révélation thermique des jdimtgrains. Elle a été estimée a 230nm. La
méthode flash laser [1] a ensuite été utilisée pour déternandiffusivité thermique des échantillons
élaborés. Nous obtenons des mesures de conductivité thezrdie moyenne 1,88 W-ThK— et un
écart type de 0,03 W.mt.K 1,

3 Description du modéle thermique

Pour garantir une bonne performance thermique, un modéteegits finis multi-échelle permettant
d’estimer le comportement thermique équivalent du matdréaérogéne anisotrope dense est développé.
Un modele 3D simplifié utilisant la méthode d’homogénémathermique est proposé. Ce modele met
en oeuvre le logiciel éléments finis open source Code-Adiepqur le calcul par éléments finis et la
plate-forme open source Salome [5] pour les pré et posetnaints de la simulation numérique.

3.1 Volume Elémentaire Représentatif (VER)
3.1.1 Définition

La phase solide d’'un matériau céramique contient de nomlgeains solides de dimension tres
petites (de quelques dizaines de nanomeétres a quelquesmaices) devant la taille réelle du matériau.
Cette microstructure doit étre prise en compte pour étlelimmportement thermique global du matériau.
Actuellement, la description détaillée de toute la strigest trés complexe d’un point de vue numérique
(grand nombre de nceuds, temps de calcul prohibitif). Néarsnane démarche alternative consiste a
utiliser des informations représentatives du milieu fegéne. Pour cela, un volume élémentaire représen-
tatif (VER) du matériau est défini, permettant ainsi d’aloqueir des changements d’échelles a des mod-
eles macroscopiques performants. Cette démarche est azénmeat appelée “méthode d’homogénéisa-
tion” [6].

Le VER est défini comme le volume minimal permettant I'évérade la conductivité thermique effec-
tive. Un volume plus important ne devrait pas modifier la aariitité de maniére significative.

Les matériaux élaborés présentent des microstructurésogénes et complexes. La forme, la taille et
I'arrangement des grains ne sont pas des parametres @anéait maitrisés. Il convient donc de faire des
choix de géométries dans le but de s’approcher au mieux dériaatéel. Ces choix sont guidés par les
informations liées a la structure dense du matériau obteloug de la caractérisation des échantillons de
zircone dense.

3.1.2 Génération virtuelle de la structure sous SALOME/COE ASTER

Afin de décrire la distribution aléatoire des grains et despdans le matériau dense, une application
développée en Python est utilisée pour générer des tésaslde Voronoi en 3D [7,8]. Le programme
se nomme PyXL et exploite les données du package QHULL paugrgé des enveloppes convexes a
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partir des coordonnées des centres de Voronoi. La figunesrélla cellule 3D unitaire (Lumxlumx1lpum)
constituée d’environ 150 polyédres générés aléatoirepmntatteindre une taille moyenne de grain de
230nm. Les plus petites cellules ont été volontairementigées afin d’obtenir une distribution en taille
de grains homogéne dans le volume représentatif.

La géométrie et le maillage associé sont construits a mhrtinodeleur SALOME. Le calcul des pro-
priétés homogénéisées est ensuite réalisé a I'aide du taderds finis Code Aster. Un certain nombre
d’hypotheses ont été établies : la chaleur se propage pducton dans le solide et dans 'air enfermé
dans les pores, la phase gazeuse est toujours prise en adangtée modéle, le transfert par convection
est négligé puisque les pores sont de petites dimensio@®|ixd), le transfert radiatif dans les pores
n'est pas pris en compte et les conductivités thermiqueslileset de I'air ne varient pas avec la tem-
pérature au cours du calcul.

Pour atteindre le taux de porosité mesuré lors de la caisatién des échantillons de zircone, des polyée-
dres sont sélectionnés aléatoirement dans le volume, gaijgrbpriétés de I'air leur sont affectées. Les
autres cellules comptent pour des grains solides donehtation est définie aléatoirement. Une loi de
comportement thermique orthotrope est ensuite affectéague grain. Les conditions d’échange ther-
migue sont appliquées entre deux faces de grains solidesqmaiéliser la résistance thermique des joint
de grain.

FIGURE 2 — Cellule élémentaire comportant 150 grains, soit unketaibyenne de grain monaocristalin
de 230nm, et un taux de porosité de 5,94%.

3.2 Implémentation de la technique d’homogénéisation thenique

Deux approches d’homogénéisation [6,9] peuvent étre im@igéées dans le code éléments finis, la
méthode périodique [10,11] et la méthode a gradient de teatypé homogene au contour. Compte tenu
de la complexité de la microstructure la seconde approche @&nue.

3.2.1 Principe de la méthode d’homogénéisation et résolot numérique

Nous déterminons un volume homogéne globalement équivalevolume hétérogene original.
L'énergie stockée sera sensiblement la méme.
L'énergie microscopigue moyenne est calculée par intégraur le volume unité V du cube.

1
2W = \—//g.gradeV = <9.gradT>V (1)
Vv

q est le vecteur densité de flux de chaleurgeadT est le vecteur gradient de température. Le
théoreme de Hill [6] permet ensuite de relier les grandewasrascopiques et microscopiques :

(9.gradT),, = (q),, . (gradT), )

et
(), = (gradT.K),, = (gradT), . (K), (3)

L'énergie macroscopique est ainsi égale a la moyenne derfi@microscopique. L'énergie macro-
scopique du matériau hétérogene est alors définie comnesdaati matériau homogene avec des champs
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(gradT),, et(K),, uniformes. L'énergie peut maintenant étre exprimée comme :

AWM = Ky1grad T2+ Koo grad T2 + Kasgrad T2+ Kiograd T, grad o + Kisgrad Ty grad s + Kosgrad T grad T
(4)
avec le tenseur de conductivité thermique et le vecteuiigmade température du matériau hétérogéne
définis comme suit :

Kz Kiz K
K= Kz Kz Kzs (5)
Kiz K2z Kss
et
gradT=( gradT, gradT, gradTs )T (6)

Pour déterminer les composantes du tenseur de conduthigitdique, des cas de chargements spé-
cifiques avec différentes conditions aux limites doivent @ppliqués de telle sorte que, pour un cas de
chargement thermique particulier, seulement une comp@sangradient de température est non nulle.
Ensuite, les 6 composantes de conductivités thermiqueéssgatuées a partir des valeurs non nulles du
gradient de température et des pseudo-énergies thermifuesrrespondantes calculées.

Pour résoudre le probleme dans Code Aster, les conditiondiraites sont appliquées sous la forme
suivante :
T. - Ts=gradT. (OM' — OM?) (7)

ou gradT est un vecteur constant &M est le vecteur position correspondant aux coordonnées des
noeuds appartenant aux bords opposés du VER.

Une premiére série de chargements permet de calkuleiK,, et K33, Ces trois termes correspondent
aux coefficients situés sur la diagonale de la matrice. Resémpent, ils peuvent étre calculés directement
sans calculs préliminaires. Nous expliquons en détailleutde K14 (figure 3 (a)).

Dans ce cas, la température est appliquée sur chaque ncarttappt aux faces du VER de maniére a
garantir un gradient thermique constant éggtad T, suivant la directiorx;. Pour éviter toute variation

de température, la température au nogu@,0) est fixée. Le coefficierit;; peut finalement étre obtenu
avec I'équation :

(8)

K= ———
t grad T?

Pour le calcul des coefficient§;o, Ki3 et Ko, la détermination des précédentes composantes est
nécessaire (figure 3(b)). Ici, une différence de tempéeatat appliquée entre deux noeuds opposés dans
deux directions. Par exemple, pour calcldgs, les gradients de température dans les directigres X,
(gradT; etgradT,) sont de valeur non nulle et nous utilisons I'équation finale

W — Kyg(gradTy)? — Koa(grad)?

Ko = 9
12 2gradT gradT, ©)
a) chargement pour obtenir K | (b) chargement pour obtenir K |

FIGURE 3 — lllustration de deux cas de chargement
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4 Analyse fiabiliste

L'objectif est d’analyser l'influence de la variabilité miscopique sur le comportement thermique
équivalent du matériau céramique possédant un taux impaléedensification. Un critére de défaillance
doit alors étre défini. Les variables aléatoires et leuratisipn doivent étre connues et les méthodes d’é-
valuation de la probabilité de défaillance et de I'impactéds variables non déterministes sélectionnées.
Un couplage entre le modéle stochastique et le modéle theend’estimation de la conductivité ther-
mique effective est ensuite réalisé. Les incertitudes goug@tre traitées au sein d’outils de simulation
numérique, le logiciel de calcul par éléments finis Code Pese couplé avec le logiciel libre de traite-
ment des incertitudes OpenTurns [12]. Finalement, des aoaigpns entre les mesures expérimentales
et les résutats de fiabilité seront établies pour validerdthode d’analyse.

4.1 Evaluation du critére de défaillance

La fonction principale du matériau céramique poreux estedt¢reindre le transfert de chaleur au
sein du matériau. Ainsi le matériau sera considéré commeelidét lorsque la conductivité thermique
effective sera supérieure a une limite de conductiviténtigme. Nous définissons ainsi la fonction de
performance avec I'équation suivante :

lim eff
G(x) =(A) (M) (10)

cond cond

G(x) est appelée la fonction d’état limite. G(x)=0 délimadrontiere entre le domaine de défaillance
G(X)<0 et le domaine de sureté G(X)>0. La probabilité de itléfece P est alors définie par :

Ps :/G<O fx(X)dx (12)

avec §(x) la fonction de densité de probabilité de G(x).
L'intégration étant en général trés difficile a évaluer dei@a analytique, il est préférable d'utiliser des
méthodes bien connues de fiabilité telles que la méthode deeMoarlo.

4.2 Méthode d’évaluation de la fiabilité

La méthode de Monte-Carlo est utilisée ici pour évaluer tdopbilité de défaillance {et pour déter-
miner la distribution de la conductivité thermique effeet[13].
Des échantillons de la population des variables de basgénétés pour obtenir une population représen-
tative sur laquelle une analyse statistique est menée.dPagun des tirages la fonction d’état limite est
évaluée pour conclure si la configuration tirée est dans heaitte de sureté ou dans le domaine de dé-
faillance. Le comptage des défaillances permet d'estimerdbabilité de défaillance recherchée. Cette
méthode est facile & mettre en oeuvre et s'avere efficacedesumodeles physiques complexes.

4.3 Méthode d’'évaluation de la sensibilité

Nous utilisons les indices de Sobol pour réaliser I'analgeesensibilité [14,15,16]. Ces indices
mesurent le poids des variales d’entrée du modele sur lasémte celui-ci. Afin de réduire les colts de
calculs du modele éléments finis, les indices sont calcupésta de la fonction d’état limite approchée.
Le modéle initiale est en effet remplacé par une approxonasippelée la surface de réponse, dont
les valeurs peuvent étre calculées facilement. Dans ceitke éla réponse du systéme est directement
représentée dans la base du chaos polynomial [17,18,19]ind&es de Sobol sont classés de 0 a 1.
Plus l'indice est élevé, plus la variable a un effet imparsur la donnée de sortie de la fonction. Les
indices de premier ordrg &présentent I'influence de chaque paramétre pris indépement alors que
les indices d’ordre plus élevé représentent une influeraiséer de parameétres. Les indices de sensibilité
totaux §; ont été définis afin d’estimer l'influence totale d’un paramétentrée [20].

4.4 Définition des variables aléatoires

Les paramétres variables affectant la conductivité theumnde la phase solide du matériau céramique
poreux sont définis. Il s’agit de la taille de grain, de last&sice thermique des joints de grain, de la
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valeur de conductivité thermique d’'un grain monocrista#it du taux de porosité. La distribution de
chaque paramétre variable est supposée normale et dondetement définie par les deux premiers
moments que sont la moyenne et I'écart type. Ces deux desmgiteurs répertoriées dans le tableau 1
sont déterminées suite aux caractérisations des écbantille zircone dense et aux différents résultats
trouvés dans la littérature.

La résistance thermique des joints de grain a été estimé B0Omz2.K.W-1- par Yang [21]. La con-
ductivité thermique d’'un grain a été estimée entre 2,2 eW2/81.K~1 [22,23]. Pour cette analyse la
conductivité thermique de I'air est un paramétre détersteneéstimé & 0,026 W.m.K1.

‘ Variable aléatoire ‘ Désignation Moyenne ‘ Ecart-type ‘

)\'C'g‘nd Conductivité thermique maximale admige 2,00 0,05
(W.m LK1

)\gg‘?g Conductivité thermique d’un grain de 2,25 0,05

zircone (W.nT1.K~1)
Grain_size Taille de grain de la zircone dense (nm 233 10
P Taux de porosité (%) 5,94 0,44
R Résistance thermique des joints de grajn 0,526 16 0,0014 16

(m2.K.wW1)

TABLE 1 — Description et valeurs caractéristiques des varialegaires du matériau de zircone dense

5 Résultats

Le diagramme tracé figure 4 illustre la distribution de ladwctivité thermique effective calculée
obtenue avec la méthode de Monte-Carlo. Il met en évidencarbkectére gaussien de la distribution
avec une valeur moyenne et un écart-type estimés respaetitea 1,889 et 0,045 Wm.K~1. Nous
obtenons ici une probabilité de défaillance de 0,091. Lewamoyenne obtenue avec la simulation de
Monte Carlo est trés proche de celle mesurée sur les édbastile zircone dense, tandis que I'écart-type
simulé reste encore éloigné de celui obtenu expérimengiem
L'analyse de fiabilité a ensuite été complétée par une amalgssensibilité. Les résultats sont présentés
sur le diagramme des indices de Sobol, figure 5. Ce diagrameteemévidence le poids de chaque
parameétre variable sur la fonction d’état-limite G(x). Naonstatons que les deux variables qui ont le

M conductivité
thermique effective
calculée

@ approximation par
une gaussienne
(moyenne=1.889,
ecalt-type=0.045) B Conductivité limite

 Conductivité du grain

[ Nombre de grains

M Taux de porosité

M Résistance thermique des
joints de grain

e hbhﬂnﬂﬂ ﬂﬂnﬂﬂ““,

17 172 174 176 178 18 18 18 18 18 19 192 194 19 198 2 202 204 206
169 171 173 17 177 179 181 18 1.8 18 18 191 198 19 197 19 20 20 206

Conductivité thermique (W.m-1.K-1)

21%

Figure 4 - Distribution de la conductivité thermique  Figure 5 - Indices totaux de Sobol reflétant
effective de la zircone dense, obtenue avec la méthodel'importance des variables aléatoires sur la
de Monte-Carlo. valeur de conductivité effective.

plus de poids aprés la conductivité limite sont la conditétig’un grain de zircone et la résistance ther-
mique des joints de grain. Les valeurs de ces variables érexétaites de la littérature. Nous n’avons
pas d’'indication précise sur la valeur de I'écart-type de garameétres. Cependant, nous pouvons déja
remarquer que la distribution choisie pour la conductiditégrain solide donne des valeurs comprises
entre 2,1 et 2,4 W.mt.K ! (Figure 6) au lieu de 2,2 et 2,3 WthK ! mentionnées par Bisson et Ragha-
van. Une deuxi@éme simulation est alors menée avec un §gartdiescendu a 0,02 W.rhK—1 pour la
conductivité d’'un grain (Figure 7). Nous obtenons pour 12@@es une distribution toujours gaussienne
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de la conductivité effective avec un écart-type de 0,026 W.Kr 2.

Finalement, la distribution de la conductivité thermiquadcalée de la zircone dense est trés proche des
mesures expérimentales réalisées sur les échantillonscdae dense. Ce résultat permet de valider le
modeéle thermique éléments finis construit sous Salome/Betlr et de montrer la pertinence du cou-
plage entre le modéle thermique et le modéle stochastigusogtient les lois des variables aléatoires.
Nous pouvons remarquer que le paramétre "taille de grainjas/ernée par le procédé d’élaboration
des échantillons de zircone dense. Une loi de répartitifiéreinte de la variable conduira a une distri-
bution de la conductivité thermique effective modifiée. lauvelle loi, déterminée par la méthode de
Monte-Carlo, pourra alors apparaitre comme paramétraréermans I'étude de la matrice poreuse du
matériau céramique, ou les analyses de fiabilité et de si@sdetermineront les parametres stochas-
tigues pouvant étre considérés comme déterministes etaféectant le plus les valeurs prises par la
conductivité thermique du matériau.

w ™ cond_grain POF I ™ cond_grain POF

21 22 23 2.4 220 225 230

Figure 6 - Loi de distribution normale de la Figure 7 - Loi de distribution normale de la
conductivité thermique d'un grain de zircone de conductivité thermique d'un grain de zircone de
moyenne 2,25 W.mt.K 1 et d’écart-type 0,05 moyenne 2,25 W.mt.K~1 et d’écart-type 0,02

w.m 1K1, w.m 1K1,

6 Conclusions et perspectives

Dans ce travail, un modéle d’étude du comportement themndpi matériaux céramiques poreux
intégrant une approche fiabiliste est présenté. Une matiélisdu matériau est d’abord réalisée sous
Salome puis la méthode d’homogénéisation thermique eséimgntée sous Code Aster pour évaluer la
conductivité thermique effective du matériau. Le modéderédnts finis est ensuite couplé a une approche
fiabiliste qui introduit les méthodes de simulations de MeGarlo et les indices de Sobol. La méthode
de Monte-Carlo permet, pour des lois des variables aléatdiéfinies, d’estimer la probabilité de défail-
lance et de déterminer la distribution de la variable retésg. La défaillance est observée lorsque la
conductivité thermique effective dépasse la conductihigEmique critique. L'analyse de sensibilité via
les indices de Sobol permet de déterminer d’'une part leahlag aléatoires pouvant étre considérées
comme déterministes dans le modéle et d’autres part lesblasi les plus influantes du modéle. Ce sont
ces derniers parametres qu'il convient de contrdler auxdens le procédé d’élaboration afin de dimin-
uer la probabilité de défaillance.

Ainsi I'implémentation de la méthode lors de I'étude de latnga poreuse du matériau céramique va
nous permettre, pour des lois de variables données, deitentianpact de la taille des pores, de leur
concentration, de leur répartition (bimodale, monomagdalede la conductivité de la phase solide sur
la conductivité thermique effective du matériau poreux’effidr des lignes directrices dans le procédé
d’élaboration de la matrice pour parvenir a un niveau ddgoh optimal.

Les résultats obtenus sont satisfaisants et encourageiisyite de la méthode développée pour prédire
le comportement thermique de divers matériaux céramiqoesig avec prise en compte de la variabilité
microscopique et s’affranchir & terme de nombreux essaisudetérisation.
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