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Résuḿe - Les composites C/C sont soumis au phénom̀ene d’ablation dans diverses applications hautes
temṕeratures telles les tuyères et les boucliers thermiques destinésà la rentŕee atmosph́erique d’objets spa-
tiaux ou aux ŕeacteurs de fusion (Tokamaks). Un modèle 3D de transfert avec changement de phase et
interface fluide/solide mobile est proposé pour ces matériaux h́et́erog̀enes. Les simulations numériques de
l’ évolution de leuŕetat de surface, réaliśeesà l’aide d’un code de type Monte Carlo Marches Aléatoires,
sont en accord avec les observations microstructurales. Réciproquement, l’analyse de l’état de surface des
mat́eriaux coupĺeeà la simulation permet l’identification par méthode inverse des propriét́es du mat́eriau ou
du fluide.

Nomenclature

C concentration molaire,mol.m−3 Symboles grecs
D coefficient de diffusion binaire,m2.s−1 δc hauteur de couche limite,m
Da nombre de Damk̈ohler υs volume molaire,m−3.mol
h hauteur de l’interface,m Indices et exposants
k constante cińetique de ŕeaction,m.s−1 f fibre
k̃ contraste de réactivit́e i fibre ou matrice
n normaleà la surface m matrice

1. Introduction

Les composites carbone/carbone (C/C), dont les propriét́es ḿecaniques sont conservées jusqu’̀a
2000˚C, sont fŕequemment employés comme matériaux thermostructuraux [1] . Ils sont en parti-
culier utilisés dans les cols de tuyères [2] et dans les boucliers thermiques pour les applications de
rentŕees atmosph́eriques (objets balistiques et spatiaux) [1] et pour la structure interne des réacteurs
de fusionà confinement magnétique (Tokamaks : ITER) [3]. Dans les conditions extrêmes d’em-
ploi citées ci-dessus, le composite est progressivement ruiné par oxydation (col de tuyère et objets
balistiques), sublimation (objets balistiques et Tokamaks) voireérosion thermo-ḿecanique (tous
les cas). On regroupe l’ensemble de ces phénom̀enes sous le terme géńerique d’ablation. Globale-
ment endothermiques, ils permettent de limiter le flux thermique traversant le matériaux, mais se
traduisent par un recul de paroi et une modification de l’état de surface (apparition de rugosité) du
mat́eriau. Avec le d́eveloppement de la rugosité, la surface de l’interface matériaux/environnement
augmente. Par ailleurs, dans le cas de la rentrée atmosph́erique, la rugosit́e joue un r̂ole dans la
promotion de la transition laminaire/turbulent de l’écoulement extérieur. Quelle que soit l’appli-
cation, l’apparition de la rugosité est potentiellementà l’origine d’une augmentation des transferts
de masse et de chaleurà l’interface. La compŕehension de l’interaction matériau/environnement
passe par unéetude approfondie de l’évolution de la rugosité des composites au cours du temps.
Dans ce travail, l’accent sera mis sur la rugosité épimésostructurale [4] (se développant sur la
mésostructure : fils de carbone).
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c- Réacteur de fusion[3] d- Procéd́e mod̀ele : Four d’oxydation

Figure 1 :Micrographies de composites C/C ablatés.

2. Problèmeétudié

Les conditions ŕeelles de fonctionnement des tuyères, objets balistiques et Tokamaks ne sont pas
optimales pour l’́etude du comportement des matériaux ablatifs du fait des problèmes de mise en
œuvre, de mesurein-situet de reproductibilit́e. Les jets plasma sont utilisés pour la caractérisation
des mat́eriaux constitutifs des objets balistiques [4] (l’état de surface est visible sur la microgra-
phie 1-a) et des Tokamaks [3] (voir micrographie 1-c). Les matériaux de tuỳere sont testés en point
d’arrêt derrìere une tuỳere [2] (voir micrographie 1-b). Pour les trois applications citées, l’́etude
compl̀ete de l’́evolution de la rugosité ńecessite la prise en compte de nombreux couplages, par-
fois forts, entreécoulement global, transferts de masse dans la couche limite de concentration,
transferts thermiques dans la couche limite thermique,état de surface du matériau et ŕeactions
d’ablationà la paroi. Il n’est pas envisageable de résoudre un mod̀ele complet : de nombreuses
hypoth̀eses simplificatrices sont nécessaires. Afin de commencer par un modèle simple et dans
des conditions d’alimentation et de validation optimales, des essais modèles en four tubulairèa
600˚C sous un flux laminaire d’air sec (conditions oxydantes) ontét́e ŕealiśes (voir micrographie
1-d). Les micrographies de la figure 1 montrent une grande similitude malgré la différence des
conditions d’essai et des matériaux. Le m̂eme ph́enom̀ene local est̀a l’origine des morphologies
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Figure 2 :Sch́ematisation de la cellule d’étude 3D.

observ́ees : les fibres, plus résistantes̀a l’oxydation et/ouà la sublimation que la matrice intrafil
(ou d’une partie de celle-ci), se trouvent partiellement dénud́ees et s’affinent. On parle debouquets
d’aiguilles [4]. On n’observe pas d’érosion sur ces micrographies.

3. Mise en place d’un mod̀ele 3D

3.1. Position de l’́etude

La ph́enoḿenologie globale de l’ablatioǹa l’échelle macroscopique est amplement décrite du
point de vuéecoulement du fluidedans la bibliographie [2, 5, 6]. L’objet de cetteétudeétant de
comprendre la mise en place de la rugosité épimésostructurale liée à la structure du composite
C/C, on propose une approche originale, faite d’unpoint de vue du matériau.

3.2. Ph́enoménologie

Les fils des composites C/C, composés de fibres et de matrice intrafil, ont une réactivit́e h́et́e-
rogène. Les constantes cinétiques d’oxydation et de sublimation des fibres sont plus faibles que
celles de la matrice intrafil (issue d’un carbone turbostratique moins organisé [7]). La différence
de ŕeactivit́e entre les fibres et la matrice està l’origine d’une diff́erence locale de vitesse d’ablation
qui conduità l’apparition de la rugosité, sauf si le ph́enom̀ene de diffusion de masse est limitant. En
effet, la vitesse de recul pariétale est fortement couplée au transfert de masse en phase fluide [1]. En
écoulement laminaire, le transfert de masse de carboneà proximit́e de la paroi est principalement
diffusif [4]. Il peut être d́ecrit par un formalisme de couche limite [8].

3.3. Modèle

La cellule d’́etude retenue est schématiśee sur la figure 2. Sur le schéma, le profil de la rugosité
stationnaire est représent́e. A l’instant initial, l’interface fluide/solide est plate. Les hypothèses du
mod̀ele d’oxydation en four tubulaire sont les suivantes :
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Figure 3 :Morphologies stationnaires en fonction du nombre de Damköhler (avec̃k = 10).

– Le mat́eriau est ablaté par une ŕeaction surfacique d’oxydation d’ordre 1. Notons que sous les
hypoth̀eses de Knudsen-Langmuir et en considérant la diffusion binaire du carbone sublimé,
le cas de la sublimation estéquivalent [1].

– La diffusion binaire du ŕeactif est le seul transfert de masse en phase fluide.
– L’advection est ńegligeable pr̀es de la paroi du fait de la condition de non glissement. De

plus, la vitesse moyenne des gaz dans le réacteur est faible (∼ 1 m/s).
– Le gradient de temṕerature est ńegligeableà l’échelle microḿetrique consid́eŕee. En effet,

l’enthalpie de formation duCO2 vaut−394 kJ.mol−1 à 600˚C. La vitesse de perte de masse
surfacique exṕerimentale est1, 4.10−3 mol.m−2.s−1. La flux thermique surfacique induit
s’élèveà550 W.m−2. Compte tenu de la conductivité thermique des fibres (∼ 50 W.m−1.K−1),
la loi de Fourier donne un gradient thermique vertical inférieurà10 K/m.

La conservation de la masse de réactif dans la phase fluide s’écrit :

∂C

∂t
+∇ · (−D∇C) = 0 (1)

Les conditions aux limites associées sont :
– En haut de la couche limite :C = C0 ;
– A l’interface fluide/solide :(−D∇C) · n = −kiC ;
– Périodicit́e de la cellule d’́etude sur les frontières lat́erales ;
– La positionz de l’interface est donńee par∂z

∂t
= ∂h(x,y,t)

∂t
= −υskiCn.

4. Simulation numérique 3D

AMA, code de type Monte Carlo Marches Aléatoires, áet́e d́evelopṕe pour ŕesoudre les pro-
blèmes de transfert diffusif avec changement de phase et interface fluide/solide mobile [4]. Il repose
sur une discŕetisation en voxels cubiques d’une image 3D composée de fluide et de solide. La
position de l’interface mobile est détermińee par une ḿethode de Marching Cube simplifiée [9].
La diffusion de masse et la réaction h́et́erog̀ene sont simulées par une ḿethode statistique de Monte
Carlo / Marches Aĺeatoires valid́ee par comparaisoǹa un mod̀ele analytique 1D [4].

On mène unéetude paraḿetrique sur l’́evolution des morphologies stationnaires (toujours at-
teintes) en fonction de la réactivit́e des diff́erentes phases. On choisit deux indicateurs :
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Figure 4 :Morphologies stationnaires en fonction du contraste de réactivit́e (avecDaf = 1).

– Le nombre de Damk̈ohler pour la fibre :Daf = kfδc/D ;
– Le contraste de réactivit́e, rapport des réactivit́es de la matrice et de la fibre :k̃ = km/kf .
Les ŕesultats deśetudes paraḿetriques en fonction du nombre de Damköhler et du contraste de

réactivit́e sont respectivement représent́es sur les figures 3 et 4. Pour chaque cas de simulation,
l’ état stationnaire est atteint pour un temps de simulation inférieurà24h sur un processeur Xenon
de3.2 GHz.

5. Discussion

Le nombre de Damk̈ohler est un indicateur du régime en couplage réaction-diffusion. Sur la
figure 3, on voit apparaı̂tre 2 cas limites : (i) lorsqueDaf ¿ 1, la limitation ŕeactive est atteinte,
donc la profondeur et la géoḿetrie de la rugosit́e n’évoluent plus avecDaf ; (ii) lorsqueDaf À 1,
la limitation diffusive est atteinte, le problème devient trivialement 1D.

Le contraste de réactivit́e a une influence relative sur la profondeur de la rugosité. Sur la figure
4, on voit apparâıtre 2 cas limites : (i) lorsquẽk → 1, le probl̀eme est 1D ; (ii) lorsquẽk À 1 pour
un nombre de Damk̈ohler assurant un régime mixte, la limitation diffusive est atteinte au niveau
de la matrice, donc la profondeur et la géoḿetrie de la rugosit́e n’évoluent plus avec̃k. Lorsque
Daf ¿ 1, la profondeur de la rugosité augmente quasi linéairement avec̃k.

La comparaison des figures 3 et 4 avec les micrographie de la figure 1 permet d’évaluer la
pertinence du mod̀ele. Les fibres sont pointues et ont une forme conique, ce qui correspondraità
une limitation ŕeactive d’apr̀es l’étude paraḿetrique (Daf ¿ 1). L’expérience d’oxydation (figure
1-d) a bienét́e ŕealiśee en limitation ŕeactive. L’observation directe a permis de quantifier une
hauteur de pointe d’environ150 µm pour un rayon de fibre de5 µm. Ces dimensions sont bien
reproduites par des simulations numériques effectúees avec̃k = 30. Ce contraste de réactivit́e
obtenu par analyse inverse est cohérent avec des mesures indépendantes faites sur les constituants
sépaŕes.

Connaissant la vitesse de recul macroscopique, l’identification par méthode inverse permet
également d’obtenir les valeurs absolues des réactivit́es ou le coefficient de diffusion :

– En limitation ŕeactive, la vitesse de recul stationnaire est imposée par le mat́eriau le plus
réactif (la matrice). Le matériau le moins ŕeactif (la fibre) augmente sa surface réactive par
unité de surface projetée (Sf ) en devenant conique, de sorte que :Sf ∗ kf = Sm ∗ km.

– En ŕegime mixte, la ŕeactivit́e effective pour un contraste donné est obtenue par simulation
numérique.
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– En limitation diffusive, on a acc̀es au coefficient de diffusion binaire, viaDaf [4].
Sur la micrographie 1-c, on note que la matrice est au même niveau que la pointe des fibres.

Ceci vient du fait que seule l’interphase fibre/matrice est plus réactive [10] : sous cette hypothèse,
la simulation nuḿerique donne la m̂eme ǵeoḿetrie de fibre d́enud́ee, mais entourée cette fois d’une
collerette de matrice, comme représent́e sur la micrographie.

6. Conclusion et perspectives

Dans de multiples applications thermostructurales, les composites C/C sont soumis au phéno-
mène d’ablation. Il en ŕesulte l’apparition d’une rugosité de surface typiquèa l’échelle ḿesosco-
pique, dite enbouquets d’aiguilles. Dans ce travail, un modèle physico-chimique de réaction
hét́erog̀ene-diffusionà l’échelle des fils est proposé et ŕesolu par simulation nuḿerique 3D. Non
seulement les résultats sont en accord avec les observations, mais encore ils montrent la possibilité
de d́eterminer le ŕegime de ŕeaction exṕerimental et les ŕeactivit́es des constituantsélémentaires du
composite (fibres, matrice intrafil) via l’étude des morphologies des rugosités. A l’avenir, il sera
intéressant d’́etendre le mod̀ele à des conditions expérimentales plus complexes et auxéchelles
suṕerieures. Leśechelles inf́erieures sont actuellement en cours d’étude, avec l’introduction dans
les mod̀eles d’une ŕeactivit́e anisotrope, caractéristique des carbones turbostratiques.
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