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Une large variété de composites sont actuellement développés
pour des applications électriques. L’optimisation de ces formu-
lations est trées complexe et dépend de nombreux parametres
difficiles a identifier ab initio. Les propriétés obtenues sont de plus
tres sensibles aux conditions de mise en oeuvre. Le travail présenté
a pour objectif de proposer une méthode rapide et précise de
mesure des propriétés électriques. Celle-ci doit éviter la découpe
des échantillons, permettre une correction de 1’épaisseur et des
effets de bord, de réaliser des cartographies de conductivité en un
temps acceptable et d’étre adaptée a des échantillons d’épaisseur
variable. Pour cela, la méthode 4 points a été adaptée. Basé sur la
théorie d’Uhlir, un modele analytique permettant de déterminer
rapidement la distribution de résistivités a été développé. Grace
a une double approche expérimentale et théorique, la méthode a
pu étre validée. A titre d’exemple, des mesures sur des plaques
bipolaires composites polymeres sont présentées.
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1. INTRODUCTION

Les polymeres méme trés peu chargés sont de treés bons
isolants. Cependant, des polymeres conducteurs peuvent étre
obtenus par incorporation de renforts conducteurs : noirs de
carbone, graphite, fibres de carbone, charges métalliques ou
des polymeres intrinseéquement conducteurs[1, 2]. La variation
de conductivité est généralement mesurée en fonction de la
concentration de renforts, en particulier au voisinage du seuil de
percolation[3]. Cependant, lorsque des niveaux de conductivité
plus élevés sont recherchés, les taux de charges incorporés
sont tres élevés (80%)[4]. Ce cas particulier est relativement
peu étudié dans la littérature[4]. Cette grande quantité de
renforts proche du maximum de compaction pour un renfort
donné, fait du procédé une étape déterminante[4, 5, 6, 7].
De plus, la conductivité électrique d’une formulation donnée
peut largement varier avec les conditions de mise en oeuvre et
méme a 1’échelle de la piece. Pour beaucoup d’application et
en particulier pour les plaques bipolaires utilisées dans les piles
combustibles (PEMFC), la distribution spatiale de la conducti-
vité électrique sur la plaque est un parametre déterminant.
Différentes méthodes pour mesurer les conductivités électriques
sont classiquement utilisées[8]. La méthode 4 points (FE) est
la plus classique. Un courant constant est appliqué par deux
électrodes extérieures et les deux autres électrodes intérieures
permettent la mesure du potentiell. Cette méthode convient
parfaitement bien aux matériaux conducteurs mais seulement
pour des échantillons de géométries simples (rectangulaire
ou cylindrique). La méthode Van der Paw peut étre utilisée
pour des échantillons de forme variable mais d’épaisseurs
constantes. La méthode des 4 électrodes alignées (FPP) est
également tres efficace[9]1, mais la géométrie de 1’échantillon
doit étre contrdlée afin de ne pas modifier les mesures. Mais
pour toutes ces méthodes, la conversion de la résistance mesu-
rée en conductivité électrique absolue est contrdlée par un seul
parametre appelé facteur de correction K.

Dans le travail présenté, a partir des calculs d’électrostatique
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Fig. 1. Vue d’ensemble des protocoles de mesures possibles pour la
détermination de la conductivité électrique.

d’Uhlir, de simples relations pour ces facteurs de correction
sont présentés pour une méthode de mesure avec 4 électrodes
alignées. Le modele analytique proposé pour le calcul de ces
facteurs de correction est fonction de parametres géométriques
(épaisseur, distance du bord, direction et espacement des élec-
trodes), il a été largement comparé a des résultats expérimen-
taux afin d’€tre validé. Pour finir, des cartographies de propriétés
électriques au sein de plaques rectangulaires et bipolaires (pré-
sence de canaux) fabriquées a partir de formulations composites
polymeres sont présentées. Il sera également souligné que les ré-
sultats obtenus peuvent €tre utilisés pour 1’étude de I’anisotropie
des propriétés électriques au sein d’une plaque et donc corrélée
au procédé de mise en oeuvre.

2. EXPERIMENTAL

Deux types d’échantillons ont été étudiés : des plaques rec-
tangulaires sous la forme de prismes réguliers minces et des
plaques bipolaires. Tous ces échantillons ont été élaborés a par-
tir de formulations composites polymeres. Trois plaques ont été
étudiés avec trois formulations différentes, appelé A, B, et C,
avec les dimensions suivantes :200 x 190 x 2-3 mm?. Les com-
positions exactes de ces formulations ne sont pas connues mais
elles contiennent des proportions élevées de charges carbonées,
pres de 80% en masse. Le graphite est en général le renfort prin-
cipal du fait de sa conductivité remarquable combinée a une
faible surface spécifique, d’autres charges carbonées (fibres de
carbone, noirs carbone,...) peuvent également étre ajoutés pour
améliorer la conductivité. Les plaques bipolaires ayant des di-
mensions suivantes 160 x 70 mm? a base de matériau com-
posite de polymere A ont également été étudié. Elles ont deux
faces différentes : un premier coté avec des canaux gaz et un
deuxieme c6té avec des ailettes de refroidissement. La géomé-
trie est différente avec le gaz fourni ; les plaques monopolaires
anodiques et cathodiques ont été distinguées.



3. RESULTS
3.1.  Analytical model of Uhlir theory

En utilisant quatre électrodes alignées, il est possible avec
la théorie d’Uhlir[10] de déterminer la conductivité électrique
d’échantillons de diverses formes, mais d’épaisseur constante.
Grace a une grande série de mesures, un modele analytique a
été développé pour déterminer de maniere efficace les facteurs
de correction Ky déterminés par la théorie Uhlir. Ces facteurs
dépendent de trois parametres géométriques : la distance L (cm)
vers le bord, I’espacement entre les électrodes s (cm), et I’épais-
seur w (cm) des échantillons étudiés. L peut &étre assimilée a
X ou Y dans le cas de plaque rectangulaire. La correction dé-
pend également de 1’orientation du dispositif, parallele ou per-
pendiculaire au bord. La description analytique de la correction
proposée est seulement valable pour s/w > 2. Ce facteur de
correction peut étre modélisé avec une fonction exponentielle
étendue avec seulement 3 parametres :
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Tableau 1. Three constants of the analytical model.

Parallel Perpendicular
« 0.954+0.01 | 0.64 +0.01
8 1.05+0.01 | 0.62 +0.01
¥ 2.07 £0.01 1.37 £0.01
Averaged error (%) 0.8 0.1
Maximal error (%) 1.1 0.4

3.2.  Application to polymer composites and bipolar plates
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Fig. 2. Cartographies de conductivités électriques (X et Y) et d’anisotropie
pour les matériaux A, B et C.

Le but de ce travail est d’étudier des plaques a base de trois
formulations composites polymeres différentes. Les mesures de
conductivités électriques locales ont été effectuées sur les 3
plaques et les résultats obtenus sont présentés dans la figure 2.
Une tres large distribution des mesures est a noter quelque soit
la formulation : on note un ratio de 2 entre les valeurs les plus
faibles et les plus élevées de conductivité avec une importante
anisotropie pour les matériaux B et C. Il semble que les conduc-
tivités les plus élevées soient toujours mesurées au centre de la
plaque, lieu du chargement de la matiére lors du procédé. Au-
cun des matériaux proposés mis en oeuvre dans ces conditions
ne semble pouvoir étre utilisé pour fabriquer des plaques bipo-
laires.

La méme étude a été réalisée sur des plaques bipolaires.
Moyennant 1’évaluation d’une correction supplémentaire due a
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Fig. 3. Cartographies de conductivités électriques (X et Y) et d’anisotropie
pour des plaques bipolaires a base de la formulation A.

la variation d’épaisseur produit par la présence de canaux et
d’ailettes, il a été possible d’effectuer des mesures locales de
conductivités électriques (X et Y). Les résultats sont présen-
tés dans la figure 3. Comme précédemment, les propriétés élec-
triques sont largement hétérogenes sur I’ensemble de la plaque,
notamment du cdté anodique.

4. CONCLUSIONS

Dans ce travail, une méthode permettant d’obtenir des carto-
graphies de conductivité électrique a été développée pour des
échantillons de forme complexe. Basée sur la théorie d’Uhlir,
cette technique reste tres fastidieuse. En conséquence, un mo-
dele numérique a été développé afin de déterminer plus sim-
plement ces facteurs de corrections nécessaires au calcul de la
conductivité absolue. En effet, un simple modele a base d’une
exponentielle étendue peut étre utilisé. Une validation du mo-
dele a été effectué en couplant des résultats expérimentaux et les
calculs obtenus par la théorie d’ Uhlir. La dispersion des mesures
de conductivité obtenue sur un seul échantillon est vraiment tres
importante et de toute fagcon beaucoup plus large que celle me-
surée d’une piece a I’autre. Il semble donc que le procédé puisse
largement altérer les propriétés finales de tels composites. Ainsi
la relation structure-propriétés classiquement étudiée en science
des matériaux peut étre élargie au domaine du procédé.
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