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Résumé

L'objectif de cette recherche doctorale a été d'estimer la
soudabilité par laser des matériaux polymériques en fonction de leurs
propriétés thermo-physiques.

La premiére tache, dans la recherche de cet objectif, a été de
quantifier l'atténuation de la radiation dans les polyméres semi-
transparents en établissant la corrélation entre les propriétés optiques
des inclusions et de la matrice du polymére, et la distribution spatiale
de l'intensité laser les traversant, c'est a dire, en effectuant une
modélisation des phénomenes optiques qui permet d’estimer la forme
de la distribution du faisceau laser a l'interface des deux matériaux.
Cette modélisation a permis aussi de découpler les facteurs influents et
d’explorer leurs effets sur I'atténuation et I'élargissement du faisceau
laser a travers un milieu semi transparent. L'étape suivante consiste a
réaliser le couplage entre le modeéle optique et le modeéle thermique,
fondé sur I'’équation de la diffusion de la chaleur, afin de déterminer les
champs de températures dans le volume des composants.

Cette étude constitue une ouverture vers I'approche scientifique
des processus de soudage par laser des thermoplastiques en offrant
des méthodes et des techniques pour I'optimisation globale de ceux-ci.
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INTRODUCTION

Les techniques d’assemblage par soudage connaissent aujourd’hui un
développement continu tant de point de vue des matériaux que de point de vue des
types d’application industrielle.

Parmi ceux-ci, le soudage par faisceau laser de thermoplastiques est une
technologie présentant des avantages déja bien connus dans le domaine industriel
comme d’étre un procédé précis, non contaminant, flexible, facile a controler et a
automatiser.

Pendant ces derniéres années, les recherches sur ce sujet se sont fortement
développées : au niveau des nouvelles sources laser, de nouveaux absorbeurs, de la
modélisation du processus et des applications industrielles. Malgré cela, le niveau
actuel reste souvent peu satisfaisant, et les chercheurs, aussi bien que les
fabricants, s’efforcent de maitriser et d'optimiser ce procédé.

La maitrise du procédé nécessite tout d'abord une bonne connaissance des
propriétés des matériaux, et plus particulierement de leur influence sur le
comportement du faisceau laser.

En principe, le soudage laser "par transparence" de polyméres exige une
partie optiquement transparente a la longueur d'onde du laser et une partie
absorbante. L'énergie est concentrée a l'interface provoquant ainsi la fusion des 2
matériaux. Par rapport aux techniques conventionnelles de soudage, I'efficacité du
soudage par laser est fortement dépendante des propriétés optiques des deux
matériaux a assembler (réflectivité, transmittivité et absorptivité). La transmittivité
du premier matériau joue un role décisif en ce qui concerne I'énergie qui arrive a
I'interface de deux matériaux. Elle doit dépasser un certain seuil afin que
|’échauffement a l'interface puisse avoir lieu efficacement. Par exemple, les études
de Jones [Jones 02] ont montré que, pour les matériaux étudiés, le 1¢" matériau doit
permettre la transmission d'au moins 10% de I'énergie laser incidente sur son
épaisseur totale. Quant a I'absorptivité, elle doit étre faible, voire négligeable pour le
premier matériau, et trés élevée pour le deuxiéme.

L'atténuation d’une radiation électromagnétique a travers un milieu est due
a un phénoméne d'extinction, dans lequel I'absorption et la diffusion peuvent
coexister également ou prédominer I'un sur l'autre en fonction des propriétés optiques du
milieu. L'absorption convertit le rayonnement incident en chaleur tandis que la
diffusion le redistribue dans I'espace. Un grand nombre d'études est fondé sur la
supposition que cette atténuation est faite d’'une maniére exponentielle selon la loi
de Beer-Lambert. Mais la validité de cette loi n’est bien vérifiée que pour les milieux
dont le phénomene prédominant est I'absorption.

En ce qui concerne les milieux diffusants, la loi de Beer - Lambert n’est
valide que pour des concentrations particulaires faibles comme celles que I|'on
rencontre dans I'atmosphére ou dans I'eau marine. Les investigations sur la validité
de cette loi dans les milieux présentant une haute concentration de diffuseurs
[Churchill 60] [Drolen 87] [West 94] ont montré que I'utilisation de celle-ci pour
décrire l'atténuation du rayonnement, conduit a des résultats erronés. Les
premieres limites, en ce qui concerne la concentration « critique » se situent autour
de 15% en masse de diffuseur.
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Une étude plus récente [Dick 98] montre que la concentration « critique »
dépend fortement des parameétres des diffuseurs (taille, forme, indice de réfraction,
etc.) et varie sur une gamme large, de 0,1 a une dizaine de pourcents.

La famille de polyméres thermoplastiques présentant une grande variété de
matériaux amorphes ou semi-cristallins, avec des charges, des adjuvants, des
pigments ou colorants, on se trouve dans le cas d'un milieu qui comporte des
hétérogénéités trés diverses et avec des tailles d’échelles variées. Dans ces
conditions, une modélisation de la propagation d’un faisceau laser parait essentielle.

Ainsi, l'objectif de ce travail de thése a été d'estimer la soudabilité des
thermoplastiques en fonction de leurs propriétés optiques et thermiques.

La premiére tache, dans la recherche de cet objectif, a été de quantifier
I'atténuation de la radiation dans les polyméres semi-transparents en établissant la
corrélation entre les propriétés optiques des inclusions et de la matrice du polymeére,
et la distribution spatiale de l'intensité laser les traversant, c'est a dire, en
effectuant une modélisation des phénoménes optiques qui permet d’estimer la
forme de la distribution du faisceau laser a l'interface des deux matériaux.

L'étape suivante consiste a réaliser le couplage entre le modéle optique et le
modéle thermique, fondé sur I’équation de la diffusion de la chaleur, afin de
déterminer les champs de températures dans le volume des composants a souder.

Ainsi, le premier chapitre présentera I'état de l'art sur les procédés de
soudage des polymeéres thermoplastiques en insistant plus particulierement sur les
mécanismes mis en jeu dans le soudage par laser et Iimportance des
caractéristiques des matériaux impliqués sur |'efficacité du processus.

Le chapitre suivant, le deuxiéme, est consacré a la modélisation de la
propagation du faisceau laser a travers un milieu diffusant. L'étude de la diffusion
implique I'utilisation des notions comme ; la diffusion simple et multiple,
indépendante et dépendante, les caractéristiques du faisceau incident et du milieu
considéré. Nous nous sommes orientés vers |'application de la théorie de Lorentz-
Mie pour obtenir les parametres de diffusion d’une seule particule, le passage vers
un ensemble de particules est réalisé par I'intermédiaire d’'une méthode statistique :
la méthode de Monte Carlo.

Les simulations numériques développées nous ont permis d’obtenir des
informations pertinentes sur le comportement optique du faisceau laser en fonction
des caractéristiques du milieu diffusant et d’établir I'importance de chaque facteur
sur |'atténuation de la radiation incidente.

L'aspect concernant la modélisation thermique est présenté au chapitre III.
Il s'agit d’une approche classique basée sur une absorption de la radiation dans le
deuxiéme matériau selon la loi de Beer-Lambert et la détermination des champs des
températures a partir de I'équation de diffusion thermique. Les mesures des
températures de surface par thermographie infrarouges sont corrélées aux résultats
numeériques.

Le couplage modéle optique - modeéle thermique est présenté dans le
chapitre IV. Il permet de caractériser le comportement d’un couple de matériaux
(semi-transparent -absorbant) pendant une irradiation laser. Cela implique
|'utilisation en données d'entrée des résultats obtenus avec le modele optique dans
le modéle thermique.

L'extension de ce modeéle pour caractériser le comportement du faisceau
laser dans des milieux qui s’éloignent des hypothéses posées est étudiée dans la
derniére partie de ce travail. Les écarts sont liés par exemple a la distribution de la
taille des diffuseurs, que I'on peut approximer par une certaine loi probabiliste
(normale, log-normale, etc.), a la forme de diffuseurs, a I'absorptivité du milieu ou
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des diffuseurs, etc. Dans le principe, il s'agit de trouver, a partir des mesures des
intensités transmises sur différentes épaisseurs, un matériau équivalent, présentant
un comportement similaire a celui du matériau concerné. Il est possible alors d’avoir
une estimation sur le comportement optique du faisceau et donc de s’orienter vers
les paramétres de soudage adéquats.

Les travaux présentés constituent une ouverture vers |I'approche scientifique
des processus de soudage par laser des thermoplastiques en offrant des méthodes
et des techniques pour l'optimisation globale de ceux-ci.
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1. LES POLYMERES

1.1. Généralités sur les polymeéres thermoplastiques

Un polymére est une macromolécule formée de I'enchainement covalent
d’'un trés grand nombre d’unités de répétition qui dérivent d’un ou de plusieurs
monomeéres (qui sont également appelés motifs élémentaires). Quand tous ces
motifs élémentaires sont identiques, neutres et enchainés de facon linéaire, on parle
d'homopolymeéres, et de copolymeéres quand ils sont différents.

Les polyméres sont constitués de macromolécules de tailles différentes. IIs
sont ainsi définis par les distributions de masse caractérisées par les moyennes

appelées masses molaires moyennes en nombre M, et en poids My, :
2
Somf Do
_ _
= , =4 __
2. niMj 2.
i i

ou n; est le nombre total de molécules de masse M; dans le matériau

My, M, (1.1)

1.0 1 Mn

L

fraction masze

—

]
¢
Y

masse moleculaire

Figure 1.1 Masse moléculaire en nombre et en poids
Etats physiques des polymeéres

Les matériaux macromoléculaires existent en trois états d’agrégation
condensé, solide et liquide. Dans le cadre de notre étude, nous nous intéressons
uniguement aux polymeéres a I’état solide.

Pour caractériser ces matériaux, la notion d’état d’agrégation n'est pas bien
appropriée. En conséquence, on définit la notion d’état de phase qui, au sens
thermodynamique, représente une partie d'un systeme homogene du point de vue
de la composition chimique et des propriétés. Structurellement, la notion de phase
marque les différences qui apparaissent entre l|'arrangement des molécules en
différents états.
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18 Les polyméres - 1

On trouve ces types de matériaux en deux états de phase : amorphe et
cristallin. Ainsi, un polymére amorphe appartient aux liquides du point de vue de
I’état de phase et aux solides en ce qui concerne I'état d’agrégation.

1.1.1. Les polyméres amorphes

Les polyméres amorphes se caractérisent par une absence d‘ordre de
position des monomeéres a longue distance. Ils peuvent étre considérés comme des
matériaux dans lesquels les mouvements moléculaires du liquide sont gelés en
gardant une organisation de type liquide. En fonction de la température, ils existent
dans les trois états physiques : vitreux, hautement élastique et visqueux.

T(C)
150 } Zone diffuse . I‘Técoulemen‘tl
o Etat |
Liquide haute
visqueux élastique |

Etat vitreux

Ty
I
|

|
|
I 1| m

Figure 1.2 Etats physiques des polymeres amorphes en fonction de la température et de la
masse moléculaire (I- oligomeére; II- polymere; III- haut polymeére)[Vasiliu 86]

H

La partie située en dessous de T, - température de transition vitreuse -
correspond a I'état vitreux, caractérisé par la possibilité de petites déformations. Le
polymére est alors a I’état solide. Dans ce domaine, les forces inter- et
intramoléculaires sont plus fortes que I’énergie d’agitation thermique.

La température de transition vitreuse marque le changement de
comportement entre |I'état solide et I’état liquide. Au dessus de cette température, le
polymere peut subir de grandes déformations réversibles. Ces déformations sont
attribuées aux mouvements thermiques exécutés par le segment de chaine
moléculaire. La transition vitreuse s’accompagne d’un ensemble de changements
des propriétés du matériau, en particulier au regard de son volume spécifique, son
coefficient d’expansion thermique, ou de sa capacité thermique. Pour des
températures qui dépassent la température d’écoulement Tec, le polymeére se trouve
dans I'état visqueux caractérisé par des déformations irréversibles.

1.1.2. Les polymeéres semi-cristallins

Les polyméres semi-cristallins se distinguent des polyméres amorphes par
I’existence d'une température de fusion Tf, température au dessus de laquelle le
polymére peut étre liquide ou viscoélastique en fonction de sa masse moléculaire.
Cette température correspond a la température de fusion des cristaux et s’étend sur
une plage de températures plus large que celle classiquement rencontrée dans une
transformation solide - liquide. En dessous de cette température, commence le
processus de cristallisation.
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Figure 1.3 Etats physiques des polymeres semi-cristallins en fonction de la température et de
la masse moléculaire (I- oligomere; II- polymére; III- haut polymere)[Vasiliu 86]

Les chaines moléculaires se replient sur elles-mémes sur une épaisseur de
I‘'ordre de 10 nm en formant des lamelles (figure.1.4 a,b). Entre les lamelles, il reste
des zones amorphes, soit a cause de défauts d’enchainements (ramifications), soit a
cause d'une vitesse de refroidissement trop rapide. Les lamelles s’organisent dans
des structures plus importantes, appelées sphérolites (figure 1.4 c,d), avec des
tailles comprises entre 1 et quelques micromeétres, dans une direction radiale, et
guelgues centimeétres en longueur. Leur croissance peut se diviser en deux étapes :
croissance radiale de lamelles a partir d’'un noyau (cette croissance est limitée par le
développement des sphérolites voisins) et la cristallisation des zones amorphes
inter-cristallines.

r
= phase
/V = cristalline
phase
amorphe
b a
. iy molecules
noyau . =L
reqiar : » de liaison
C amorphe :
|
Y
b o ;
5 . :
a & L
c) fibrilles d)
larmellaires

Figure 1.4 Structures cristallines : lamelles (a), (b) sphérolites (c) (d)

Les parametres de cristallinité (taille des cristallites, taux de cristallinité, ...)
dépendent de plusieurs facteurs tels que la structure chimique du polymeére, le poids
moléculaire, la température de cristallisation Tc, la vitesse de refroidissement autour
de Tc, les traitements thermique et mécanique apres la cristallisation.
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20 Les polymeres - 1

En dessous de T, particulierement pour de grandes masses moléculaires, le
polymeére est souple avec un aspect de peau, et devient rigide prés de la
température de transition vitreuse (figure I1.3).

1.1.3. Les additifs

Suivant l'usage prévu du thermoplastique on ajoute dans la matrice des
polymeéres certains additifs. En fonction de l'indice de réfraction par rapport au celui
de la matrice du polymere, la forme et la taille des particules ajoutées ainsi que leur
concentration, ces additifs peuvent constituer des inhomogénéités qui vont modifier
les propriétés optiques des polymeéres. Les caractéristiques des principaux types
d’additifs sont données dans le tableau I.1 et dans la figure 1.5.

Dimension de particules [ pm]
0,01 0.1 1 10

Silice +——Charges —=
pyrogenee
a— Noirde — 4 o Ti) —
carhone

Colorants —» «— Pigments organiques —

Figure 1.5 Dimensions comparées des colorants, des pigments et des charges [Defosse 91]

Taux en % de Indice de
Types Effets Nature réfraction
masse L
(visible)
_accroftre la résistance |- fibre de verre -10a40 - 1,51
Renforts mécanique - fibre de carbone
- métal
- craie
ch - diminuer le prix - kaolin ) 2025a 45 ) 1’22 169
arges o .. . |- mica - > -1,54-1,
-améliorer une propriéte | silice -1.49
- talc -1,59
- esthétique - pigments minéraux
Pigments -augmenter -pigments organiques -0,007-2 1,4-2,71
I'absorptivité - colorants
- pthalates
Plastifiants |- réduire la fragilité - phosphates
- stérates
Stabilisants | 2nti-vieillissement | g o e py, Ba, Ca

Tableau 1.1 Types des additifs ajoutés dans la matrice des polymeéres (d’aprés Techniques de
I'ingénieur, traité Plastiques, A 3233)
1.1.4. Propriétés optiques des polymeéres

Les polyméres amorphes sont généralement incolores et transparents aux
températures inférieures a celle de transition vitreuse. La transmission de la lumiére
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visible a travers ces polyméres et pour des lames d’épaisseur environ 3 mm
présente un maximum de l'ordre de I'ordre de 90% et des diminutions aux alentours
de trois plages de longueurs d’onde, centrées sur 1200, 1400 et 1700 nm (figure
1.6).

Les polyméres semi-cristallins sont moins transparents que les polymeéres
amorphes en raison de la présence de zones cristallines qui jouent le r6le de centres
de diffusion de la lumiére.
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Figure 1.6 Facteur de transmission en fonction de la longueur d‘onde du laser [Kagan 01]

Compte tenu que la plupart des polyméres contiennent des groupements
chimiques C-C, C-H, C-O, C-ClI, I'absorption de la radiation est trés forte pour des
longueurs d’onde inférieures a 225 nm (ultraviolet). Pour des longueurs d’onde plus
grandes, l'absorption est due a la présence de chromophores dans la matrice
(produits d’oxydation, impuretés, pigments, etc.).

La réflectivité est faible pour cette famille de matériaux (environ 4% dans le
cas des polymeéres transparents). Dans le cas d’un état de surface optiquement lisse
seule la réflectivité spéculaire de I’échantillon est a prendre en compte. Donc, la
réflectivité en incidence normale (notée p), pour un milieu dont l'indice complexe

A =n-ik avec k? << n2, est donnée par :
2
n-1
ool )2 (1.2)
(n+1)

ou k est la partie imaginaire appelée coefficient d’extinction .

L'ajout de colorants ou de pigments dans la matrice polymére modifie ses
propriétés optiques. Un exemple de leur influence est donné sur la figure 1.7.

L'exemple de la figure 1.8 montre l'influence combinée de I'adjonction de
fibres de verre et de charges minérales communément utilisées avec une matrice
nylon. La transmission est bien plus réduite dans le cas de charges minérales (CM)
par rapport a celui des fibres de verre (FV), car les particules minérales sont plus
fines et, pour la méme concentration, présentent plus de centres de diffusion et
donc, réduisent considérablement l'intensité de la lumiére transmise.
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Figure 1.7 L'influence de pigments sur les propriétés optiques de polymeéres [Kagan 02]
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Figure 1.8: L'influence de fibres de verre et charges minérales sur la transmission de
polymeéres [Kagan 00]

1.2. Contexte industriel: état de l'art sur le soudage des
polymeéres

Rappels sur les différentes méthodes de soudage
L'assemblage des polymeéres suscite depuis des années un vif d’intérét. Les

procédés d’'assemblage utilisés sont essentiellement : le collage, I'assemblage avec
des éléments mécaniques et le soudage. Dans le cadre de cette étude, nous nous
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intéresserons au soudage de polyméres thermoplastiques, plus particulierement au
soudage par laser a diode.

En fonction de la nature de I'énergie primaire introduite dans le processus,

on peut classer les procédés de soudage en trois catégories :

le soudage mécanique - ou /'on convertit de I'’énergie mécanique en
énergie thermique. Ce procédé consiste a imprimer un mouvement relatif
entre les deux piéces a souder, l'échauffement du matériau étant une
conséquence de la friction intermoléculaire. Cette technique est applicable
aux pieces rigides, avec un degré réduit de la complexité du cordon
(PS/ABS, PMMA/PC, PPO/PA);

le soudage thermique implique une source de chaleur externe. Le
transfert thermique vers les composants se réalise par conduction. Il
autorise une large gamme de dimensions (films minces, tuyaux, barreaux).
Le principal inconvénient tient dans le temps du processus, généralement
compris entre 10 s et 60 min en fonction de la surface a souder.

le soudage électromagnétique. L'échauffement se réalise par I'absorption
de I'énergie électromagnétique et sa conversion en énergie thermique. Cette
méthode de soudage autorise un controle de la température du processus,
et peut étre réalisé sur une large gamme de matériaux dans diverses
combinaisons (rigide - rigide, rigide - flexible, etc...).

Les principaux procédés de soudage sont représentés dans la figure 1.9 et

les applications les plus courantes dans les tableaux 1.2, 1.3, 1.4.

Soudage Polymeéres

Mécanique Thermique Electromagnétique
* Rotation o Par résistance e Induction
o Vibration: o Avec élément chauffant e Infrarouge
o linéaire o plaques o Lampes IR
o angulaire o lamelles o Laser
eUltrasons ¢ A I’air chaud o Soleil
e Micro-ondes

Figure 1.9 Les principaux procédés de soudage en fonction de I'énergie primaire introduite
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Type

mouvement Schéma de principe Etapes Parametres spécifiques Applications
e contact intime entre le deux
Rotation composants e temps d’échauffement 1- Soudage de
. " e rotation alternative 20s tu ;%x
Rotation _,(% 7J — ]7 fh)f +_ (échauffement du matériau | « vitesse de rotation 1-20m/s | y @
4 . au dessus de Tv) e déplacement arreau etc.
Pression| , maintien sous pression o pression 50-150 kPa [Grimm 90]
(soudage)
Pression « contact intime entre le deux * temps d'echauffement 1-5s
composants e pression 1,- 4 MPa _ _
. . NN a.Haute fréquence ~ 240 Hz | Trajectoires
@ ¢ V|br,at|on linéalre - e amplitude des vibrations linéaires
PR Vibration (échauffement du matériau 0.7-1.8 mm [Schwartz 94]
> au dessus de Tv) b.B ’f’, nce ~ 100 H Bates 04
=] —> « maintien sous pression -2ase frequence ~ z | [Bates 04]
e amplitude des vibrations
(soudage) > -4
mm
Vibration
Ultrasons
e contact intime entre le deux . Dispositifs
1 Pression composants e temps d’échauffement médicaux
I Y e vibrations induites par les 3-4s dSque&eé
Pp= 7L ultrasons (échauffement du | e fréquence 20-40 kHz composant’s
— matériau au dessus de Tv) e amplitude des vibrations automobiles
e maintien sous pression 10-100 pm [Grimm 95]

(soudage)

Tableau 1.2 Le soudage mécanique
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Procédé Schéma de principe Etapes :sgili?i:t:‘:: Applications
Gaz )
chaud Fil ¢ positionnement des pieces e température du
Soudage « apport de fil (polymére az
PP poly 9 Plaques
par gaz e échauffement par gaz chaud - 200-400 °C [Grin?m 90]
chaud (air/ azote) o débit de gaz
e formation du cordon - 16-60 I/min
Pression Plague
chauffante « contact intime entre le deux
Soudage composants a souder et la lamelle Pidces rigides de
- chaude e pression
phar I;.mets ‘ 7 / « échauffement et fusion o température di?\'\r:zggis
chauitante ¢ éloignement de la lamelle [Grimm 90]
s g « contact entre les deux composants et
/ maintien sous pression
L]
Pression
_ 2 soudage de films
E e contact entre le deux composants a : geomlpio kwm minces (e <
Soudage f souder et I'élément conducteur . 0,5mm)
par ~ o échauffement et fusion Nd3%d;auffement domaine médical,
resence | K L manten souspessr tems e s
p 9 refroidissement ;
resistance [Stavrov'05]

Tableau 1.3 Le soudage thermique
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Parametres

Procédé Schéma de principe Etapes spécifiques Applications
Pression contact entre le deux fréquence Pieces longues et
Soudage composants a souder - 60Hz-100MHz minces
par PR eg??ggjgii:t et fusion temps et conductrices
induction i Ewaintien sous pression d'échauffement - [Ageorges 01]
soudage 10s-6 min [Hollande 98]
Plaque positionn’ement de la .
plague céramique entre le température de la Pieces rigides de
chauffante Pression deux composants a souder I P grandes dimensions
Plaques a0.2 mm g;g_%%o oC Industrie
. : échauffement et fusion automobiles,
ceramiques Pkt éloignement de la plaque tef“ps constructions
- d’échauffement ~ -
contact entre les deux 30s civiles
composants et maintien [Ageorges 01]
Soudage Sous pression
infrarouge
(IR) Laser ou
Lampe IR Polymere contact entre‘ le deux Matériau>_< rigides et
Laser IR / 2 transparent Fompogants a souder fluen;e fIgmbIgs,
Lampe IR |rra_d|a_1t|on _ pression trajectoires
maintien sous pression temps de soudage complexes, etc.
Polymere soudage [Schwartz 89]
absorbant

Tableau 1.4 Le soudage électromagnétique
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Récemment, plusieurs publications sur I'état de I'art ont été réalisées sur les
méthodes d’assemblage des polymeéres [Brown’00] [Grimm 90], [Yarlagadda 98],
[Hollande 98] et des composites a matrice thermoplastiques [Ageorges 00]
[Silverman 89] [Yousefpour 04] et permettent des comparaisons entre ces
différentes techniques (tableau I1.5) sur une échelle de 0 (moins indiqué) a 10 (plus

indiqué).
Tableau I.5 Comparaison entre les différentes technigues de soudage
Résistance | Ultrasons Induction | Lamelles | Laser

Performance 10 10 10 9 10
Reproductibilité 8 9 9 9 10
Durabilité 8 9 8 9 9
Colt 7-6 8-6 7-6 7-5 7-6
Temps 8 10 8 7 10
Préparation surface 10 10 10 10 10
Flexibilité 5 5 7 7 8
G_rande_s 10
dimensions

Automatisation 10 10 10 10 10
Portabilité 8 7 7 8 8
Recyclage 8 5 8 2 9

1.3. Soudage laser des polymeéres

1.3.1. Les matériaux

Le soudage laser permet I'assemblage des polymeéres thermoplastiques dans
diverses combinaisons : rigide - rigide, rigide- flexible, flexible - flexible.
Les principaux thermoplastiques soudables par laser sont représentés dans
le tableau ci-dessous ainsi que les combinaisons compatibles rapportées.

ABS |ABS-PC| PMMA PC PS PVC | SAN
ABS v v v v v
R ABS-PC v v v v
Polymergs PMMA v 7 7 v v
therrr;opl:st:jques PC 7 7 7 7
standar PS v
PVC v
SAN v v
PET PA POM PBT-m
Polymeéres PET v v
thermoplastiques PA v
de construction
POM v
PBT-m 4

Compatibilité entre différents thermoplastiques d’aprés[Joly] [Reinhold 04] [Warwick 06]

En principe, le soudage se réalise par |'absorption de la radiation dans les
matériaux a souder, I’échauffement et la fusion localisée de ceux-ci et la formation
du cordon de soudure pendant le refroidissement sous l'action de la pression

appliquée.
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La plupart des polymeéres sont transparents dans le proche infrarouge et
particulierement a la longueur d’onde du faisceau laser. La faisabilité du processus
de soudage est donc fortement conditionnée par la présence d’additifs (colorants et
pigments) dans la matrice du polymére qui modifie son absorption vis-a-vis du
rayonnement laser.

1.3.2. Les colorants

Il y a deux catégories d'additifs utilisés pour augmenter I'absorption dans la
matrice polymeére : les pigments et les colorants. Les pigments sont incorporés par
dispersion dans le polymére et les colorants par dissolution. Malgré leur stabilité par
rapport aux colorants, l'utilisation de pigments est limitée pour des raisons
fonctionnelles. Ils peuvent nuire aux propriétés mécaniques et optiques, en fonction
de leur taille, leur forme, ou encore leur surface spécifique. De plus, leur présence
dans la matrice du polymére provoque la diffusion de la radiation laser en réduisant
I'efficacité de I'absorption.

Actuellement, pour répondre aux applications pour lesquelles I'absence de la
couleur est une exigence essentielle, les efforts sont orientés vers le développement
des colorants ayant une couleur la moins visible possible et une absorption élevée
dans l'infrarouge.

&0

-]
=

m 1064 nm
O %30 nm

Transmittance (%)
T
=

]
=

Bl N BN AR W0
Blanc

Naturel Rouge Jaune Vert

Figure 1.9 : Influence de colorants sur la transmission pour deux longueurs d’onde (Nd-YAG et
diode) dans le cas d‘une matrice en PA [Kagan 01]

a- Absorption et conversion énergétique dans les colorants

Les colorants conventionnels absorbent, par définition, la radiation
électromagnétique du visible et du proche IR, processus qui détermine le passage
du systéme de l'état fondamental dans un état excité avec une croissance
énergétique considérable au niveau moléculaire. La relaxation des molécules
excitées se fait par une conversion interne suivie d’une relaxation vibrationnelle
(environ 10713 s), I'excés énergétique étant transféré vers les molécules voisines. Le
résultat est I’échauffement du substrat, la croissance locale de la température étant
dépendante de la conductivité thermique du matériau, de la longueur d’onde et de
I'intensité du laser.

La bande d’absorption du colorant joue un réle majeur dans |‘obtention
d’'une conversion efficace d’énergie en énergie thermique. Pour obtenir une
absorption maximale de la radiation, la bande d’absorption doit étre centrée sur la
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longueur d‘onde du laser (Amax). Par ailleurs, d’aprés Jones [Jones 00] un colorant
avec une bande d’absorption plus étroite présentera un coefficient d’absorption plus
important qu’un colorant a bande large. De cette fagon, la concentration de
colorants nécessaire dans la matrice est plus faible.

b- Sélection

L'obtention d’un couple polymére - additif idéal est impossible mais, en
alliant les propriétés optiques des deux, on peut choisir un couple optimal qui peut
assurer la réalisation de I'assemblage soudé dans des conditions adéquates.

Dans le cas de soudage des plastiques transparents, le colorant idéal doit
remplir les conditions suivantes:

e une bande d’absorption étroite centrée sur la longueur d'onde du
laser;

e une absorption réduite, voire nulle, dans le visible;

e une grande solubilité dans la matrice du polymére;

e une bonne stabilité;

c- Incorporation des additifs dans la matrice

Pour produire l'effet thermique a l'interface de deux matériaux, des additifs
peuvent étre insérés :

e dans un film mince (10- 40 um) a l'interface entre les deux échantillons. Sa
composition peut étre différente ou non de celle de la matrice du polymeére. La
concentration utilisée est fonction de la nature du colorant et de la matrice. En
général, les valeurs se situent aux environs de 0,02%. Dans ce cas, les deux
piéces a assembler peuvent étre constituées du méme polymére et peuvent étre
transparentes. La qualité de I'assemblage sera fonction de celle de I'adhésion du
film sur la surface;

e dans la matrice du deuxiéme polymeére. Cette méthode nécessite des quantités
plus élevées et est donc plus co(iteuse;

e par dépot sur la surface, sous forme de peinture, spray, etc. Cette technique
permet I'utilisation locale du colorant, donc de quantités réduites, mais peut
poser des problemes liés a la stabilité dans le temps du colorant appliqué.

1.3.3. Les lasers utilisés

Les sources laser adaptables au soudage des polymeéres sont les lasers a
CO3, Nd-YAG et les lasers a diodes. Dans l'infrarouge moyen a la longueur d’onde du
CO3 (10,6 um ; énergie des photons : 0,12eV), la radiation est rapidement absorbée
en surface du plastique, induisant un chauffage rapide. En conséquence, les lasers
CO> sont utilisés pour le soudage des films minces (< 0,2 mm) a grande vitesse
(jusqu’a 500 m/min).

Dans le proche infrarouge pour les lasers Nd-YAG et les lasers a diodes
(800-1100 nm, énergie du photon environ 1,2eV), la radiation est plus faiblement
absorbée et dépend fortement de la présence d’additifs dans la matrice du
polymére. Elle a un caractére volumique et peut étre modulée en ajoutant des
éléments sensibles a la longueur d’onde du laser (soit absorbants, soit diffusants
pour faciliter I'absorption dans la matrice).

Le cordon de soudure peut étre réalisé :
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e en mode simultané, sur toute la longueur du joint, soit en utilisant un systéme
de diodes distribuées le long de la trajectoire a réaliser, soit en utilisant un
masque correspondant au négatif de la trajectoire;

e par scanner, le faisceau laser est déplacé a grande vitesse, un grande nombre
de fois le long du joint, a grande fréquence, gréace a un systéme de miroirs
commandés numériquement (téte galvanométrique). On obtient dans ce cas une
irradiation quasi-simultanée de I'ensemble du joint ;

e par balayage, méthode qui consiste soit a déplacer le faisceau laser le long du
plan de joint, les composants a souder restant fixes, soit a déplacer I'échantillon,
le faisceau restant fixe . Ce balayage s'effectue avec des vitesses typiques de
quelgues metres a quelques dizaines de métres par minute.

1.3.4. Les configurations

Deux types d’assemblage de thermoplastiques sont réalisables par laser:
-le soudage par transmission (Through-transmission laser welding)
-le soudage bord a bord (laser butt welding)

a- Le soudage par transmission

Le procédé de soudage par transmission nécessite, d’'une part, qu’une partie
de l'assemblage soit transparente, ce qui permet le passage du faisceau sans trop
de perte de puissance, et que, d’autre part, l'autre partie a assembler soit
absorbante a la longueur d’onde du laser, c’'est dans la partie absorbante que se
produit I'effet thermique. La chaleur créée est ensuite transmise par conduction
dans la partie transparente, les deux matériaux fondant a l'interface. Le cordon de
soudure se forme par l'interpénétration des chaines moléculaires sous I'action de la
pression (figure 1.10).

La conductivité thermique des polymeéres étant faible, la fusion se produit
généralement dans une zone trés mince (environ 0,2 mm).

A B C D
‘ al . .-

v
Y

| | |
h v v
Yvvy
' v‘] /l

| vy !
|1 11 I

Figure 1.10: Etapes du soudage
(A) absorption; (B) échauffement locale du polymére absorbant;
(C) transfert thermique par conduction; (D) refroidissement et formation du cordon soudé

La maitrise du procédé nécessite de connaitre les aspects liés :
a) au matériau -

- propriétés optiques - coefficient d’absorption, indice de réfraction;

- propriétés thermophysiques - microstructure, densité, température de
fusion, capacité thermique, conductivité thermique;
b) additifs - propriétés optiques;

- forme, taille et concentration des particules,

c) faisceau laser - longueur d’onde, distribution de l'intensité, diamétre du spot
laser;
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d) parameétres du processus - fluence laser, vitesse relative faisceau laser—
échantillon, pression de maintien des échantillons.

Dans la pratique industrielle, pour estimer le régime optimal de soudage, on
utilise souvent une courbe caractéristique qui présente I'évolution des performances
meécaniques en fonction de I’énergie linéique introduite dans le processus (figure
1.11-a).

On distingue quatre régimes possibles:

1) le collage;

2) la soudure optimale;

3) l'initialisation de la dépolymérisation du matériau;
4) la décomposition du matériau.

Resistance Courhe caractéristique

E lin = Piw

Energie linéaire

a) cas général
160 -
- _
140 A
120 A P
100 4 /
80 4 /
60 4
40 A

Force a larupture [N]
e

20 A

0 T T T T T )
0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500

Energie [J/m]

b) polypropyléne
Figure 1.11: Courbe caractéristique — résistance en fonction de I’énergie linéaire [Russek 01]
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Figure 1.12: Sections transversales du cordon pour différentes valeurs de I'énergie linéaire
[Russek 01]
1) collage; 2) soudure optimale 3) initiation de la dépolymérisation du matériau; 4)
décomposition du matériau

Un autre aspect important est la concentration de I'absorbant en fonction de
laguelle l'absorption de I'énergie laser a linterface peut étre surfacique ou
volumique avec des conséquences directes sur la symétrie du cordon de soudure.
Pour de faibles concentrations, la profondeur optique de pénétration du faisceau
(80pt) @augmente, et I'absorption se fait dans le volume du deuxiéme polymére (figure
1.13-a). En conséquence, la température atteinte est modérée et le volume chauffé
dans le polymére transparent est réduit, conduisant a un cordon asymétrique avec
une pénétration insuffisante dans I'élément polymere supérieur (ha<<hy).

Pour des concentrations élevées, Sopt diminue, (figure 1.13-b). L'absorption
se fait dans un volume réduit permettant le développement de températures
élevées dans ce volume. Le transfert thermique vers la composante transparente
est de ce fait plus efficace et le cordon résultant est alors symétrique.

En conclusion, §opt est inversement proportionnelle a la concentration de
|'absorbant et directement proportionnelle au volume fondu.

A titre d'exemple, I'évolution du rapport entre le substrat transparent fondu
et le substrat absorbant fondu en fonction de la concentration de I'absorbant, dans
le cas du PP, est représentée dans la figure 1.14. Pour de faibles concentrations (cc
< 1%), I'absorption a un caractére volumique, tandis que pour des concentrations
plus élevées, I|'absorption devient surfacique. Ainsi, on peut déterminer la
concentration nécessaire pour réaliser un soudage bord a bord (cc < 1%) ou un
soudage par transparence (cc >1%).
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a) concentration 0,05% b) concentration 5%

Figure 1.13: Influence de la concentration de |'absorbant sur la symétrie du cordon (polymére
-PP,1=2,8Wmmw2 t=4s) [Abed 01]
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Figure 1.14: Evolution du rapport substrat transparent fondu, substrat absorbant fondu en
fonction de la concentration de I'absorbant [Abed 01]

b - Le soudage bord a bord

Ce procédé peut étre comparable au soudage conventionnel par lame
chauffante (figure 1.15-a), quand l'irradiation se fait a I'aide d’un miroir de déflexion
positionné entre les deux éléments a assembler, ou au soudage conventionnel de
métaux (figure 1.15-b). Il nécessite deux matériaux partiellement absorbants pour
assurer |'absorption et donc I'échauffement a l'interface de ces deux éléments. Dans
le premier cas, apres le retrait du miroir, les bords sont réunis et mis en pression
pour former le joint, tandis que pour le deuxieme, la mise en pression est faite
pendant l’irradiation. Les principaux avantages du soudage bord a bord sont
essentiellement une vitesse d’exécution plus grande et un chauffage plus
homogéne.
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Figure 1.15: Le soudage bord a bord [Kagan 02]

Outre le fait que la qualité du soudage représente un des principaux
avantages de ce procédé les autres avantages recensés par Kagan sont :
o Il'absence de contact physique entre les éléments a assembler et la source
d’échauffement;
une ZAT réduite;
des trajectoires complexes possibles (y compris en 3 dimensions);
une vitesse de soudage importante;
une absence de vibration, ce qui permet I'assemblage de produits fragiles;
une possibilité d’automatisation.
Kagan énonce également les contraintes suivantes :
a) sur le procédé:
o la nécessité d'un contact intime entre les deux éléments polyméres
b) sur les matériaux :
o une zone suffisante de recouvrement des plages de températures des deux
polyméres (T, ou Tr <T<T gégradation);
o une compatibilité structurale des deux polymeéres (par exemple,
I'impossibilité d’assembler un matériau amorphe avec un matériau un

O O O O O

cristallin) ;

o une compatibilité chimique de macromolécules afin de favoriser leur inter-
diffusion;

o une adaptation du matériau (ajout d'additifs) qui puisse modifier sa
transparence.

Les contraintes liées a |'adaptation du matériau commencent a étre
éliminées grace a l'apparition de nouveaux colorants.

1.4. Conclusions

Les différents phénomenes mis en jeu lors du soudage laser de polymeres
sont clairement identifiés.

L'objectif de ce travail est d'une part, d’apporter une meilleure
compréhension des phénomeénes de diffusion induits par la présence des
inhomogénéités dans la matrice du polymeére semi-transparent, d’autre part de
quantifier l'influence de ces phénomeénes sur la faisabilité d’'un assemblage de deux
polyméres par faisceau laser.
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2. L'INTERACTION LASER - POLYMERES SEMI-
TRANSPARENTS - LE PHENOMENE DE
DIFFUSION

De facon générale, lorsqu’une onde électromagnétique traverse un milieu
matériel, celle-ci va étre atténuée par un phénoméne d’extinction, somme de deux
processus : |'absorption et la diffusion, I'importance de chacun étant fonction des
propriétés optiques du milieu.

L’absorption se produit si la fréquence des photons incidents correspond a
une « fréquence » associée a une transition énergétique (électronique,
vibrationnelle, rationnelle) des molécules irradiées. On a alors une conversion d’une
partie de I’énergie incidente en une autre forme d’énergie (agitation thermique).

Le phénoméne de diffusion décrit la trajectoire du rayonnement lumineux a
travers le milieu. Il est fortement lié a l'indice de réfraction. Tant que celui-ci reste
constant, la trajectoire sera rectiligne, mais, si a l'intérieur du milieu, il apparait des
fluctuations d’indice de réfraction sur de petites échelles (présence d’inclusions,
d'inhomogénéités), une partie de la lumiére incidente sera renvoyée dans d’autres
directions. On parle alors de diffusion.

Largement étudiée par les physiciens pendant ces trente derniéres d’années,
la diffusion de la lumiére trouve beaucoup d’applications dans des domaines variés.
Dans la littérature, on distingue deux types de problémes [Gouesbet 99] : /e
probléeme direct qui consiste en la détermination des propriétés de la lumiére
diffusée a partir de la connaissance des caractéristiques de I’'onde incidente et de la
particule, c’est le cas exploré dans ce présent travail, et le probleme inverse qui
consiste en la détermination des caractéristiques des particules a partir de celles de
la lumiere diffusée.

2.1. Aspects théoriques

La physique de la diffusion est la méme pour tout les systémes : le champ
électromagnétique incident fait osciller les charges électriques contenue dans la
matiére. Ces charges électriques se comportent alors comme des dip0les électriques
oscillant a la fréquence du champ appliqué et émettent un rayonnement secondaire
polarisé dans certaines directions. Cette radiation secondaire est nommée radiation
diffusée par la matiére. On peut écrire :

diffusion = excitation + réémission.

Dans une direction donnée, le champ résultant est obtenu en superposant
les ondes diffusées tout en prenant en compte leurs différences de phase. En
général, les phases varient avec les directions de diffusion, I'amplitude du champ
diffusé change donc en fonction de ces mémes directions.

Si la taille de la particule est petite par rapport a la longueur d’onde, toutes
les ondes secondaires sont en phase, et il n'y a alors que treés peu de variation de
I'intensité diffusée avec la direction.

Si la taille de la particule augmente, des discontinuités (nceuds et ventres),
dues a l'annulation ou a I'amplification mutuelle des ondes secondaires diffusées
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apparaissent alors et on obtient « une figure de diffusion » - c’'est effet s’appelle
alors effet de diffraction

De maniére générale, les relations de phase entre les ondes diffusées
dépendent de facteurs géométriques (direction de diffusion, taille et forme des
particules). Mais I'amplitude et la phase des moments dipolaires induits pour une
fréquence donnée, dépendent des caractéristiques de la particule (indice de
réfraction).

Ainsi, 'aspect fondamental dans la description du phénoméne de diffusion
est la détermination du champ électromagnétique dans tous les points de la
particule diffusante et du milieu hote.

On trouve aujourd'hui des théories qui décrivent la diffusion de la lumiére
par des particules, soit en faisant une approximation qui s'avére valide dans certains
cas pour certaines classes des particules, soit en fournissant des solutions exactes.

Parmi les théories fournissant des solutions exactes, la théorie de Lorenz-
Mie [Mie 1908] décrit spécifiqguement la diffusion d’'une onde plane par une sphére
homogeéne, isotrope et non magnétique, dont la taille est comparable a la longueur
d’onde de la radiation électromagnétique. Ces derniéres années, on trouve dans la
littérature plusieurs variantes de cette théorie qui permettent des approches
particuliéres en ce qui concerne la forme des particules (sphéroides, cylindres etc.)
et la taille de ces particules ([Maheu 88] [Gouesbet 00])

Lorsque les particules sont petites par rapport a la longueur d'onde, ou
deviennent trés grandes devant la longueur d’onde, on trouve des approximations
qui fournissent des résultats satisfaisants : la théorie de Rayleigh dans le premier
cas, qui considére la particule comme un dipble élémentaire excité [Kastler 52]
[Brun’05], et /'optique géométrique, dans le deuxiéme cas, quand la diffusion peut
étre décrite en termes de réfraction, réflexion et diffraction [Bohren 96] [Hulst 00]
[Nussenzveig 80] [Quirantes 01].

Ainsi, en prenant comme critere le parameétre de taille de la particule

dnh

. - n N o . . s o
supposeée sphérique x = , ou np est l'indice de réfraction du milieu hote, d, le

diamétre de la sphére et A la longueur d’onde de la radiation dans le vide, on peut
identifier trois situations, et donc trois traitements possibles de ce phénomene,
comme l'illustre la figure ci-dessous (figure 2.1).

Théorie de Rayleigh Théorie de l'opfigue géom éfrigque

01 Théorie de Lorenz — Mie 20

Théorie de ILorenz — Mie Généralizée

Figure 2.1: Les théories de diffusion et leur domaine de validité
2.1.1. Diffusion de la lumiére sur une particule : la théorie de
Mie

La théorie de Lorentz-Mie est une théorie complexe qui fournit les solutions
pour les équations de Maxwell. Cette théorie est largement détaillée dans le livre de
Bohren and Huffman [Bohren 96]. Nous ne rappelons ici que les principales
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grandeurs permettant de caractériser les propriétés diffusantes, d’un diffuseur isolé
ou d'un ensemble de diffuseurs.

Il existe une relation linéaire entre I'amplitude du champ diffusé et celle du
champ incident (relation 2.1) qui s'écrit :

[EII s} eklr-2) {52 53} {EII i} (2.1)

E| s —ikr |S4 Sy||ELi

1Sy S ) . e
ol {52 53} est la matrice d’amplitude de diffusion et k=21/A - le nombre
4 91

d'onde. Les termes S; (j = 1, 2, 3, 4) dépendent de I'angle de diffusion 6 et de
I'angle azimutal ¢ ou seulement de 6 en symétrie azimutale et sont exprimés, dans
le cas d’une sphere, selon les relations suivantes :

2n+1

2n+1
51 = ;m(annn +bnTn 52 = 27—5 anTn + bnnn) (2.2)

S3 =54 =0 ou an, by sont les coefficients d’expansion du champ diffusée

_ m‘lfn(mx)‘ljn'(x)—‘l’n(x)‘/’n’(mx) b, = Wn(mx)‘l"n’( )- m‘ljn(x)‘l*’n (mx) (2.3)
myp(mx§En (x) - &n(wn (mx) wn(mx)En (x) - m&p (xhp (mx)
avec : m - indice de réfraction relative, x - paramétre de taille, ¢ , v - les fonctions

de Ricatti- Bessel.
Les fonctions angulaires n, et 7, sont construites a partir du polyndme de

Legendre :

n

1 1
PA(6) dP (6)
Mp = r Tn = 2.4
" sifg)’ " de (2:4)
A. Section efficace de diffusion, d’extinction et fonction de phase

Pour caractériser la capacité a diffuser d’'une particule isolée, présente dans
un milieu hote homogéne, on utilise la notion de section efficace de diffusion Csca. Si
on suppose que cette particule est éclairée par une onde plane (ou un faisceau
collimaté d’extension latérale trés importante), les sections efficaces de diffusion
Csca, d’extinction Cex: et d’absorption sont exprimées par :

2 e8]
k n= 1 k= nz1

Cabs = Cext — Csca

En ramenant ces sections efficaces C a l'aire transversale de la sphére, soit
n r2, r étant le rayon de la particule, on obtient les efficacités Q :

C C C
Qext = e);t Qsca = scéa Qext = at;s (2.6)
nr nr nr

On a alors : Qgps = Qext — Qsca
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2 2 « 2 2
Qext =5 (20 + 1) (ay +by), Qsca=—5 > (2n+ 1)(|a,,| +[bn| ) 2.7)
X< = X
n=1 n=1
La relation entre les intensités du champ diffusé Is et incident I; est obtenue
a partir de la relation (2.1) et prend la forme :

Is =p6) I (2.8)

ol p(6) est la fonction de phase, analogue a une indicatrice de diffusion qui
décrit la redistribution de I'énergie dans tout I’'espace.
En fonction de I'état de polarisation de la radiation incidente, la fonction de
phase prend les formes suivantes :
e pour une lumiére incidente polarisée parallélement au plan de diffusion, la
radiation diffusée va étre aussi parallélement polarisée au plan de diffusion :

Is =(S11+S12) I (2.9)
N 1 1
ou Si11 :EUSZ |2 +|51 |2) Sio :EUSZ |2 —|51 |2j

e pour une lumiére incidente polarisée perpendiculairement au plan de diffusion,
la radiation diffusée va étre aussi perpendiculairement polarisée au plan de
diffusion

Is =(S11-S12) Ij (2.10)

e pour une lumiére incidente non polarisée en moyennant les relations (2.9) et
(2.10)

I¢=S5171-1; (2.11)

Normalisée, la fonction de phase indique la probabilité pour qu’un photon
incident sur la direction reparte dans un angle solide, autour d’une direction donnée.

Le diagramme de diffusion (figure 2.2) (ou représentation angulaire de la
fonction de phase) donne une image suggestive sur la physique de la diffusion en
relevant sa sensibilité extréme a la taille, a la forme et a l'orientation de la particule.

Pour des paramétres de taille faibles (domaine de Rayleigh), le diagramme
de diffusion est isotrope pour un polarisation perpendiculaire (figure 2.2-b) et
enregistre deux maxima vers l'avant et vers I'arriere (0° et 180°) et deux minima a
90° et 270° pour une polarisation paralléle au plan de diffusion. En conséquence, la
lumiére non polarisée (figure 2.2-a) sera complétement polarisée pour deux angles.
Dans ce domaine, le diagramme de diffusion ne dépend pas de la forme de la
particule.

Quand la taille de la particule devient comparable a la longueur d’onde de la
radiation incidente, le diagramme de diffusion devient asymétrique avec "plus" de
radiation diffusée vers I'avant (figure 2.3-a). On observe également que les lobes de
diffusion deviennent de plus en plus allongés avec I'augmentation de la taille de la
particule, la contribution de la diffraction a la diffusion devenant importante. On
enregistre aussi I'apparition d’ondulations (figure 2.3-b) (maxima et minima) dues a
I'interférence entre la radiation diffusée provenant des différentes parties de la
particule (pour un indice de réfraction donné, le nombre de maxima fournit une
bonne mesure du rayon de la sphére).
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Figure 2.2: Diagramme de diffusion dans le domaine Rayleigh
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Figure 2.3: L'influence de la taille de particule (a) et de l'orientation (b) [Bohren 96]

Le degré d'anisotropie de la diffusion est mesuré par Jle parameétre
d‘anisotropie g qui est défini comme la moyenne du cosinus de |I'angle de diffusion.
Pour une diffusion isotrope sa valeur est nulle (g = 0). Lorsqu’il tend vers 1, la
diffusion s’effectue plutét vers avant, dans la direction de propagation de la
radiation incidente et lorsqu’il tend vers -1 la diffusion se fait vers larriere

(rétrodiffusion).
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B. Libre parcours moyen

Pour caractériser un ensemble de diffuseurs, il est nécessaire de définir
quelques grandeurs supplémentaires :
e le coefficient d’extinction kgyr = N - Caxt [Mm™], avec N - nombre de particules

o le coefficient de diffusion kgcq = N-Cgeg [M1]
e le coefficient et d'absorption azps = Kext — Ksca

Les inverses des ces coefficients sont interprétés comme de distances
moyennes sur lesquelles un photon peut étre diffusé ou absorbé,

e le libre parcours moyen d’extinction /gyt = 1 ,
Kext

¢ le libre parcours moyen de diffusion /g5 = 1
ksca

e le libre parcours moyen d’absorption /5ps = =
dabs

2.1.2. La méthode de Monte Carlo

Il s'agit d’'une méthode statistique qui génére des nombres pseudo-
aléatoires en relation avec les fonctions de densité de probabilité liées au systéme,
largement utilisée [Prahl’89], [Lavigne 99], [Johnson 03], [McNeil 01], [Roman 05]
[Chicea’05] pour décrire le comportement optique de la radiation
électromagnétique en milieu diffusant. Pour la propagation de la lumiére, il s’agit de
« tirs » aléatoires de rayons lumineux. Dans le cas d'un milieu diffusant, la
probabilité pour qu’un photon soit diffusé dans un angle solide autour d’une
direction donnée, est fournie par la fonction de phase. On suppose que chaque
faisceau de lumiére est dispersé dans une seule direction et qu'il se termine, soit s'il
est entierement absorbé, soit s'il émerge de la couche diffusante. Le nombre de
faisceaux utilisé pour la simulation détermine la précision des résultats.

2.1.3. Les régimes de diffusion (simple, multiple)

Dans le cas d’un ensemble de diffuseurs, on peut définir, suivant les valeurs
relatives du libre parcours moyen de diffusion /scs et I’épaisseur du milieu L,
différents régimes de diffusion [Simonot 02]:

e si L<< lext — régime balistique : la diffusion est tres faible, le milieu
hétérogene peut étre assimilé a un milieu homogéne et la propagation de la
lumiére peut étre considérée comme linéaire ;

o Si L ~ loexx — régime de diffusion simple : la lumiere est diffusée en
moyenne une fois au cours de sa traversée de I'échantillon. Alors, l'intensité
diffusée par N particules est égale a N fois l'intensité diffusée par une
particule isolée, donnée par la théorie de Rayleigh (x— 0), la théorie de Mie
(0.1<x<80) ou la théorie de I'optique géométrique (x— «©);

e Si L>> lext — régime de diffusion multiple : - quand au cours de la
traversée du milieu particulaire interviennent plusieurs événements
interactifs (c'est a dire deux diffusions sur deux particules successives, ou
une diffusion sur une particule suivie d'une absorption par une autre
particule), on a le régime de diffusion multiple.
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Figure 2.4: Diffusion multiple dans un milieu hétérogéne [Mishchenko 04]

En régime de diffusion multiple, chaque particule va recevoir un flux incident

atténué et un flux diffusé par les autres particules (figure 2.4). Selon la
concentration particulaire du milieu ou la distance moyenne entre les particules, on
peut distinguer deux régimes de diffusion ([Churchill 60] [Caron 03]) :

pour une concentration particulaire élevée, les positions des particules dans
le milieu héte ne sont pas aléatoires ; elles ne peuvent pas s’auto pénétrer
et il y a des corrélations sur leurs positions, il existe alors une relation de
phase entre les champs diffusés par les différentes particules. On parle alors
de diffusion multiple cohérente ou dépendante en champ lointain.
Dans ce cas, on enregistre une diminution de I'efficacité de la diffusion ;

si les particules sont suffisamment éloignées les unes des autres, on peut
faire une approximation, qui repose sur l'idée que, du fait des positions
aléatoires des diffuseurs, les phases des différentes ondes diffusées sont
complétement décorrélées. On se trouve alors dans un régime de
diffusion multiple dit incohérente ou indépendante. Dans ce cas les
intensités diffusées peuvent étre additionnées.

A titre d’exemple, le graphe publié par Cartigny et al (figure 2.5), permet de

situer selon le parameétre de taille et la fraction volumique des diffuseurs dans un
régime de diffusion.

BUPT



42 L'interaction laser - polyméres semi-transparents - 2

o

1D | I T L} T T I L} T T T I T T L3 q
- — — %/A=corstant f
- - Gas Madel (n=119) I|
| -—---— Packed Sphere Model{n=113) ']
— Proposed Curve :'II
101 ;
" [INDEPENDENT e L
> | | SCATTERING el 7 ]
= ]
N . DEPEHDENT
[ _aEhdl i\ | SCATTERING |
Hﬁg@%p v |
=1 e N : . . :. L M L i
10 == -
162 12 16" O
fy
Figure 2.5: Graphe montrant les régimes de diffusion dépendante et indépendante
[Cartigny’86]

x = parametre de taille ; fv = fraction volumique des diffuseurs ; c/A - distance moyenne libre
entre les particules/ longueur d’onde ; CD = efficacité dépendante/ efficacité indépendante

Sur ce graphe, on observe que les effets de diffusion dépendante en champ
lointain sont beaucoup plus facilement rencontrés pour de petites particules. Pour
observer la diffusion dépendante lorsque la taille des particules croit, il faut une
fraction volumique plus importante. Aussi la transition entre les deux régimes de
diffusion s’effectue d’une maniére graduelle et le choix d’une délimitation est donc,
dans une certaine mesure, un peu arbitraire.

Examinons a présent, dans le cadre de la diffusion indépendante, comment
est progressivement diffusé un faisceau collimaté. Considérons une plaque
infiniment large d’épaisseur L et un nombre de particules diffusantes par unité de
volume, noté N. Le coefficient d’extinction est : kext = N Cext = N Caps + N Ceca Si le
particules sont identiques

ol Kext = ZNjCext,j pour un mélange de particules, N;, le nombre de particules

J

de type j et Cext,j la section transversale d’extinction correspondante.

Si le faisceau collimaté incident posséde une intensité I;, l'intensité transmis
It diminue selon la formule (2.12) :
It = I; exp(- kextl) (2.12)

De facon générale, pour rester dans ce régime, il est nécessaire de
respecter la condition kext L << 1. Cette condition est un peu moins stricte, si la
contribution de la diffusion a I'atténuation totale est petite.

Dong, il est clair que si Csca, ou N ou L augmentent, la contribution de la
diffusion multiple a l'intensité sur la direction de propagation du faisceau augmente
aussi et on peut alors plus l'ignorer.
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2.2. Modélisation numérique de la diffusion dans les
milieux hétérogénes

2.2.1. Les hypotheéses

Comme la famille de polymeéres thermoplastiques comporte une grande
variété de matériaux amorphes ou semi-cristallins avec des charges, des adjuvants,
des pigments ou colorants, on se trouve dans le cas d'un milieu qui présente des
hétérogénéités sur des échelles variées. La modélisation physique de la diffusion de
la radiation électromagnétique par un tel milieu demande alors, dans un premier
temps, de poser des hypothéses simplificatrices afin d’aboutir a des modéles plus
simples. Ces hypothéses doivent étre validées, ou si ce n’est pas le cas, I'écart par
rapport a ces hypothéses ne doit pas avoir de conséquences importantes sur le
résultat.

Nous considererons :

- une matrice (polymére amorphe) non absorbante ou peu absorbante
idéalisée comme un milieu homogéne, caractérisé par un seul indice de réfraction et
un coefficient d’absorption négligeable ou faible (I'absorption n’est pas dominante
dans le processus d’extinction);

- des charges individualisées en particules et non des structures plus
complexes telles que des agrégats;

- des particules non absorbantes identiques : méme taille, méme forme
(éventuellement sphériques), méme indice complexe de réfraction ;

- une répartition des particules homogeéne.

Interaction radiation électromagnétique — milieu hétérogéne

A l'intérieur du milieu hétérogéne on peut avoir deux interactions
élémentaires : une diffusion par une particule isolée et une absorption par le milieu,
décrites par les lois et les paramétres suivants (figure 2.6) :

IMTERACTIONS | LOIs PARAMETEES
Peorntion oar o d - coefficient d'absoption
o ;Pﬂieup 5 o LE pery | | (€ 4la partic imaginaire de l'indice
EET- ATHOE de réfraction du miliew)
diffusion par une théotie - indice de réfraction complexe relanf de la
particule isolée de Mie pamc:ule par rapport au m_ﬂiﬁu
- taille et forme de la particule

Figure 2.6: Lois et parameétres associés a l'interaction radiation électromagnétique — milieu
hétérogéne

Passage vers un régime de diffusion multiple

On distingue deux étapes principales chacune faisant intervenir certaines
hypotheéses :
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o A partir de la théorie de Mie, on détermine les coefficients d’absorption,
de diffusion et la fonction de phase pour :

- une particule isolée dans un milieu homogéne non absorbant;
e Calcul statistique - Méthode de Monte Carlo.

- diffusion multiple incohérente et particules identiques (la fonction de
phase est la méme pour toutes les particules).

Ces hypothéses seront conservées dans notre cas, mais des extensions sont

possibles a d’autres situations :

forme de particule réguliére - |la théorie de Lorenz — Mie généralisée (GLMT)
développée par le Laboratoire d’Energétique des Systémes et Procédés permet
de calculer le champ diffusé par des cylindres, des sphéroides, etc. [Gouesbet 00]

milieu héte absorbant - dans le cas d’un milieu absorbant les expressions des
coefficients an, bn, cn et dn du développement des champs en harmoniques
sphériques ainsi que la fonction de phase, déterminées par la théorie de Mie
[Bohren96], peuvent étre généralisés a un milieu d’indice de réfraction
complexe. Le paramétre de taille est alors lui-méme complexe. Il est ensuite
possible d’obtenir le coefficient d’extinction des particules seules dans un milieu
absorbant kextpart, puis le coefficient d’extinction totale kext (comprenant
I'absorption du milieu).

La simulation du phénoméne de diffusion est faite a base d'un code

développé par le COmplexe de Recherche Interprofessionnel en Aérothermochimie,
Rouen (CORIA) et consiste a suivre les deux étapes mentionnées plus haut.
L'organigramme du programme principal est représenté dans la figure 2.8.

Le systéme considéré comporte un milieu plan paralléle, infini dans les

directions x et y et d'épaisseur L dans la direction z et illuminé par un faisceau
Gaussien dans une incidence normale (figure 2.7).

Faisceau
entrant "

= LI Rd
RfT ’

.
S, -.
o # \\
LI '
y e . s Detecteur
Z  Milieu
diffusant

Figure 2.7 Le systéme considéré
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Figure 2.8 L’organigramme pour le code de calcul

2.2.2. Détermination des parameétres propres a la nature de la
particule

Pour modéliser le comportement d’un faisceau laser traversant un milieu
diffusant, il est nécessaire de connaitre les parameétres propres a la nature de la
particule. Ces sont les paramétres résultants de la théorie de Mie énumérés dans le
chapitre précédent dont les plus importantes sont : la section efficace de diffusion
Csca qui donne la probabilité qu’une diffusion se produise, et la fonction de phase,
qui décrit la probabilité qu’un photon incident soit diffusé dans un angle solide dQ.
Ils sont calculés pour une seule particule de taille, de forme et d’indice connus
(particule sphérique de rayon r, d‘indice np, dans un milieu d’indice n, et pour la
longueur d’onde A de la radiation incidente).

2.2.3. Calcul statistique pour un ensemble de diffuseurs

A partir des parameétres obtenus par la théorie de Mie et des caractéristiques
du milieu que nous définissons, la diffusion du faisceau dans un milieu contenant un
ensemble de particules peut étre décrite en suivant les trajectoires individuelles d’un
grand nombre de photons a travers le milieu considéré, lors de chaque diffusion.
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2.2.3.1. Cas des particules monodispersées
A. Lancement du photon

Nous allons traiter trois cas différents en ce qui concerne le faisceau
incident.

A.1 Faisceau gaussien

Considérant un faisceau incident gaussien, la distribution de I’énergie suit la
forme :

r2

2
E(r)=Eg-e 0 (2.13)
ou E, est la densité d'énergie au centre du faisceau (r = 0), que I'on désignera par
la suite par densité d'énergie sur |'axe et r, est le rayon pour lequel cette densité est
multipliée par 1/e. Pour déterminer I'énergie élémentaire qui arrive sur un anneau

de rayon r et épaisseur dr nous pouvons écrire :

r2

2
dEj =Eg;-e "0 .2.n.r.dr (2.14)

Le nombre de photons étant proportionnel a I’énergie, on peut déterminer le

nombre de photons lancés sur I'anneau de rayon r selon la formule :

2

T2
N(r)-dr=Ng-e 0 .2.p.r-dr (2.15)

ol N(r) [m™1] est la distribution de la densité de photons, No [m~2] est la densité de
photons sur |'axe.

0.25 4
0.2 A
0.15 4
0.1 A

0.05 4

densite d' energie [J/m2]

0 . . T T )
0 1 2 3 4 5
rayon faisceau [mm]

Figure 2.9: Densité d’énergie normalisée dans un faisceau gaussien

A partir de |'énergie totale (2.16) proportionnelle au nombre total de
photons (2.17) on détermine la probabilité dp qu’un photon soit lancé sur I'anneau
de rayon r et d'épaisseur dr (2.22) :

2

7 Wy 2
W:J.2~n‘r~E0~e 0 dr=n-ry -Ep (2.16)
0
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Ne =n-rg -No (2.17)
_iz -2
N(r)-dr el 2.q.r. L2
op = p(r)-dr - M7 _No-e mrdr Lze 0 rar (2.18)
Nt I'I-I‘O NO ro

ol P(r) est la fonction de la densité de probabilité.
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Figure 2.10 : Distribution de la densité de photons normalisée
dans un faisceau gaussien
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Figure 2.11 : La densité de probabilité

On obtient alors une fonction de répartition D (2.19) qui peut prendre toute
valeur de l'intervalle [0,1] et qui permet d’utiliser un nombre aléatoire rnd uniforme
distribué dans cet intervalle pour déterminer le rayon r d’ot un photon sera lancé
(2.20) :

r2 r2

L 2 L2
D(r):j—2~2~e 0 .rdr=|1-e "0 (2.19)
0o
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r2

2
1-e "0 |=rnd et r=rp-+-In1-rnd) (2.20)

D(r) [-]
o
(2]

0 T T T T 1
0 1 2 3 4 5

rayon faisceau [mm]

Figure 2.12: La fonction de répartition

Avec ce rayon r et un angle aa=2mn-rnd choisi aléatoirement dans l'intervalle
[0,27], la position initiale du photon est spécifiée par les coordonnées cartésiennes
x:rccc.vs(a) (2.21)
y =r-sirfa)
A partir de cette position, le photon est orthogonalement inséré dans la
plaque en réglant les cosinus directionnels a (0,0,1) :

(X, y):

Hx =0
py =0 (2.22)
Mz =1

A.2 Faisceau ayant un profil trapézoidal de la distribution de I’énergie

Pour un faisceau collimaté avec un profil trapézoidal, la distribution de
I’énergie suit la forme :

Ep r<r
E(r)=1Ep 2= ri<rs<n (2.23)
ro—r
211
0 r>ry

ou E, est la densité d'énergie sur l'axe et ri et r, sont les rayons
caractéristiques Pour déterminer I’énergie qui arrive sur un cercle de rayonron a :

Eg-2-n-r-dr r<ry
aw =1Ey- 2" 2.n.ridr r<r<n (2.24)
r2-r1
0 r>r
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Le nombre de photons étant proportionnel a I’énergie, on peut déterminer le
nombre de photons lancés sur anneau de rayon r (figure 2.13) :
No-2-n-r-dr r<r
) rp—-r
r2-r;
0 r>ry

N(r).dr: Ng 2-n-r-dr rg<r<rp (2.25)

o
w
)

o

)

a
.

o
V)
.

0.15 4

0.1 A

densite d' energie [J/m2]

0.05 -

2

0 T T T Y )
0 0.5 1 1.5 2 25

rayon faisceau [mm]

Figure 2.13: Densité d’énergie normalisée dans un faisceau collimaté avec un profil
trapézoidal

0.06 -
0.05 +
0.04 -

0.03 +

N(r) [1/m]

0.02 -

0.01 1

0 T T T T T T T T T } ]
0 02 04 06 038 1 1.2 14 16 18 2 2.2
rayon faisceau [mm]

Figure 2.14: Distribution de la densité de photons normalisée dans un faisceau trapézoidal

Sachant que l'énergie totale (décrite par 2. 26) est proportionnelle au
nombre total de photons (2.27) on peut déterminer la probabilité qu’un photon soit
lancé au rayon r (2.28) :

Iy 21
W:J.EO-Z-n~rldr+ IEO- f2-r -2~n-r-dr:Eo'n-(r12+r22+r1-r2) (2.26)
rp—ry 3
0 ry
Np -
Nt: 03”-(r12+r22+r1~r2) (2.27)
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6-r-dr
(r12+r22+r1r2)

6-r-(rp—r)-dr
P(r)-dr = (2-r) rp<r<r (2.28)
(r12 +r22 +r1r2)-(r2 -ry)

r<ry

0 r>nr

0.9 -
0.8 A
0.7 A
0.6
0.5 A

P(r) [1/m]

0.4 -
0.3 A
0.2
0.1 4

0 T T T } )
0 0.5 1 15 2 25

rayon faisceau [mm]

Figure 2.15 : La densité de probabilité

1.2 4

0.8 -

0.6 A

D() [-]

0.4 -

0.2

0 T T T
0 0.5 1 15 2 2.5

rayon faisceau [mm]
Figure 2.16: La fonction de répartition
On obtient alors une fonction de répartition D(r) (2.29) qui prend toute
valeur de l'intervalle [0,1] et qui permet d’utiliser un nombre aléatoire rnd uniforme

distribué dans cet intervalle pour déterminer le rayon r d’ou un photon sera lancé
(2.30) :
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3.r2
I‘12+f‘22+f’1f2

A p2_2.3.2.,3
D(r): 3(r2r 3r 3rlj

r<ry

rp<r<ry (2.29)
(r12+r22+r1r2)~(r2—r1)
0 r>r
(I‘12+f‘22+l’1l’2)
r= rndf (2.30)

A.3 Faisceau ayant une distribution uniforme de I’énergie

Considérant le cas d’un faisceau incident cylindrique avec une distribution
d’énergie uniforme (2.31) on suit un raisonnement similaire pour déterminer la
probabilité qu’un photon soit lancé a un rayon r (2.32):

Eo r < o

E(r)={0 e (2.31)

2T ar r<n

P(r)-dr=1r2 (2.32)
0 r>rn
La fonction de répartition devient :

D(r)=1r? (2.33)
1 r>rn

Alors, le rayon est choisi selon la formule (2.34) :
r=ro-Jrnd (2:34)

B - Propagation du photon

Pour simuler la propagation, la méthode de Monte Carlo choisit une taille de
pas différente pour chaque déplacement du photon. La taille du pas est calculée a
partir de la distribution de probabilité pour le libre parcours moyen d’extinction
lext=IN(€)/Kext, lext € [0, ©], oU & est une variable aléatoire uniformément distribuée
dans l'intervalle [0.1] et kext = kabs + Kksca le coefficient d’extinction, respectivement
d'absorption et de diffusion.

C- Diffusion d’un photon

Aprés que le photon ait rencontré une particule, il est dispersé selon la
fonction de phase fournie par la théorie de Mie. Comme il a été précisé
précédemment, la fonction de phase décrit la forme du champ diffusé autour de la
particule. Lorsqu’elle est normalisée a 1, la fonction de phase peut également
s'interpréter comme la probabilité qu’un photon incident dans une direction soit
diffusé dans un angle solide dQ autour d’une autre direction (2.35) :
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4n
Ide =1 (2.35)
0
avec dQ = sin(6)dode
Alors la fonction de phase pour une radiation polarisée :
2r

p-sin(6)dody = 1 (2.36)

Q=

0

Pour des particules sphériques et une radiation non polarisée, la fonction de

phase ne dépend que de l'angle fentre les deux directions, c’est-a-dire que la
diffusion est invariante par rotation du systéme et I’équation (2.40) devient :

2r

J' d¢7Ip(9) -sin(6)d6 = 1 (2.37)
0 0
D'ou :
n
IZ-n~p(9)-sir(6)d6 ~1 (2.38)
0
La densité de probabilité qu’un photon soit diffusé résulte de la formule :
P(6)=2-7-p(6)-sin() (2.39)
Avec la fonction de répartition :
e}
D(e) = jz .- ple)- sie)de (2.40)
0

A partir de (2.40) et en choisissant un nombre aléatoire uniforme distribué
dans l'intervalle (0,1) on obtient I'angle de diffusion 0 :

e
rnd = j 2.n-pl6) sido)de (2.41)
0

Comme pour D(0), il n'y a pas de formule analytique, la fonction de phase
provenant d’un calcul numérique, on ne peut donc pas déterminer l'angle 6 de
diffusion avec cette équation. Pour manipuler les données obtenues on passe aux
sommes de Riemann, alors la densité de probabilité qu’un photon soit diffusé sur an
angle 6 est donnée par :

PO) =155 2-n-pl6;) sirg;) (2.42)
ZZ -1 p(6;)- sirl6;)- (6141 - 61)
0

ou 0 prend des valeurs discrétes comprises entre 0 et 180.
Dans ce cas, D(0) devient :
8;
ZZ -1 pl6;)- sirl6;)- (6111 - 6;)

D(B;) = 1i030 (2.43)

22 -1 p(6;)- sir6;)- (61 - 6;)
0
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A partir de cette relation et en choisissant un nombre aléatoire rnd uniforme
distribué entre 0 et 1, I'angle de diffusion résulte par interpolation linéaire (fig.6) :

Bir1-6i

6= -\rnd - D(6;)) + 6; ou D\6; )< rnd < D(6;
m( (/)) i (/) (/+1)

(2.44)

Les deux graphes sont réalisés pour les données d’entrée suivantes :

Longueur d’onde 808:10° [m]
Partie réelle de l'indice de réfraction 1,8

Partie imaginaire de l'indice de réfraction 3-10°

Indice de réfraction de la matrice 1,49

Diamétre de la particule 40-10° [m]
Densité massique particules 2 [g-cm™3]
Densité massique matrice 1,19 [g-cm3]
L'absorption de la matrice 1.10° [m]

D - Nouvelle direction

Aprés avoir subi une 1¢ diffusion, on doit déterminer la nouvelle direction
de propagation pour le photon diffusé. On considere le system fixe xyz avec les
vecteurs j, j, k et le system x;y:z; lié au photon de maniére que z; corresponde a la
direction incidente et le plan x1y: est un plan de référence pour mesurer I'angle ¢

(figure.2.17).

La position du systéme x;y:z; relatif au systéme xyz est obtenue par une
premiére rotation avec l'angle ¢° par rapport au plan xy (systéme intermédiaire
rotation avec angle 6 par rapport a la direction

X1y1’Zz;") et une deuxiéme
d’incidence (figure 2.18).

St

nouvelle
direction

direction
mcidente

k z

Figure 2.17 : Systéme utilisé pour décrire la propagation du photon
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Figure 2.18 : La rotation du system

Les vecteurs du systéme intermédiaire x;’y:’z;’sont tels que :
71' = cos((p’)-7+sin((p')~j
1 =-sin(p')-i +cos(p')- j (2.45)
ky=k
Ce systéme intermédiaire subira une deuxiéme rotation avec I'angle 8’ par rapport a
'axe y1. Les nouveaux vecteurs deviennent :
i; =cos(6')-iy -sin(6")-ky

J1=1] (2.46)
ki = Sin(é")-l?ll +cos(9’)~/2;

>

partir de (2.45) et (2.46), on peut écrire :
i;=cos(6")- [cos(qf) i +sin(p")- ]} ~sin(6')-k
J1 :—SI.I’)((/J')~7+COS((/)')‘__]: (2.47)

ki = sin(e')~[cos(¢’)~7+sin((p')~J}+cos(9')~k

Et tenant compte de :

ki =ty i +,uy-j+yz~k
Les cosinus directeurs deviennent :

px =sin(6')-cos(p') => cos(p') =
tx =sin(0')-cos(o")
py =sin(0')-sin (") py =sin(0')-sin(p') = sin(p') = — (2.48)

uy =cos(0')
cos(0') = py =>sin(0') = afl -
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Et on peut écrire :

flzﬂz.ﬂ);.‘.' Hz - ,U);'j_ 1_#5'12

V1= \/1 Hz

Ji=- j (2.49)
\ll—ﬂz \/1 ,Uz

kl— Uy I+yy ]+,uz k

A partir de ces relations de passage d’'un systéme a un autre on détermine
le cosinus directeurs pour la nouvelle direction de propagation en fonction des
cosinus directeurs de la direction incidente. Pour la nouvelle direction les vecteurs
peuvent étre écrits de la fagon suivante :

Z, = sin(6)- cos(p)- iy +sin(6)- sin(p)- j; + cos(6)- k; (2.50)
Et en faisant le passage d’un systéme a l'autre, on obtient :
Z, = sin(0) - cos (p)- 0 ”Z'ﬂ);.]'— 1-42 -k |+
\/1 ,Uz \/1 ~Hz

sin(6)-sin(p)-| - ,Uyz 0+ ”Xz - j +cos(9)-(yx~7+yy-]'+yz-lz)
\ll Hz \/1 Hz

(2.51)
Les cosinus directeurs pour la nouvelle direction peuvent donc s’écrire :
sin(@ .
Uy ' = —(l-(yz iy - €0s (k) - wy ~sm(¢))+ ty - €OS(6)
1- 7
sin(6 .
py ' = —(l . (yz -ty - €COS (@) + uy -sm(go)) + - cos(6) (2.52)
1- 5
z ' =-sin(8)-cos(p)- ./1 —uZ +uy -cos(0)

Pour le cas L, =1, comme les deux systémes coincident (2.53), les cosinus
directeurs peuvent étre déterminés a partir de (2.51) et (2.52).

i

i

i; =

j1=17 (2.53)
ki=k

uy "' = sin(6)-cos(p)

ty ' = sin(0)-sin () (2.54)
uz ' = sign(uz)cos(6)
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E- Réflexions a l'interface

On sait que a linterface de deux matériaux dont les indices de réfraction
sont différents n; et ny, une partie de la lumiére va étre réfléchie, I'angle de
réflexion étant égal a I'angle d’incidence 6; et une partie va étre transmise avec un
angle de réfraction 0, résultant de la formule de Snell-Descartes :

ny-sin(6;) = ny - sin(6;) (2.55)

A partir de cette formule, on détermine I’'angle de réfraction en fonction de

I'angle d’incidence :

. ny .

O = _— o; 2.56
- asm{nz sin( ,)} ( )
Incident Réfléchi
8 | 6

ny
interface
n,
Réfracte
6,

Figure 2.19 : La réflexion spéculaire et la réfraction a l'interface

Comme c’est bien connu, I'angle de réfraction peut étre déterminé tant que:
101 sin(6;) < 1 (2.57a)
nz

ce qui signifie qu'en fonction des indices de réfraction, il existe une limite, une
valeur critique pour l'‘angle d’incidence en dessus de laquelle la lumiere sera en
totalité réfléchie. L'angle critique 0ic peut étre déterminé a partir de l'inégalité (2.57
a):

_(n
6 = asin| -2 |. (2.58)

ny

Donc, dans le cas d'un milieu homogéne, non absorbant et une lumiére
polarisée, les facteurs de réflexion et transmission (aussi appelés réflectivité et
transmittivité) sont donnés par les formules de Fresnel :

Ry = 90 =%) R, _ ST (6-6) 2.59)
tg? (6; +6) t sin? (6 +6)

Ty - sin(2-9,-)~sin(2-9r) T, - sin(Z.Qi).sin(Z.gr) (2.60)
sin? (6 +6r)- cos? (6 -6r) sin? (6 +6r)

Et pour la lumiére non polarisée :
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- -

R_ 1 |ta(6-6) sin® (6 -6) (2.61)
2 |tg?(g+06;) sin®(6;+0;)

L1 ;/n(z.gi).sin(zz.ar) +sin(Z-Z,-)-sin(Z-Hr) (2.62)
2 _sin (9i+9r)'C05 (9i*9r) sin (9,-+6’r)

L'évolution de ces derniéres en fonction de I'angle d’incidence pour une
interface polymeére (n; = 1,4) - air (ny = 1) et air - polymére est représentée dans
la figure 2.20 aetb :

Dans le deuxiéme cas, les facteurs de réflexion ont des valeurs grandes dés
que l'angle atteint 46°, les rayons arrivant donc aux angles supérieurs a cette
valeur seront totalement réfléchis, tandis qu’une interface air - polymeére permet la
transmission méme pour des angles d‘incidence supérieurs 70 - 80°.

= 0,8 A

Facteurs de reflexion [-]

Facteur de reflexion

1
0,9

0,7
0,6
0,5
0,4
0,3
0,2
0,1

0

o 0000090 oo
O P, N W M OO N O O
I I I I I I I I I |

0 10 20 30 40 50 60 70 80 20
Angle d'incidence [°]

a)

R.L

R Ry

o

10 20 30 40 50 60 70 80 90
Angle d'incidence [°]

b)

Figure 2.20: Facteurs de réflexion pour une interface air - polymeére (a) et polymere - air (b)
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F - Les grandeurs enregistrés a la sortie du milieu
Le flux sortant

A la sortie du milieu, on définit un détecteur constitue d'anneaux circulaires
pour enregistrer les photons sortants et leurs positions a l'intérieur du faisceau. Tout
au long de la traversée, on connait exactement la position du chaque photon, et
donc dés qu'il sorte du milieu. On peut alors déterminer leurs positions sur I'aire du
détecteur (d,yq).

Par rapport a I'axe du faisceau, on a un rayon de sortie :

rq = ,fxg + yc21 (2.63)

Pour chaque anneau, on détermine I'énergie tombant sur sa surface :
W.
Ey =—1L 2.64
dl 2.7 r/ - Ar ( )
ol Wi est I'’énergie totale des photons incidents dans l'intervalle i, Ar la
largeur de I'anneau (ou intervalle) et ri. est le rayon de l'intervalle i r; = (i+0.5)-Ar

Wi
2.7-(i+0.5)- 4r?

On obtient une distribution de I’énergie du faisceau laser a la sortie de la
plague et en appliquant le méme raisonnement sur la face avant de la plaque, on
peut obtenir la distribution d’énergie pour le faisceau laser incident et rétro-diffusé
(figure 2.21)

Donc : Ed,- = (2.65)

— incident
--- - diffuze

%60' —— retrodiffuse
3 )
ED:
"D 1 3

Fayon detecteur [mum)

Figure 2.21 : Le profil du faisceau incident, diffusé et rétro -diffusé exprimé en pourcentage du
faisceau incident pour une plaque de 2mm épaisseur (d = 0,25 ym, np=1,8, nh= 1,49, A =
808 nm, fv =0,001)

Comme critéres de comparaison entre le faisceau incident et le faisceau
transmis diffusé ou rétro-diffusé on peut choisir les intensités sur I'axe du faisceau
et les rayons ol on trouve ces intensités multipliées par 1/e2.

Distribution d’énergie sur I’épaisseur de la plaque

L'évolution du faisceau a l'intérieur du milieu diffusant peut étre déterminée
en définissant un certain nombre de plans et en quantifiant le nombre des photons
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qui les traversent ainsi que leurs positions par rapport a I'axe du faisceau. (figure
2.22).

Dans le cas des particules ayant un diamétre de 0,5um les deux
approximations pour I’évolution de l'intensité (a) et le rayon (b) sont données par
les interpolations suivantes :

(@) y = 15,767 -x3 - 39,451-x2 - 18,064 -x + 98,134
avec RZ = 0,9561,

y =0,0381-x% - 0,2669-x° + 0,6257 -x% - 0,7119 - x> + 0,6957 - x2 -
(b)
- 0,0204-x + 1,4133

avec R? = 0,9998

100 -
90 -
80 -
70 -
§ 60 -
.— 5014
= 40
30 A —*—0.5 um
20 1 — - -approximation
10 4
0 T T T T T T T T T !
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2 14 1.6 1.8 2
Epaisseur plague [mm]
a)
- = -approximation
2.4 4 _
—>=0.5um -
x -~
2.2 4 e
—_ »
€ 2.0 A g 0.25 pm
£
§1.8 B
©
X 1.6 -
2
—
1.4
1.2 4
1.0 T T T !
0 0.5 1 15 2
Epaisseur plague [mm]
b)

Figure 2.22 : Evolution du profil du faisceau sur I’épaisseur de la plaque en fonction du
diamétre de la particule (np=1,8, nh= 1,49, » = 808 nm, fv =0,001)
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2.2.3.2. Cas des particules polydispersées

Pour une polydispersion, il faut définir une distribution granulométrique en
différentes classes de particules n(r) de rayon r. On peut alors définir des valeurs
moyennes pondérées par la proportion de particules de chaque classe.

Ainsi, on définit une section efficace de diffusion moyenne tenant compte de
la polydispersion :

j n(r)Csca(r) dr
Coca = 20— (2.66)
J. n(r) dr
r=0

De méme, on peut définir une section efficace d’absorption moyenne :

o0

I n(r)Caps(r) dr

Cabs = 20— (2.67)

I n(r) dr
r=0
La section efficace d‘extinction moyenne est alors :

Eext = Esca + Eabs (2.68)

Pour les milieux faiblement absorbants Eabs a des valeurs négligeables on a

donc Cext ~ Cscg - Le coefficient moyen d’extinction pour le milieu considéré est
calculé en multipliant ce coefficient avec la concentration volumique moyenne en
particules N (en nombre de particules par m3) :

Kext = NCext -

La fonction de phase moyenne devient :

o0

j N(r)Ceaxt(r) p(r,0)dr
p(o) = =0

J' n(r)Cext(r) dr

r=0
ou p(r,0) est la fonction de phase pour une particule de rayon r. La densité de
probabilité est alors traitée comme précédemment.

Considérons le cas d'une polydispersion avec une distribution normale
(figure 2.23) pour les diametres des particules :

(2.69)

n(r) =N, ~e_(r‘7r0j
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ou o est I'écart type, ro le rayon moyen, Nr nombre de particules correspondant a ro

n(r)dr/N [%)]

N
I

6,

5,

SN
1

w
I

[N
I

O _
0.00

0.02 0.05 0.07 0.10 0.12 0.15
Rayon particule [um]

Figure 2.23 : Densité de particules pour une distribution normale centrée sur un diametre de
100 nm et un écart type o = 50 (en % du r0) (np=1,8, nh= 1,49, A = 808 nm, fv =0,001)
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Tableau II.1 Cas des particules polydispersées avec une distribution normale (n,=1,8,
nh=1,49, A=808nm, f, =0,001, épaisseur milieu= 2mm)

diameétre de 0,1pym

(a) Cas d'une polydispersion avec une distribution normale centrée sur un

0.06 + T8

0.05 - i I

SN 6
g 0041 70, \ Isg
Densités de > /' . z
particules pour = 0031 , \ T4=
deux écarts types = / : 13E
o 0021 . \ =

G (en % du ro) / 10 15

0.014,° \
’ 4 ‘\ -1
0 T T T T T \\- T T O

0.00 0.02 0.04 0.06 0.08 0.10 0.12 0.14 0.16
Rayon particule [um]

0.2 4 .
20.18 -+ ~ —sigma 5
%0-16 q * — sigma 10
014 1 — sigma 50
$0.12 | — sigma 70
Fonctions de g 01 1
o
phase moyennes S
normalisées pour £0.08 7
différents écarts 50.06 - _—
types & "§0.04 ]
£0.02 -
0 T
0 50 100 150

Angle de diffusion [°]

Rayon detecteur [m]

— sigma 5
Profil du f?lsceau sigma 10
transmis en )

pourcentage du — sigma 50
faisceau incident — sigma 70

pour les écarts

types ©
0 0.001 0.002 0.003 0.004 0.005
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(b) Cas d’une polydispersion avec une distribution normale centrée sur un

diamétre de 0,3 pm

6 - +7
PRI T6
/ \ 1
Sl / \ S
Densités de z 0 ) \ T4z
particules pour =1 R . 135
deux écarts types | / 10 \ =
G (en % du ro) / \ T2
2 N +1
‘.
O T T \s 0
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8
Rayon particule [um]
—sigma 5
sigma 10
Fonctions de — sigma 50
phase moyennes — sigma 70
normalisées pour g
différents écarts
types G
100 150
Angle de diffusion [°]
25 ~
20 5
—sigma 5
Profil du faisceau 515 i sigma 10
transmis en = — sigma 50
pourcentage du =10 - o
faisceau incident sigma 70
pour les écarts
types G 57
O T T T T 1
0 0.001 0.002 0.003 0.004 0.00¢

Rayon detecteur [m]
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(c) Cas d’une polydispersion avec une distribution normale centrée sur un
diamétre de 1pm

Densités de
particules pour
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(d) Cas d’une polydispersion avec une distribution normale centrée sur un
diamétre de 10uym
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La fonction de phase moyenne ne présente pas de grosses différences par
rapport a la fonction de phase d’une seule particule pour des écarts type petits
(tableau II.1 a, b, c) ou quelque soit I'écart type indiqué dans le cas des grosses
particules (tableau II.1 d). On note que, pour les trois premiers cas donnés dans le

tableau II.1, la fonction de phase moyenne ﬁ(@) devient de plus en plus

asymétrique lorsque I'écart type augment, donc la radiation incidente sera diffusée
de plus en plus vers l'avant.

Dans ces conditions, un milieu chargé avec des particules polydispersées va
diffuser comme un milieu contenant des particules monodispersées dont le diamétre
est plus grand que le diamétre moyen de la polydispersion (figures 2.24,2.25).
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Figure 2.24 : Evolution du rapport des intensités (transmise/ incidente) sur I'axe du faisceau
(a) et du rapport des rayons (transmis / incident) (b) en fonction du diameétre des particules
dans le cas d’une polydispersion avec les écarts types ¢ indiqués pour un indice de réfraction
de la particule de 1,7 (nh=1,49, ,=808nm, épaisseur milieu : 2mm, concentration massique :

0,2%)
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Figure 2.25 : Evolution du rapport des intensités (transmise/ incidente) sur I'axe du faisceau
(a) et du rapport des rayons (transmis / incident) (b) en fonction du diamétre des particules
dans le cas d'une polydispersion avec les écarts types ¢ indiqués pour un indice de réfraction
de la particule de 1,8 (nn=1,49, A=808nm, épaisseur milieu : 2mm, concentration massique :
0,2%)

Pour des particules plus grosses, entre les fonctions de phase p(@) et 5(9)

(mono et polydispersion), les différences concernent les structures en lobes qui
apparaissent sur la courbe de p(@). Les polydispersions ont tendance a réduire ces

lobes et les irrégularités et a rendre les courbes plus lisses.
2.2.4. Limite de validité du modéle

L'approche abordée dans notre cas, pour décrire le comportement optique
d'un faisceau laser traversant un milieu hétérogéne, ne permet pas la prise en
compte des interférences qui peuvent apparaitre entre les champs diffusés par les
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différentes particules. Donc, on peut I'appliquer pour les milieux diffusants dont la
concentration particulaire assure un régime de diffusion multiple indépendante.

Les criteres de délimitation entre les deux régimes de diffusion multiple
(indépendante et dépendante) varient dans la littérature. Les travaux de Keller
[Keller 64] ou Twersky [Twersky79] déterminent comme condition pour la validité
de I'approximation indépendante I’'existence d’une relation linéaire entre le
coefficient de diffusion et la fraction volumique de diffuseurs . Dés que cette relation
n’est plus respectée on se trouve dans un régime de diffusion multiple dépendante.

D’autres travaux [Cartigny 86], cf. § 2.1.3, permettent cette délimitation
selon la fraction volumique et le paramétre de taille, a partir d'une carte basée sur
des modéles et des résultats expérimentaux de plusieurs auteurs (figure 2.26). Si
on se rapporte a cette carte pour établir le domaine d’étude, on observe que pour
de particules de petits diamétres et pour une fraction volumique de 0,003, on se
rapproche des courbes qui délimitent les deux domaines, mais pas assez pour
soupconner une invalidité du modéle. Donc, on peut explorer le comportement des
polyméres chargés pendant une irradiation laser pour un indice relatif (np/ nn)
compris entre 1,12 et 1,5 et des fractions volumiques jusqu’a 0,003.

L — Shzcomstant
L Gas Model (n=119) I|
------— Packed Sphere Modelin=113} 1

15? | T L] T LI | T T T | T T rEI

— Propased Curve I.’
101 '
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"| |— —]
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I L 2 I. 2 b Il
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Figure 2.26: Graphe montrant les régimes de diffusion dépendante et indépendante [Cartigny
86] x = paramétre de taille ; f, = fraction volumique des diffuseurs ; c/x - distance moyenne
libre entre les particules/ longueur d’onde ; Cp = efficacité dépendante/ efficacité indépendante

10"

2.3. Validation du calcul de l'intensité diffusée par des
mesures

2.3.1. Matériaux utilisés
Afin de respecter les hypothéses établies dans le cadre de cette étude (1.2)

nous nous sommes orientés vers des matériaux présentant de caractéristiques les
plus proches des ceux-ci. Pour assurer un milieu héte homogene nous avons choisi
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un polymére amorphe qui présent une transmission élevée dans le proche IR. Le
choix est le Polyméthylméthacrylate PMMA dont les propriétés générales sont
présentées dans le tableau II.1.a.

Tableau II.1a Les propriétés générales de PMMA [www.matweb.com]

Propriétés physiques . Valeur

Min Max
Masse volumigue [gcm™3] 1,15 1,19
Propriétés thermiques
Capacité thermigue massique [Jg1K1] 1,46 1,47
Conductivité thermique [Wm-1K"1] 0,19 0,24
Température fusion [C°] 130
Transition vitreuse [C°] 100 105
Propriétés optiques
Indice de réfraction 1,47 1,49
Transmission dans visible [%] 80 93

Le choix de diffuseurs s’avere plus difficile a cause des difficultés liées a
I'obtention, de la part des fournisseurs, des informations concernant les propriétés
optiques. L'ensemble de critéres qui doit étre respecté (forme sphérique, non
absorbantes, monodispersées) a conduit vers |'utilisation de la silice. Les diamétres
des particules fournies par DEGUSSA couvrent les deux domaines de diffusion
Rayleigh et Mie. Dans le tableau II.2 sont présentées les caractéristiques de
particules utilisées.

Plusieurs échantillons en variant la concentration des particules et
|’épaisseur de la plaque en PMMA ont été réalisés. Les plaques sont fabriquées en
deux lots : un premier lot de plaques, réalisé par la société MPIB, est mis en ceuvre
par injection a partir d'un mélange-maitre pour chaque type des particules.
L'épaisseur obtenue pour ce lot est de 3mm et les concentrations prévues sont de
2,5 et 5%.

Pour le deuxiéme lot, réalisé par la société DACRYL, on prévoit I'obtention
des plusieurs épaisseurs a deux concentrations pour les particules de diamétre de
5,5um (Sipernat 310). Dans ce cas, les plagues sont réalisées individuellement en
partant d’une solution initiale dans laquelle est ajoutée le pourcentage des particules
prévu. Il est important de noter que les concentrations semblent changer beaucoup
d’une plaque a l'autre. Les concentrations exactes résultantes aprés la calcination
réalisée par ICM Pole Plastiques, sont présentées dans le tableau II.3. On note aussi
une variation de I’épaisseur au long de la plaque qui doit étre prise en compte dans
les simulations.

Tableau II.2. Les caractéristiques de particules diffusantes utilisées

Théories silice D [um] Indice de réfraction complexe Densité
H dans proche IR (808 nm) [gecm3]
Rayleigh Aerosil 300 0,007
Domaine | Acrosil OX 50 0,04 5.
- n=1,432-3-107"i 2
Mie Sipernat 310 5,5
Domaine Sipernat20 7
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Tableau II.3 Les concentrations résultées aprés calcination pour les plagues chargées

L . . : . Concentration
Diametre particule Epaisseur plaque |Concentration prévue .
Lot o resultante
(Hm] [mm] [%] o
[%]
2,5 -
0,007 3
5 -
2,5 -
0,04 3 5
) -
2,5 2,38
5,5 3
5 4,75
7 3 2,5 1,97
5 3,9
2 1,7
:I: A
2,13+0,3 5 3,94
2 1,7
2 5,5 3,35+0,06 5 3.5
2 1
4,63+ 0,09 5 3.6

2.3.2. Dispositif expérimental
A. Présentation

Il s'agit d’'un montage permettant d’effectuer des mesures de lumiere
transmise par des échantillons de petite taille. Il est constitué :
= d’un laser a diode présentant les caractéristiques suivantes :
o une longueur d'onde de 808 nm;
o une puissance maximale de 15W;
o fonctionnement en continu ou pulsé.
= une fibre optique amenant le faisceau a une téte laser;
= un montage optique qui réalise a la fois 'hnomogénéisation du faisceau et
une collimation du celui-ci; il est constitué :
o d‘une lentille de focalisation;
o d’une diaphragme;
o d’une lentille de collimation
= |e porte-échantillon placé sur le chemin optique du faisceau laser ;
= un convertisseur optique linéaire intensité Ilumineuse - tension
électrique, combinant une photodiode et un amplificateur, avec une aire
active de 0,26 mm?2 et un réponse spectrale maximale a 900 nm. Les
caractéristiques techniques du détecteur optique sont présentées en
annexe.
= deux tables micrométriques assurant le déplacement du détecteur sur
deux directions orthogonales;
= un systéeme d’acquisition des données National Instruments.

Nous présentons ci-dessous le schéma de principe du montage (figure
2.27) ainsi qu’une photographie (figure 2.28).
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Figure 2.27: Schéma de principe du montage.
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Figure 2.28 : Photographie du montage permettant de mesurer le flux transmis diffusé par
I’échantillon

B. Géométrie du faisceau

Le faisceau sortant de la fibre optique étant fortement divergent on utilise
un montage qui permet a la fois son homogénéisation et I'obtention d’un faisceau
collimaté. En fonction de l'ouverture du diaphragme il est possible d’acquérir deux
types de distribution pour les intensité lumineuses du faisceau : une distribution
gaussienne (figure 2.29) et une distribution trapézoidale (figure 2.31).
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Figure 2.29: Distribution gaussienne de Figure 2.30: Mesures du profil laser a deux
I'intensité du faisceau distances sur I'axe de propagation
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Figure 2.31 : Distribution trapézoidal de Figure 2.32 : Mesures du profil laser a deux
I'intensité du faisceau distances sur I'axe de propagation

Pour chaque type de distribution, les mesures réalisées a deux distances
différentes sur I'axe de propagation du faisceau montrent que son enveloppe reste
cylindrique (figure 2.30, 2.32) les faisceaux sont donc collimatés.

C. Méthode utilisée pour normaliser les mesures

Afin de pouvoir comparer les mesures effectuées sur les échantillons
chargées avec les résultats issus du modele numérique on fait appel a une
normalisation. Cette normalisation suppose :

* une mesure de référence réalisée sans échantillon permettant
d’obtenir la distribution de I’énergie du faisceau incident. Cette
distribution est ajustée a l'aide d’une fonction gaussienne qui
fournit deux grandeurs : l'intensité sur l'axe du faisceau I; et le
rayon r; tel que cette intensité diminue en 1/e? ;

= une mesure du signal transmis réalisée avec |'échantillon placé
sur le chemin optique du faisceau permettant d’obtenir la
distribution d’énergie du faisceau transmis. On applique le méme
ajustement et on obtient une intensité transmise I; sur l'axe du
faisceau et le rayon transmis rc a 1/e2.
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La normalisation résulte du rapport entre les deux intensités I/I; et ainsi que
des rayons a 1/e2. On procéde de la méme maniére avec les résultats issus de la
simulation numérique.

Dans le cas d’une distribution trapézoidale on applique un ajustement
trapézoidal et on considére les intensités sur l|'axe et les deux rayons
caractéristiques.

2.3.3. Comparaison théorie - expérience

Les mesures sur les échantillons chargés sont effectuées pour un faisceau
incident collimaté et une distribution gaussienne telle que le rayon a 1/e est égal a
1,12 mm. Les résultats des mesures réalisées sur les deux lots sont synthétisés
dans le tableau II.4. Il apparait qu’un milieu chargé avec de petites particules reste
homogéne du point de vue optique.

Tableau I1.4 : Résultats des mesures expérimentales pour les deux lots réalisés

D C Epaisseur | Mesuré | Simulé | Ecart | Mesuré | Simulé | Ecart
re /ri re /i It/1i It/1i

[um] | [%] [mm] [-] [-] [%] [%] [%] [%]
0,007 2,5 3 1 1 0 95 96 1
0,007 5 3 1 1 0 90 96 6
0,04 2,5 3 1 1 0 95 96 1
0,04 5 3 1 1 0 90 96 6
I 55 |2,38 3 1,22 1,23 1 78 83 5
5,5 4,75 3 1,25 1,31 6 65 67 2
7 1,97 3 1,16 1,17 1 83 90 7
7 3,9 3 1,19 1,24 5 74 79 5
1,7 2,34 1,039 1,046 0,7 80,83 84,58 3,75

1,7 2,45 1,070 | 1,054 | 1,6 | 80,27 | 83,15 | 2,88

1,7 3,34 1,064 | 1,127 | 6,3 72,12 | 71,33 | 0,79

1,7 3,42 1,092 1,129 3,7 72,72 70,99 1,73

1 4,7 1,108 1,189 8,1 66,66 64,94 1,72

1 4,72 1,129 | 1,185 | 5,6 64,00 | 65,24 | 1,24

I >3 3,94 1,86 1,075 | 1,049 | 2,6 73,00 | 78,68 | 5,68
3,94 1,86 1,080 1,053 2,7 72,30 78,35 6,05

3,5 3,3 1,155 1,228 7,3 56,34 52,65 3,69

3,5 3,5 1,204 | 1,234 3 54,84 | 51,82 | 3,02

3,6 4,55 1,303 | 1,496 | 19,3 | 43,59 | 31,75 | 11,84

3,6 4,67 1,344 | 1,524 18 38,72 | 30,20 | 8,52

Les effets de diffusion apparaissent pour de particules de I|'ordre
micrometre, donc pour des paramétres de taille correspondant au domaine de Mie.
Dans ce domaine, les atténuations peuvent atteindre 38% du faisceau incident et le
rapport des rayons 1,5. Ayant un indice complexe de =1,432-3-107%, la silice est
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non absorbante pour la longueur d’'onde de 800 nm I’atténuation et I’élargissement
du faisceau sont donc uniquement dus a la diffusion du rayonnement par les
échantillons. Nous remarquons que |'atténuation diminue lorsque le diamétre des
particules augmente et qu’elle augmente avec la concentration.

Les écarts entre les résultats mesurés et les simulations ne dépassent pas
10% avec une seule exception qu’on peut attribuer soit a un défaut de surface de
I’échantillon soit a une distribution non uniforme des charges.

En prenant en compte le bruit, la répétabilité, les aspects liés a I'état de
surface de I'échantillon et au systéme d’acquisition, les incertitudes de mesures ont
été estimées du méme ordre de grandeur que les écarts obtenus. On peut donc
énoncer que le modeéle développé est validé.

Une comparaison entre les simulations et les mesures réalisées sont
présentées pour un autre profil du faisceau incident (figure 2.33).
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Figure 2.33: Les profils du faisceau laser mesurés et simulés et leurs ajustements pour une
distribution trapézoidale

Les résultats sont obtenus pour une matrice de PMMA de 3 mm épaisseur
chargée avec des particules de 5,5um avec une concentration massique de 2,38 %
et un faisceau incident dont les rayons caractéristiques sont ri=3,11 mm et r, =
1,64 mm. L'écart entre les deux rapports It/Ii est de 5,5%.
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2.4. Etude de sensibilité des facteurs influencant Ile
phénomeéne de diffusion

Les méthodes de calcul développées précédemment, nous permettent
d’estimer quelques aspects simples du comportement d'un milieu diffusant. Nous
étudierons les effets des quatre facteurs qui interviennent dans le processus de
diffusion de la lumiére dans un milieu hétérogéne :

e e diamétre de la particule d ;

e |e rapport des indices ny/nn (ou np est lI'indice complexe des particules et
nn l'indice de réfraction de la matrice) ;

e la concentration de particules (en % massique) ;
e [épaisseur du milieu;

Les simulations numériques doivent décrire le comportement dans le
domaine IR proche, donc la longueur d'onde A de la radiation incidente est choisie
égale a 808 nm (dans le vide) correspondant a un laser a diode.

En fonction des caractéristiques des systémes diffusants réels, rencontrées
dans le cas du soudage des polyméres par laser, nous établirons un premier
domaine de variation pour les quatre facteurs énumérés.

a) le diamétre de particules : tenant compte de la dimension des inclusions
(colorants, pigments, charges) dans la matrice du polymére qui s’étalent de
guelgues nanomeétres a quelques dizaines, voire centaines de micrometres,
la variation du diameétre des particules couvrira les trois domaines :
Rayleigh, Mie et l'optique géométrique.

b) le rapport des indices : a partir des valeurs des indices de réfraction
données dans le tableau II.5 pour les plus communs polymeéres
thermoplastiques et pigments on obtient un intervalle de variation compris
entre 1,12 et 1,5;

c) la concentration : afin de rester dans les conditions de validité du modéle
(ne pas atteindre des épaisseurs optiques élevées) l'intervalle de ce facteur
est limité a quelques pourcents (0,1- 0,5 %) ;

d) [/’épaisseur du milieu : les mémes considérations conduisent a une variation
de I'épaisseur de 1 a 3 mm.

Tableau II.5. Les indices de réfraction dans le visible pour les polyméres thermoplastiques et
pigments les plus courants

Pigments Indice de réfraction Polymeéres Indice de réfraction
Oxyde de zinc 2,02 PS 1,60
Silicate de magnésium 1,65 PC 1,59
Carbonate de calcium 1,63 SAN 1,56
Talc 1,57 PE 1,50-1,54
PMMA 1,49
PVC 1,48
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Nous choisissons un ensemble de caractéristiques suivantes :

. une matrice avec un indice de réfraction de 1,49 correspondant a un
acrylique pour lequel I'épaisseur varie de 1 a 3 mm ;

e de particules sphériques, non absorbantes, avec un indice de réfraction de
1,7 et 1,9, soit un indice relatif np/n, de 1,14 et 1,27;

. une concentration massique de 0,1 et 0,3 %

e le diamétre de particules varie dans l'intervalle compris entre 0,01 et 100
pHm ;

. le faisceau incident est collimaté, avec une distribution gaussienne de
I'intensité et un rayon a 1/e de 1,12 mm et une longueur d’onde de 808nm.

Pour chaque cas, on considére comme grandeurs de sortie lintensité
transmise dans le centre du faisceau et le rayon pour lequel cette intensité décroit
en 1/ e. Les évolutions de ces deux grandeurs dans le domaine choisi sont

présentées sur les figures suivantes (2.34, 2.35 et 2.36).
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Figure 2.34 : Evolution du rapport des intensités (transmise/ incidente) sur I'axe du faisceau
(a) et du rapport des rayons (transmis / incident) (b) en fonction du diamétre des particules
pour une épaisseur de la plaque de 1mm et une concentration de 0,3 (en % massique)
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Figure 2.35 : Evolution du rapport des intensités (transmise/ incidente) sur I'axe du faisceau
(a) et du rapport des rayons (transmis / incident) (b) en fonction du diamétre des particules
pour deux épaisseurs, une concentration de 0,3 et un indice réfraction de la particule de 1,7
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Figure 2.36 : Evolution du rapport des intensités (transmise/ incidente) sur I’'axe du faisceau
(a) et du rapport des rayons (transmis / incident) (b) en fonction du diamétre des particules
pour deux concentrations, une épaisseur de 1mm et un indice réfraction de la particule de 1,9

Ces graphiques fournissent plusieurs informations intéressantes. Diverses
remarques peuvent étre énoncées :

. il existe trois intervalles avec des comportements différents, ce qui montre

une influence forte du diamétre de la particule sur [Iatténuation et
I’élargissement du faisceau;

. on trouve un diameétre critique autour duquel I'atténuation et I’élargissement
du faisceau sont maximaux;

. une croissance de 12% de l'indice de réfraction de la particule conduit a une
diminution de 30% de l'intensité transmise autour du diamétre critique et
un élargissement du faisceau de 29% (figure 2.34);

. une croissance de 200% de I'épaisseur du milieu diffusant conduit a une
diminution de 46% de lintensité autour du diamétre critique et une
augmentation de 51% du rayon (figure 2.35);

. une croissance de 200% de la concentration massique de particules
provoque une diminution de 24% de l'intensité autour du diamétre critique
et un élargissement de 26% du rayon transmis (figure 2.36);

Malheureusement, ces observations contiennent des informations qui ne
peuvent pas étre décelées. Comme dans toute stratégie uni-factorielle, il apparait
qgue l'influence exercée par la variation d’un seul facteur d‘influence sur la grandeur
de sortie est toujours affectée par la valeur des niveaux pour lesquels les autres
parametres sont maintenus constants. Donc, une analyse multi factorielle sera plus
appropriée pour quantifier l'influence de chaque parameétre et leurs éventuelles
interactions.

Examinons d‘abord I'existence du diamétre critique et les trois
comportements différents observés. Pour de particules plus petites que A/10
(domaine Rayleigh) le milieu est presque homogéne du point de vue optique. Dans
ce domaine, la section efficace de diffusion Csca @ des valeurs tres petites, le libre
parcours moyen de diffusion devient trés grand (la lumiére ne voit pas les

particules). Pour de particules plus grandes que 20A (domaine de I'optique

BUPT



2.4 - Etude de sensibilité 79

géométrique x>80) le milieu devient aussi homogéne du point de vue optique. Dans
cet autre domaine, la contribution la plus importante, appartient aux phénomeénes
de diffraction. La distribution angulaire du rayonnement diffusé est alors fortement
orientée vers la direction avant, limitant ainsi les directions de dispersion aux angles
plus petits.

L'intervalle qui suscite notre intérét est celui compris entre les deux
domaines, connu sous la désignation domaine de Mie, pour lequel faisceau subit une
atténuation de 15% de la valeur incidente et un élargissement significatif.

Les parameétres de diffusion indiquent I’'existence un diamétre critique (dc)
situé autour de la longueur d’onde de la radiation, phénoméne connu comme étant
la résonance de Mie [Bohren96]. Si nous « concentrons » toutes les particules dans
une lamelle homogéne (fraction volumique f = 1) sans perdre leurs identités et leurs
propriétés, nous avons la premiére représentation de l'efficacité d’une masse fixe de
particules dans l'atténuation d’une radiation. Cette information est donnée par le
coefficient volumique d’extinction Cex/v 0OU Vv est le volume de particules
[Bohren96]. L'évolution théorique de ce coefficient (figure 2.37) indique un diameétre
critique situé autour de la longueur d’onde et une dépendance de celui-ci avec
I'indice de réfraction de la particule :

. dc

1,24 ym pour un indice de réfraction de 1,8;

e dc= 0,98 um pour un indice de réfraction de 1,9;

e dc= 0,8 um pour un indice de réfraction de 2.
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2.0E+06

1.0E+06 -

1.6E-03

0 0.5 1 1.5 2 25 3 3.5 4 4.5 5
Diametre particule [um]

Figure 2.37 : L'évolution du coefficient volumique de diffusion avec le diamétre de la particule
pour différents indices de réfraction

De méme, I'évolution du libre parcours moyen de diffusion (figure 2.38)
indique les mémes valeurs pour le diametre critique.

En revanche, sur les courbes représentées dans les figure 2.34, 2.35 et 2.36
ce diamétre critique est décalé vers des valeurs plus petites situées autour de A/2,:
dc=0,5um pour np=1,8, dc=0,45pm pour np=1,9, dc=0,42pm pour np=2.
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Figure 2.38 : L'évolution du libre parcours moyen de diffusion avec le diameétre de la particule
pour un indice de réfraction de 1,8

Le paramétre décisif pour cette situation est la fonction de phase. La figure
2.39 représente la fonction de phase pour deux diamétres critiques, I'un obtenu a
partir du coefficient volumique de diffusion dc.=1,24um et le deuxiéme a partir de
I’évolution de l'intensité transmise d.=0,5um et estimons la fonction de répartition
(figure 2.39-b) pour la direction de diffusion. Ces courbes permettent de
comprendre aisément pourquoi un milieu contenant des particules de 0,5um est
plus diffusant qu’un milieu contenant des particules de 1,24um de diameétre. Chaque
événement de diffusion subi par un photon dans un milieu contenant des particules
de 0,5um provoque une nouvelle direction de propagation dans un angle compris
entre 0 et 50 degrés tandis que lorsque les particules ont un diamétre de 1,24um
I'angle de diffusion est inférieur a 20 degrés. Dans ce dernier cas, la diffusion de la
radiation est donc plus orientée vers |'avant.
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— ~
¢ 08t !
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i
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2 !
g ozt f
= !
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Figure 2.39 : Fonction de phase (a) et fonction de répartition pour un indice de réfraction de
1,8 et deux diametres de particules

On observe le méme comportement pour une matrice chargée avec des
particules ayant un indice de réfraction plus petit que celui de la matrice :
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1) L'évolution du coefficient volumique de diffusion indique un diamétre
critique situé autour de la longueur d’onde et une dépendance de celui-ci avec
I'indice de réfraction de la particule (figure 2.40) :

. dc
o dc
. dc

1,02 ym pour un indice de réfraction de 1,1;

1,34 ym pour un indice de réfraction de 1,2;

2,02 ym pour un indice de réfraction de 1,3.
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Figure 2.40 : L'évolution du coefficient volumique de diffusion avec le diametre de la particule
pour différents indices de réfraction plus petits que celui de la matrice (nh=1.49, une épaisseur
de la plaque de 2mm et une concentration de 0,3 en % massique)

2) L’évolution du libre parcours moyen de diffusion (figure 2.41) indique les
mémes valeurs pour le diameétre critique que dans le cas du coefficient volumique de
diffusion :

1.E-01 -

1.E-02 -

I sca [m]

1.E-03 -

1.E-04 T T T
0.01 0.1 1 10 100
Diametre particule [um]

Figure 2.41 : L'évolution du libre parcours moyen de diffusion avec le diamétre de la particule
pour un indice de réfraction de 1,1

3) En revanche, dans le cas réel d’une plaque chargée avec des particules
(figure 2.42), ce diameétre critique est décalé vers des valeurs plus petites situées
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autour de A/2: dc=0,64um pour np=1,3, dc=0,5um pour np=1,2, d.=0,46um pour
np=1,1.
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Figure 2.42 : Evolution du rapport des intensités (transmise/ incidente) sur I'axe du faisceau
(a) et du rayon transmis (b) en fonction du diamétre des particules pour une épaisseur de la
plagque de 2mm, une concentration de 0,3 et les indices de réfraction de la particule indiqués

4) Ce changement de la valeur du diamétre critique provient aussi de la
probabilité de diffusion calculée a partir de la fonction de phase. La figure 2.43-a
représente la fonction de phase pour deux diametres critiques, 1'un obtenu a partir
du coefficient volumique de diffusion dc=1,02um et le deuxieme a partir de
I’évolution de l'intensité transmise dc=0,46pum pour un indice de la particule de 1,1.

La fonction de répartition (figure 2.43-b) pour la direction de diffusion
montre que le milieu chargé avec des particules de 0,46pum est plus diffusant que
celui chargé avec des particules de 1,02um diametre.
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Figure 2.43 : Fonction de phase (a) et fonction de répartition pour un indice de réfraction de
1,1et deux diamétres de particules (nh=1.49, » = 808 nm)

Afin d'avoir une premiére image de l'importance de chaque facteur
d'influence et de leurs éventuelles interactions sur l'intensité transmise par un milieu
inhomogéne, nous pouvons appliquer la méthode des plans d’expérience [Goupy
88], [Cicala 99], [Cicala 00]. Le domaine étudié est le domaine de Mie. Ces plans
sont congus pour déterminer les facteurs les plus influents sur une variable de
réponse et, le plus souvent, utilisent des facteurs a deux niveaux uniquement.

Comme ce type d’analyse implique une approximation par un modéle
linéaire pour la fonction de réponse dans le domaine exploré, on divise l'intervalle
mentionné en deux sous-domaines : le premier compris entre 0,05 pm et 0,45 ym
et le deuxieme entre 0,45 um et 15 um. Pour les trois autres facteurs d’influence les
niveaux de variation sont indiqués dans le tableau II1.6 :

Tableau I1.6 : Les deux niveaux de variation pour chaque facteur d’influence

= indice de réfraction o) 1,7 - niveau bas;
o) 1,9 - niveau haut;
= concentration massique o 0,1 - niveau bas;

0,2 - niveau haut;

= épaisseur du milieu o 1 mm - niveau bas;
!
2 mm - niveau haut;

Pour chaque sous domaine un plan factoriel 2% contenant toutes les
combinaisons des 2 niveaux des 4 facteurs a été choisi avec une résolution qui
permet d’estimer tous les effets directs et toutes les interactions entre deux
facteurs. Les résultats sont discutés pour chaque sous domaine.

I. La branche décroissante — 0,05 um < d < 0,45 ym

Les résultats de I'analyse dans ce sous domaine sont donnés sur la figure
2.44. Le graphique de Pareto standardisé affiche les effets dans I'ordre décroissant
de signification permettant l'identification rapide des facteurs et des interactions qui
jouent un réle important dans le processus. La longueur de chaque barre est
proportionnelle a la valeur de la statistique t calculée pour l'effet associé (voir
annexe A). Toute barre au-dela de la ligne verticale est statistiquement significative
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au niveau de signification de 5%. Dans notre cas, on observe que tous les facteurs
sont significatifs et on distingue trois interactions importantes entre eux : diamétre -
indice de réfraction, diamétre - épaisseur, diamétre - concentration.
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Figure 2.44 : Analyse des facteurs d'influence sur l'intensité transmise pour un diameétre de
particules entre 0,05 - 0,45um

Les effets directs (figure 2.44-b) indiquent les variations estimées de la
fonction de réponse lorsque chaque facteur passe de son niveau bas a son niveau
haut, sachant que tous les autres facteurs sont maintenus a des valeurs moyennes
entre leurs niveaux hauts et bas respectifs. A noter que le diamétre a l'influence la
plus importante sur la diminution de l'intensité a travers un milieu diffusant.

Le graphique des interactions (figure 2.44-c) montre la moyenne de la
fonction de réponse (intensité transmise It) pour chaque niveau du facteur -
diamétre lorsque les trois facteurs (indice de réfraction, concentration et épaisseur)
varient. On note que si le diamétre est a son niveau bas, ce qui est le cas des
milieux chargés avec des particules de petit diamétre, les effets sur I'atténuation de
la radiation des trois autres facteurs sont trés faibles. En revanche, pour de
particules dont le diamétre se rapproche de 0,45um un petite variation de l'indice ou
de la concentration ou de |'épaisseur du milieu aura des effets importants sur la
fonction de réponse.

Le modeéle associé a l'évolution de lintensité transmise dans ce sous
domaine est une régression linéaire multiple pour laquelle le coefficient de
corrélation ajusté RZ%, (2.71) est 99,37. Pour tester s’il y a des auto corrélations
entre les résidus (figure 2.44), on applique le test Durbin-Watson (2.70). Les
valeurs obtenues sont DW=2,5818 (P=0,9625). Cette valeur proche de 2 indique
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une variation aléatoire du résidu, on peut donc dire qu’il n’y a pas d’autre influence
qui ne soit pas prise en compte dans le modele.

n
(e -ei-1)
DW = 1=2 — (2.70)
2
D¢
i=1
avec ej = yj —y; ol y;sont les valeurs mesurées et y; les valeurs prédites.
n
. \2
Z(y/ *yi)
2 n-1 }i=1
Ryq4i¢ =100 1- % 2.71
adj [n—p—ljn e () (2.71)
Z(yi —YI)

avec n est le nombre d’observations et p nombre des variables indépendantes.

II. La branche croissante - 0,45 um <d < 15 uym

Les résultats de I'analyse dans ce sous domaine sont donnés sur la figure
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Figure 2.45 L'analyse des facteurs de I'influence sur l'intensité transmise pour le diamétre de

particules entre 0,45 - 15um
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Dans ce sous domaine le diameétre a un effet inverse de celui observé dans
le sous domaine précédent (figure 2.45-a, b). Au fur et a mesure que le diamétre
s’éloigne du diamétre critique I'atténuation de lintensité diminue. En ce qui
concerne l'‘ordre de lI'importance des facteurs et leurs interactions on remarque la
méme hiérarchisation. En revanche, on observe la méme inversion pour les effets
des interactions entre les facteurs.

A noter que dans ce sous domaine, si le diamétre est a son niveau haut, cas
pour des milieux chargés avec des particules de gros diamétre, les effets des trois
autres facteurs sur I'atténuation de la radiation deviennent faibles. Mais les effets de
ces facteurs restent importants pour des diamétres voisins du diamétre critique
(figure 2.45-c).

2.5. Conclusions

Nous avons décrit dans ce chapitre un modéle hybride, basé sur la théorie
de Mie et la méthode de Monte Carlo, capable de modéliser le comportement d’un
faisceau laser a travers un milieu hétérogéne en ce qui concerne |'atténuation de
I'intensité et I’élargissement. Ayant comme application, I’étude de l'interaction laser
- matiére dans le cas des polyméres semi-transparents, nous avons établi un
domaine d’exploration a partir des situations les plus communes que nous pouvons
rencontrer dans le cas d’un soudage laser. Le modéle est fondé sur I'approximation
de la diffusion multiple indépendante. Le domaine exploré s’inscrit dans les limites
de validité de cette approximation.

Les mesures réalisées sur des échantillons chargés ont confirmée les
résultats obtenus par simulations numériques.

L'analyse des facteurs d‘influence a permis de retirer des informations
intéressantes sur le comportement du faisceau laser. Nous avons vu qu’on peut
délimiter trois domaines ayant un comportement différent du point de vue optique,
en fonction du diametre des particules :

i. un domaine pour lequel les particules sont plus petites que A / 10, ou le
milieu se comporte comme un milieu homogene;

ii. un domaine pour lequel le milieu est diffusant, et tel que le diamétre des
particules a une valeur proche d’un diamétre critique de 'ordre de A/2, et ol
I'atténuation de lintensité et |'élargissement du faisceau peuvent étre
importants;

iii. un domaine tel que les particules sont plus grandes que 20 A , ou le milieu
redevient homogene.

L'analyse de l'influence de chaque facteur nous a permis l'identification des
combinaisons (diamétre - indice relatif — concentration - épaisseur) qui peuvent
conduire aux atténuations fortes du faisceau avec des conséquences sur le
processus de soudage.

Un aspect trés important pour la suite est le comportement similaire, vis-a-
vis de la diffusion du faisceau laser, des différents milieux diffusants. Nous avons vu
gu’un milieu chargé avec de particules polydispersées va produire la méme
atténuation et le méme élargissement du faisceau laser qu’un milieu qui contient
des particules monodispersées mais de diametre plus grande. Cet aspect servira
comme point de départ dans I'identification d’'un matériau équivalent
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3. L'INTERACTION LASER — POLYMERES
OPAQUES

3.1. Aspects théoriques

3.1.1. Modélisation thermique

Les phénomenes qui gouvernent la formation du cordon soudé étant activés
thermiquement, il est important de connaitre I’évolution de la température dans les
deux composants a souder.

En ce que concerne la modélisation thermique du processus de soudage, les
modeles développés sont adaptés au moyen de soudage utilisé. Une comparaison
entre eux est donc difficile a réaliser. En principe, tous ces modéles sont basés sur
la résolution de I'’équation de diffusion de la chaleur par différentes méthodes. Les
différences apparaissent en ce qui concerne la définition de la source thermique et
les conditions aux limites établies. Pour la plupart des procédés de soudage, les
sources thermiques définies sont surfaciques : le soudage par résistance [Lamethe
04], [Lamethe 05], [Stavrov 05], [Stokes 98], par ultrasons [Matsuoka 95], [Bates
04], par induction [Lin 91], etc.... Dans le cas du soudage laser, l'effet thermique
apparait dans le volume du matériau comme une conséquence de la transformation
énergie électromagnétique- énergie thermique, la source thermique définie doit étre
volumique [Potente 99], [Kneip 04] [Becker 02], [Prabhakaran 06].

La modélisation de la source volumique dépend de la relation entre
|’épaisseur de peau du matériau et la profondeur de pénétration définie par :

|th =4+/ar (encore appelée longueur de diffusion) ou a est la diffusivité du matériau

et T la durée d’interaction. Lorsque I’épaisseur de peau est beaucoup plus petite que
la profondeur de pénétration alors on considére que la source est surfacique, c’est le
cas de la plupart des métaux (pour les métaux, |'épaisseur de peau est de l'ordre de
quelques centaines d’Angstrém), dans ce cas, la puissance du laser intervient alors
comme source surfacique. En revanche, dans le cas des matériaux plastiques, un
matériau peut étre semi-transparent au rayonnement laser : 'apport d’énergie par
la source s’effectue alors non seulement en surface mais aussi en volume.

Notre objectif est de modéliser d’abord le comportement thermique du
matériau thermoplastique et d’appliquer ensuite cette modélisation au cas du
soudage de deux composants : l'un est transparent et diffusant, le second est
absorbant.

A. Equation de diffusion de la chaleur

Pour modéliser le comportement thermique du matériau absorbant, on
utilise I’équation générale de diffusion de la chaleur.
= = oT
V|k(T)VT |+q, =p-Cc(T) —
[K(T)¥T]+a, = poc(T)- ]
ou k(T) est la conductivité thermique, p la masse volumique et c(T) la
capacité thermique massique.

(3.1)
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Les matériaux concernés par cette étude sont des matériaux amorphes pour
lesquelles le passage vers I’état liquide implique une transition du second ordre - la
transition vitreuse. Autour de la température de transition vitreuse, le polymére
subit un accroissement de sa capacité thermique sans consommer de chaleur
latente. Le terme qui normalement doit prendre en compte la chaleur latente de
fusion n'apparait pas pour ce type de matériaux.

On suppose également que les matériaux modélisés sont isotropes,
homogénes et que leurs parameétres thermo-physiques peuvent varier avec la
température.

Dans la définition de la source thermique d’intensité q, , on considére une
absorption de la radiation incidente dans une couche trés mince (figure 3.1), le
rayon du faisceau restant constant sur cette épaisseur et égal au rayon incident et
un comportement linéaire du matériau. La réduction de l'intensité est donc due a
I’'absorption décrite par la loi de Beer — Lambert :

aqy(r,z)=pi(r) a-e

ol p; est la densité de puissance du faisceau incident

2r
. £a - epaizeur d'absorption
faisceau laser ] o
_— I'- rayon faiseeau incident
i - epaizeur echantillon
poly mere ahsorbant \

attenuation
exponentielle

Figure 3.1 Représentation schématisée de I'absorption du faisceau laser dans le matériau
absorbant

Le transfert thermique entre I’échantillon et le milieu environnant est pris en
compte par le coefficient global de transfert de chaleur, les conditions aux limites
peuvent donc étre écrites sous la forme :

—k(T).W.ﬁ=h.(Tw—T)+ga(T4w-T4) (3.2)

n le vecteur normal a la surface, h coefficient de transfert de chaleur par
convection, £ l'émissivité et T,,, la température du milieu environnant.

B. Géométrie du probléeme

Nous avons choisi de modéliser l'irradiation de I’échantillon sans qu’il y ait
déplacement du faisceau laser par rapport a I'échantillon. Ceci nous permet la
réduction de la géométrie a deux dimensions gréace a la symétrie axiale du probleme

(figure 3.2).
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source thermique

axe de symetrie plan de symetrie

e
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Figure 3.2: Géométrie utilisée pour la simulation a base des éléments finis

C. Résolution numérigue du probléme

Le modeéle mentionné ci-dessus est employé dans un code de simulation
numeérique par éléments finis (COMSOL). Le code génére automatiquement un
maillage, dans notre cas, des éléments triangulaires, dont les dimensions et le
raffinement peuvent étre contr6lé par l'utilisateur. Dans la zone proche autour de
|'axe du faisceau, on peut imposer une taille d’élément plus fine (comme le montre
la figure 3.3) - (le maillage est raffiné).

' 2 3
e axe du fatzcean
L 4

a) géométrie considérée

by division de bords

c)  génération du maillage
Figure 3.3 : Maillage utilisé pour la simulation a base des éléments finis
Une analyse des tailles de maillage et des pas de temps est nécessaire pour

obtenir une combinaison optimale entre la précision du résultat et le temps du
calcul. Les résultats de cette analyse sont présentés dans la figure 3.4 :
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Figure 3.4 : Influence des parameétres de calcul sur la précision des résultats et le temps de
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Si on considére la figure 3.4-a, on constate qu’une réduction du pas de
temps a des valeurs plus petites que 0,05 s va doubler le temps total de calcul pour
une augmentation de la précision de 0,02°C. Les résultats sont obtenus pour une
taille des éléments sur I'axe du faisceau de 0,0002 m et un taux de croissance de
1,1.

En ce qui concerne le taux de croissance des éléments adjacents une valeur
de 1,1 semble suffisante. Le choix d’une valeur plus petite ne conduit pas a
I'augmentation de la précision comme il peut étre observé sur la figure 3.4-b.

L'analyse sur l'influence de la taille de I'élément (figure 3.4-c) donne comme
valeur optimale une taille de 0,0002 m pour les éléments définis sur lI'axe du
faisceau.

3.1.2. Résultats numériques

A - Introduction

La précision des résultats numériques dépend directement d’une bonne
évaluation des parameétres liés aux propriétés du matériau.

Afin d’établir la sensibilité du modéle aux paramétres du modéle, nous
avons étudié I'évolution du champ de températures en fonction de la variation de
ceux-ci. Le comportement du matériau sera observé numériquement autant lors de
I’échauffement que pendant le refroidissement. Un exemple de distribution des
champs de températures dans le volume du matériau pendant les deux phases est
donné sur la figure 3.5. Les profils thermiques que nous considérons dans le cadre
de cette analyse sont les profils dans le centre du faisceau sur les deux faces de
I’échantillon (figure 3.6)

Les simulations sont réalisées pour un faisceau incident collimaté, ayant un
profil trapézoidal de la distribution de I'énergie et les rayons caractéristiques r; = 2,3
mm et r, = 3,8 mm et un échantillon de 2 mm épaisseur, irradié en mode continu.

A partir des quelques simulations préliminaires, nous constatons tout
d'abord que les profils thermiques obtenus varient différemment selon la valeur du
coefficient d’absorption attribuée au matériau. Pour des matériaux faiblement
absorbants, on remarque qu’une petite variation de ce coefficient conduit a des
différences importantes des températures. En revanche, pour la méme variation de
celui-ci, mais autour d’une valeur élevée, les différences de températures obtenues
sont moins significatives. En ce qui concerne l'influence des autres parametres liés
aux propriétés du matériau, la capacité thermique et la conductivité, on observe
aussi des influences plus ou moins importantes selon l'absorptivité du matériau.
L'étude de ces influences sera traitée plus loin.
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t Figure 3.5: L'évolution du champ de
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B. Résultats de I'analyse factorielle

On envisage une analyse factorielle pour quantifier I'influence de chaque
parameétre sur les profils de températures obtenus. Nous avons étudié deux cas
différents : le cas d'un matériau faiblement absorbant et celui d’'un matériau ayant
un coefficient d’absorption élevée. Les valeurs choisies sont :

-a; = 500m! qui implique une atténuation en 1/e pour une épaisseur de 2 mm ;
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-ay = 10000m™1 qui induit une absorption pratiquement totale (épaisseur pour
1/e=0,1 mm)
Les niveaux établis pour les facteurs sont donnés dans le tableau suivant.

Tableau III.1 Niveaux de variation pour les facteurs d’influence

Niveaux facteurs o [m] k [WmK1]|c [JkgtK1]| Puissance [W]
a1 =500 oz =10000

Niveau inférieur 300 8000 0,16 1200 0,27

Niveau supérieur 700 12000 0,26 2000 0,39

La fonction objectif de cette analyse est la racine de l'erreur quadratique
moyenne RMSE (Root Mean Squared Error) (3.3) calculée entre les données
simulées et les deux profils thermiques (face avant, face arriére) mesurés par
thermographie infrarouge pour les deux niveaux de la puissance laser.

(3.3)

Les résultats obtenus pour chaque type de matériau sont présentés
ensemble dans les figures suivantes.
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Figure 3.7 : L'analyse des facteurs influengant I'évolution du champ de températures

Examinons a présent I'importance des facteurs dans les deux cas analysés :
il apparait qu'il s’agit de deux comportements tres différents selon la valeur
I'absorption du matériau. Le graphique de Pareto (figure 3.7-a et b) releve tres bien
ces différences.

Pour un matériau faiblement absorbant tous les facteurs sont importants,
leurs variations produisant des effets importants sur les températures obtenues. Le
plus important est le coefficient d’absorption et on observe qu'une augmentation de
sa valeur conduira a des variations plus faibles de la température donc a une
diminution des erreurs. Ce fait est plus évident dans le cas d’'un matériau absorbant
pour lequel ce coefficient perd son importance : en effet, de grandes variations de
celui-ci ne conduisent pas a des températures tres différentes. Donc, selon la valeur
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de Vl'absorptivité du matériau, on peut obtenir des erreurs plus ou moins
importantes. Cette présente est un atout majeur de la simulation numérique car elle
permet de déterminer s'il est nécessaire ou non de prendre en compte les variations
avec la température des paramétres. En effet il est difficile, voire impossible, de
trouver dans la littérature les valeurs des données thermophysiques en fonction de
la température. Aussi cette étude permet de justifier, ou non, le choix de valeurs
constantes que I'on peut plus aisément inclure dans le modéle.

Méme si on se rapproche par simulation des valeurs mesurées pour une
puissance laser avec une erreur considérée acceptable, la méme combinaison des
paramétres produira une autre erreur, en général plus grande, si on augmente la
puissance de la source. Tous ces aspects sont trés bien représentés sur les
graphiques des contours (isolignes), pour la surface de réponse estimée (figure 3.7
€, f/ g, hl il J)

a. le coefficient d’absorption (figures 3.7 e, f)

o matériau faiblement absorbant : |'augmentation de sa valeur
conduit vers des erreurs plus petites; ces erreurs augmentent
avec l'augmentation de la puissance ;

o matériau fortement absorbant: méme pour de grandes
variations de celui-ci, les erreurs restent constantes pour une
puissance donnée; elles augmenteront avec la puissance mais
de fagcon moins significative que dans le cas précédent (trois fois
moins) ;

b. la conductivité thermique (figures 3.7 g, h)

o matériau faiblement absorbant : |'augmentation de sa valeur
conduit vers des erreurs plus grandes pour une puissance
donnée; ces erreurs augmenteront aussi avec I'augmentation de
la puissance ;

o matériau fortement absorbant : dans ce cas, |'augmentation
de la conductivité thermique tend a réduire les erreurs, avec;
pour les mémes variations que dans le cas précédent, des
erreurs diminuées de moitié. On observe une augmentation de
I'erreur avec la puissance, mais cependant moins significative
que dans le cas d’'un matériau faiblement absorbant ;

c. la capacité thermique (figures 3.7 i, j) — ce parameétre a la méme
influence pour les deux types de matériaux, c'est-a-dire un
accroissement de sa valeur produira des erreurs plus grandes ; la
différence consiste dans |'ordre de grandeur.

A partir de cette analyse on peut dire que dans le cas de la modélisation du
comportement thermique d’un matériau faiblement absorbant, la précision des
résultats numériques est fortement conditionnée par la connaissance des lois de
variation de ces propriétés avec la température. Cette exigence peut étre ignorée
pour les matériaux fortement absorbants ou I'utilisation de constantes peut donner
des profils thermiques proches de ceux mesurés, quelques soient les parameétres du
processus.

En ce qui concerne les coefficients des conditions aux limites, on obtient un
écart maximum entre les profils thermiques de 3,2°C pour une variation de 50% du
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coefficient d’échange de chaleur dans le cas du matériau faiblement absorbant
(a=500m-1) et un écart maximum de 5,3°C pour la méme variation de 50% dans le
cas du matériau fortement absorbant (a =10000m-1).
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Figure 3.8 : Evolution de la température au centre du spot laser sur la face avant de la plaque

(a) et (b) et de I'écart maximum (c) et (d) pour une variation de 50% du coefficient d’échange

et les coefficients d’absorption indiqués (P=0,33W, c=1600 J.kg*.K?, k=0,21W.mK™1)

La variation de I'émissivité du matériau a peu d'effet sur les profils
thermiques simulés comme le montre la figure 3.9.
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Figure 3.9 : Evolution de la température au centre du faisceau sur la face avant de la plaque pour
une variation de 50% de I’émissivité et les coefficients d’absorption indiqués (P=0,33W, c=1600
J.kgt.K?, k=0,21W.m1K?, h =10 W.m2K?!)

3.2. Aspects expérimentaux

3.2.1. Caractéristiques thermiques des matériaux utilisés

Le matériau absorbant dans notre cas est un alliage de ABS-PC (acrylonitrile
butadiéne styrene - polycarbonate) chargé avec du noir du carbone. Les mesures
en transmission réalisées sur différentes épaisseurs indiquent une opacité totale du
matériau, on suppose donc une concentration élevée du pigment dans sa matrice.
L'analyse par thermogravimétrie reléve un résidu de 11%. Etant donnée sa totale
opacité, une estimation du coefficient d’absorption est trés difficile a obtenir.

Des mesures expérimentales [Korte 97] donnent des valeurs aux alentours
de 2400 m™! pour une concentration en noir de carbone de 0,1 %, et de 7800 m-
pour 0,3 %. Le pourcentage de résidu obtenu dans notre cas est susceptible de
contenir aussi du carbone pyrolytique résultant de la décomposition du
polycarbonate. Méme dans ces conditions, la concentration reste trop élevée et on
doit soupgonner une valeur importante du coefficient d’absorption.

Une solution, pour résoudre cet aspect, peut consister en une calibration
réalisée pour différentes puissances laser. On détermine les lois de variation avec la
température pour les autres paramétres du matériau et on cherche la valeur du
coefficient d'absorption pour laquelle on obtient le meilleur ajustement.

La variation de la capacité thermique massique (figure 3.11) est obtenue
par DSC (differential scanning calorimetry) pour une variation de la température [20
- 290°C]. Les sauts de la capacité thermique autour de la température de transition
vitreuse ne sont pas tres grands et on peut approximer sa variation a I'aide d’une loi
linéaire de la forme :

c=7,8027-T +894,51
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Figure 3.10 : L'évolution de la capacité thermique massique de ABS-PC en fonction de la
température
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Figure 3.11 : Les températures de transition vitreuse pour I'échantillon de ABS-PC

En ce qui concerne l'évolution de la conductivité thermique, on utilise les
mesures réalisées par National Physicien Laboratoire, UK sur ABS et PC [Dawson
06]. Leur étude concerne la variation de la conductivité thermique avec la
température et la pression et a permis de développer un modéle pour décrire cette
variation (formule 3.4).

k = kp [exp(u,- (T- TO))J [exp(v,-T (p- po))} (3.4)

ou To [K], po [MPa] sont la température et la pression de référence, ko la
valeur de la conductivité a la température To et a la pression po, et u; et v; des
constantes.

Pour l'ajustement réalisé, les valeurs de références sont To= 523,15K et
po= 80MPa. On obtient pour I'’ABS u; =0,00167 K et vi = 1,84 10°® K'!MPa! et
pour le PC u; =0,00195 K! et vi = -3,99 10° KIMPal. La variation de la
conductivité thermique pour ABS-PC est obtenue en faisant une loi de mélange :

kABS-Pc=0,6~ kABS+0,4' kpc.
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Figure 3.12: Evolution de la conductivité thermique de ABS (a) et PC (b) en fonction de la
température et pression réalisées par NPL et leur ajustement a partir de la formule 3.4

3.2.2. Le dispositif expérimental

Les mesures expérimentales des profils thermiques sur les deux faces de
|’échantillon absorbant sont réalisées en utilisant le méme dispositif expérimental
que pour les mesures de diffusion en ce qui concerne la source laser et le montage
optique (figure 3.13). Cette fois, le capteur est une caméra infrarouge ThermaCAM
S60 équipée d’un objectif macroscopique qui donne une résolution spatiale de 100
Mm. Les spécifications techniques sont données dans le tableau suivant :

Domaine de longueur d’onde 7,5 - 13um

Fréquence d’acquisition 50 - 60 Hz
Précision + 2°Cou £ 2%
Sensitivité thermique 0,06°C a 30°C

Les profils thermiques sur la face avant et la face arriére de I’échantillon de
I'ABS-PC sont obtenus en positionnant la caméra dans les positions 1 et 2.

laser diode acquisition
données

fibre optique diaphragme

\ Pt ]
{__,
Tete laser ] @
\.\
\

IE Camera

lentille / lentille echantillon
focalisation collimatien abhsorbant

Figure 3.13 : Dispositif expérimental pour les mesures par caméra infrarouge
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Figure 3.14 : Schéma de principe des mesures par caméra infrarouge

Les puissances utilisées sont faibles en raison du choix du montage optique.
Pour un faisceau gaussien, donc une ouverture du diaphragme trés petite, on
n‘obtient pas un échauffement significatif de I’échantillon. En augmentant
I'ouverture, le faisceau devient plus grand, avec un profil trapézoidal et une
puissance maximale de 0,4 W. Les deux rayons caractéristiques sont. r; = 2,3 mm
etrp = 3,8 mm

3.2.3. Mesures des températures de surface par
thermographie infrarouge

Une difficulté fondamentale rencontrée dans le contréle du processus de
soudage des polymeéres par transparence provient du fait que les composants
doivent impérativement rester en contact pendant toute I'intervention. Les
techniques classiques utilisées pour mesurer la température d'un objet sont souvent
mal appropriées dans ce cas. Par exemple, les thermocouples ne peuvent pas étre
utilisés, puisqu'ils absorbent eux-mémes la radiation laser et donc les températures
gu'ils fournissent ne correspondent pas a la température réelle dans le plastique.

Un autre moyen pour estimer la distribution des champs de températures
dans les matériaux plastiques est la détermination de |'épaisseur de la couche
fondue mais elle n'est applicable qu’aux polyméres semi cristallins.

Une solution peut étre |'utilisation d'une méthode de mesure sans contact,
comme les pyromeétres ou les systemes infrarouges. Dans ce cas, on enregistre les
températures de surface, et la précision des résultats est conditionnée par la
connaissance de |'émissivité de la surface. Pour notre matériau, les mesures
d'émissivité ont été réalisées en comparant l'indication de la camera infrarouge avec
la température connue a laquelle le matériau a été préchauffé. La valeur trouvée a
été de 0,98.

Les mesures sont réalisées sur des plaques d'ABS-PC d'épaisseur 2 mm,
irradiées en mode continu. L'évolution de la température sur les deux faces
opposées de I'échantillon est suivie aussi bien pendant I’échauffement que pendant
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le refroidissement. Les résultats obtenus pour deux puissances laser sont
représentes dans la figure 3.15.
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Figure 3.15 : Les profils thermiques pour le centre du spot laser enregistrés sur les deux faces
opposées de I'échantillon

3.3. Comparaison expérience - théorie

Pour I’échantillon absorbant, nous avons considéré un coefficient d’échange
de chaleur dépendant de la température de surface de I'échantillon selon la
formule [Eyglunent 97]:

0,25
h(T) = 1,42[7 . Ta)

ou H est I’hauteur de la plaque.
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En utilisant les résultats de la simulation numérique par éléments finis, nous
avons réalisé une calibration pour le coefficient d’absorption d'ABS-PC. Le meilleur
ajustement a été obtenu pour une valeur de 19,5 mm-1t.
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Figure 3.16 : Ajustement des courbes expérimentales avec une valeur de 19,5 mm-™! pour le
coefficient d’absorption

Tenant compte de la bonne corrélation entre les données simulées et
mesurées, on peut considérer que le modéle développé est bien adapté a la
modélisation du processus de soudage par laser. En faisant une corrélation entre les
températures de surface mesurées par thermographie infrarouge et les
températures simulées, on peut remonter par lintermédiaire de ce modéle au
champ de températures dans le volume du matériau polymére.
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3.4. Assemblage de deux polymeéres non diffusants avec
déplacement du faisceau

3.4.1. Montage expérimental et caractéristiques des
matériaux choisis

Un montage expérimental de soudage par transparence de deux polymeres
a été mis en oeuvre : une lame de PMMA est placée sur le dessus et une lame en
ABS/PC rouge en dessous : La lame d’ABS/PC rouge est fortement absorbante, mais
cependant moins que la lame d’ABS/PC chargée de noir de carbone étudiée dans le
paragraphe précédent. Le faisceau laser (Laserline, puissance max 100W, longueur
d’onde 0,808 pm) se déplace avec une vitesse de 0,4 m/mn pendant 6 s. Le
faisceau est focalisé a la surface de la lame supérieure avec un diamétre de 1,7
mm. L'assemblage est posé sur une table a dépression en aluminium de maniere a
créer un bon contact entre les deux plaques de polymeéres (figure 3.17).

1 - laser a diodes LASERLINE
2 - échantillons de polymeéres
3 - table a dépression

Figure 3.17: Montage expérimentale pour le soudage des polymeéres

Une étude a été menée au préalable de maniére a chercher le couple de
parameétres puissance - vitesse qui rendent I'assemblage le plus résistant. A l'issue
de cette étude la puissance choisie est 48 W.

3.4.2. Comparaison mesures - modeéle

Le champ de température dans les deux éléments a assembler est
déterminé par la résolution de I’équation de diffusion de la chaleur :

; ; oT
V[ki(T)VT]+qv/ :p,“Cil'E (3.5)
oU:  Gyi(r,z)=Pinti(r) Kexti e KextiZ
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expressions dans lesquelles i est relatif soit au milieu faiblement absorbant,
soit au milieu fortement absorbant. k;, pi, ¢, sont respectivement la conductivité
thermique, la masse volumique et la capacité thermique massique de 2 milieux.

Pour I'échange de chaleur entre les deux éléments et le milieu environnant
on utilise un coefficient global d’échange, la condition limite est :

ki (T)-VT -0 = hgjopar - (T = T) (3.6)

i est vecteur normal a la surface, h bl le coefficient global d’échange de chaleur
globa

et T_, la température du milieu environnant.

La résolution des I'équation nécessite la connaissance des parameétres
thermophysiques des deux matériaux a assembler.

Les valeurs de la capacité thermique et de la température de transition
vitreuse ont été déterminées par DSC (DSC 92).

La figure 3.18 montre I'évolution de la capacité thermique massique avec la
température pour trios polymeéres étudiés dans un domaine de température de 20 a
200°C.

24

2.2

140.13°C /"

.-d""i."r

Cp Wig/*C)

145.60°C
108.59°C

i 160 120 140 160
Tamparsturs [*C)

Figure 3.18: Capacité thermique massique pour I’ABS naturel, ABS-PC rouge et le PC

Les valeurs de la conductivité ont été déterminées a partir de valeurs
données dans la littérature [Zhang 03] [Dawson 00].

La lame de PMMA est faiblement absorbante. Des mesures en transmission
sont possibles et permettent de déterminer le coefficient d’extinction Kext.

En revanche, la lame d’ABS/PC est trés absorbante et les mesures par
transmission sont impossibles. Nous avons choisi de déterminer ce coefficient
expérimentalement en utilisant la comparaison entre le profil thermique obtenu par
modélisation et le profil thermique obtenu expérimentalement par thermographie
infrarouge. Nous avons donc choisi de comparer les mesures de la température de
surface obtenues par thermographie infrarouge en cours d’irradiation de la plaque
de polymére ABS/PC rouge seule, aux valeurs de température calculées par le

BUPT



3.4 - Assemblage de deux polymeéres 105

modeéle. Les calculs de la température de surface ont été réalisés pour 3 valeurs du
coefficient d’absorption. Les mesures thermographiques ont été réalisées a l'aide
d’une caméra de thermographie FLIR Thermacam S40 (domaine de longueur d’onde
:7,5-13 um).

L’'émissivité pour le domaine de longueur d’onde de travail de la caméra a
été mesurée en comparant I’émission du PMMA nu avec celle du PMMA recouvert de
peinture noire d’émissivité connue. L'émissivité ainsi trouvée pour le PMMA et pour
le domaine de longueur d’onde de travail de la caméra est de 0,96.

T p—

Figure 3.19: Observation du procede par camera IR

Les valeurs mesurées perpendiculairement au passage du faisceau, et
calculées, sont montrées sur la figure 3.20. Il apparait clairement que la valeur du
coefficient donnant un meilleur accord mesures -modéele est 380 m!

—+— simulation pour
S00 alpha 380
= —s— temperature
= 400 Inesuree
- . sunulation pour
"l::l 300 i alpha 267
g simnulation powr
";; 200 alpha 693
e 100 -
0 . m;#ffrﬂrrﬂd iy
0 1 2 3 4

Longueur [inm]

Figure 3.20: Profil de température en surface au niveau du passage du laser aprés 4s
d’irradiation
Les caractéristiques géométriques et thermophysiques des deux lames
utilisées sont réunies dans le tableau III.2 :

BUPT



106  L'interaction laser - polyméres opaques - 3

Tableau III.2 : Caractéristiques des matériaux utilisés

PMMA

ABS/PC

épaisseur [mm] : 2,25

épaisseur [mm] : 2,16

coefficient d’extinction [m'1] : 6

coefficient d’absorption [m'1] : 380

masse volumique [kg-m3] :
pour T< 97°C p=-2,135T + 1203,7
pour T> 97°C p = -0,5T + 1069

masse volumique [kg-m3] :
p =-2,135T + 1203,7

conductivité [W-m-1.K1] :
k=-610°T3+ 3.10% + 0,19

conductivité [W-m1.K1] :
k =-310%T3+ 0,19

capacité thermique massique [J-kg-
1~K'1] .

pour T< 77°C Cp = 6,24T + 1274
pour 77°C < T< 100°C ¢, = 20,25 T +
200

pour T> 100°C ¢, = 1,865 T + 1982,6

capacité thermique massique [J-kg-
1~K'1] :

pour T< 115C Cp = 5,436 T + 1057
pour 115°C < T< 145°C ¢, = 0,27-T? -
63,5 T+ 54

pour T> 145°C C¢p = 2,857-T + 1515

L'image suivante présente le profil de température calculé dans la section
transverse au faisceau laser au cours de l'interaction. T [°C]

Min: 24.0

Figure 3.21: Profil transversal de température (a I'aplomb du faisceau laser) en cours
d’assemblage

Les profils de température calculés et mesurés en différents instants ont pu
ainsi étre comparés. Ces profils sont représentés sur les figures 3.22, a, b, c :
Il apparait que la concordance valeurs mesurées - valeurs calculées est tout

a fait satisfaisante.
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Figure 3.22 : Température mesurée et calculée sur le passage du faisceau laser
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Une analyse de la zone affectée thermiquement et des propriétés
meécaniques de I'assemblage a été réalisée dans le cadre d'une étude postdoctorale
[Speka 06]. Les observations microscopiques ont montré une bonne estimation de
la zone affectée thermiquement (figure 3.23 ). L'évolution de la résistance a la
rupture de lI'assemblage en fonction de I’énergie linéaire est donnée dans la figure
3.24.

Y (mm)

Figure 3.23 : Zone affectée thermiquement observée expérimentalement (a gauche)
et numériquement (a droite) pour I'assemblage PMMA-ABS/PC [Speka 06]
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Figure 3.24 Résistance a la rupture du couple PMMA - ABS/PC en fonction de
I’énergie linéaire [Speka 06]
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3.5. Conclusion de I'étude des polymeéres absorbants

Le modele thermique développé dans ce chapitre a permis de mieux
comprendre le comportement d‘un polymére absorbant a matrice amorphe irradié
par laser et d’estimer I’évolution des champs des températures dans celui-ci.

L'analyse de linfluence des parameétres liés au matériau sur les profils
thermiques a montré I'existence de comportements différents selon la valeur du
coefficient d’absorption du matériau. Ainsi, dans une modélisation numérique du
processus de soudage, les influences des facteurs principaux peuvent étre
importantes pour un type de matériau et non significatives pour un autre.

La modélisation décrite pourra donc étre utilisée pour I'analyse des
phénomeénes intervenant dans la zone affectée thermiquement des différents
composants assemblés.
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4. APPLICATION A L'ETUDE D'UN ASSEMBLAGE
D'UN POLYMERE DIFFUSANTS ET D'UN
POLYMERE ABSORBANT

4.1. Couplage modéle optique — modéle thermique

Dans le cadre de la présente étude, on considére une forte absorption dans
le deuxiéme composant et un transfert de chaleur par conduction entre les deux
parties mises en contact.

Pour définir la source thermique dans la composante absorbante, on
considére un faisceau incident de profil trapézoidal. La densité de puissance peut
étre écrite comme :

Pji r<ry
p= pi,[lr_rlJ rp<r<r (4.1)
f2-r
0 r>n

ol p; est densité de puissance au centre du faisceau (r = 0), que I'on désignera par
la suite par densité de puissance sur l'axe et ri, r les rayons caractéristiques du
faisceau incident.

La puissance totale est donnée par :

I r —
P:Ilz-ﬁ~r-pi~dr+ 22-7r-r-p,-~ -2 gy (4.2)
0 ry fr2-ri
Donc la densité de puissance sur I'axe devient :
p 3-P
=
7Z'~(I’12+r22+f‘1-l‘2)

(4.3)

A partir du modéle de diffusion optique, on obtient deux intensités
équivalentes, une intensité incidente I; et une intensité transmise Io, corrélées au
nombre de photons "lancés" ou "regue" et a leurs énergies respectives. La densité
de puissance a la sortie du milieu diffusant s’écrit :

Po = Pj Lo (4.4)
I;
ol pg est la densité de puissance sur l'axe pour le faisceau sortant du milieu
diffusant.

Pour un milieu faiblement diffusant, on retrouve le méme profil trapézoidal
pour le faisceau transmis, donc la méme formule (4.1) peut également étre utilisée
pour décrire sa densité de puissance.

Ainsi la distribution de puissance a I'interface devient :
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3-P Ip '
B > I_ r<r1
72'-(/"1 +r5 +r1~r2) i
3-P I r-rq ' '
po1(r) = 5> .20 1—,—1, r;y <r<nr (4.5)
7r«(r1 +r2 +I’1-I’2) Ii rp —ry

0 r>r2'

ol ri' et ry’ sont les rayons caractéristiques du faisceau transmis.
La source thermique est alors :
0 zZ < dl
q,(r,z)= (4.6)

a-(Zfdl) z >d1

Poi(r)-a-e

Dans le cas d'un milieu plus diffusant, le profil du faisceau transmis devient
gaussien donc la distribution de puissance a l'interface de deux composantes a
souder est :

2.r2 2.r2

ro’ = 3P .I_O.eiroz

(4.7)

Po1(r) =pg-€
7z~(r12 +r22+r1-r2) I

ol r, est le rayon correspondant a I'intensité sur axe divisée par e? et r = \fxz +y2.

4.2. Validation du modéle par des mesures

Les mesures expérimentales ont été faites sur une disposition typique pour
le soudage laser par transmission, en utilisant I'échantillon de PMMA chargé comme
la composante transparente et I'alliage d'ABS-PC comme absorbant. L'échantillon de
PMMA a une épaisseur de 3 millimetres et est chargé des particules de silice de
5,5um avec une concentration massique de 2,8 %. Les images infrarouges ont été
enregistrées sur la face arriére du matériau absorbant (figure 4.1).

Comme il a été précisé dans le chapitre II, le montage optique placé sur le
chemin du faisceau, ne permet pas |'obtention de puissances trés élevées. Pour les
mesures infrarouges, nous avons choisi une ouverture du diaphragme pour laquelle
le faisceau incident a un profil trapézoidal (figure 4.2-a) avec les rayons
caractéristiques r;=1.64 mm et r,=3.11 mm. Les mesures de diffusion sur
|’échantillon de PMMA montrent que le profil du faisceau transmis reste trapézoidal
avec une atténuation de 17,6% par rapport a l'intensité incidente. L'élargissement
du faisceau n'est pas trés accentué; les rapports entre les rayons caractéristiques
(transmis/incident) ont des valeurs autour de 1 (r;/r1=0,91, r2/r,=1,05).

Les simulations réalisées pour ce cas (figure 4.2 b), donnent une
atténuation 78,1% donc un écart entre les deux rapports It/Ii de 4,3% et des
rapports entre les rayons caractéristiques de (r1/r1=0,81, r2/r,=1,07).
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Figure 4.1 : Schéma de principe pour les mesures IR
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Figure 4.2 Profils du faisceau laser, incident et transmis, mesurés (a) et simulés (b) et leurs
ajustements

Pour les mesures infrarouges, les deux composants PMMA chargé et ABS-
PC, sont placés dans un dispositif de serrage afin d’assurer un contact intime a
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I'interface. Les deux courbes expérimentales, obtenues pour deux puissances laser,
sont représentées dans la figure 4.3 a et b. Elles présentent les évolutions de la
température dans le centre du faisceau laser sur la face arriere du matériau
absorbant pendant I'échauffement et le refroidissement de deux échantillons.

Les simulations numériques, utilisant le code d'éléments finis, sont réalisées
avec les données issues de la simulation de la diffusion en ce qui concerne
I'atténuation du faisceau incident et ses rayons caractéristiques. L'écart obtenu
entre les profils thermiques mesurées et simulés (figure 4.3 a et b) est explicable si
on prend en compte I'écart de 4,3% entre les atténuations du faisceau mentionnées
plus haut.
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Figure 4.3 : Evolution des profils thermiques expérimentaux dans le centre du spot laser sur la
face arriére de I'assemblage et leurs ajustements pour deux puissances laser

Les bonnes corrélations entre les profils thermiques simulés et mesurés
indiquent une bonne évaluation des champs de températures dans les deux
composants a souder avec le couplage réalisé entre le modéle optique et le modeéle
thermique.
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4.3. Détermination d’un modele empirique pour I'évolution
de lI'atténuation induite par diffusion dans
le domaine exploré

Afin d’obtenir une image plus compléete sur le comportement de la radiation
laser a travers un milieu diffusant, le domaine de variation pour chaque facteur
influencant la diffusion a été agrandi de la maniére suivante :

I’épaisseur de 1 a 5 mm;

e lindice de réfraction de 1,7 a 2,1;

e la concentration massique de 0,1 a 0,5 %;

e le diamétre de particules de 0,01 et 100 pm.

Les évolutions de I'intensité en fonction du diamétre des particules, simulées
pour différentes combinaisons entre I'indice de réfraction, la concentration massique
et I’épaisseur du milieu ont pu étre ajustées avec une fonction empirique selon la
forme (4.8) :

_AZ100 L 00 pour X < X¢
. P
In—
1+ Xc
Xo1
F = ) _ (4.8)
100 - A, + A, pour X > X¢
- P2
In—
14| Xc
Xo02

ol X est le diamétre critique pour lequel I'atténuation de la radiation est maximale.
Les coefficients A1, Xo1, P1, X¢, Xo2, P2 obtenus pour chaque courbe sont liés
aux facteurs d'influence par un modéle quadratique (4.9) :

C,' = bo +b1X1 +b2X2 +b3X3 + b12X1X2 + b13X1X3 +b23X2X3 +b11X12 +b22X§ +b33X§
(4.9)

ou X, est I'épaisseur, X,la concentration massique de particules et X;l'indice de

réfraction.

Cette fonction empirique peut remplacer le code de calcul dans le domaine
exploré de variation de facteurs influents. Elle représente un moyen efficace pour la
prédiction rapide de I'évolution de l'intensité diffusée en fonction de caractéristiques
de la particule et du milieu héte.

BUPT



114  Application a I'étude d’un assemblage - ‘4

Surface de reponse

100

80

60

40

Intensite [%]

204

P -
1.2

F
Ndicg fSlatis 1.1 -

S
10
i amatré pamcu\e ipml
I

Figure 4.4: Evolution de l'intensité transmise en fonction du diamétre et de l'indice relatif pour
une épaisseur du milieu héte de 1,5mm et une concentration de 0,1% (A = 808 nm)
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Figure 4.5: Evolution de l'intensité transmise en fonction du diamétre et de I'épaisseur pour un
indice relatif de 1,14 et une concentration de 0,1% (A = 808 nm)
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Figure 4.6: Evolution de l'intensité transmise en fonction du diamétre et de la concentration
pour un indice relatif de 1,14 et une épaisseur de 1,5 mm (A = 808 nm)
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Figure 4.9: Evolution de l'intensité transmise en fonction de la concentration et de I’épaisseur
pour un indice relatif de1,07
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Dans les figures 4.4, 4.5, 4.6, sont représentées des surfaces de réponse
pour l’évolution de lintensité pour différentes valeurs de facteurs d'influences
obtenues avec la fonction empirique.

Pour une particule de diameétre donné, on peut estimer rapidement
I'atténuation du faisceau incident obtenue pour différentes concentrations,
épaisseurs du milieu et rapports entre les deux indices de réfraction np / np (figures

4.7,4.8,4.9).

On retrouve dans ces graphiques l'ordre d'importance des facteurs influents,
établie dans le chapitre II. Ils confirment encore une fois que le diamétre de la
particule joue le rGle le plus important pour le phénoméne de diffusion. On
remarque que l'atténuation du faisceau est plus prononcée pour les particules de
diamétre voisin de A /2 par rapport aux particules de diamétre plus petit. Les

interactions entre les facteurs sont aussi bien visibles ; par exemple, les effets de la
concentration, de I'indice relatif et de I'épaisseur sont accentuées pour les diamétres
qui se rapprochent de A/ 2.

A partir de cette fonction empirique, on peut déterminer trés facilement les
combinaisons entre les facteurs (diamétre -indice relatif - concentration -
épaisseur) qui peuvent conduire aux atténuations fortes du faisceau avec des
conséquences ne favorables pour le processus de soudage.

4.4. La méthode inverse utilisée

Un aspect trés important dans le soudage laser par transparence de
polymeéres est I'énergie déposée a l'interface de deux matériaux, nécessaire pour
assurer I'échauffement. Une bonne estimation de cette énergie et de sa distribution
peut permettre |‘optimisation des processus de soudage par des simulations
numeériques.

Les simulations numériques sont utiles pour une meilleure compréhension
de comportements thermiques spécifiques des polyméres. Par cette voie on pourra
approcher et résoudre des situations technologiques complexes, sans recourir a des
recherches expérimentales colteuses.

La grande diversité de matériaux polymériques, au niveau de leurs
caractéristiques structurales et de leurs compositions pose souvent des problémes
dans l'estimation de leur soudabilité.

Dans le cadre de notre étude, nous avons cherché a modéliser le
comportement du faisceau laser dans les milieux diffusants pour lesquels
|'absorption est négligeable. Le modele optique développé permet |'estimation de
I"'atténuation du faisceau a la sortie du milieu ainsi que son profil, mais il nécessite
de connaitre les caractéristiques du milieu héte et celles des diffuseurs.

Du point de vue pratique, les informations concernant la composition d’un
polymére donné ne sont pas toujours accessibles. De plus, I'extréme diversité des
additifs, plastifiants, charges, etc. susceptibles d'étre ajoutés dans la matrice rend la
situation encore plus compliquée.

A partir du modéle développé, nous avons essayé de trouver une solution a
ce probléme. Notre but est d'identifier un matériau avec un comportement similaire
a celui du matériau concerné, nous permettant d'obtenir ainsi une estimation sur le
comportement optique du faisceau.

La résolution du probleme est fondée sur la fonction empirique décrite dans
le paragraphe précédent. Cette fonction, qui décrit I’évolution de l'atténuation du
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faisceau dans le domaine exploré dépend de quatre variables indépendantes : le
diamétre de la particule, sa concentration, son indice de réfraction par rapport a
I'indice de la matrice et I'épaisseur du milieu. Pour |'expérimentateur, les
informations concernant les trois premiéres variables ne sont pas toujours
facilement accessibles. Par contre, pour un matériau donné, on peut connaitre
I’évolution de l'intensité transmise en fonction de I'épaisseur de celui-ci.

Pour déterminer les trois variables inconnues, on a besoin de connaitre
I'intensité transmise pour trois épaisseurs, donc le probléeme se réduit a la
détermination d’un systéme de trois équations avec trois inconnues.

La résolution de ce systeme est fondée sur la méthode du gradient [Sima
86] [Sun 06] ayant comme critére la minimisation de I'erreur quadratique moyenne
entre les valeurs obtenues avec le code basé sur la théorie de Mie et celles prédites
par la fonction empirique.

Dans ce but, un code de calcul a été écrit. Les données d’entrée sont les
trois épaisseurs du matériau concerné et les intensités transmises correspondantes,
considérées dans l'axe du faisceau, introduites en pourcentage par rapport a
I'intensité incidente, considérée aussi dans I'axe du faisceau. Les données de sortie
obtenues (le diamétre de la particule, I'indice relatif et la concentration massique de
diffuseurs) vont définir un matériau équivalent avec un comportement similaire,
c'est-a-dire un matériau qui produira les mémes atténuations du faisceau incident
pour les trois épaisseurs considérées.

Afin de valider cette méthode, des mesures expérimentales ont été réalisées
sur des plaques d'ABS naturel sur trois épaisseurs. Les ABS sont des polymeéres
amorphes biphasiques, constitués d'une phase continue (copolyméres de
styréne/acrylonitrile ou SAN) et d’une phase discontinue (nodules de polybutadiéne
greffés avec de copolyméres de styréne/acrylonitrile). La présence des ces
occlusions de caoutchouc (figure 4.10), avec une taille qui peut aller de 0,1 a 1um,
voire au-dela, le rend inhomogéne du point de vue optique.
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Figure 4.10: Vue d’un ABS au microscope électronique a transmission [Sapin 96]

Les mesures de diffusion ont été réalisées avec le montage décrit dans le
chapitre II, pour un faisceau incident collimaté avec une distribution d’énergie
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gaussienne. Les intensités transmises obtenues correspondant aux trois épaisseurs
ont été introduites dans le code de calcul. On obtient un matériau équivalent avec
les caractéristiques suivantes : le diamétre du diffuseur de 0,46um, un indice relatif
de 1,42 et une concentration massique de 0,44%.

Afin de vérifier la similitude des deux comportements, nous avons refait les
simulations numériques de diffusion pour le milieu indiqué et vérifié les valeurs pour
les rayons a 1/e? de deux faisceaux transmis (mesuré et simulé) pour chaque
épaisseur.

Les résultats obtenus sont donnés dans le tableau IV.1 et indiquent une
bonne corrélation entre les données expérimentales et numériques. Finalement,
méme si les deux matériaux sont différents, en les traversant, le faisceau laser a un
comportement similaire du point de vue de latténuation atteinte et de son
élargissement a la sortie du milieu.

Tableau IV.1 Résultats expérimentaux pour I'ABS et résultats numériques
pour le matériau équivalent

Mesures Simulations Ecart

Epaisseur| I. |(1/e?r|r./ri| It 1/€? r, re/ri| It |1/e2r
[mm] [%] | [mm] [%] | [mm] [%]| [mm]

1,5 10,83 2,73 |1,58|10,46| 2,69 1,57 0,4 | 0,04

2,1 588 | 3,17 |1,83|6,16 | 3,05 |1,78|0,3| 0,12

2,86 3,00 | 391 |2,26]|3,19| 3,81 |[222]|0,2] 0,10

Pour permettre de réaliser les mesures de températures de surface, nous
avons mis en oeuvre un faisceau incident plus large, avec une distribution
trapézoidale de I'énergie et nous avons refait les mesures de diffusion pour chaque
épaisseur. Les profils du faisceau transmis sont représentés dans la figure 4.11-a et
révelent le caractére diffusant du matériau : tout devient gaussien a la sortie du
milieu.

Les simulations numériques de diffusion pour le matériau équivalent sont
représentées dans la figure 4.11-b. Pour les deux cas, les profils du faisceau
transmis sont ajustés avec une fonction gaussienne. Les critéres de comparaisons
sont les intensités transmises dans le centre du faisceau et les rayons ou on trouve
1/e2 de la valeur sur l'axe.

Dans le tableau IV.2 sont donnés conjointement les résultats expérimentaux
et ceux issus des simulations de diffusion pour chaque épaisseur du matériau :

Les valeurs pour les écarts absolus obtenus entre les deux types des
données sont trés petites dans le cas des rayons et ne dépassent pas 6% dans le
cas du rapport des intensités (transmis/incident).
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Figure 4.11: Profils des faisceaux transmis mesurés expérimentalement sur I'ABS (a) et
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Tableau IV.2 Résultats expérimentaux pour I' ABS et résultats numériques pour le matériau
équivalent dans le cas d’un faisceau incident avec une distribution trapézoidal de I’énergie

Mesures Simulations Ecart Faisceau incident
Epaisseur I¢ 1/e2 It Ii 1/62 It Ii 1/82 It ri )
[mm] [%] [mm] [%] [mm] | [%] | [mm] [mm] [mm]
1,5 28,94 | 3,91 22,11 3,65 16,83 ]| 0,26
2,1 16,55 | 4,20 15,07 | 4,06 |1,48| 0,13 1,44 3,11
2,86 10,08 | 5,10 8,70 4,42 | 1,38 | 0,68
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Les mesures de températures de surface sont réalisées sur des couples ABS
naturel - ABS/PC. Les profils thermiques obtenus sur la face arriere du matériau
absorbant pour chaque épaisseur de I'ABS naturel sont représentés dans la figure
4.12-b. Dans la figure 4.12-a est représenté le profil thermique enregistré pour
I'ABS/PC seul.

90 T T T T T T T

Temperature [°C]

r r r r r r r
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Temps [=]

b) ABS naturel - ABS/PC

Figure 4.12: Profils thermiques mesurés expérimentalement sur la face arriére du ABS/PC seul
(a) et les couples ABS naturel - ABS/PC (b) pour une puissance laser de 0,27 W
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Figure 4.13: Ajustement du profil thermique simulé et mesuré expérimentalement sur la face
arriere du ABS/PC seul

Dans le modéle thermique, on utilise les mémes lois de variation que celles
exposées dans le chapitre III, en ce qui concerne I’évolution avec la température
des propriétés du matériau absorbant. Pour les couples de matériaux ABS naturel -
ABS/PC, il est nécessaire de prendre aussi en compte une absorption dans le
premier matériau, donc de définir deux sources thermiques : une source sur la face
avant de I'ABS naturel en fonction des caractéristiques du faisceau incident et avec
un coefficient d’absorption faible a=263m! et une source a l'interface en fonction
de caractéristiques du faisceau transmis.

Les simulations numériques ont été réalisées a la fois pour les
caractéristiques du faisceau transmis mesuré et simulé (les données du tableau
IV.2). Les profils thermiques obtenus pour chaque épaisseur de I'ABS sont
représentés dans les figures 4.14, 4.15, 4.16.
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Figure 4.14: Profils thermiques mesurés expérimentalement et simulés pour les
caractéristiques du faisceau transmis mesuré (a) et simulé (b) pour une épaisseur du ABS
naturel de 1,5 mm
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Figure 4.15 : Profils thermiques mesurés expérimentalement et simulés pour les
caractéristiques du faisceau transmis mesuré (a) et simulé (b) pour une épaisseur du ABS
naturel de 2,1 mm
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Figure 4.16 : Profils thermiques mesurés expérimentalement et simulés pour les
caractéristiques du faisceau transmis mesuré (a) et simulé (b) pour une épaisseur du ABS
naturel de 2,86 mm.

Les écarts obtenus entre les caractéristiques du faisceau transmis mesurées
et simulées se retrouvent dans I’évolution des températures. A I'exception du cas de
I'ABS de 1,5 mm ou l'écart est plus prononcé, on obtient des différences
négligeables.

4.5. Conclusions

Dans ce chapitre nous avons réalisé un couplage entre le modéle optique et
le modéle thermique afin de caractériser le comportement d’un couple de matériaux
pendant une irradiation laser. Le modele optique décrit le comportement du faisceau
laser a travers le matériau semi-transparent et permet d’estimer I'atténuation et la
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distribution de I'énergie de celui-ci a sa sortie. Le profil du faisceau, obtenu a
I'interface, devient notre source incidente, définie dans le modéle thermique, pour la
partie absorbante. La modélisation thermique est basée sur une absorption de type
Beer-Lambert et I’équation de diffusion thermique et permet d’estimer la
température a lI'interface des deux matériaux.

Les résultats numériques ont été validés par des mesures expérimentales
dans le cas d’un couple de matériaux PMMA chargés et alliage ABS/PC.

Une fonction empirique a été trouvée pour remplacer le code du calcul dans
le domaine exploré de variation des facteurs influengant la diffusion. Cette fonction
permet une prédiction rapide de I’évolution de l'intensité diffusée en fonction des
caractéristiques de la particule et du milieu hote. De plus, il permet la détermination
d’un matériau équivalent dans lequel le faisceau laser a un comportement similaire.
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Actuellement, afin de modéliser le procédé de soudage « par transparence »
des polymeres, il n‘existe pas de modéle permettant de décrire la propagation du
faisceau laser a travers les polyméres semi-transparents. Les approximations
basées sur la loi de Beer-Lambert, appropriées pour les milieux dont I'absorption est
prédominante, peuvent conduire a des résultats erronés quand le faisceau laser est
atténué principalement par un phénomeéne de diffusion multiple.

Pour répondre a ce probléme, I'essentiel de notre travail a porté sur la
modélisation du comportement optique d’un faisceau laser a travers un milieu
diffusant en absence d’absorption. Cette modélisation est basée sur la théorie de
Mie, qui permet d’obtenir les paramétres de diffusion pour une seule particule
diffusante, et sur une approche statistique, de type « marche au hasard » telle que
la méthode de Monte Carlo pour réaliser le passage vers une collection de
particules.

L'étude est limitée au cas des milieux diffusants contenant des particules
sphériques aléatoirement dispersées pour lesquels I'approximation de la diffusion
multiple indépendante est valide.

Des simulations systématiques ont été réalisées avec un code de calcul
réunissant les deux théories, pour les systémes diffusants les plus susceptibles
d'étre rencontrés dans le cas des polymeéres utilisés pour le soudage laser, pour ce
qui est de la taille des diffuseurs, leur concentration et l'indice relatif de réfraction.
Ainsi il a été possible d'obtenir des informations sur le comportement optique du
faisceau laser en fonction des caractéristiques du milieu diffusant et d’établir
I'importance de chaque facteur dans |'atténuation du rayonnement incident.

La limite de validité de la loi de Beer-Lambert, selon un critere global reste
difficile a faire. Les critéres utilisés jusqu’a présent, tels que la concentration des
particules ou |'épaisseur optique n’établissent pas une frontiere claire. Leur valeur
« critique » dépend elle-méme d’‘autres paramétres : le diamétre, l'indice relatif,
|’épaisseur du milieu, ....

L'approche proposée dans le cadre de notre étude dépasse cette nécessité
de connaitre cette valeur « critique ». Elle permet d’obtenir la distribution de
I'intensité laser tant dans le milieu considéré qu’a la sortie de celui-ci, si I'on connait
les caractéristiques du milieu hote et celles des particules diffusantes. Cela constitue
un aspect trés important, du point de vue technologique : cela offre la possibilité de
définir le profil de la source thermique a l'interface des deux matériaux a souder.

Malheureusement, dans la pratique, les informations concernant Ila
composition d’un polymere donné ne sont pas toujours accessibles et, de toute
facon, la diversité des additifs, plastifiants, charges, etc. ajoutés dans la matrice
rendent la situation encore plus compliquée : les milieux s’éloignant des hypothéses
posées.

Ainsi, une partie de notre travail a également consisté a déterminer un
matériau équivalent dans lequel le faisceau laser puisse avoir un comportement
similaire, du point de vue de son atténuation et son élargissement. Dans ce but, le
code de calcul a été remplacé par une fonction empirique qui décrit I’évolution de

BUPT



Conclusions 125

I'intensité diffusée en fonction des quatre caractéristiques : le diamétre des
diffuseurs, leur concentration, l'indice relatif et I'épaisseur du milieu hote.

A partir de l'intensité transmise, pour trois épaisseurs d’un matériau donné,
il est possible de remonter par lI'intermédiaire de cette fonction, aux trois premiéres
variables et de déterminer ainsi un matériau équivalent pour lequel on connait les
caractéristiques du faisceau. De cette facon, il devient possible d’avoir une
estimation sur le comportement optique de celui-ci sans connaitre exactement les
caractéristiques du milieu diffusant traversé.

Utilisant les données fournies par le modéle optique dans un modéle
thermique basé sur une absorption de I'intensité selon la loi de Beer-Lambert et un
transfert thermique décrit par I'’équation de la diffusion de la chaleur, il est
également possible d’estimer les champs de températures développés dans le
volume des composants a souder.

Les mesures expérimentales ont visé a la fois les deux modeéles. A I'aide
d’un dispositif incorporant un convertisseur optique linéaire intensité lumineuse-
tension électrique, les mesures de diffusion ont visé une validation du code de calcul
sur des systémes diffusants réels respectant les hypothéses posées, c'est-a-dire le
cas d’un milieu h6te homogéne et non absorbant, chargé avec des particules
sphériques, non absorbantes et mono-dispersés et une validation de la méthode
inverse pour déterminer le matériau équivalent.

La capacité du modele thermique d’estimer les champs de températures
développés a été vérifiée par thermographie infrarouge tant pour le matériau
absorbant que pour un assemblage d’un couple de matériaux semi transparent -
absorbant.

Les résultats obtenus ont montré un trés bon accord entre théorie et
expérience. Avec ces résultats, qui confirment les modélisations mises au point dans
le cadre de ce travail, une étape importante a été franchie dans la modélisation du
processus de soudage laser des polyméres.

Malgré sa validité limitée aux polyméres semi-transparents ayant une
matrice amorphe, cette étude ouvre des perspectives sur la caractérisation du
comportement optique du faisceau laser dans les polyméres semi-cristallins ou les
composites a matrice organique. Dans une prochaine étude il serait intéressant
d’utiliser des modéles de diffusion qui prennent en compte une forme irréguliére des
diffuseurs voire des structures plus complexes telles que des agrégats, ainsi que les
aspects liés a l'absorptivité du milieu hote ou des diffuseurs. Un autre aspect a
considérer, qui peut avoir des influences significatives sur le comportement du
matériau, est lié¢ a la variation des indices avec la température, il serait donc
intéressant d’envisager un couplage optique/thermique qui prend en compte ces
aspects et permettrait de mieux comprendre et prévoir le comportement de
matériaux réels.

Malgré son orientation prioritaire vers les aspects théoriques et physiques de
I'interaction faisceau laser matériaux polymériques semi transparents, la recherche
effectuée présente une importance significative pour le développement, la maitrise
et I'optimisation technologique des processus réels d’assemblage par soudage laser
pour ce type des matériaux.
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ANNEXES

Annexe A

La méthode de plans d’expériences

- Les plans factoriels complets -

Notions introductives

En principe, dans I'étude d'un phénomeéne ou processus on s'intéresse a une
ou au plusieurs grandeurs, Y1, Yz, ..., appelées fonctions de réponse, qui dépend
d'un grand nombre de variables, Xi, X2, ., Xn, appelées facteurs d’influence. La
liaison entre ces deux types des grandeurs sous une forme mathématique est une
fonction f telle que Y = f (X1, X2, =, Xn) [Cicala05].

Données d'entrée Données de sortie

Facteurs d'\nfiuence Fonctions de réponse

y ———

. .
Phénomeéne —
au —_— ¥

X, Frocessus — ¥y

Les grandeurs établies comme facteurs d’influence doivent satisfaire les
conditions suivantes [Cicala 05]. :
o étre indépendants, donc elles peuvent étre dirigés a n‘importe quel niveau
du domaine d’existence, indépendamment des niveaux des autres facteurs ;
exercer une influence univoque sur l'objet de la recherche ;
étre contrélables, donc elles peuvent étre mesures et réglés a un niveau
établi ;
o étre compatibles, ce qui permet la réalisation des toutes les combinaisons
possibles des niveaux des facteurs.
Les fonctions de réponse doivent avoir une signification physique claire
avec la possibilité d’étre exprimées de fagon quantitative.

o O
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La méthode des plans d’expériences permet, avec une diminution
considérable du nombre d'essais, d’étudier le comportement d'un processus ou
phénoméne ou interviennent de nombreux facteurs et d’établir I'importance des
ceux-ci et des leurs interactions dans I'évolution du systéme considérée. Elle
propose une expérimentation factorielle, c'est-a-dire que tous les facteurs
varient simultanément. Le traitement des résultats se fait a I'aide de la régression
linéaire multiple et I'analyse de variance.

La compréhension de la méthode des plans d'expériences s'appuie sur deux
notions essentielles, celle d'espace expérimental et celle de modélisation
mathématique des grandeurs étudiées.

Espace expérimental

La valeur donnée a un facteur pour réaliser un essai est appelée niveau.
Lorsqu'on étudie l'influence d'un facteur, en général, on limite ses variations entre
deux bornes : niveau bas et niveau haut. L'ensemble de toutes les valeurs que peut
prendre le facteur entre le niveau bas et le niveau haut, s'appelle domaine de
variation du facteur ou plus simplement le domaine du facteur (Figure A.1).

Domaine du facteur

/ ) Facteur 1
J |

P

/rz N

niveau bas niveau haut

Figure A.1. Le domaine de variation d’un facteur [Goupy 88]
S'il on représente les autres facteurs sur des axes orientées, on obtient un

espace appelé I'espace expérimental (Figure A.2)

Espace

Facteur 2

experimental

Facteur 1

Figure A.2. L'espace expérimental pour deux facteurs [Goupy 88]

Dans /'espace expérimental, les niveaux des facteurs définissent des points
expérimentaux Par exemple, le niveau bas du facteur 1 et le niveau bas du facteur 2
sont les coordonnées d'un point de I'espace expérimental (Figure A.3).
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Facteur 2

Point experimental
niveau has ——-—————-——————--‘———————————

-
niveau bas Facteur 1

Figure A.3. Représentation d’un point expérimental [Goupy 88]

Un plan d'expériences est représenté par un ensemble de points
expérimentaux Le regroupement des domaines des facteurs définit le «domaine
d'étude». Ce domaine d'étude est la zone de l'espace expérimental choisie par
I'expérimentateur pour faire ses essais

Matrice associée au plan d’expérience

Le nombre et de I'emplacement des points d'expériences est le probleme
fondamental des plans d'expériences. On cherche a obtenir la meilleure précision
possible sur la surface de réponse tout en limitant le nombre d’expériences

Dans le cas d’un plan factoriel a trois facteurs, I'emplacement optimal des
points expérimentaux correspond aux sommets d’un cube (Figure A.4).

Facteur 3
XS ]
7 8 x2
| , Facteur 2
l ’
: L e
[ I L
| 1 LT
[ 1, Facteur 1
| *q
| 3
R
-~
Ve

Figure A.4. Emplacement optimal des points expérimentaux [Cicala 05]

La matrice associée est donnée dans le tableau A.1 et contient toutes les
combinaisons entre les niveaux des facteurs (codés par -1 pour le niveau bas et +1
pour le niveau haut) et les valeurs de la fonction de réponse pour ces combinaisons.
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Tableau A.1 Matrice d’expérience

Nr. Facteur Facteur Facteur3 X1X2 XaX3 X1X3 Réponse
1 x1 2 X> X3 Y

1 -1 -1 -1 +1 +1 +1 Y1

2 +1 -1 -1 -1 +-1 -1 Y2

3 -1 +1 -1 -1 -1 +1 Y3

4 +1 +1 -1 +1 -1 -1 Y4

5 -1 -1 +1 +1 -1 -1 Ys

6 +1 -1 +1 -1 -1 +1 Yo

7 -1 +1 +1 -1 +1 -1 Y7

8 +1 +1 +1 +1 +1 +1 2

L'alternance de signes + et - pour la colonne d’un facteur x; est faite d’aprés
les puissances de 2i-1. Pour les colonnes des interactions entre les facteurs xixz,
X2X3 , X1X3 , on utilise la régles de signes en multipliant les colonnes correspondant
aux facteurs visés.

Interprétation géométrique - Surface de réponse

A chaque point du domaine d'étude correspond une réponse yi. A I'ensemble
de tous les points du domaine d'étude correspond un ensemble de réponses qui se
localisent sur une surface appelée la surface de réponse (Figure A.5). La
représentation géométrique du plan d'expériences et de la réponse nécessite un
espace ayant une dimension de plus que I'espace expérimental.

Reponse

I g "-':: é "-J’
:+1 ..-_"___ i ~ _"." 1]
_1 :‘i"A : ‘i” B
"";j""""""""':.’
-1 +1  Facteur 1

Figure A.5. Surface de réponse pour deux facteurs [Goupy 88]

Modélisation mathématique

Pour la fonction mathématique qui relie la réponse aux facteurs, on prend
un développement limité de la série de Taylor-Mac Laurin dont les dérivées sont
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supposées constantes et le développement prend la forme d'un polynéme de degré
plus ou moins élevé :

k k k
_ 2
y=bo+ D b;X; + D by XF + D XX, + 0y XXX, (A.1)
[ -1 e
|#]
ou

e y est la fonction de réponse ou la grandeur d'intérét. Elle est mesurée
au cours de I'expérimentation et elle est obtenue avec une précision
donnée.

e X; représente le niveau attribué au facteur j par I'expérimentateur
pour réaliser un essai. Cette valeur est parfaitement connue.

¢ bg, bj, bij, bjj sont les coefficients du modele mathématique adopté a
priori. Ils ne sont pas connus et doivent étre calculés a partir des
résultats des expériences.

L'intérét de modéliser la réponse par un polynéme est de pouvoir calculer
ensuite toutes les réponses du domaine d'étude sans étre obligé de faire les
expériences.

Entre ce modeéle et le modeéle réel qui régit le phénomeéne étudié, il y a deux
écart : un du a la manque d'ajustement et un du a la nature aléatoire de la réponse
(erreur expérimentale).

Ces deux écarts, manque d'ajustement et erreur expérimentale, sont
souvent réunis dans un seul écart, notée e. Le modele utilisé par I'expérimentateur
s'écrit alors :

k k K
_ 2
y =by +ijxi +Z:bjjxj + Zbijxixj +0j XXX, +€ (A.2)
=t = e
1#]

Systeme d'équations

Chaque point expérimental permet d'obtenir une valeur de la réponse. Cette
réponse est modélisée par un polynéme dont les coefficients sont les inconnues qu'il
faut déterminer.

Pour un plan d’expérience factoriel complet 2k (k facteurs a deux niveaux)
avec N=2k essais, on a un systéme de N équations a N inconnues.

Ce systéme s'écrit d'une maniere simple en notation matricielle :
Y =XB (A.3)

ou

Y1

-Y = - est le vecteur des réponses
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Xoo X o Xy
X02 X12 Xk2 . . P

- X = - est la matrice constituée par les valeurs que
Xon XN o X

prennent les variables x; et qui est une matrice Hadamard.

-B= - est le vecteur des coefficients, qui sont les inconnues.

by

Pour expliciter les coefficients on multiplie a gauche par Xt - la transposée de

X:

XY =(Xx'x)B (A.4)
Comme X est une matrice Hadamard, le produit XtX = NI ou I est la matrice

unité donc :

XY =NB
L'estimation des coefficients est faite en utilisant la méthode de moindre
carrée, la relation de calcul étant :

N
zxij Y

_ =1
TN
et pour les coefficient des interactions :

N
;Xij Xiy * Yi
b, = I—T

,i=1,..k (A.5)

,u,j=1,...,k u=j (A.6)

Signification des coefficients

- bo est la valeur calculée de la réponse au centre du domaine d’étude

- by- est I'effet du facteur j, c'est-a-dire la variation de la réponse quand le
facteur passe du niveau moyen au niveau haut (Figure A.6)

- bij - donne l'interaction d’ordre 2 entre les facteurs et traduit une
variation de l'effet d’un facteur en fonction du niveau d’un autre facteur.

La détermination de l'influence d’un facteur est basée sur la connaissance de

I’erreur expérimentale qui peut étre évaluée par I'une des méthodes suivantes :

- par référence a la distribution des mesures autour d’une valeur centrale
et de la connaissance de I'écart type de la réponse. On calcule ensuite
I'erreur type sur |'effet.

- par mesure de quelques valeurs pour obtenir une estimation de I'écart
type de la réponse. On calcule ensuite I'erreur type sur l'effet.
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- par l'utilisation des interactions d’ordre élevé pour calculer une
estimation de I'erreur type de I'effet.

REPONSE
p+ ’
. EFFET DU
v FACTEUR 1
l
y—
1 o # FACTEUR 1

Figure A.6. L'effet d'un facteur [Goupy 88]

Par comparaison de |'effet a I'erreur type de |'effet, on estime la probabilité
que l'effet soit influent. Si l'inégalité (A.7) est vraie, donc la valeur absolue du
coefficient est plus grande que l'intervalle de confiance avec lequel il a été estimé, le
facteur a une influence significative sur la réponse.
by =1, 4 s - S, (A.7)
ou :

t, 41 estla valeur du critére Student pour un seuil de signifiance o

choisi, avec gq(c-1) nombre de réplications, g nombre des points
répliqués et c nombre de réplications effectuées dans le point centrale ;

- Sbj est I'erreur type de l'effet.
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Annexe B

Programme d’acquisition et traitement des
données sous LabView

L’acquisition des données sur la diffusion du faisceau laser est réalisée par
I'interméde d’un programme développé sous LabView. L'interface utilisateur est

présentée sur la figure B.1.

Intensité instantanee Coordonée Intensité
0.00732422

STOP

0.009765€

Entree

chemin du fichier

%F:\\mcertitudes\v 145, txt

fonction {open : 0
i‘ create

attente {ms) Pas
41 oes

B
z
i)
5

L

)
2547480

Intensité

) T 0 i
a0 0.0 1L0 120

erreur quadratique moyenie Coordonée [mm]
Cosfficents dsfustement optmeus %G |

résiduel Résiducl ERWG

veilew ustement 8 | coefficients non inéaires

Amplitude:
Amplituds

P -
1015 20 25 30 35 40 45 S0
Temps

L B e o
0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 S0
Terips

Figure B.1 L'interface utilisateur pour le programme d’acquisition des données

0.00058

Pendant I'acquisition des données on a acces a :
(1) un surveille continue du signal de la photodiode qui permet le
réglage de la puissance laser pour éviter la saturation de celle-ci ;
(2) le profil du faisceau laser sur une direction (x ou y) en fonction du
déplacement de la table micrométrique choisie.
Le traitement des données permet |'affichage :
(3) de l'ajustement gaussien pour le profil du faisceau laser mesuré ;
(4) du résidu entre les deux profils : mesuré et ajusté ;
(5) de la valeur de lintensité dans l'axe du faisceau et du rayon
correspondant a une diminution avec 1/e2 de cette valeur.
Les données sont sauvegardées dans des fichiers texte et peuvent étre
traitées sous différentes applications (MATLAB, Microsoft Excel, etc) :
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Annexe C

Caractéristiques du capteur IR (photodiode)

Le capteur optique utilisé pour les mesures de diffusion est un convertisseur
linéaire lumiére - tension type TSL262R avec une aire active de 0,26mm? et un
temps de réponse de 7us (figure C.1 -a).

Les caractéristiques spectrales sont données dans la figure C.1.

CUTPUT VOLTAGE
vs

IRRADIANCE
10
F Voo :jﬂ” TSL261R
Fap= nm
E - R, =10 ke 1
o L i 5
¥ Ty=25C r y,
= . F F
| | TSLZEOR
Input oy / AlLA
—» et —» g A
I I I I 3 REEP
| | = FTT1H '__,"
| | B //’ A
Cutput 10% & 1 T5L262R
0.4 . /
VOLTAGE WAVEFORM =3 v
LTI, y
I 4 A
@ /LA 1A
]
0.0 / 4 /|
0.1 1 10 100 1000
E, — Iradiance — uWicm?
(b)
PHOTODIODE SPECTRAL RESPONSIVITY NORMALIZED OUTPUT VOLTAGE
Vs
1 T,=25'C 'f'\ ANGULAR DISPLACEMENT
[

[\ ~
o // L\
! \ ) I," ,,"/ FTSL262R

=]

2 B
g 0.8 ’! \]l.‘ % e 'f:j TSL261R YI:\\ TSLEIH]R
| B EEEA
204 2
; A /A -\

r‘ A S T

f N = =
ﬂErI]I} T00 300 500 1000 1100 UED' 0" 40° 20°  0¢ 207 40° BO° 80°
# —Wavelength - nm 4 - Angular Displacement
(c) (d)

Figure C.1 Caractéristiques spectrales du senseur optique TSL262R
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Annexe D

Présentation des codes de calcul réalisés

Le but de cette annexe est de présenter brievement les codes de calcul
réalisés afin de faciliter leur utilisation.

On distingue deux catégories : un ensemble de codes pour modéliser la
diffusion du faisceau laser a travers une lame chargée avec des particules
sphériques diffusantes et un code de calcul pour déterminer le matériau équivalent.

Codes pour modéliser la diffusion

Le code de calcul initial a été développé par le CORIA, Rouen (COmplexe de

Recherche interprofessionnel en Aérothermochimie). Afin de se rapprocher des
conditions expérimentales, nous avons d{ adapter le code pour prendre en compte :
e les conditions aux interfaces :
o réflexion
o réfraction
e différentes enveloppes du faisceau laser
o collimaté (variante prévue dans le code initial)
o convergent
e différentes distributions de I'énergie du faisceau laser
o uniforme (variante prévue dans le code initial)
o gaussienne
o trapézoidale
e différentes distributions des particules
o monodispersion (variante prévue dans le code initial)
o polydispersion (distribution gaussienne de la taille des
particules)
Actuellement, il y a quatre codes différents :
a) Gaussien collimaté
b) Gaussien convergent
c) Trapézoidal collimaté
d) Polydispersion
Toutes les quatre variantes prennent en compte les conditions aux
interfaces. Les premieres deux permettent le changement entre une distribution
uniforme et une distribution gaussienne de I’énergie du faisceau laser. Si la taille
des particules suive une distribution gaussienne, la modélisation de la diffusion du
faisceau est réalisée par l'interméde du code Polydispersion.
L'organisation typique d’un code de calcul implique plusieurs fichiers :
- entree.txt - entrée de parameétres du probléme
- main.fo0 :
o définition de la distribution de Iénergie du faisceau laser
incident
o appels des procédures des calculs intermédiaires
o calcul des grandeurs caractérisant une collection des particules
o calcul de flux sortant
- mie.f90 - calcul des sections efficaces et de la fonction de phase, calcul
des coefficients du développement de la fonction de phase sur une base
de polyn6mes de Legendre
- mtfort.f90 - génére les nombres pseudo - aléatoires
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- dproba.fo90 - calcul de la densité de probabilité a partir de la fonction
de phase

- teta.f90 - évaluation de l'angle de diffusion par interpolation linéaire

- direction.f90 - calcul la nouvelle direction de propagation connaissant
la direction incidente du photon et les angles de diffusion

- g_fitting.f90 - ajustement gaussien du profil laser incident et transmis

- datesim.txt - données de sortie (flux incident, flux transmis et flux
rétro -diffusé dans I'axe du faisceau et rayon a 1/e?)

Code de calcul pour déterminer un matériau équivalent

Il s’agit d’un code développé en Fortran dont le principe de calcul est basé
sur la méthode du gradient. Il est nécessaire d’introduire les trois épaisseurs du
matériau pour lequel nous avons mesuré les intensités transmises et les valeurs des
celles-ci par rapport a l'intensité incidente.

Le calcul est réalisé sur les deux branches de la fonction présentée dans le
chapitre IV, a partir d’'un diameétre trés petit de la particule (0,0001 pm) et puis a
partir d’'un diamétre grand (100pum). On va choisir la variante qui donne R2 plus
proche de 0.

Un exemple de calcul est donné dans la figure D.1

Introduizez les 3 epaisseurs du materiau en I[m] et
les intensites transmises correspondantes en
de 1’intensite incidente

1 Epaizseur I[ml=
0. 6801

1 Intensite =
53.85

2 Epaisseur I[ml=
H.0803

2 Intensite =
H6.73

3 Epaisseur I[ml=
A . BA5

3 Intensite =
4.28

Les valeurs pour la premiere branche

Indice= i.

718977 Diametre [Aml=

Concentration [x1= B.4883329 Rz=

Intensites tranzmises par le materiaun

1 Intensite
2 Intensite
3 Intensite

Les valeurs

Indice= 1.

53.86189
16.67428
4.349468

pour la deuxiemme hranche

871784 Diametre [Aml=

Concentration [x]1= B.1126464 R2=

Intensites tranzmises par le materiaun

1 Intenszite
2 Intenszite
3 Intenszite

53.685254
16.64935
4.381514

Fresz any key to continue

Figure D.1 Exemple de calcul pour déterminer un matériau équivalent

1.12849%
5.1866617E-82

equivalent

A.8369273
7.4878341E-82

equivalent
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