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RESUME. La qualiti du processus de fabrication d'une piece composite conditionnant a lafois celle 
de Ia structure et celle de ses constituants, nous nous al/achons a itudier les phinomenes 
thermochimiques intervenant Iars de Ia phase de polymirisation. Pour ce faire, nous proposons une 
formulation iliments finis des iquations de Ia thermique (non lineaire, non stationnaire, 
anisotrope), couplies awe equations de cinitique chimique afin de Ienir compte de /'exothermie en 
cours de polymerisation. Pour valider celle modelisation, Ia simulation de Ia cuisson d'une plaque 
epaisse carbonelipoxy est effectuie et les resultats numeriques et experimentau.x sont confrontes 
avec succes. Enfin, dans le but de prouver que l'outil numerique rialisi peut devenir une aide a Ia 
conception et /'optimisation de cycles industriels de polymirisation, /'elaboration d'une structure 
composite complexe est analysie. 

ABSTRACT. Since the manufacturing process quality conditions bollr the quality of the structure and 
the quality of its material constituants, we are going to study the thermochemical phenomena which 
occur during the polymerization reaction. Therefore, we propose a finite element model for the 
thermical equations (non-linear. non-stationnary, anisotropic), coupled to the equations of 
chemical kinetics, in order to include the heat generation during the curing process. To verify the 
accuracy of this model, the simulation of the curing process of a carbon/epoxy lamitUlled sheet is 
performed and numerical and experimental results are succesfully compared. Finally, in order to 
prove that this numerical tool could be an assistance to design and optimization of industrial curing 
processes. the manufacturing of a complex composite structure is analysed. 

MOTS-CLES : modilisation, elements finis. polymerisation, thermique, cinetique chimique 
KEY WORDS : design, finite element, polymerization, heat conduction, chemical kinetics 

Notations 

X: variable d'espace (x,y,z) f)X.T,t) : puissance calorifique imposee 

T(X,t): temperature A(X,T,a,t) : exothermie de reaction 
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a(X,T,t): degre d'avancement de Ia p(X,T): masse volumique 

reaction 

f
5
(X,T,t) : flux surfacique impose C(X,T): capacite calorifique 

h(X,T,t) : coefficient d'echange k(X,T): matrice anisotrope de 
convect if conductivite 

m:
0
(X,T,t) : cste de Holtzman, emissivite H : 

tot 
enthalpie de reaction 

T
0
(X,t): temperature exterieure T (X,t): temperature imposee 

t: derivee temporelle en E.: energie d'activation de Ia 
81 

temperature reaction i . 
a: vitesse de polymerisation R: constante des gaz parfaits 

(): vecteur I I: matrice 

I. Introduction 

L'elaboration d'une piece en composite est aussi !'elaboration des materiaux 
composites dont elle est constituee. De ce fait, Ia qualite du processus de fabrication 
conditionnell Ia fois celle de Ia structure (geometrie finale, contraintes residuelles a 
l'echelle de Ia piece ... ) et celle de ses constituants (caracteristiques physiques, 
contraintes residuelles a l'echelle du materiau ... ). Dominer cette phase d'elaboration 
sur le plan de Ia modelisation physique qualitative et quantitative des phenomenes 
reels mis en jeu et sur celui de leur modelisation numerique, devient alors un 
objectif indispensable a Ia creation d'outils de conception dans le domaine des pieces 
composites. 

Cet article est plus particulierement focalise sur les phenomenes 
thermochimiques intervenant lors de cette elaboration. En effet, lors de Ia reaction de 
polymerisation, les resines epoxy se convertissent en un reseau moleculaire 
tridimensionnel infini, qui conditionne par Ia suite les caracteristiques thermo­
mecaniques de Ia piece finale. Ce processus est tres fortement exothermique, ce qui 
peut engendrer une elevation de temperature a l'origine de degradations du materiau, 
de distorsions du moule, d'heterogeneites en terme de gradient thermique ou degre de 
polymerisation. 

Dans un premier temps nous faisons un bref rappel du principe des essais DSC 
(Differential Scanning Calorimetry), classiquement utilises pour identifier les 
cinetiques de reaction des resines thermodurcissables. Puis, nous presentons une 
formulation elements finis des equations de Ia thermique (non lineaire, non 
stationnaire, anisotrope), couplees aux equations de cinetique chimique afin de tenir 
compte de l'exothermie en cours de polymerisation. Pour valider cette modelisation, 
Ia simulation de Ia cuisson d'une plaque epaisse carbone/epoxy est effectuee et les 
resultats numeriques et experimentaux sont confrontes. Enfin. dans le but de prouver 
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que l'outil numerique realise peut devenir une aide a Ia conception etl'optimisation 
de cycles de polymerisation industriels, le processus de fabrication d'une structure 
composite complexe est analyse sous differentes conditions. 

Ces travaux ont ete menes en collaboration etroite avec Ia division helicopteres 
(Marignane) et le labomtoire central de recherche (Suresnes) de I'Aerospatiale. 

2. Cinetiques de reaction les essais DSC 

2.1. Generalites 

La methode DSC (Differential Scanning Calorimetry) est souvent utilisee pour 
etudier le thermodurcissement des systemes epoxy [NFR88, CEN87. CHA88, LEE89, 

MIJ89). Elle permet d'enregistrer Ia quantile d'energie degagee tors de Ia reaction 
exothermique. Les aires des pies des thermogrammes obtenus sont proportionnelles 
a Ia quantite d'energie echangee et sont independantes de Ia capacite calorifique de Ia 
matrice polymerique. 

La figure 1 represente un thermogramme typique d'un essai DSC dynamique. 
L'enthalpie de reaction est determinee par l'aire delimitee par Ia courbe representative 
du pic et Ia ligne de base (segment de droite joignantles points minima de 1a courbe 
entourant le pic) [NFR88J. Pour les matrices thermodurcissables dont Ia 
polymerisation s'accompagne d'une exothermie, le taux de polymerisation a est 

defini par a= HH(t), Htot etantl'enthalpie totale de reaction (donnee par l'aire ST), et 
tot 

H(t) l'enthalpie au temps t (donnee par l'aire SP). En particulier, pour a= 0 1a resine 
n'est pas polymerisee, et pour a = 1 Ia resine est entierement po1ymerisee. On utilise 
egalement cette methode pour determiner1e point de gel qui correspond au premier 
point d'inflexion de Ia courbe. 

~(mW) 
dt 

J>oinL 
de ---"lo.X,<".f'. 

Gel 

T, 

Figure 1. Exemple de thermo gramme DSC 

T(°C) 

Tz Tu 

Afin de decrire l'avancement de Ia reaction, diverses formulations sont 
proposees ; une premiere hypothese consiste a supposer Ia reticulation d'ordre n 
[BEH87]: 
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(Ten °K) 

tandis que pour une reaction autocatalysee, [BEH87J propose : 

mais pour Ia plupart des resines thermodurcissables, Ia formulation Ia plus usitee 
(Sourour et Kamal) [CHA88. LEE89) 

ou i = 1,2 

permet de modeliser une reaction d'ordre n (k2cx<<k1), ou autocatalysee Ckzcx»k1). 

2.2. Cinetiques utilisees dans /'etude 

Cependant, pour I'etude presente, il fut necessaire de determiner avec une grande 
precision les cinetiques de deux preimpregnes (du fait de Ia tres grande sensibilite des 
parametres [GOL9Il), dontla formulation diftere quelque peu de celles proposees dans 
Ia litterature. Une equipe du Laboratoire central de recherche de I'Aerospatiale 
(Suresnes), a partir de nombreux essais DSC, a done determine les cinetiques de 
deux preimpregnes carbone/epoxy, telles que celle presentee figure 2. 
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Figure 2. Essai DSC sur T300!Res A 
(G. DALLEMAGNE, Mrospatiale) 
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Figure 3. Comparaison des cinetiques 

Sur Ia figure 3, on constate que Ia cinetique de Ia resine seule diftere notablement 
de celle du preimpregne. Cela conduit a penser, bien que Ia fibre soit supposee 
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thermochimiquement inerte, qu'il est necessaire de determiner Ia cinetique de chaque 
preimpregne a un taux de resine donne, ce qui est industriellement contraignant. Cet 
ecart est peut-etre du a l'ensimage qui modifie les reactions. Dans le cas particulier 
du preimpregne T300/ResA, on constate un retard de Ia seconde reaction (deuxieme 
pic), ainsi qu'une baisse de l'enthalpie de reaction. 

2.2.1. Cinetique du T3001R esA ( 34 % de resine en masse) : Mi = 2501/g 

La reticulation de Ia resine A se fait suivant un modele bi-reactionnel (figures 4 
et 5) ; il faut done considerer deux degres d'avancement a 1 et a 2. En notant ale 
degre d'avancement de Ia reaction globale, et p1 ,p2 le pourcentage de chacune des 
deux reactions : 

[1) 

ou Pn1 est un polynome d'ordre 15, Pn2 un polynome d'ordre 1 et A1, A2 sont des 
constantes. 
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Figure 4. Cim!tiques Figure 5. Degre d'avancement 

2.2.2. Cinetique du T3001ResB (34% de resine en masse): Mi = 1 JOJtg 

Pour a< ac: 
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Ea4 
• -- 2 
a = A4 e RT ( 1 - a ) [2] 

ou A3, A4 sont des constantes et ac un parametre. 

2.2.3. Comparaison des cinetiques 

Sur Ia figure 4 est repartee Ia vitesse du degre d'avancement de Ia reaction pour 
les preimpregnes T300/ResA et T300/ResB, tors d'une montee lineaire en 
temperature de 50 °C a 350 °C, a raison de 10 °C/mn, et sur Ia figure 5, le degre 
d'avancement correspondant. La n!sine A est beaucoup plus exothermique que Ia 
resine B et on constate que Ia reaction de reticulation de Ia resine B est plus "douce" 
que celle de Ia resine A. On peut alors supposer que Ia polymerisation d'une structure 
realisee avec Ia resine B sera plus homo gene. 

3. Modelisation elt~ments finis 

3.1. Les equations de la thermique avec exothermie de reaction 

div( k gradT ) - p C ~; + fv + A= 0 

T= T 

k gradT.n = h (To-T) + ae0 <r6- ~) 
k gradT.n = fs 

A= P "rota 

[3] 

[4] 

[5] 
[6] 

[7] 

[3] est I' equation anisotrope de Ia chaleur, a laquelle on adjoint un terme de 
source inherent a Ia reaction exothermique de polymerisation [7] [CHA88,GOL9IJ, 

avec des conditions aux limites de type temperature imposee [ 4], au de type 
convectif et radiatif [5], ou de type flux impose [6]. On rappelle ici que toutes les 
caracteristiques sont a priori fonctions de l'espace, dela temperature et du temps. 

3.2. La formulation elements finis (discretisation spatiale) 

La formulation elements finis des equations de Ia thermique se ramene 
classiquement [DHA84, GOL91], via une ecriture variationnelle, a Ia resolution du 
systeme suivant : 

[C]{t} + [K) {T} = {Fsl + {Fy} [8) 
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avec: 

[C1 = :Lrce] =:LJ {N}pC<N>dVe 
e e V 

[91 

[K1 = LlK e 1 = Lj [B 1 T [k][B 1dVe 
e e V 

[101 

{F5 ) = I,tF~l=lJtNl(fs + cre0<T6-T
4

) + h(T0-T))dse 
e e se 

[111 

IFvl = I,tF~ 1 = :Lj INl(PHtota + rv}dve 
e e V 

[121 

et 

grad T = [B]{T) 

ou N~ represente les fonctions d'interpolation et ~ les temperatures nodales de 

l'element e. 

La "sommation" sur les elements ~ represente l'assemblage d'une matrice 

elementaire dans une matrice globale au sens des elements finis, et les integrates 
soot evaluees numeriquement (par exemple : methode de Gauss) ; les integrandes ne 
soot done a calculer qu'en un nombre fini de points, appeles points d'integration. De 
ce fait, Ia puissance calorifique inherente au degagement exothermique de Ia reaction 
de polymerisation de Ia resine se retrouvant dans [ 12) est integree en chaque point 
d'integration de l'element. On peut alors discerner deux types d'equations 
differentielles : l'une au niveau "local" qui determine le degre d'avancement de Ia 
reaction et par Ia meme Ia puissance exothermique, et !'autre au niveau "global" qui 
determine le champ de temperature au sein de Ia structure. 

On notera, que Ia matrice de conductivite anisotrope [k1 est definie dans le repere 
global de Ia structure, alors que les proprietes elementaires soot definies dans le 
re~re principal d'orthotropie du materiau. En consequence, un changement de repere 
doit etre effectue si necessaire en chaque point d'integration lors de Ia construction de 
Ia matrice elementaire [Ke). 

La mise en reuvre de cette formulation a ete realisee entre autres dans le logiciel 
MEF/MOSAIC. 

3.3. Discretisation temporelle du systeme global 

On discretise Ia duree de l'analyse en intervalle de temps [t.t + .!\t1 sur lesquels on 
cherche a resoudre [8] en appliquant Ia methode du point milieu generalisee qui est Ia 
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plus performante pour nos problemes [GOL91). En utilisant les notations (T(t)} = 
(Ttl et [K(T

1
)] = [K

1
], on ecrit [8] a !'instant t + 9t.t (O:S; e :S; 1) en supposant une 

variation lineaire de temperature, soit : 

{ R(Tt+ilt)} = [Ct+Siltl( (Tt+ilt}-(Ttl) + t.t [Kt+Siltl(S!Tt+ilt)+(l-S)(Ttl) 

-t.t(IFst+Siltl + (Fvt+Siltl)=O 1131 

3.4. Resolution du probltme global non lineaire 

Le probleme [ 13] est non lineaire du fait de Ia dependance en temperature des 
caracteristiques, de Ia convection, du rayonnement, et du terme source exothermique. 
On cherche alors a resoudre le systeme par une methode mixte de type substitution 
et de type Newton-Raphson. C~est-a-dire que !'on construit une suite 

d'approximations de Ia solution (T1 + 
1~ 1 I i = o, .... n telle que : 

a Ia convergence. 
Supposons qu'a !'iteration i-1 nous ayons une approximation de Ia solution telle 

que le residu [ 13] ne soil pas nul. On cherche alors une nouvelle approximation telle 
que: 

{ i-1 } [ aR] !: i 
= R(Tt + ilt) + aT i~~T I + ... "'0 [14] 

avec* 

... [~~]. 
1-1 

= [c i-1 1 e t.t rK i-1 1 _ t.t [aFsr1e~rJ _ t.t [aFvr19~~] 
t+Silr + t+Silt aT aT 

arc i-1 l arK i-1 I 
t +Silt (IT i-1 I-(T l) t. t +Silt (T i-1 } 1151 + dT t + ilt t + t aT t + Silt 

d. a[Kl arq [aFv] . "' . A d .1. , Les gra Ients aT . dT et aT etant numcnquement couteux et e !Cats a 

determiner lorsqu'ils sont iss us de courbes experimentales, no us avons pris dans un 
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. {)[K] {)[C) [()Fy] 0 . . >- I" , h d d prem1er temps ()T = ()T = {)T = , ce qm rev1ent a app 1quer une met o e e 

substitution, excepte sur les termes surfaciques ou !'experience prouve qu'il est 
necessaire d'appliquer un shema de type Newton-Raphson pour avoir une 
convergence en un nombre d'iterations convenable. On ecrit alors a partir de [11] : 

[
()FSt :-~~ t] ~s i-1 3 e 

- {)T = £..J 9 {N)(4cre0(T1 + 9~ 1 ) + h)<N>dS [16] 
e Se 

En negligeant les termes d'ordre superieur a I dans [14], on est alors amene a 
"resoudre: 

[{)R] {8Ti} =- {R(T i-1 ) } 
()T . t + ~~ 

1-l 
[ 17] 

avec 

[

()F i-1 J {)R i-1 i-1 St+9~t 
[aT 1 = [Ct + 9~t] + e ~t [Kt + 8~tl - ~t {)T 

1-1 

Avec ces choix, Ia convergence est atteinte en general en deux iterations, et au 
plus en 7 a 8 iterations tors du pic exothermique. 

3.5. Integration locale de Ia cinetique 

La presence de a dans [12], done dans [13], implique que le calcul du second 

membre de [ 17] necessite celui de a en chaque point d'integration, a chaque iteration 
et a !'instant t + 9~t. Pour ce faire, a un point d'integration donne et a une iteration 
donnee, on cherche a resoudre [1] ou [2] sur l'intervalle de temps [t, t + 9~t] par Ia 
methode du point milieu generalisee (avec e· = 0,5). Mais, Ia cinetique variant 
parfois de fa~ron tres brutale, il est necessaire d'utiliser un algorithme a pas 
autoadaptatifs afin que !'integration sur [t, t + e~t] de !'equation locale reste tout a 
fait "transparente" pour l'utilisateur. En exprimant Ia cinetique comme une fonction 

de Ia temperature et du degre d'avancement (a= f(n;T)), et en definissant deux 

precisions sur Ie schema d'integration € I et €2 (€ 1>€2), on utilise alors Ia methode 

suivante: 

On connait n
1
, T

1 
1~1 et T

1 
du point d'integration considere et on posen= 1 

a) on subdivise l'intervalle [t,t + e~t] en n intervalles [t., t. 11 j = O,n tels que 
J J + 

t0 = I et tn = t + S~t 
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b) sur chaque intervalle [ t .• t. 1], on ecrit : 
J J + 

t· 1+t· c· 1+t·-2t1 ( T I + I) T I + I 1 
( 2 = j + 1/2 = 2G~t t + 

t· 1 + t·-2t)r . 1 I+ I 1-

- 2G~t 1 + ~~ 

• n(tj + 1 )-n(tj) 
n= f(nj + 1/2•Tj + 1/2)=fj+l/2 

tj + 1 -tj 

c) Comme pour le systeme global on cherche une suite nj +\ telle que : 

k k-1 k a. 1 =a. I +on 
J + J + 

s: k f k-1 k-1 on = (t. 1- t.) . 112 + a. - a· 1 J+ JJ+ J J+ 

d) Si oak> El on prend n = 2n et on repart de a). 

Si El>on~E2 on continue les iterations ken c). 

Si E2>5nk on accepte Ia solution n 1 k et on continue sur l'intervalle suivant 
j + 1 

en b). 

4. Polymerisation d'une plaque epaisse carbone/epoxy 

4.1. Description de /'experimentation 

Afin de valider le modele, une confrontation de resultats numeriques et 
experimentaux obtenus sur une plaque stratifiee carbone/epoxy est effectuee. L'objet 
de cette etude est d'analyser l'histoire des temperatures au sein d'un preimpregne 

Figure 6. Environnement de polymerisation 
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T300/ResA (de type (0°.45°,90°,135°h40 a 34 % de resine en masse) tout au long 
d'un cycle de polymerisation en autoclave (figure 6). Ces mesures ont ete realisees 
par l'Aerospatiale-Suresnes au moyen de thennocouples disposes dans le stratifie et 
dans l'environnement de !'autoclave. 

4.2. La modelisation du probltme 

Etant donne les dimensions de Ia plaque, le probleme peut etre ramene a une 
etude monodimensionnelle suivant !'axe perpendiculaire au plan du stratifie ; le nux 
suivant X est done considere nul et un seul element est utilise suivant cette direction 
(figure 7). 
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Figure 7. Maillage 
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Figure 8. Cycle de polymerisation 

Le preimpregne et l'outillage sont modelises par des elements bidimensionnels a 
interpolation quadratique a 8 nreuds et 9 points d'integration [DHA84J. Les elements 2 
a 5 representent le plan de !'autoclave. les elements 6 a 19 le preimpregne, et les 
elements 20 et 21 representent. par un seul materiau de caracteristiques moyennes. 
les tissus et films de l'environnement. 

Les phenomenes de convection et radiation qui se produisent entre Ia surface de 
l'outillage et !'air ambiant (evolution decrite figure 8), sont modelises par des 
elements lineiques a interpolation quadratique a 3 nreuds et 3 points d'integration 
[DHA841 (elements I et 22). Le coefficient d'echange de chaleur h (fonction des 
temperatures de paroi et de !'air ambiant) est detennine par une des fonnules de 
Fishenden et Saunders : 
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1 

-~.. h=O.I4Ra3 0 
ou D est une dimension caracteristique, Ra le nombre de Rayleigh et A. Ia 
conductivite du fluide (a Ia temperature de film : moyenne entre Ia temperature de Ia 
surface d'echange et de Ia paroi). 

4.3. Comparaison resultats experimentaux - resultats numeriques 
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Figure 9. Temperatures calcutees et mesurees a Ia base du stratifie 
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Figure 10. Temperatures calcu/ees et mesurees a cceur 

Sur les figures 9 et IO, on observe une bonne correlation entre les resultats 
numeriques et experimentaux. Cela est confirme sur Ia figure II ou, mis a part le 



Polymerisation de structures composites 63 

debut de l'experimentation, on observe un ecart relatif sur les temperatures d'au plus 
6 %, meme lors du pic exothermique (un ecart relatif d'au plus 9% est observe si on 
considere toutes les formules de Fishenden et Saunders [GOL9Il). 

Ce resultat semble done encourageant etant donne les hypotheses de Ia 
modelisation, les incertitudes sur les mesures et l'approximation faite sur les 
caracteristiques des materiaux. La reaction chimique engendre une hausse de 
temperature de l'ordre de 40 °C au creur du stratifie lors du premier palier de cuisson, 
ce qui confirme Ia necessite de maitriser a priori ces phenomenes. afin de ne pas 
endommager la structure au cours du processus de fabrication. 

() 201Xl 4000 60\XJ 
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X()()() I!KJOO 12000 14(~)() 

Figure ll. Ecart en % entre le numerique et /'experimental 
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Figure 12. Evolution du de[?re d'avancement de Ia reaction au ccrur et a Ia base du 
stratifie 

Grace a Ia modelisation numerique, il est egalement possible d'acceder aux degres 
de polymerisation dans tout le stratifie en cours de cuisson, ce qui permet de 
determiner a priori ou a posteriori l't~tat physicochimique du materiau. Sur Ia figure 
12, on constate alors que Ia reaction n'est pas terminee a Ia fin du cycle de 
polymerisation et evolue plus rapidement au creur du preimpregne. En fait le degre 
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d'avancement de Ia reaction globale est de 70 %, alors que celui de Ia premiere 
reaction est de 95 % et celui de Ia seconde 23 %. Cette polymerisation incomplete 
est voulue, car a ce Stade de Ia reaction, les proprietes mecaniques sont optimales 
pour ce stratifie. Ces resultats en fin de cycle sont corrobores par des prelevements 
analyses par l'Aerospatiale Suresnes. 

Ce calcul necessite 1/4 heure CPU sur une V AXstation3100 M76. 

Les caracteristiques thermochimiques necessaires a cette simulation ne pouvant 
erre publiees, nous tenons a Ia disposition du lecteur qui /e desire un jeu de donnees 
rea/isles afin de confronter nos resultats. 

5. Application industrielle : polymerisation du "mat rotor" 

Afin de prouver qu'un tel outil numerique est opportun et peut devenir une aide a 
Ia conception et a !'optimisation de cycles de polymerisation industriels, Ia cuisson 
d'un prototype de I'Aerospatiale division helicoptere de Marignane (le mat rotor) est 
modelisee. 

5.1. Definition du mat 

Le mat (figure 13) est constitue de nappes preimpn!gnees carbone/epoxy 
bobinees ou drapees sur un mandrin (figure 14). La geometrie qui en resulte est 
complexe ; Ia partie inferieure est un cone d'epaisseur variable, Ia partie superieure 
un pentagone aux coins arrondis de Ires forte epaisseur (plusieurs centimetres). dans 

Figure 13. Mat rotor Figure 14. Environnement de polymerisation 



Polymerisation de structures composites 65 

Iequel sont usinees cinq ouvertures qui pennettent le passage des pales. On notera 
que le preimpregne est egalement dispose sur les deux Mmispheresdu mandrin, qui 
presentent d'importants bourrelets dus au bobinage. Quand Ia polymerisation est 
tenninee, les deux calottes sont tronconnees, puis les ouvertures usinees. 

Le mat est compose de 17 strates, chacune comprenant un stratifie bobine 
(satellite) et de nombreux drapes longitudinaux ou circonferentiels. Surles satellites 
les angles de bobinage sont une fonction de !'altitude. Les plis drapes 
circonferentiellement ont une epaisseur constante, ils ont pour fonction de compacter 
les empilements. Les plis drapes longitudinalement sont constitues de bandelettes de 
preimpregne disposees suivant !'axe du mandrin ; pour cette raison ils ont des 
epaisseurs variables selon !'altitude consideree. Et enfin, pour assurer un meilleur 
compactage le mat est frette par un drapage de plis de kevlar sec a ±45° et recouvert 
d'un tissu tergal. 

5.2. Preparation des calculs 

La sequence d'empilement du mat carbone (plusieurs centaines de plis) presente 
une periodicite telle que Ia theorie de I'homogeneisation periodique peut etre 
appliquee. A une altitude donnee, Ia cellule de base (au sens de Ia theorie de 
l'homogeneisation) est constituee de N plis a oo. M plis a 90° et P plis a ± 4> avec 
4> E- [0°, 90°]. Dans le cas present, comme il s'agit d'un empilement de plis 
composites dont seule !'orientation des fibres diftere, a une altitude donnee Ia matrice 
de conductivite homogeneisee est egale a Ia moyenne sur l'epaisseur des matrices de 
conductivite de chacun des plis [ GOL9I ). Cette matrice de conductivite homogeneisee 
est diagonale dans le repere materiel ; les conductivites longitudinale et 
circonferentielle dependent de !'altitude (figure 15), et Ia conductivite radiale est 
con stante, carchaque pli est constitue du meme preimpregne carbone/epoxy au meme 
taux de resine. 

Figure 15. Conductivite fonction de /'altitude 

D'un point de vue thermique, cette structure presente une symetrie au 1/lOe, 
c'est-a-dire que les sections d'azimut 0° et 36° sont traversees par un flux nul. La 
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figure 16 represente une section de Ia piece au niveau du cone. Un raffinement de 
maillage est effectue pour le preimpregne, car de forts gradients thermiques peuvent 
intervenir du fait de l'exothermie de Ia reaction. Le nombre d'elements sur le contour 
est determine par Ia geometrie, notamment dans Ia partie superieure ou les rayons de 
courbure sont petits. 

Figure 16. Section courante du maillage 

La structure complete est constituee d'une vingtaine de sections, ce qui represente 
1444 elements pour 5592 n<I!uds, dont 544 elements de type H201 pour le 
preimpregne, soit 14688 points d'integration (ou est integree, en particulier, 
!'equation differentielle decrivant Ia cinetique de reaction, a chaque iteration). 

5.3. Cuisson du mdt T300/ResA 

L'objectif principal de cette etude est de verifier que nous pouvons prevoir 
numeriquement si un cycle de polymerisation est adapte ou non, c'est-a-dire par 
exemple, si Ie degre de polymerisation est fortement heterogene dans Ia structure, ou 
les gradients thermiques importants, ou encore si Ia reaction s'emballe, alterant de 
fa~on definitive Ia piece. 

La temperature du four To (eq.[5]) a ete mesuree par l'Aerospatiale Marignane 
(cycle court: figure 17), et nous considerons diverses formulations des phenomenes 
de convection. Des calculs sont realises avec des coefficients moyens sous 1 et 7 
bars (hml· hm7) et d'autres avec les relations de Mac Adams (hAl· hA7). qui 
permettent de determiner le coefficient d'echange dans Ie cas d'un cy1indre horizontal 
en fonction du diametre moyen D de Ia structure (a !'altitude consideree) et de Ia 
difference de temperature entre !'air et Ia paroi. Ces relations (tableau 1) soot 
utilisees en chaque point d'integration des elements d'echange a chaque iteration. 

La figure 18 decrit Ia temperature du four et les temperatures maximales 
obtenues en cours de polymerisation au sein du carbone pour les diverses 
modelisations du coefficient h et pour deux taux de resine. 

1 H20 : element hexahedral a interpolation quadratique a 20 noeuds et 27 points d'integration. 
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Press ion I har Pression 7 hars 
Valeur moycnnc hmt = 6. hm7 = 25. 
MacAdams 

hAt= 1.6 ( ITuar~·Tair ly·25 
hA7= 3.o( ITili!l~-Tair 1)0.25 

Tableau 1. Coefficients d'echange utilises dans le ca/cul du mat en Wlm2. oc 
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Figure 17. Cycle court pour les T3001ResA 
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Figure 18. Temperatures maxima/es en °C au sein du mcit T3001ResA 

Les trois premieres courbes (I a III) sont calculees pour un taux de resine de 34 
%, soit une enthalpie de reaction de 250 J/G. Dans ces cas, aucune exothermie 
anonnale n'est observee ; ajoutons cependant que le niveau de temperature et le degre 
de polymerisation sont tres fortement heterogenes au sein de Ia structure. Sur ces 
trois calculs, ou un seul parametre de Ia modelisation est modifie, on constate une 
forte sensibilite des resultats au coefficient d'echange h. Pour le cas I le pic 
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exothermique se produit apres 30 % du temps de polymerisation, dans le cas III 
apres 50 %, alors que dans le cas II aucun degagement exothermique n'est visible. 

Dans les calculs IV et V, ou le taux de resine est le me me que celui de 
)'experimentation (42 %, soil 360 J/G), un fort degagement exothermique est par 
contre observe : ces resultats numeriques sont corrobores par des mesures 
experimentales qui indiquent que le mat a atteint brusquement 250 oc au debut du 
second palier, ce qui a engendre un endommagement inacceptable. 

Figure 19. Temperatures en °C au sein du mat T300!ResA aux altitudes ZO et ZA 
sous une pression de I bar 

Si on examine plus en details Ia simulation V. on constate sur Ia figure 19, qu'a 
Ia base du mat (altitude ZO) il n'y a aucune exothermie, alors que dans Ia partie 
superieure (altitude Z4) a Ia fin du premier palier Ia reaction s'emballe et Ia 
temperature s'eleve jusqu'a 250 °C. La cinetique est si violente que le creur du mftt 
carbone s'echauffe nettement plus que ses faces exterieures (70 oc d'ecart). Sur Ia 
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Figure 20. Degre d'avancement au sein du mat T300/ResA aux altitudes ZO et ZA 
sous une pression de I bar 
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figure 20, qui repn!sente le degre d'avancement de Ia reaction en fonction du temps 
aux altitudes ZO et Z4, on observe que Ia base du mat n'est pratiquement pas 
polymerisee (entre 25 et 45 %) alors que Ia reaction est terminee dans sa partie 
superieure (le creur terminant en premier sa cinetique). 

Les tres fortes heterogeneites de polymerisation (figures 21 c et d) et de 
temperature (figures 21 a et b) observees au sein de Ia structure permettent d'affirmer 
que Ia piece n'est pas saine. En consequence, Ia simulation numerique permet de 
predire que le cycle de polymerisation utilise n'est pas adapte. 

(a): Temperawres en °C dans toute Ia structure 
(b): Temperatures e1z oc dans Ia partie wile de Ia piece 

(c): Degrc d'avwzcement tic Ia reacti<m C/l% dans IOU/ le preimpregnc 
(d) : Degrc d'avancemcnt de Ia rcactimz en % dans Ia partie utile de Ia piece 

Figure 21. Simulation sur le mat T3001ResA ( 1 bar, a 84 % du temps de 
cuisson) 

D'un point de vue numerique, les gradients thermiques sont tels qu'il est 
necessaire de diminuer considerablement les pas de temps du calcul afin de resoudre 
les equations en un minimum d'iterations. Pour une precision de w-4 avec une 
methode implicite et des pas de temps de l'ordre de quelques minutes, l'algorithme 
converge en 3 ou 4 iterations dans la plupart des cas. Lorsque la reaction chimique 
s'emballe, on doit par contre utiliser des pas de temps de quelques secondes pour 
converger en 8 ou 9 iterations ! C'est pourquoi. comme pour Ia resolution de Ia 
cinetique chimique, il serait judicieux d'etudier un algorithme permettant une gestion 
automatique des pas de temps necessaires a Ia resolution du systeme global. 
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Vu Ia taille du probleme, les calculs ont ete menes sur une machine parallele a 
24 transputers }GOL9Il ; les temps de calcul sont de 15 a 30 heures CPU suivant le 
cas traite, chaque iteration demandant 170 secondes CPU en moyenne. A titre 
indicatif, le temps CPU moyen par iteration est de 35 minutes sur une 
VAXstation3100 M76 et 20 secondes sur un CRA Y Y -MP2. 

5.4. Cuisson du mdt T300/ResB 

L'objectif de cette etude est de verifier qu'il est possible de reproduire 
numeriquement une polymerisation qui semble experimentalement adequate. On 
espere de plus obtenir de nombreuses informations concernant l'histoire des 
temperatures et des degres d'avancement. 

Sous une pression de I bar, aucun pic exothermique en temperature n'est observe 
(figure 23). Ce phenomene s'explique d'abord par Ia duree du cycle de cuisson (figure 
22) qui est nettement superieure a celle du mat T300/ResA, et ensuite par Ia reaction 
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Figure 22. Cycle de cuisson du T300/ResB 
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Figure 23. Temperatures en oc au sein du mfit TJOOIResB aux altitudes ZO et ZA 
sous une pression de 1 bar 
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Figure 24. Degre d'avancement au sein du mat T3001ResB au.x altitudes Z1J et ZA 
sous une pression de 1 bar 

(a): Temperatures en °C dans towe Ia structure 
(b): Temperatures en oc dans Ia partie wile de Ia piece 

(c): Dcgrc d'avanccmcnt de Ia reaction en% dans tout lc prcimprcgne 
(d) : Degre d'avancemem de Ia reaction en %dans Ia partie utile de Ia piece 

Figure 25. Simulation sur /e mat T300/ResB ( 1 bar, d Ia fin du temps de 
cuisson) 
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de reticulation qui est d'une part faiblement exothenne (110 J/g} et d'autre part tres 

"douce" (a petit : figure 4 ). En consequence, l'ecart de temperature entre les divers 
points calcules a Ia base du mat est inferieur a 2 oc et son homologue dans Ia partie 
superieure de l'ordre de 8 oc (figure 23). La consigne imposee par les 
experirnentateurs (5 °C d'ecart au sein du mat ) est done a peu pres respectee. 

La reaction evolue de fa~on reguliere et homogene, si bien que !'on observe au 
maximum un ecart de 10 % au debut de Ia reaction (figure 24}, mais tres vile Ie 
degre d'avancement devient homogene dans Ia structure, Ia plus grande partie de Ia 
reaction se produisant lors du palier a 95 °C. A Ia fin du cycle, !'ensemble du mat 
carbone est polymerise, homogene en temperature (figure 25) et n'a subi aucun 
dommage thennique. 

6. Conclusion 

Nous avons mis en reuvre une formulation elements finis des equations qui 
regissent les phenomenes thermochimiques intervenant lors de Ia polymerisation 
d'une structure composite. La simulation de Ia cuisson d'une plaque mince stratifiee, 
dont les resultats numeriques furent corrobores par des resultats experimentaux, nous 
en a demontre l'opportunite. Afin de prouver que cet outil logiciel est une aide a, Ia 
conception et a !'optimisation de cycles de polymerisation industriels, Ia cuisson 
d'un prototype complexe sous diverses conditions experimentales a ete simulee. 
L'influence de l'enthalpie de reaction de Ia resine et !'influence des hypotheses faites 
sur les echanges convectifs entre Ia structure et !'air ambiant ont egalement ete 
analysees. Etant donne les informations experimentales disponibles sur Ia 
polymerisation du mat, il est difficile d'effectuer des comparaisons quantitatives 
entre les resultats experimentaux et Ies resultats numeriques. Cependant, avec nos 
hypotheses, nous avons pu etudier au cours de Ia cuisson !'evolution des 
temperatures et du degre d'avancement au sein de Ia structure pour divers cycles de 
polymerisation et diverses compositions de preimpregne. 

Ainsi, dans le cas du mat en T300/ResA, on peut affirmer que le cycle adopte est 
inadapte, car Ia piece atteint 300 °C en cours de cuisson (sous 7 bars), et Ia 
polymerisation dans Ia partie superieure du mat est terminee, alors qu'elle n'a pas 
commencee partout ailleurs. Dans le cas du mat en T300/ResB, le cycle de 
polymerisation semble par contre approprie d'un point de vue thennochimique, car 
Ia piece n'est pas alteree par une exothermie excessive, et Ia temperature ainsi que Ia 
cinetique sont homogenes tout au cours de Ia cuisson. La modelisation 
tridimensionnelle des phenomenes mis en jeu (anisotropie, non Iinearite, 
exothermie ... ) est tres gounnande en puissance informatique. C'est pourquoi nous 
etudions actuellement des algorithmes autorisant un calcul automatique et optimal 
des pas de temps necessaires a Ia resolution du systeme global avec une methode de 
type Newton-Raphson. 

Mais une analyse thermochimique ne suffit pas. II est necessaire d'effectuer un 
calcul mecanique afin de determiner les contraintes et deformations thermiques. C'est 
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pourquoi. nous avons egalement travaille sur une modelisation thermoviscoelastique 
anisotrope de type Zener. dans le but d'etudier l'influence de la phase de 
refroidissement sur l'etat thermomecanique de la structure finale [GOL91). 
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