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INTRODUCTION

Les gels de biopolymeéres sont trés couramment utilisés. Comme chacun le sait,
I'industrie alimentaire [1] les emploie abondamment : nous pouvons citer, a titre
d’exemples, leurs utilisations dans les bonbons, dans les aspics et en tant qu’agent
de texture dans de trés nombreux produits consommables. De plus, de part leurs
biocompatibilités, ces gels permettent de nouvelles percées dans le domaine biomédi-
cal [2], par exemple, comme substrat de culture de tissus ou comme réservoir libérant
in situ des molécules actives, 'organisme éliminant naturellement par la suite le gel.

Dans tous les domaines d’application, la compréhension de la résistance a la
fracture des gels de gélatine est primordiale. De nombreux travaux ont eu pour sujets
I’étude de la structure microscopique de ces gels, leurs caractéristiques élastiques et
la déformation maximale a laquelle un échantillon se rompt, cependant, pour ce
dernier type d’expérience mélangeant les problémes de la nucléation des fractures et
de leurs propagations, il est difficile de remonter aux mécanismes mis en jeu en téte
de fracture.

Dans ce travail de thése, afin de mieux comprendre les processus dissipatifs a
I’ceuvre dans le mécanisme de fracture des gels thermoréversibles de biopolymeéres,
nous avons choisi les gels de gélatine comme systéme modeéle et nous avons étudié
la dynamique de propagation de fractures initiées au préalable ce qui nous a permis
de nous concentrer sur I’étude de la fracture en dehors des problémes de nucléation.

En premier lieu, nous commencerons dans le chapitre 1 par décrire les différents
parameétres que nous avons fait varier dans nos gels de gélatine. Ensuite, aprés une
description de la structure du réseau de chaines de polymeére telle qu’elle est comprise
a ce jour, nous essayerons de relier cette structure microscopique aux propriétés
mMacroscopiques que nous pouvons mesurer.

Le chapitre 2 sera consacré a la description de modéles de fracture. Partant du cas
simple d’une fracture fine (i.e. peu ouverte) dans un matériau élastique et homogéne,
nous décrirons des modéles prenant en compte que la contrainte est limitée dans le
gel a une contrainte maximale dite contrainte de plasticité. Puis, nous décrirons le
modéle de fracture dans les caoutchoucs car ces matériaux sont trés déformables et
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présentent des énergies au seuil de fracture comparables aux notres.

Dans le chapitre 3, nous commencerons par décrire la géométrie en plaque longue
et mince de nos échantillons. Ensuite, nous nous intéressons a notre protocole expé-
rimental de préparation et d’utilisation de ces échantillons. Ce chapitre se terminera
avec la description des différentes mesures effectuées lors de nos expériences de frac-
ture ainsi que des problémes rencontrés inhérents a la géométrie et au caracteére
thermoréversible des gels de gélatine.

Nous exposerons nos différents résultats dans le chapitre 4. Nous tenterons dans
le chapitre 5 de proposer un modéle décrivant la fracture dans les gels de gélatine
comme un processus sans scission de chaines ce qui est & 'opposé des fractures
dans les élastomeres ou les gels dits chimiques qui impliquent de couper les chaines.
Nous verrons que notre modeéle permet de rendre compte des ordres de grandeurs
mesurés et permet de prédire des lois d’échelle que nous avons pu vérifier par la suite
expérimentalement.

Enfin, dans le chapitre 6, nous étudierons le faciés des surfaces créées par le
passage de la fracture. Nous montrerons qu’il existe un régime pour des vitesses suf-
fisamment faibles ot des défauts macroscopiques apparaissent, défauts vus et décrits
précédemment par Ken Sekimoto dans les gels chimiques de polyacrylamide. Aprés
une description de leur topologie, nous montrerons que nous pouvons décrire I'am-
plitude de ces défauts en considérant qu’il existe, en téte de fracture, le phénoméne
dit d’émoussage de la fracture («crack bluntingy).
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LA GELATINE, UN GEL
THERMOREVERSIBLE DE
BIOPOLYMERES

La gélatine est un gel : c¢’est un matériau constitué d’un réseau de chaines de
polymeére immergé dans un solvant. Cette structure bi-composant lui confére les
propriétes d’un matériau poroélastique. Avant d’aller plus loin dans les propriétés
des gels et de la gélatine en particulier, il convient de définir la notion de gel.

2.1 Les gels

Selon les auteurs différentes définitions peuvent étre données aux gels. L’ambi-
guité sur la définition des gels est mise en valeur dans cette citation de Nijenhuis [3] :
«a gel is a gel, as long as one cannot prove that is not a gel» ! Le but n’étant pas
de définir ici toutes les propriétés d’un gel ce qui constituerait peut étre la meilleure
définition, on retiendra ici qu'un gel est un matériau constitué au minimum de deux
composants : un réseau tridimensionnel créé par des chaines polymeéres et un solvant,
la phase liquide représente la majorité du volume.

Par définition une chaine de polymeére est un ensemble d’au moins plusieurs mil-
liers de monoméres (briques élémentaires de tailles moléculaires) liés les uns aux
autres par des liaisons covalentes. Afin de former un réseau tridimensionnel les
chaines se lient les unes aux autres. Ces liaisons sont appelés des réticulations et
le processus de création du réseau s’appelle la gélation. La fagon dont les chaines
sont réticulées les unes aux autres permet de définir deux classes distinctes de gels :

— Si la réticulation est assurée par des liaisons covalentes (par exemple dans le

cas des gels de polyacrylamides) ou par des liaisons ioniques (par exemple dans
le cas des alginates) alors le gel est dit chimique : I'énergie des réticulations
est trés supérieure a kg7 et le processus de gélation est irréversible.
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— Si la réticulation est assurée par des liaisons de plus faibles énergies comme

des liaisons hydrogénes alors le gel est dit physique.

La gélatine est un gel physique. Dans la plupart des gels physiques, les réticu-
lations mettent en jeu de nombreux monomeéres spatialement regroupés dans des
zones dites de réticulation. De part la faible énergie des liaisons physiques qui per-
mettent a ces liens de tenir, la température est un parameétre important pour les gels
physiques. Ils sont thermoréversibles : au dessus d’une certaine température dite de
gélation T} ’énergie thermique est plus importante que I’énergie que peuvent sup-
porter les liens et les réticulations disparaissent, mais en rabaissant la température
en dessous de T, les zones de réticulation réapparaissent reformant le réseau. La
température de gélation est proche de la température ambiante, par exemple pour
la gélatine T, est de I'ordre de 40 °C.

Méme a une température en dessous de T, ces gels évoluent au cours du temps.
La figure 2.1 montre I’évolution du module élastique au cours du temps pour une
gélatine de concentration de ¢ = 1,95%"! pour une histoire thermique compliquée :
le gel est préparé et laissé a une température de 17.4 °C, aprés un peu plus d'une
heure il est placé & -1.2 °C pendant 9 heures puis remis par 17.4 °C. La courbe en
pointillés montre I’évolution du module d’'un méme gel laissé a 17.4 °C.

1000

500

0 10' 100

F1G. 2.1 — Evolution du module élastique G’ (mesuré & pulsation w = 0.393 rad/s) d’une gélatine
ac = 1,95% au cours du temps pour une histoire thermique compliquée (cf. texte). Réf. [3].

On observe que :
— A une température donnée, le module augmente au cours du temps sans mon-
trer de saturation.

!Les concentrations en gélatine sont données en pourcentage de masse totale du gel : ¢ =
masse de gélatine /masse totale de gel
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— Le module est d’autant plus important que la température est faible.
— Le module retrouve, apres réchauffement, la valeur d’un gel qui n’aurait pas
connu de refroidissement.

De part la faible énergie des réticulations, le réseau peut évoluer vers un état plus
organisé : comme on le verra plus tard cette augmentation du module au cours
du temps est lite a une augmentation de la taille et/ou du nombre des zones de
réticulation. Plusieurs points sont importants pour les expériences : il conviendra
de faire trés attention a la température et a ’histoire thermique. Pour travailler
avec des gels ayant les mémes caractéristiques, il faudra utiliser la méme histoire
thermique. De plus, lors d’'un changement de température, le module évolue. Son
évolution est trés rapide au début, durant typiquement plusieurs dizaine de minute,
puis tend asymptotiquement vers le module que le gel aurait eu s’il n’avait pas connu
de changement de température(cf. |3] et [4]). Aprés un changement de température, il
conviendra d’attendre que la variation de module soit la moins importante possible.
Mais parallélement & ces contraintes une perspective intéressante s’offre a nous :
en changeant I’histoire thermique on pourra avoir acceés a des gélatines ayant des
propriétés élastiques différentes pour une méme composition.

2.2 Du collagéne a la gélatine

La gélatine est issue de la dénaturation du collagéne. Le collagéne est la protéine
la plus abondante chez les mammiféres et représente environ 25% de leur masse
protéinique (présent dans les os, la peau, les tendons, la cornée, etc). Dans sa forme
naturelle le collagéne est formé d’une triple hélice de trois chaines polypeptidiques,
formant un bdton de 300 nm de longueur ; chacune des trois chaines ayant une masse
moléculaire moyenne d’environ 100 kg/mol. La composition chimique du collagéne
dépend de son origine. Mais alors qu'une vingtaine d’acides aminés différents y sont
présents, une composition typique est constituée de 33% de glycine, 21% de proline
et hydroproline et 11% d’alanine (cf. figure 2.2), les autres 36% étant composés
de nombreux autres acides aminés X en faibles proportions. En prenant une masse
molaire moyenne de 90 g/mol pour les acides aminés composant le collagéne (basée
sur les 4 principales protéines), le nombre de protéine constituant les chaines du
collagéne est de 'ordre de 1100. Comme le rayon de la triple hélice est petit (~ 0.5
nm), la longueur de chacune des trois chaines est aussi de ~ 300 nm ce qui nous
donne pour la longueur ¢ d’un résidu (monomeére) a ~ 3 A.

Les séquences -(Gly-X-Pro)- et -(Gly-X-Hypro)- sont trés souvent présentes et
une regle générale est que la glycine est présente tous les trois acides aminés. Il a été
établi que la composition du collagéne et spécialement la distribution de la glycine
sont responsables de la conformation en triple hélice : comparativement aux autres
acides aminés la glycine a un encombrement plus petit qui permet aux trois chaines
du collagéne de se rapprocher périodiquement. La stabilisation de cette triple hélice
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COOH

HO
H,C—NH, HC—NH,
COOH COOH
N N
H H

glycine proline hydroxyproline alanine
Fi1G. 2.2 — Les principales protéines du collagéne.

est assurée par des liaisons hydrogeénes, soit directement entre les acides aminés, soit
par l'intermédiaire de molécules d’eau; le type et le nombre de liaison d’hydrogéne
fait encore ’'objet de recherche. Les trois sous-chaines sont vrillées dans le sens anti-
horaire (rotation gauche) alors que la triple hélice est vrillée dans le sens horaire
(rotation droite) (cf. figure 2.3).

rotation rotation
gauche droite
-Gly-X-Y -Gly -X-Y-Gly-X-Y- L0 00050~ ( ?@ im m
4
séquence des acides aminés chaine unique triple hélice

F1G. 2.3 — Structure microscopique du collagéne.

La dégradation du collagéne par des traitements acides (type A) ou alcalins (type
B) détruit principalement la structure en triple hélice et produit des chaines isolés :
les chaines de gélatine. Malheureusement la dégradation chimique entraine aussi
des ruptures covalentes dans les sous-chaines produites ce qui explique la grande
distribution en masse molaire et donc en taille des chaines de gélatine produites.
Ceci explique qu’il existe différents grades de gélatines qualifiés par leurs indices
«Bloom». Dans l'industrie, le bloom est une mesure de la rigidité du gel : il est
défini comme la masse en grammes & appliquer sur un poingon de 12.7 mm de
diamétre pour qu'’il s’enfonce de 4 mm sans fracture dans un gel de 6.67 % de
gélatine ayant été entre 16h et 18h a 10°C (cf. [6]). Plus la masse molaire moyenne
est importante, plus le bloom d’un gel est élevé. Comme on le verra, plus la masse
molaire est importante plus le nombre de triple hélice I'est et plus le module est
important.

La gélatine se dissout facilement dans une solution aqueuse a une température
supérieure a 40 °C. La conformation des chaines est alors celle d’une pelote statis-
tique : les chaines ne sont plus vrillées sur elles mémes. Quand la solution refroidit,
une transition pelote — hélice se produit, les chaines se réorganisant de fagon a
reproduire la structure en triple hélice native du collagéne.
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Pour former des triples hélices, trois segments de chaine doivent se rassembler et
former entre elles des liaisons hydrogénes. Ainsi pour des concentrations ¢ plus faible
que 1%, les triples hélices sont formées principalement par repliement des chaines
sur elles mémes. Pour des concentrations plus importante, ¢ 2 1%, la croissance
des triples hélices implique principalement 1’association de trois chaines différentes,
induisant ainsi la formation d’un réseau en trois dimensions.

2.3 Que peut-on faire varier dans la gélatine 7

2.3.1 La concentration en gélatine

La concentration c de gélatine est définie comme le rapport de la masse de chaines
de gélatine sur la masse totale de gel (masse de chaines + masse de solvant). Dans
nos expériences nous avons utilisé des concentrations de 5%, 7.5%, 10% et 15%. Dans
la figure 2.4 sont portés les modules de cisaillement p en fonction de la concentration
¢ pour des gels ayant connu la méme histoire thermique (cf. 4.2.1 page 49, gels de
la série C).

T T T

20 | ¢ (%)
p (kPa)
15
u (kPa)
10
5+
0 1 1 1

0 2 4 6 8 10 12 14 16
¢ (%)

F1G. 2.4 — Variation du module de cisaillement g en fonction de la concentration en gélatine ¢,

pour «notre» gélatine. La courbe est un ajustement en c'-6.

On remarque que le module augmente avec la concentration en gélatine en y(c) ~
¢, cet exposant quoique plus petit que les valeurs usuelles (<2) est proche de
celui trouvé par Bot et al. |7]. Comme nous le verrons, lorsque la concentration ¢
augmente, la concentration en triple hélice augmente aussi : le réseau est plus réticulé

et le module augmente.
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o (%) 01207307 60
ns (mPas) | 1 [ 1.8]25] 11
p (kPa) | 3.74.0]4.5 5.1

TAB. 2.1 — Variation de la viscosité du solvant 7, et du module de cisaillement u* en fonction de
la concentration en glycérol n; pour un gel & ¢ = 5% de gélatine & une température de 18°C.

2.3.2 La viscosité du solvant

Pour la gélatine, le processus de gélation a aussi lieu dans des solutions aqueuses
de glycérol ou d’éthyléne glycol (cf. [8]). Un intérét en ajoutant du glycérol est
d’augmenter la viscosité du solvant. Dans nos expériences les concentrations ¢ en
glycérol, définies comme le rapport de la masse de glycérol sur la masse de solvant,
ont été variées entre 0% et 60% permettant de travailler avec des viscosités allant
de 1 mPa.s a 11 mPa.s, sachant que la viscosité de 'eau a 20°C vaut 1 mPa.s. Nous
n’avons fait varier la viscosité du solvant que dans les gels ayant une concentration
de gélatine de 5%. Dans le tableau 2.1 sont portés les viscosités du solvant et les
modules de cisaillement g en fonction de la concentration en glycérol ¢.

On remarque que le module est affecté par la concentration en glycérol. Cela
semble correspondre avec le fait que si on change le solvant alors on change la force
du solvant et les interactions entre les chaines et le solvant. La structure du réseau
en est affectée et par 14 méme le module.

La gélatine est comme nous le verrons un matériau poroélastique (cf. 2.4.3 page
14) dans lequel le mouvement relatif du solvant et du réseau joue un role essentiel.
En jouant sur la viscosité du solvant on pourra jouer sur les phénomeénes dissipatifs
mis en jeu dans le mouvement diffusif du solvant dans le réseau. La variation ()
apparaitra alors comme un effet du second ordre.

2.3.3 L’histoire thermique

Comme nous ’avons vu plus haut les caractéristiques des gels physiques sont trés
dépendantes de I’histoire thermique. L’extréme sensibilité a I’histoire thermique de
la gélatine rend la reproductibilité expérimentale délicate. Une grande dispersion
dans les modules est ainsi mesurée (cf. figure 2.4).

Mais en jouant sur la température du gel lors des expériences on pourra jouer
sur le module du gel tout en gardant une composition (¢ et ¢) identique. Ainsi
expérimentalement nous avons pu travailler avec des gels & ¢ = 10% ayant des
modules de cisaillement compris entre 4.4 et 10.7 kPa et ¢ = 15% ayant des modules
de cisaillement compris entre 8.3 et 19.5 kPa.
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2.4 Structure microscopique vs propriétés macroscopiques

La gélatine est constituée de chaines de polymeére. Avant de continuer sur la
structure de la gélatine et sa réponse a des sollicitations mécaniques, nous allons
nous intéresser aux propriétés d’une chaine isolée.

2.4.1 Chaine polymére unique

Considérons une chaine de polymeére constituées de N monomeéres de longueurs
b et donc de longueur de contour [ = Nb.

Le modéle le plus simple pour décrire une chaine unique est celui de la chaine
gaussienne dans laquelle il n’existe aucune interaction entre les monomeéres : les
monomeéres sont mis les uns aprés les autres de maniére aléatoire (cf. figure 2.5).

X

X

F1G. 2.5 — Une chaine polymére unique dans une configuration de vecteur bout a bout R.

La configuration prise par une telle chaine est qualifiée de pelote statistique. La
valeur moyenne du vecteur bout a bout R sur toutes les configurations accessibles
est nulle : (ﬁ> = 0. Or certaines configurations sont plus probables que d’autres :
il convient ainsi de regarder la valeur quadratique moyenne qui, dans le cas d'une
chaine librement jointe, vaut :

(R*) = Nb* = R},

L’hypothése de non-interaction est évidemment trés forte. Si on consideére les
degrés de liberté des liaisons entre les monomeéres, on intuite que, aprés un mono-
meére, seul un certain angle solide sera accessible au monomeére suivant. Mais on
peut montrer que, méme dans ce cas, la chaine atteint une conformation décrite par
une chaine gaussienne en considérant des monomeres «effectifsy de longueur dites
de persistance b, > b (cf. par exemple [9]).

L’entropie S est le produit de la constante de Boltzmann kg et du logarithme
du nombre d’états accessibles qui est ici le nombre de conformations accessibles par



12 La gélatine, un gel thermoréversible de biopolymeéres

la chaine de N monoméres de longueur b et de vecteur bout a bout R. En utilisant
une distribution aléatoire des monomeéres et tant que la condition R < Nb = R4
(i.e. dans le cas des petites déformations), on obtient pour 'entropie :
. 3 R
S (B, N) = =kprs + S(N,0
ou S(NV,0) est un terme qui ne dépend que de N et pas du vecteur R. L’énergie libre
F' du systéme est définie par : F'= U —T'S. Or dans le cas étudié, U ne dépend pas
de R car il n’y a aucune énergie d’interaction. On a alors :
< 3 R
F (R, N) = 2kpT-L + F(N,0)
2 R
La force d’origine entropique qui s’exerce sur une chaine pour maintenir un vec-
teur bout a bout R s’obtient par dérivation partielle de I’énergie libre par rapport a

la position et on obtient :
Fo kel g
Nb?
Une chaine unique gaussienne a donc une réponse élastique linéaire & une déforma-
tion.

Les résultats ci-dessus sont valides si R < Nb = R,,4.. Des modéles plus précis
devront prendre en compte la longueur finie de la chaine : lorsque la distance d’éti-
rement de la chaine se rapproche de R,,., la force a appliquer croit plus vite que la
réponse linéaire. Ces modéles qui relaxent I’hypothése R < Nb = R4, (en prenant
en compte plus précisément les configurations prises) prédisent une divergence de
la force en fonction de 1’élongation en inverse d'une fonction dite de Langevin ; le
modéle représenté ici est celui de la chaine librement jointe. Sur la figure 2.6 est re-
présenté les caractéristiques force/élongation pour le modéle de la chaine gaussienne
et de la chaine librement jointe.

2.4.2 Reéseau idéal

Un réseau idéal remplit les conditions suivantes :
— Entre deux points de réticulation, les chaines ont la méme longueur curviligne
1.e. le méme nombre de monomére N,.
— Entre deux points de réticulation, les chaines sont supposées gaussiennes i.e.
N, > 1.
— Le réseau est incompressible.
On fera dans cette partie 'hypothése simplificatrice des déformations affines
(cf. |11]). Lors d’une déformation, chacune des chaines se déforme dans les mémes
proportions que le gel complet (cf. figure 2.7). Ce qui se traduit par :

Ri = NRY et I, = NI avec i € {x,y, 2}
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Fic. 2.6 — Evolution de la force adimensionnée qui s’applique sur une chaine de polymére en
fonction de la distance adimensionnée entre ses deux bouts, dans le cas d’une chaine gaussienne
(trait plein) et d’une chaine librement jointe ou ’extensibilité finie de la chaine est prise en compte

(trait pointillé).

avec \; = 1+¢; I'élongation, [Y la dimension du gel non déformé dans la direction i et
RY la composante i du vecteur bout a bout des chaines dans le réseau non déforme.

En utilisant la formule de 'entropie pour une chaine unique (cf. 2.4.1 page 11)
avec les relations ci-dessus entre I'état non déformé et 1’état déformé, on obtient

pour la variation de I’entropie pour une chaine :
3 2 (N2 —=1)R92
g _ 3 TLL DR
2 Nb?
Le changement d’entropie du réseau est la somme des changements d’entropie

des n chaines du réseau. La variation d’énergie libre est essentiellement due a la

variation d’entropie et on obtient :

T
Amd:—TA%d:”%?(&+Aj+g—3)

Cas biaxial Appliquons la relation précédente dans le cas d’une déformation

biaxiale d’'un matériau incompressible (A, A A, = 1) :
Ae=1 ., A=X et A =1/A

La variation d’énergie libre vaut alors :
nkBT 1

AF, = N — -2

' 2( ibE )
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FiG. 2.7 — Déformation affine d’un gel.

La force qui s’applique dans la direcion y est la dérivé de la variation d’énergie
libre en y et on obtient pour la contrainte (comme O\/Jy = 1/Ly) :

Oyynominale = % (>\ - %)
(2.1)

o nkBT 2 _ i
Oyy vraie = T1lals ( )\2)

La contrainte o,y nominate st le rapport de la force appliquée sur la section du
spécimen non déformé alors que la contrainte vraie prend en compte que lors de la
déformation la surface de la section diminue. Un matériau dont la réponse élastique
est celle décrite par les équations 2.1 est qualifié de néo-Hookéen.

Si on développe au 1™ordre en € = A — 1 expression précédente on retrouve une
relation linéaire entre la contrainte et la déformation. En comparant le préfacteur
avec celui donné par les équations de l'élasticité, on obtient pour le module de
cisaillement g :

N nkBT
="y
avec V' le volume de I’échantillon. Avec nos notations, si & est la longueur moyenne
entre zones de réticulation alors n/V ~ 1/&3 et le module de cisaillement d’un réseau
idéal s’écrit :

kpT
oo~ (2.2)

el

2.4.3 La gélatine : un matériau poroélastique

Typiquement la concentration en gélatine est de l'ordre de quelques pourcents
(dans nos expériences par exemple 5% < ¢ < 15%). Le liquide représente la majorité
du volume. On est en droit de se demander alors comment un tel matériau peut
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exister : nous sommes en présence d’une éponge principalement constituée de liquide
de laquelle rien ne s’échappe. Et avant tout pourquoi un tel matériau se forme?

Lorsqu’une chaine de polymére réelle se trouve dans un solvant dans lequel 'in-
teraction entre les monomeéres et le solvant est plus favorable que l'interaction inter-
monomeres, la chaine se déplie sous la forme d’une pelote statistique. Dans cette
solution composée de chaines isolées on pourrait ajouter autant de solvant que 1’on
veut. Mais dans un gel les chaines sont réticulées les unes aux autres et créent un
réseau. Lorsqu’on augmente le volume de liquide dans le gel les chaines sont de plus
en plus étirées : en méme temps que l'interaction défavorable entre les monomeéres
est de moins en moins effective, les chaines sont de plus en plus étirée et ’énergie
élastique a payer pour continuer a les étirer croit. La conformation prise par le gel est
donc un équilibre entre le gain en énergie produit par la réduction des interactions
monomeres-monomeres et le colit en énergie élastique du a 'extension des chaines.

On comprend comment le gel peut se former, mais la quasi totalité du volume du
gel étant du liquide, pourquoi le solvant ne coule-t-il pas sous l'effet de la gravité ?
Imaginons ’expérience suivante : faisons prendre de la gélatine dans un tube rigide
de longueur L et de section S. Un coté du tube reste a lair libre a P, et de 'autre
coté on pousse du solvant avec une pression P telle que AP = P — P,,,. Si on
modélise la gélatine sous la forme d’un ensemble de capillaire paralléles de diamétre
¢ reliant les deux cotés du tube alors le débit volumique @) suit la loi de Darcy :

2
AP = % avec K = %

ol k est la perméabilité du milieu et n est la densité surfacique de capillaires.

Dans le cas d’un gel le maillage poreux réalisé par le réseau polymeére est évi-
demment plus complexe : les capillaires sont interconnectés et non identiques. Dans
ce cas, on peut juste affirmer par un argument de scaling que la porosité est de
lordre de £2. Comme nous le verrons dans la suite, 'ordre de grandeur de £ est pour
nous de ~ 10 nm. Prenons pour la viscosité celle de 'eau (107% Pa.s), des dimen-
sions centimétriques pour le tube, et calculons le AP nécessaire pour évacuer tout
le solvant en 100 s : on trouve AP ~ 107 ~ 100 Pgn. Le solvant coule extrémement
difficilement & travers le réseau car la taille typique du squelette de notre éponge
est extrémement petite. La dissipation visqueuse qui est a l'origine de la perte de
charge a travers les capillaires est trop importante pour que le liquide puisse sortir
du réseau sur les échelles de temps typiques de nos expériences. Comme le solvant
bouge difficilement, lors d’une expérience de compression le volume reste constant,
le comportement est dit non-drainé : le module de compression est alors celui de
leau (3> p). Le gel peut étre ainsi considéré comme incompressible.

Quelle est la réponse élastique d’un gel a une déformation? Soumettons le gel
a un cisaillement en déplacant la face supérieure d’un cube de gel parallélement
a sa face inférieure. Les deux composants du gel y réagissent différemment : pour
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le liquide rien ne s’oppose a cette déformation (la force de frottement visqueuse ne
dépend que de la vitesse) alors que pour le réseau les chaines ont du s’étirer, le réseau
s’oppose a la déformation : la déformation est alors caractérisée par le module de
cisaillement .

Par une expérience macroscopique de pensée, difficile a réaliser en pratique vu
les échelles de temps mises en jeu, on a pu qualifier le mouvement relatif du solvant
dans le réseau. Du point de vue microscopique, lorsque I’on déforme un poroélastique,
plusieurs modes de déformation sont possibles.

Si le réseau et le solvant bougent ensemble alors les modes de déformations
sont acoustiques (propagatifs) : la déformation se propage a la vitesse du son qui
peut étre calculée a partir des équations de 1’élasticité linéaire. Si on considére le
gel comme un matériau incompressible la vitesse du mode acoustique longitudinale
est de l'ordre de 1000 m.s™! (vitesse du son dans leau). La vitesse du mode de
propagation transverse a pour expression :

c=1/p

avec p la densité du gel. Pour nos gels la vitesse typique du son est de ¢; ~ 1 m.s™".
Les vitesses de fracture que nous verrons par la suite sont au maximum de quelques
cm.s~! : nous nous trouvons dans un régime subsonique.

Si maintenant le réseau et le solvant ont un mouvement relatif I'un par rapport
a lautre alors ce mode est diffusif. Or 'analogue de 'effet de peau existe dans
le cas des fluides. Cette profondeur de pénétration ¢ diminue lorsque la pulsation
augmente. Pour que le mode dissipatif soit opérant, il faut que le mouvement du
solvant soit «senti» par le réseau i.e. que ¢ soit plus grand que la taille typique & des
pores du réseau. Cette condition impose une pulsation maximum w, = (27,)/(p€?),
avec 7 la viscosité du solvant et p sa densité volumique, au dela de laquelle le mode
diffusif sera inopérant. Pour nos gélatines, on obtient w. ~ 10 s~1. Or dans notre
cas la pulsation la plus grande est de I'ordre de Wyae ~ Vmae/E ~ 1072/1079 = 107
s™1 avec vy,4, de lordre de grandeur des plus grandes vitesses de fracture mesurées
dans nos expériences. Donc dans nos expériences nous nous trouvons dans un régime
ol w < w, et dans lequel le mode diffusif est effectif.

Il est caractérisé par un ceefficient de diffusion collective D.,;. Comment peut on
comprendre D.,; 7 Imaginons que dans le réseau il existe une inhomogénéité : a un
endroit du gel le réseau est plus «resserré». Pour rééquilibrer les pressions osmotiques
le systéme va relaxer vers un état d’équilibre : le coefficient de diffusion collective
caractérise la relaxation des inhomogénéités du réseau dans le solvant.

Expérimentalement D, est mesurable par diffusion dynamique (quasi-élastique)
de la lumiére (Dynamic Light Scattering). Le mouvement relatif du réseau par rap-
port au solvant cause des fluctuations de densité qui changent l’indice optique du
milieu : le faisceau est diffracté. Dans le cas étudié de la diffusion quasi-élastique de
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la lumiére, la longueur d’onde A\ de la lumiére diffusée est quasiment la méme que
celle de la lumiére incidente : les longueurs d’ondes sont décalées par effet Doppler du
fait du mouvement des chaines. Mais les vitesses typiques des chaines sont si faibles
(de l'ordre de &/7, ~ 1m.s™!) qu’elles impliquent des décalages Doppler négligeables
(7, est défini dans la partie suivante). On mesure la corrélation temporelle de la
lumiére diffractée a un angle 6 (cf. figure 2.8) qui correspond a un vecteur d’onde
q = £ sin(6/2) avec n 'indice du gel (pris égal & celui de I'eau).

A
\wto»multphcaeur

Fic. 2.8 — Expérience de diffusion dynamique de la lumiére.

On peut remarquer que dans ces expériences de DLS, la longueur d’onde A du
faisceau laser incident est de I'ordre de 600 nm. On a donc : ¢~ ~ X > £. Avec ces
expériences on regarde un mouvement du réseau a grande échelle i.e. le mouvement
collectif du réseau dans le solvant.

Dans le cas idéal d’un seul mode diffusif le signal d’autocorrélation en intensité
a la forme (I (7,q) I (0,q)) o< exp (—2I'7) avec I' = D,q?. En faisant varier I'angle
d’observation 6 on mesure la diffusion de longueurs caractéristiques différentes : plus
q est grand, plus la taille des objets qui diffusent est petite, plus le temps caracté-
ristique de diffusion sera petit et donc moins le signal sera corrélé dans le temps et
moins longue sera la décroissance exponentielle. On observe ce comportement dans
les courbes expérimentales montrées sur la figure 2.9.

Les résultats sont similaires a ceux trouvés précédemment au sein de 1'équipe [16].

La mesure de la diffusion de la lumiére nous permet de mesurer un ccefficient
de diffusion moyen. Dans le cas de la gélatine D, est de Pordre de 107 1'm2s~1!.
Dans le tableau 2.2 sont portées les différentes valeurs de D.,; en fonction de la
concentration en glycérol ¢ pour des gels a ¢ = 5% en gélatine. Lorsque la viscosité
augmente la dissipation visqueuse est de plus en plus forte et les temps caractéris-
tiques diminuent : D.,; diminue lorsque ¢ augmente.

Que nous dit ce ceefficient de diffusion collectif ?

A Déchelle du spécimen (longueur typique L de l'ordre du centimétre) le sol-
vant sortirait du gel sur des temps caractéristiques de l'ordre de ¢4,y ~ L?/ Doy ~
107/107" ~ 107s ~ une année. Ce résultat va dans le sens de I’expérience macro-
scopique de pensée proposée avant : le solvant ne sort pas du gel. Le comportement
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F1G. 2.9 — Corrélation temporelle de U'intensité diffusée au cours du temps par une gélatine de ¢
= 5% a 6 = 60°, la courbe en trait plein est une mono-exponentielle. En cartouche : évolution de
I en fonction de ¢°.

du gel est non-drainé et peut étre considéré comme incompressible quand on le
considére macroscopiquement.

Mais a I’échelle de la maille du réseau & ~ 10 nm, le temps caractéristique de
diffusion vaut tepur ~ &2 /Doy ~ 107° s. Le role de la diffusion y est stirement trés
important. On peut en tirer une vitesse caractéristique Doy /€ ~ 1 mm.s™! qui joue
un role important dans le cas de fracture interfaciale gélatine/verre [16].

A partir des équations de diffusion (cf. [12] et [13]), on obtient la relation :

K N nsDcoll
Dcoll ~ H— d’ou ghydr ~

s p (23)

avec 7, la viscosité du solvant, k ~ &2 la perméabilité du milieu et u le module
de cisaillement. L’indice «hydr» ajouté a ¢ signifie «hydrodynamique». Comme la
diffusion du solvant est piloté par la dissipation visqueuse, la mesure de la diffusion de
la lumiére donne accés a une longueur caractéristique hydrodynamique &p,,q- vue par
le solvant, a mettre en regard avec la longueur caractéristique élastique &; mesurée
a partir de la réponse élastique de la gélatine. Pour la gélatine &4, est de 'ordre
de quelques nanometres. La dépendance de &4, en fonction de ¢ est portée dans le
tableau 2.2. Comme on peut le remarquer la dépendance de &4, en ¢ est faible car
en méme temps que la viscosité augmente le module de cisaillement augmente.

Deux autres facons de voir D,y :

Intuitivement : imaginons une fluctuation que le systéme veut relaxer. Le temps
caractéristique de relaxation d’un systéme élastique de module p dans un milieu
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o (%) 0 ]20]30] 60
Deon(x107 T m?s 1) [ 25 [ 1.3 [ 1.1] 0.4
Epyar (nIN) 26124126 3

TAB. 2.2 — Variation de D,y en fonction de la concentration en glycérol ¢ pour des gels & ¢ =
5% en gélatine.

de viscosité n est de Pordre de n/u. Le temps caractéristique de relaxation des
contraintes dans un poreux de perméabilité 2 avec un ceefficient de diffusion D,y
est de 'ordre de 52/Dcou. En égalant les deux on obtient bien I’équation 2.3.

Une autre facon : la relation d’Einstein permet de relier D.,; au ceefficient de
friction ¢ d’une chaine dans le solvant par :

avec ( tel que, pour un objet donné, on est f: ¢v. En utilisant la loi de Stokes avec
nos chaines de longueur de l'ordre de £ entre réticulations, on obtient { ~ 1. En
utilisant le fait que le module de cisaillement est de la forme p ~ kT /&3 on obtient

bien :
kgT kT ,ufj
¢ ns§ Ns

Dcoll =

2.4.4 Réponse viscoélastique de la gélatine

Lorsqu’un gel de gélatine est soumis a une sollicitation mécanique sa réponse aura
deux origines : 1'une, indépendante du temps, résultera de la réponse élastique du
réseau a une déformation, ’autre, dépendante du temps, résultera de la dissipation
visqueuse due aux frottements entre le réseau et le solvant.

La réponse viscoélastique est mesurée en soumettant le gel & une déformation en
cisaillement périodique 7(t) = 79 sin(wt). La réponse en contrainte du gel aura deux
composantes en quadrature et s’écrit :

o(t) = 10 [G'(w) sin(wt) + G"(w) cos(wt)] avec tan(d) =G"/G

dans laquelle la réponse élastique G’(w), en phase avec la déformation, est appelé le
module de stockage, la réponse d’origine visqueuse G”(w), en quadrature de phase,
est appelé le module de perte et 0 la tangente de perte. Ainsi, un solide parfaitement
élastique aura un G” nul, alors qu’un liquide newtonien aura un G’ nul : G’ représente
la composante élastique du matériau, G” sa composante visqueuse. On définit le
module & 'équilibre G, :

Geg = lim G'(w)
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qui correspond au module de cisaillement p car lorsque le taux de déformation
tend vers zéro, la dissipation visqueuse tend de méme vers zéro et la réponse est
essentiellement élastique.

2.4.4.1 Réponse viscoélastique en fonction de la fréquence de sollicitation

De nombreuses études sur la réponse viscoélastique de la gélatine en fonction
de la fréquence de sollicitation existent dans la littérature. Nous avons choisi de
présenter ici sur la figure 2.10 les résultats de Ferry et al. [14] sur un gel 4 ¢ =
15% avec différentes concentrations de glycérol. Ces résultats demandent quelques

5.4 T T T

5.2f

log (6'640/Gq)

5.0

-0.5t

-2.0

2
log (‘*’ﬂsMc/")soMgo

Fi1G. 2.10 — Evolution du G’ et de la tan é pour un gel & ¢ = 15% avec différentes concentrations
de glycérol (de ¢ = 0% pour les ronds blancs & ¢ = 91% pour les ronds noirs. (cf. texte)

explications.

Dans le cas des caoutchoucs, 1'origine physique de la dissipation visqueuse est la
réorganisation des chaines sur des temps caractéristiques de relaxation 7. Si on aug-
mente la température alors les chaines sont plus mobiles et les temps de relaxation
diminuent.

Imaginons que nous sondons I’élastomeére a une pulsation w. A une température
de référence T on sonde les états de temps caractéristiques 7 ~ w™!. Si on augmente
la température alors on sonde a w des états qui avait a T des temps caractéristiques
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plus longs i.e. des pulsations plus petites. Donc en augmentant la température d’un
élastomére, on peut sonder des états qui correspondraient & des fréquences de solli-
citation plus petites.

Dans les caoutchoucs, pour une différence de température 7'— 7" donnée, toutes
les pulsations sont multipliées par un méme facteur : une pulsation w’ a une tempé-
rature 7" correspond a son équivalente a une température 7' & un facteur ap(7,7")
prés tel que : W' = wap(T,T"), avec ar décrit par la fonction WLF proposé par
William [9].

Afin de caractériser les propriétés viscoélastiques de la gélatine, 'idée clé est de
faire varier les temps de relaxation. Dans les élastomeéres, le paramétre variable est la
température. Dans le cas de la gélatine, a cause de la faible énergie des réticulations,
la température ne peut étre variée sans changer toute la structure. Ferry et al.
proposent de remplacer la température par la viscosité du solvant : si la dissipation
visqueuse est liée a la relaxation des chaines alors en augmentant la viscosité les
temps caractéristiques de relaxation augmenteront.

Le réarrangement des chaines sur elles-mémes est décrit par la théorie de Rouse
qui donne des temps de relaxation 7, proportionnels au ceefficient de frottement ¢
des monomeres dans le solvant et proportionnels au carré de la longueur des chaines
Nb entre zones de réticulation :

v
P 67T2]{ZBT

Si on pose comme au-dessus que ( est de 'ordre de nsb on obtient :

nsb?

N2
kgT

Tp

Sion prend la longueur inter-réticulation proportionnel a la masse molaire moyenne
M,, 7, est proportionnel & n,M?. En prenant comme référence le cas d’un gel d’eau a
12 °C (7,0), & une concentration en glycérol donnée la caractéristique viscoélastique
est translatée d'un facteur 7,/7,0 ~ nsM?2/nsoM2%.2

Le point important dans la caractéristique viscoélastique de la gélatine est que le
module de perte est toujours beaucoup moins important que le module de stockage.
Lors d’une sollicitation mécanique le comportement de la gélatine est essentielle-
ment élastique. Et ce comportement élastique ne dépend que trés peu du taux de
déformation définie comme :

de  d(R(t) — ho)
dt ho

2Comme on I'a vu, le module (et donc M,.) dépend de la concentration ¢ en glycérol mais
beaucoup moins que 715 (Ferry et al. utilise des ¢ allant jusqu’a 91%). Le shift occasionné par
I’augmentation de ¢ est donc principalement da au changement de viscosité.
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Une conclusion importante est alors a tirer : dans nos expériences ou les taux
de déformations maximums sont de 1 Hz au maximum (~ 6 rad.s™!) la compo-
sante dissipative est toujours identique et surtout négligeable devant la composante
élastique.

Pour la gélatine le temps de Rouse le plus long 7 (qui correspond a la réorga-
nisation de la chaine entiére entre points de réticulations) est de 'ordre de ~ 1071°
s. L’ordre de grandeur de vitesse v de nos fractures est de quelques mm.s~'. A ces
vitesses la relaxation des chaines va jouer sur des échelles de 1'ordre de v < &
beaucoup plus petites que la maille du réseau. La réorganisation des chaines sur
elles-mémes ne va pas jouer un role trés important dans la dynamique de fracture.

Ce temps de Rouse montre aussi que si les déformations se font sur des temps
plus grands que 71 le réseau ne devrait pas évoluer ... si les réticulations tiennent.
Or ces liens ont une faible énergie de 'ordre de kgT'. On a déja vu qu’ils vieillissent
a déformation nulle. On peut s’attendre a ce qu’ils évoluent encore plus vite sous
contrainte comme dans une expérience de relaxation des contraintes : un échantillon
de gélatine est mis sous déformation constante et on enregistre I’évolution de la force
au cours du temps (cf. figure 2.11).
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F1G. 2.11 — Evolution de la force normalisée par la force maximale au cours du temps pour un
gel & ¢ = 5% sous une déformation e de 23%.

Cette relaxation lente ne peut pas s’expliquer par la relaxation des chaines :
la structure du réseau change, les zones de réticulation se réorganisent de facon
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a relaxer les contraintes. Ce comportement posera des difficultés expérimentales
lorsque les vitesses de fracture seront faibles. On verra que lorsque les vitesses seront
suffisamment faible ’énergie relachée par la fracture pourra étre du méme ordre de
grandeur que celle relaxée par la relaxation des contraintes.

2.4.4.2 Réponse viscoélastique en fonction de la contrainte

Il est intéressant de se demander si la réponse élastique et la réponse d’origine
visqueuse dépendent, a une fréquence donnée, du niveau de contrainte maximal
appliqué sur I’échantillon. La figure 2.12 montre I’évolution des modules de stockage
G' et de perte G” en fonction de la contrainte appliquée sur I’échantillon de gélatine
a ¢ = 5% de gélatine et ¢ = 60% de glycérol®>pour un taux de cisaillement de 1 Hz.

104 USRI N0 ¢ 0 0 0 0 0000 000000000000000 8

GI,G" (Pa) 103 L

OGO 0000000000000 00000000000 @M

10° 10’ 10° 10° 10
Contrainte de cisaillement (Pa)

F1G. 2.12 — Evolution du module de stockage G’ et de perte G” en fonction de la contrainte
appliquée sur I’échantillon pour un taux de cisaillement de 1 Hz, dans le cas d’'un gel & ¢ = 5 %,
¢ =60 % et & une température de 10°C.

On remarque alors que les deux caractéristiques visqueuses et élastique ne dé-
pendent pas que trés peu de la contrainte appliquée : G” reste constant alors G’
augmente légérement avec la contrainte, signe que les gels de gélatine présentent du
«durcissement» comme nous le verrons plus loin.

2.4.4.3 Réponse viscoélastique en fonction de la température

La figure 2.13 montre I’évolution des modules de stockage G’ et de perte G” en
fonction de la température pour un gel a ¢ = 5% de gélatine et ¢ = 60% de glycérol.
La température pour laquelle les deux modules sont égaux est définie la température

3Ces mesures font partie de tests dans la perspective de I’achat d’un rthéométre ; par conséquent
nous n’avons ces mesures que pour ce gel particulier & ¢ = 5% et ¢ = 60%.
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FiG. 2.13 — Evolution du module de stockage G’ et de perte G’ en fonction de la température
T de I’échantillon. Le taux de cisaillement est de 1 Hz. La température pour laquelle G’ = G” est
par convention appelée température de gélation Te;.

de gélation et est notée T,;. Comme nous 'avons vu, dans le cas de la gélatine, la
température de gélation est de 'ordre de 35 °C.

On remarque aussi que le module de stockage G’ dépasse trés rapidement le
module de perte G” d’un ordre de grandeur dés que la température passe en dessous
de ~ 30 °C.

Expérimentalement, nous avons choisi de travailler & une température de ~ 19
°C : a cette température la réponse de la composante visqueuse est négligeable devant
celle de la composante élastique.

2.4.5 Réponse élastique et structure du réseau

Le comportement de la gélatine est essentiellement élastique et supporté par le
réseau. Il est donc essentiel de comprendre le structure du réseau dans la gélatine.
L’une des voies utilisées par Djabourov et al. [4] [5] a été de regarder la concentration
en triple hélice dans les gels.

Djabourov et al. ont utilisé le fait que la conformation en triple hélice, chirale,
entraine la rotation du plan de polarisation de la lumiére. En se plagant a une lon-
gueur d’onde donnée et en normalisant par la concentration en chaine et la longueur
de solution traversée par la lumiére, si on connait la rotation spécifique [a]z‘oll due a
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une solution de collagéne et la rotation spécifique [a]gel due a une solution de chaines
de gélatine totalement dépliées alors on peut définir la proportion x de triple hélice

dans la gélatine a partir de la rotation spécifique mesurée [a];\nes ;

o Lol = Lol
[O‘]jou - [a];\el

En multipliant par la concentration initiale en gélatine, Djabourov et al. ont pu
mesurer ainsi la concentration en triple hélice cp,;.

Dans leurs expériences, de trés nombreux parameétres ont été variés : la concentra-
tion en gélatine, la concentration en glycérol dans le solvant, la nature de la gélatine
(gélatine de porc, poisson etc; la composition en acides aminés variant entre les
espéces), 'histoire thermique.

Un résultat n’est pas sans nous rappeler la courbe de vieillissement de la fi-
gure 2.1. Lors d’un changement de température, Djabourov et al. ont mesuré que
I’évolution de ¢y au cours du temps est trés rapide sur des temps de 'ordre de
quelques dizaines de minutes puis évolue plus lentement : aprés un réchauffement il
faudra prendre en compte ce résultat et observer un temps d’attente avant d’expé-
rimenter afin que le module évolue le moins possible au cours des expériences. Dans
leurs expériences notre gélatine correspond a celle de dénomination «By» ; on peut
remarquer que la concentration en triple hélice «sature» vers les 50% de la concen-
tration en gélatine de départ (il n’y a pas a proprement parler de saturation : comme
pour la courbe de vieillissement, ¢, continue toujours d’augmenter lentement). Ceci
implique que la quantité de triple hélice dans nos gels est trés importante.

Dans d’autres expériences Djabourov et al. ont regardé la dépendance du module
de stockage G’ en ¢, Les mesures ont été effectuées a une fréquence de 1 Hz : comme
G’ dépend treés faiblement de la fréquence et comme la fréquence est faible, on peut
faire ’hypothése que le module de stockage mesuré est équivalent au module de
cisaillement mesuré dans nos expériences : G’ ~ p. Ils ont alors montré que quels
que soient les paramétres utilisés G’ suit une courbe maitresse lorsqu’il est représenté
en fonction de ce (cf. figure 2.14).

Clairement Djabourov et al. identifient le paramétre pertinent pour décrire 1’élas-
ticité : la concentration en triple cpo;. Avec le fait que cpe; représente une grande partie
de la concentration totale et comme on voit par AFM de longues fibrilles, Djabourov
et al. ont proposé que le réseau est constitué de grandes sections de triple hélice liées
les unes aux autres par de petits morceaux de chaines en pelote comme on peut le
voir sur la figure 2.15. Deux longueurs caractéristiques décrivent le réseau : L la
longueur des batons de triple hélice et d la distance entre batons.

La question de l'élasticité d’un tel réseau se pose alors : comment va-t-il se
déformer 7 Plusieurs modeéles sont possibles. Djabourov et al. ont testé la validité de
trois modéles simples :
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Fic. 2.14 — Courbe maitresse suivie par G’ lorsqu’il est porté en fonction cpe;.

— Dans le 1%, les liens entre les chaines et les batons sont rigides et 1’agita-
tion thermique est négligeable de telle sorte que le module est controlé par
I’élasticité des batons en torsion.

— Dans le 2°, les liens entre les chaines et les batons sont flexibles et 1’agita-
tion thermique induit la fluctuation des chaines semi-flexibles autour de leurs
configurations d’énergie minimale.

— Dans le 3% le réseau est constitué par des morceaux de triples hélices trés
rigides reliés par des morceaux de chaines tres souples. L’élasticité d'un tel
réseau est purement entropique (cf. exemple avec la chaine idéale) et due a la
restriction des configurations accessibles par le réseau déformé.

En comparant les prédictions théoriques de ces trois modéles avec les résultats
expérimentaux, Djabourov et al. ont pu montrer que le modéle le plus satisfaisant
est le 3° en prenant L et d du méme ordre de grandeur. Et dans ce cas G’ est relié
aLl~d~§E, par:

kgT

G~ —~ (2.4)

el

en appellant & la longueur caractéristique du réseau mesurée a partir de la réponse
élastique. On remarquera que cette dépendance du module est celle fournie dans le
modéle de 'élasticité caoutchoutique.

A partir de la relation 2.4 on peut calculer les différents &, pour nos gels. Les
résulats sont portés dans le tableau 2.3.
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Fi1G. 2.15 — Le réseau de chaines de polymeére dans la gélatine.

¢ (%) 5 | 5 | 55 [75]10] 15
o (%) 0 | 20 [30[60] 0] 0] 0
€a(nm) | 103 [10.0 | 9.6 92|87 |7.2]5.9
Crpar(nm) | 25 | 24 |24 2918 |16 1.1

TAB. 2.3 — Variation de & et de {nyqr en fonction de c et ¢.

Le fait que & et Epyar soient tous les deux du méme ordre de grandeur est
compatible avec le fait qu’il n’existe qu'une longueur caractéristique dans le réseau
a l'origine de I'élasticité et présentant un mode diffusif.

2.4.6 Reéponse élastique a grande déformation

La réponse élastique d’un gel de gélatine & ¢ = 5% est présenté dans la figure
2.16.

Le systéme élastique formé par notre réseau montre un durcissement par rapport
au modeéle du réseau idéal (appelé dans ce cas le modéle néo-Hookéen) : & méme
déformation, la contrainte est plus grande. Le durcissement est difficile a expliquer
mais on peut imaginer que tres rapidement les chaines sont tres étirées car, comme on
I’a vu dans la partie précédente, les zones de réticulation rigides sont trés importantes
et les chaines libres assez courtes. On déforme alors trés rapidement les batons ce
qui cotite plus que déformer des chaines libres et d’ou le durcissement.

Pour qualifier un tel systéme aux grandes déformations la modélisation est diffi-
cile. Une possibilité est d’utiliser une loi phénoménologique telle celle proposée par
Gent [15] qui donne une expression de la densité d’énergie élastique W stockée dans
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Fic. 2.16 — Variation de la contrainte nominale 0 = Fesuree/(surface de la section non
déformeée) en fonction de la déformation ¢ = Ah/hg. Sont représentées la caractéristique

contrainte/déformation pour un de nos gels & ¢ = 10% (courbe en trait gras), la réponse élas-
tique linéaire porté par le module E* mesuré A petite déformation (cf. 4.1.1 page 4.1.1) (en tirés
longs) et la courbe caractéristique d’un réseau néo-Hookéen de méme module (en tirés court).

le réseau en fonction des invariants du tenseur des déformations. Dans le cas des
déformations biaxiales qui nous intéresse, Gent propose que W peut s’écrire :

J

w=-L7. In(1——=21) avec Ji=(1+e?+(1+e2—=2
2 Jim
La contrainte qui s’applique a une déformation s’écrit donc en fonction de 1’élon-

gation A = (1 +¢) :

ow  (A-1/ A3)

O _“<1 )

o =

Jim

L’aspect intéressant de cette équation est qu’elle intégre un parameétre Jy,, qui
prend en compte I'extensibilité finie des chaines constituant le réseau.

Si on ajuste notre courbe expérimentale par une telle loi (cf. encart sur la figure
2.16) on trouve une déformation maximale des chaines de I'ordre de 200% pour nos
gels.

Une chaine unique peut supporter des déformations maximales €,,4; ~ VN avec
N le nombre de monomeéres entre réticulation. Si, dans notre cas, les zones de réti-
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culation étaient petites i.e. que I'essentiel des chaines était en pelote, alors on aurait
€maz ~ V&/b ~ 900 %. Mais comme on ’a vu, dans le cas de la gélatine, les zones
de réticulations sont trés grandes et I’ordre de grandeur de la déformation maximale
fournie par la loi de Gent semble réaliste.
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3

MECANIQUE DE LA FRACTURE

Fracturer un matériau implique que, dans une certaine zone dite «activey, des
processus réversibles et irréversibles conduisent a la création de deux nouvelles sur-
faces. Dans cette zone, de I'énergie transmise élastiquement par le reste du matériau
est dissipée sous forme de déformations plastiques, chaleur et énergie de surface.

On définit «I’énergie de fracture» G comme la quantité d’énergie dissipée par
unité d’aire créée par la fracture. On détermine en général G a partir de 1’énergie
élastique Fy stockée qui est relachée («energy release rate») par la propagation
d’une unité d’aire de fracture.

3.1 DModéles de fracture

3.1.1 Fracture infiniment fine

Le cas le plus simple pour lequel les équations de l'élasticité sont analytique-
ment résolvables est celui d’une fracture infiniment fine (i.e. dont 'ouverture est
négligeable devant les autres dimensions du probléme) dans un matériau Hookéen
en prenant comme conditions aux limites que les contraintes soient nulles sur les
surfaces fracturées et que la déformation soit celle imposée par 'utilisateur dans le
matériau non fracturé.

Nous avons représenté une telle fracture sur la figure 3.1. Dans ce cas, le champ
de contrainte et la déformation prennent la forme générale [19] :

o =  a=ti(0)

w = EVEHO)

avec i et j représentant l'une des coordonnées cartésiennes (N.B. : les équations
restent identiques dans un repére cylindrique). Ces relations sont valables pour des
distances r pas trop petite car, comme nous le verrons, la divergence du champ de
contrainte n’est pas une solution physique et pour des distances pas trop grande car

(3.1)
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F1G. 3.1 — Représentation d’une fracture infiniment fine. Le plan de fracture est dans le plan xOz.
Nous appelons r la distance & la téte de fracture. Les fléches au-dessus et en-dessous de ’échantillon
représentent, le chargement extérieur imposé en mode I. L’épaisseur e dans la direction des z est
prise égale & 'unité.

loin de la téte les champs de déformation et de contraintes sont ceux imposés par
I'utilisateur et la géométrie.

On remarque que ces deux expressions se décomposent en une partie radiale et
une partie angulaire qui ne dépendent seulement que de ’endroit ou on regarde la
contrainte et la déformation. La dépendance vis-a-vis de la géométrie de 1’échantillon
et du mode de chargement (mode I, II et/ou III, cf. 4.13 page 58) n’intervient que
dans le terme K appelé facteur d’intensification des contraintes.

Comme nous le verrons par la suite, le mode de chargement pertinent dans nos
expériences de fracture est le mode I 7.e. que nous imposons la déformation dans
le sens des y. Nous noterons ainsi K; le facteur d’intensification des contraintes
pertinent pour nos expériences. Et nous limiterons la discussion a un chargement en
mode I pur.

Connaissant le champ de contrainte et la déformation autour d’une telle fracture,
nous pouvons calculer la variation d’énergie élastique stockée dF4 dans le matériau
lorsque la fracture avance d’une longueur dz. L’énergie élastique relachée lors de la
création d’une surface e X dzr par la fracture lorsqu’elle avance de z a x+dx est égale
a l’énergie a fournir pour «refermer» la fracture de x 4+ dx a x. L’énergie élastique
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stockée a alors pour expression :

0Fa = 2/ 2(oyyty + Ozytiy + oyu;)d
z+dx

en prenant pour o;; le champ de contrainte existant devant la fracture (i.e. pour
r € [0,dx] et = 0) et pour u; la déformation dans 'ouverture de la téte de fracture
(i.e. pour r € [0,dx] et § = %m).

Et on montre que dans le cas qui nous intéresse (i.e. pour un chargement en
mode I pur et dans le cas de déformation biaxiale), nous avons la relation entre
I’énergie de fracture et le facteur d’intensification des contraintes :

K7

g = —(8]-"él/6893) = B

(3.2)

en posant E* le module élastique mesuré a petite déformation (cf. 4.1.1 page 44). On
remarque qu’il est équivalent de parler en terme d’énergie de fracture et de facteur
d’intensification des contraintes. De cette facon, au seuil de fracture, on aura la
relation :
K?S
E'*

A partir de I'équation (3.1), nous pouvons calculer le profil de la fracture pour
un chargement en mode [ qui n’est que la déformation dans la direction des y pour
6 = . Si on pose X la distance a la téte de fracture (cf. schéma 3.1) alors le profil

u,(X) vaut :
uy(X) = (IE(I> (%)m pour X > 0 (3.3)

Le profil est alors parabolique et dépend de la géométrie par le facteur d’intensifi-
cation des contraintes K. L’ouverture de la téte de fracture vaut alors 2 x u,(X).
Enfin, on remarque que le champ de contrainte est singulier en » = 0 ce qui est di-
rectement lié a ’hypothése d’une fracture «infiniment fine». Mais une telle singularité
est physiquement intenable. L’hypothése de surfaces libres n’est pas acceptable : par
exemple, dans les matériaux solides, lorsque les parois sont suffisamment proches, il
existe des forces de cohésion attractive de type Van der Walls. Nous sommes obligés
de prendre en compte le fait qu’il existe des forces de cohésion en téte de fracture.

Go =

3.1.2 Modéle de Barenblatt

Le premier modéle prenant en compte des forces de cohésion en téte de fracture
est di a Barenblatt. Il fait I'hypothése que, dans une trés petite zone en téte de
fracture appelée zone de cohésion (CZ), il existe des contraintes attractives o.,(X).
Le matériau est considéré comme fracturé lorsque, suffisamment loin de la téte de
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F1G. 3.2 — Vue schématique de la fracture dans le modéle de Barenblatt. La dimension de la zone
de cohésion CZ vaut A. Le matériau est fracturé lorsque X est suffisamment grand pour que les
forces de cohésion soient négligeables.

fracture, les forces de cohésion deviennent négligeables. Nous avons représenté sur
la figure 3.2 une telle fracture. La CZ prend fin en X = L.

L’hypothése que la taille de la CZ est trés petite devant les autres dimensions
permet de faire ’hypothése que, en dehors de la CZ, le champ de contrainte est
le champ singulier (3.1) calculé dans le cas d’une fracture infiniment fine. Cette
hypothése porte le nom de «small-scale zone». Le champ de contrainte est 1’addition
de deux champs de contrainte :

— le premier est imposé par la géométrie et le mode de chargement ;

— le second est imposé par les forces de cohésion.

Du point de vue de I’énergie, nous pouvons de la méme fagon découpler les flux
d’énergie. Par unité d’aire créée par la fracture, I’énergie transmise élastiquement
du systéme vers la CZ et caractérisée par le facteur d’intensification des contraintes
K est dissipée dans la CZ, cette dissipation étant caractérisée par le facteur d’in-
tensification des contraintes K ... Entre autre, au seuil de fracture, la contribution
externe Ky, a la CZ et la contribution interne K., sont égales et opposées :

Kis+ K. =0

Au seuil, ’énergie de fracture est I’énergie dissipée par les forces de cohésion
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dans la CZ d’ouverture (X ). On peut donc écrire :

5ma:1:
Go = 2/ s (uy)du,
0

le facteur 2 intervenant du fait que l'ouverture 6(X) de la CZ est le double de la
déformation u,(X). On remarque que Gy s’identifie avec I'aire sous la courbe o, (9)
représentée sur la figure 3.2. A partir de la relation 3.2, on peut relier les facteurs
d’intensification des contraintes Kjs et K., a ’énergie de fracture et on obtient :

|KIS| = |Kcz| =V gOE* (34)

Le modéle de Barenblatt nous permet de relier le facteur d’intensification des
contraintes K, a la contrainte de cohésion o.,(X) par la relation :

/2 L /
K, = <3) 9l X) (3.5)
0

T X1/2

Intéressons nous maintenant a la déformation : de la méme facon que I’hypothése
de «small-scale zone» suppose ’additivité des champs de contraintes, la déformation
de la téte de fracture est la somme de deux contributions :

— uf(X), la déformation d’une fracture infiniment fine avec K; = K3 = K, :

y
K\ (8X\"? 4 e [Foa(X)
uy(X) = (E ) (7) =) / oz X
- ugz(X ), la déformation imposée par les forces de cohésion et calculée par Ba-
renblatt :

XN/2 4 x1/2

/
X1/2 _ x1/2 dX

u(X) = (WJQE*) /OEUCZ(X’) In

La déformation de la fracture u,(X) a ainsi pour valeur u$™(X) + ug*(X) soit :

Yy
4 L / X1/2 1/2 1 X/2 4 x1/2 ,

Dans le cas général, la résolution d’un tel probléme est impossible. Nous avons
en effet un probléme self-consistent : la distribution des forces de cohésion dépend
de la forme exacte de la fracture qui elle-méme dépend de la distribution de force

Comme nous le verrons par la suite, une approximation pertinente dans notre
vision des processus a ’ceuvres dans la fracture des gels de gélatine est de supposer
que les contraintes de cohésion sont constantes dans la CZ : c’est le modéle de
Dugdale.
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3.1.3 Modéle de Dugdale

On suppose que dans la zone de cohésion de longueur £ les contraintes de co-
hésion o.,(X) sont constantes et valent o*. Le matériau est fracturé lorsque l'es-
pacement entre les deux parois fracturées vaut 6,,.,. La déformation de la zone de

fracture prend alors la forme :
* 1/2 1/2 1/2
u(X) = 4o* L X 1 1_{ 1n£ +X
TE* L 2 L L2 — X1/2

Dans la CZ, tres prés de la téte en X < 1 et en développant le logarithme, on
montre que le profil u,(X) varie en X 3/2 Un peu plus loin, la déformation est celle
d’une fracture infiniment mince et converge vers une dépendance en X'/2. Le profil
de la téte de fracture est représenté sur la figure 3.3.

A
o X1/2

FiG. 3.3 — Représentation de 'ouverture de la téte de fracture dans le modéle de Dugdale. Prés
de la téte, la déformation varie en X3/2 puis converge vers une dépendance en X'/? caractéristique
d’une fracture infiniment fine.

Dans ce cas, on peut calculer 'ouverture maximale d,,,, comme valant le double
de la déformation u,(X) en X = L en utilisant la relation précédente et on obtient :

8c*L

Omaz = 2u(X = L) = o

(3.7)

Or, a partir de la relation 3.5, on peut calculer la valeur de £ en fonction de

K. :
3\ 172
K. = (—) o L1?

™

En utilisant la relation précédente avec la relation 3.4, on obtient :

= () (%) -0 %
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En injectant dans la relation 3.7, dans le cas ou la contrainte de cohésion dans la
CZ est constante, I’énergie de fracture Gy au seuil vaut :

gO = O*(Smax (38)

N.B. : on peut retrouver la relation 3.8 en utilisant I'intégrale J introduite par
Rice. Ces intégrales permettent de calculer les flux d’énergie dans le matériau. En
prenant un chemin englobant la zone de cohésion, le flux d’énergie communiqué
élastiquement par 'ensemble du matériau vers la CZ permet de calculer I’énergie au
seuil de fracture Gj.

3.2 La fracture dans les élastomeéres

Les élastomeéres, également appelés caoutchoucs, sont constitués d’un réseau de
chaines de polymeéres; mais, contrairement aux gels, les élastomeéres ne contiennent
pas de solvant (sauf dans le cas «gonflé» qui ne nous intéresse pas ici). Pour former
le réseau, les chaines sont attachées les unes aux autres de facon covalente : des
molécules appelées réticulants pontent chimiquement deux a deux les chaines du
réseau.

La fracture dans les élastoméres a été trés étudiée et est maintenant bien com-
prise. En tant que matériau trés déformable au méme titre que nos gels de gélatine,
il est intéressant d’exposer ici la théorie de la fracture dans les élastomeéres.

3.2.1 Seuil de fracture dans les élastomeéres

Dans les élastomeéres, le seuil de fracture est de ordre de 10 J.m™2.

Les liaisons entre les chaines du réseau sont des liaisons covalentes. Pour faire
propager une fracture dans un tel matériau, il faut obligatoirement couper les chaines
n’importe o entre deux points de réticulation.

Imaginons alors que le cotit pour propager la fracture de fagon quasi-statique
est uniquement dia a la rupture des chaines qui coupent le plan de fracture : nous
sommes alors dans le cas d’un matériaux fragile. L’énergie typique d’une liaison
covalente U,,, est de ~ 4 eV. En prenant une liaison a casser tous les £ ~ 2 nm?, le
seuil de fracture vaut alors :

Ucov 10~ 19

-1 -2

Go

L Aux petites déformations, le modéle d’élasticité entropique représente bien 1’¢lasticité des élas-
tomeéres. Le module de cisaillement aux petites déformations p a ainsi pour expression (cf. 2.2 page
14) p= kng avec ¢ la distance caractéristique entre deux points de réticulations. Typiquement les
caoutchoucs ont des modules de "ordre du MPa.
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Le seuil de fracture dans les élastomeéres est donc de plusieurs ordres de grandeur
supérieur au seuil dans un matériau fragile. Quel processus dissipatif permet d’expli-
quer une telle énergie de seuil dans les élastomeéres ? L’idée de Lake et Thomas [10]
est que lors de la rupture de la chaine ’énergie stockée est supérieure a 1’énergie
d’une liaison covalente.

Considérons une chaine de polymére croisant le plan de fracture de longueur
curviligne nb avec n le nombre de monomeéres et b ~ 2 Ala longueur typique d’un
monomere (cf. figure 3.4).

réticulation

,,,,,,,,,,,,,,,,,,, plan de fracture

~

n monomeres

F1G. 3.4 — Vue schématique d’une chaine de polymeére croisant le plan de fracture.

La caractéristique force/élongation d’une chaine idéale est alors décrite par une
fonction de Langevin (cf. 2.4.1 page 11).

Au moment de la rupture, la force qui s’applique sur la chaine est de 'ordre de
fmaz ~ Uecon/a ~ 4 nN avec a ~ 1.5 Ala longueur typique d’une liaison covalente et
U.ow ~ 4 eV I'énergie typique d’une liaison covalente.

Lorsque la force augmente, la chaine de raideur ~ 3?5? se tend de plus en
plus et stocke de plus en plus d’énergie élastique U,,; d’origine entropique due a
la réduction des conformations permises pour la chaine. A partir d’une certaine
force bien inférieure & f,,.., la chaine est essentiellement tendue (longueur ~ nb) et
I’énergie entropique sature a une valeur de ’ordre de :

13kj—BT(nb)2 = §lfBTn
2 nb? 2

A partir de ce moment, la force f, qui s’applique sur chacune des n liaisons
covalentes monomeére/monomeére, augmente jusqu’a ce qu’une des n liaisons casse
.e. jusqu’a ce que la force supportée par chacune des liaisons covalentes mono-
meére/monomeére soit égale a la force maximale f,,,,,. Comme chacune des n liaisons
a été chargée a f,4., au moment de la rupture la chaine, I’énergie fournie vaut n
fois I’énergie U.,.

Ainsi, au moment de la rupture, I’énergie U,pq, stockée dans la chaine et qui se
trouve dissipée dans le matériau vaut :

Uent ~

3
Uchain ~ nUcov + Uent ~ nUcov + ikfiBTn
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A la température ambiante kT est de l'ordre 1/40 eV et U, est de l'ordre de
quelques eV. L’énergie stockée dans la chaine au moment de sa rupture vaut donc :

Uchain ~ nUcov
En appelant X la densité de chaines croisant le plan de fracture, I’énergie de seuil

GLET qui est Iénergie dissipée par unité de surface créée est alors de I'ordre de :

(?&T ~ chain2 ~ nUcovZ

Que vaut X7 La distance entre points de réticulation est L. Si nous appelons p(y)
la probabilité qu’une chaine de longueur L partant d’un point situé a la distance y
du plan de fracture croise ce plan alors, en coordonnées sphériques (cf. figure 3.5) :

1 2 cos=y/L 1
ply) = /‘ [2dsinbdd = ~(1 — y/L)
¢=0J0 2

=0

4 L2

F1G. 3.5 — Représentation d’une chaine partant d’un point situé a la distance y du plan de fracture
(y=0).

Donc la probabilité p qu'une chaine partant d’un point situé d’un coté du plan
de fracture croise ce plan vaut donc :

L

pz/ p(y)dy = L/4
y=0

Le plan de fracture définissant deux demi-plans, il faut multiplier cette proba-

bilité par deux. En appelant v la densité volumique de zones de réticulation avec

v ~ 1/€ alors le nombre de chaine par unité de surface ¥ qui croisent le plan de

fracture vaut donc :
> = 2pv
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et Iénergie de seuil GE¢T prédit par Lake et Thomas a pour expression :

gOL&T ~ 2nUcovpV (39)

Dans le cas des élastomeéres non gonflés, les chaines forment un réseau «dense» :
la longueur L des chaines est différente de la distance £ entre zones de réticulation.
Si on suppose que les chaines sont idéales alors la longueur L est reliée au nombre
n. dans la chaine de monomeére de taille typique b par la relation :

L=n!?

De plus, si on appelle n le nombre de monomeére entre deux zones de réticulation
distante de & alors nous obtenons la relation :

63 ~ n63

En injectant ces deux derniéres dans 3.9 et en prenant pour la probabilité p la valeur
L/4 nous obtenons pour le seuil de fracture dans les élastoméres G§*o“ :

U,
caoutc . 1/2 7~ cov

En prenant U, ~ 4 eV et b~ 2 A, alors :
Saoutc ~ ni/210 J.m_2

Comme n, > 1, le modéle de Lake et Thomas permet de rendre compte de I'ordre de
grandeur des énergies de seuil dans les élastomeéres. De plus, il permet de prédire que
I’énergie de seuil augmente avec n. i.e. avec la masse molaire des chaines, résultat
observé expérimentalement par Gent et Tobias |42].

3.2.2 Dynamique de fracture dans les élastoméres

L’énergie de fracture dans les élastoméres augmente avec la vitesse de fracture
V. Pour des hautes vitesses (en restant dans le régime subsonique, voire discussion
juste aprés), G peut atteindre des énergies de 4 ordres de grandeur plus grand que
ggaoutc'

Quelle sont les phénomeénes dissipatifs a I’ceuvre dans la dynamique de fracture
des élastomeéres ?

Tout d’abord, il est intéressant de regarder la vitesse c¢; du son dans le mode
transverse (le mode longitudinal a une vitesse plus importante). Avec une densité
volumique de l'ordre de p ~ 103 kg.m =3 et des modules de l'ordre de 107 Pa, la
vitesse du son dans les élastomeéres est de 'ordre de :

ct =/ p/p~ 10 ms?
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Nous parlerons dans cette partie des vitesses de fracture subsoniques. L’énergie
dissipée n’est alors pas dissipée par excitation des modes acoustiques.

Regardons la réponse viscoélastique d’un élastomére modele [28|. La réponse
élastique G’ et visqueuse G” en fonction de la pulsation w d’une sollicitation en
cisaillement sont schématisées sur la figure 3.6. On repére trois fréquences caracté-

T I 1 N
9r \ | 107} \ \
© régime ‘ ‘ ‘ |
E—, caoutchoutique ‘ ‘ ‘ ‘
o7 O
o , \ p \ o | \
= G
o ‘ régime ‘ ‘
vitreux
5t o | | 2| | |
| |
-2 0 2 4 6 8 2 0 2 4 6 8
w, w* w, Wy w* Wa
log w (s7) log w (s")

FiG. 3.6 — Vue schématique d’une caractéristique viscoélastique d’un élastomére.

ristiques wq, wo et w*.

Lorsque la pulsation de sollicitation est inférieure a wq, les chaines dans I’élasto-
meére ont le temps de se réarranger a chaque instant. Le réseau retrouve a chaque
instant une situation a I’équilibre et la réponse est essentiellement élastique. Lorsque
la pulsation est plus grande que ws, les chaines n’ont pas le temps de bouger, le réseau
polymeére est figé et la réponse est encore une fois essentiellement élastique. Entre
w1 et wq, les temps caractéristiques de sollicitation correspondent aux temps carac-
téristiques de réorganisation des chaines dans le réseau. La dissipation visqueuse liée
au frottement des chaines les unes contre les autres est trés importante. Le régime
est dominé par la dissipation visqueuse.

Dans I’'hypothése ou la déformation est décrite par les équations de 1’élasticité
linéaire, nous pouvons alors écrire qu’a une distance r de la téte de fracture, la dé-
formation a pour expression u(r) oc r'/2. Avec les notations utilisées précédemment,
on peut écrire que r = x + V't avec V la vitesse de la téte de fracture. Dans ce cas :

u(r) oc (x + Vt)l/2

Lorsque la fracture se propage avec une vitesse V', le réseau se déforme a une
distance r devant la téte a des taux de déformation de 'ordre de :

U r

N.B. : Dans le cadre du modéle de Dugdale-Barenblatt, la composante de la
déformation en /r s’annule. On a alors u(r) oc 732, Il est intéressant de remarquer
qu’on obtient encore dans ce cas un taux de déformation proportionnel a V/r.
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Ce résultat nous montre qu’a une vitesse donnée, plus la distance r a la téte de
fracture augmente, plus le taux de déformation est petit. La dissipation visqueuse
est maximale en 7* = WL [27|. En téte de fracture, il existe donc une zone annulaire
comprise entre r; = V/wy et 1o = V/wy dans laquelle la dissipation visqueuse se
produit essentiellement (cf. figure 3.7).

‘rupture des chaine:

FiG. 3.7 — Vue schématique d’une fracture dans un élastomére. La région grisée est la zone de
dissipation visqueuse.

Dans le cas d’¢élastomeéres, on montre que I’énergie de fracture se met sous la
forme [25] [26] :
gcaoutc — gaoutc(l +f(CLTV))

avec ar égal au facteur de Williams-Landel-Ferry, facteur dépendant de la tempéra-
ture T'. L’origine physique de la dissipation visqueuse provient comme nous l’avons
vu de la réorganisation des chaines donc les temps caractéristiques 7 dépendent ap-
proximativement de la température 1" par le facteur ar proposé par Williams et al.
(cf. 2.4.4 page 19).

On remarque aussi que I'énergie de seuil G§*“ est en facteur : ce qui se passe
en téte de fracture influe sur tout le champ de contrainte et par conséquent sur la
dissipation visqueuse via le facteur d’intensification des contraintes.
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METHODES EXPERIMENTALES

4.1 Une géométrie de plaque semi-infinie

Dans le cadre de cette thése, nous avons étudié la dynamique de fracture dans un
systéme expérimental ayant une géométrie proche de celle d’une plaque semi-infinie

(cf. figure 4.1).
TF

hy/2 [

a

L | hg+ah

hy/2

. I ..

dx dx

Fi1G. 4.1 — Propagation d’une fracture dans une plaque semi-infinie.

Dans une telle géométrie, le systéme est invariant dans le sens de la longueur
(direction des x). Propager la fracture sur une distance dz revient donc a remplacer
une longueur dx de gel non fracturé par la méme longueur de gel fracturé, les deux
segments pris loin de la fracture.

Dans le cas le plus simple, la différence d’énergie entre 1’état non-déformé et dé-
formé est 1’énergie élastique stockée dans le gel étiré. Si aucun processus irréversible
en dehors de la zone active de fracture ne dissipe d’énergie (comme dans le cas de
la relaxation de contrainte) alors, pour une avancée de la fracture de dz, le systéme
a relaxé toute D'énergie élastique stockée dans la longueur dz de gel : dans le cas
d’une plaque semi-infinie, ’énergie de fracture G est I’énergie élastique stockée dans
la plaque par unité de surface a fracturer.
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4.1.1 Cas idéal : une longue plaque mince

Expérimentalement, pour se rapprocher d’une géométrie semi-infinie, on va cher-
cher a travailler avec des échantillons dont la longueur est beaucoup plus grande que
les autres dimensions : Ly >> (ho, €g).

Il est alors intéressant de travailler dans le cas idéal de plaques dont les di-
mensions longueur (Lg), hauteur (hg), épaisseur (eg) se rapprochent des conditions
Lo > ho > e (cf. figure 4.2). Comme nous allons le voir, les équations de ’élasticité
se simplifient particuliérement dans ce cas.

FiG. 4.2 — Cas idéal d’une longue plaque mince.

Dans le cas d’'un matériau isotrope (i.e. présentant les mémes caractéristiques
physiques dans toutes les directions) et dans le cas des petites déformations, les
équations de I’élasticité prennent la forme :

€xx = % [Uxx -V (Uyy + Uzz)]

€y = 5 [Oyy = V (0w + 022)] (4.1)
€2z = % [Jzz -V (wa + Uyy)] '
€ij = (1;5")01-]- avec 1 #j

avec I/ le module d’Young, relié, dans le cas d’'un matériau incompressible, au module
de cisaillement p par la relation p = E/3.

De part les symétries du systéme, on remarque que la base {z,y, z} est la base
principale. Les tenseurs des déformations et des contraintes y sont diagonaux (tous
les termes d’indices ¢ # j sont nuls). Comme la longueur est trés grande devant la
hauteur et I'épaisseur, le systéme est invariant en x et €,, est nul (seuls les termes €,
et €,, sont non nuls, de telles déformations sont ainsi biaxiales). Comme 1’épaisseur
est petite devant la hauteur, on peut faire I’approximation que o, est identiquement
nul dans la plaque.

Par conséquent, la réponse élastique (contrainte nominale) en petite déformation
d’une longue plaque mince idéale est :

F Ah 4 (4.2)

O'yy = eOLO = E*h—o = E*Eyy avec E* = gE
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Dans ce cas, en connaissant le module effectif E* du gel, on connait ’énergie de
fracture G qui a pour expression (pour € = %—: < 1):

h=ho+Ah F. 1 Ah2
G = o.dh = 24 = — = 4.3
h=ho v eolo 2 hg (4.3)

Pour un G donné, Ah est d’autant plus grand que hq est grand mais la déforma-
tion € (donc o) est d’autant plus petite. On sera intéressé par avoir des échantillons
dont la hauteur sera la plus grande possible afin de travailler avec des déformations
les moins importantes possibles pour de grand G.

4.1.2 Cas réel : nos échantillons
4.1.2.1 Dimensions de nos échantillons

La géométrie choisie pour nos échantillons est un compromis entre une géométrie
se rapprochant le plus possible de la condition Ly > hg > €g, les limites expérimen-
tales imposées par la gélatine (fragilité aux petites concentrations c) et le dispositif
expérimental.

Dans la pratique, pour des épaisseurs inférieures au centimeétre le démoulage des
échantillons pose beaucoup de difficultés pour les gélatines les moins concentrées (c
= 5%). Mais avec une telle épaisseur, pour se rapprocher des conditions idéales de
déformations biaxiales, le volume des échantillons serait trés important et la force a
appliquer trés importante pour de grandes déformations. Afin de travailler toujours
avec le méme lot de gélatine (en limitant le volume des échantillons) et afin de
rester dans la gamme de forces supportée par notre dispositif expérimental, nous

avons choisi de travailler avec des échantillons de 300 x 30 x 10 mm?.

4.1.2.2 Ecarts au cas idéal

Expérimentalement, nous avons essentiellement travaillé a des déformations dé-
passant le régime des petites déformations (jusqu’a plusieurs dizaines de pourcent)
afin d’explorer une gamme d’énergie de fracture importante (jusqu’a plusieurs di-
zaines de J/m?). De plus la réponse élastique d’un gel de gélatine présente un dur-
cissement par rapport a celle d’un solide Hookéen (cf. 2.16 page 28). Les équations
4.2 et 4.3 ne sont plus valables.

La figure 4.3 montre notre échantillon déformé. La présence des mors, nécessaires
pour tenir I’échantillon, I’empéche de se déformer : la déformation dans I’épaisseur €,
est nulle au niveau des mors. La contrainte o, y est plus importante (intuitivement,
on voit que si la hauteur devient infiniment petite, le gel étant considéré comme
incompressible, ’échantillon ne peut plus se déformer et la contrainte a appliquer
diverge). Le module mesuré est surestimé.
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mors WF
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F1G. 4.3 — Cas réel d’une longue plaque mince.

Ces effets de bords sont des effets géométriques identiques pour tous les gels, les
modules de cisaillement & petites déformations sont donc déterminés a une constante
multiplicative oo 2 1 prés :

4
,u*:oz.g.,u avec a1

avec u* = E*/3 et p le module de cisaillement «vrai». Dans tout ce travail, nous
utiliserons le module de cisaillement «vrai» p.

Notre mesure du module reste un bon outil pour comparer nos échantillons entre
eux et pour valider une expérience.

4.1.2.3 Détermination directe de |'énergie de fracture G

Compte-tenu de ces écarts au cas idéal, la relation 4.3 ne nous permettra pas
de mesurer précisément G. Cependant elle constitue un outil pratique permettant
de connaitre par avance un ordre de grandeur de I’énergie de fracture : avant de
faire une expérience, nous pouvons prévoir dans quelle gamme de déformation nous
allons travailler.

Pour calculer I’énergie de fracture G, nous mesurons 1’énergie élastique stockée
Fa dans la plaque en intégrant la caractéristique force/déformation d’une plaque
non fracturée.

Comme on le voit sur la figure 4.3, I’échantillon présente des effets de bords dans
la longueur. Le principe de Saint-Venant nous permet de conclure que la distance sur
laquelle le champ de contrainte est perturbé par ces effets de bords est de 'ordre de
hg. En dehors, le champ de contrainte est invariant en x. Le calcul exact de I’énergie
de fracture nécessiterait de connaitre exactement le champ de contrainte en utilisant
par exemple des calculs numériques d’éléments finis; ce qui dépasse le cadre de ce
travail.
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Légitimement, nous avons choisi de négliger les effets de bords et nous avons pris
I’énergie de fracture G comme :

Fu h=ho+Ah
G~ = avec Fy :/ F.dh (4.4)
eo Lo h=ho

La surface non-déformée eyl est plus grande que la surface «effective» pre-
nant en compte les effets de bords. L’énergie de fracture G est ainsi sous-estimée et
déterminée a des termes d’ordre Lio prés i.e. a ~ 10% prés.

Expérimentalement, pour une expérience de fracture, nous préparons deux plaques
dans les mémes conditions et au méme moment :

— Avec la premiére plaque non fracturée, nous mesurons la caractéristique force/élongation.

— Avec la seconde, nous réalisons ’expérience de fracture.

On fait I’hypothése que, les deux plaques ayant été préparées en méme temps et
ayant vécues la méme histoire thermique, les caractéristiques physiques sont les
mémes. Cette hypothése est justifiée car les modules mesurés des deux plaques sont
identiques (& la dispersion prés des modules mesurée sur toutes nos plaques) et les
mesures effectuées sur tous les gels préparés dans les mémes conditions concordent
entre elles.

4.1.2.4 A déformation fixée, une fracture quasi-stationnaire

10

v (mm.s™)

entaille

- I I
0 50 100 150

X (mm)

F1G. 4.4 — Evolution de la vitesse de fracture en fonction de la position z sur la plaque. La
concentration en gélatine est de ¢ = 5%. La déformation est maintenue constante & Ah = 8 mm.
La fracture est initiée au milieu de la hauteur a ’aide d’une entaille de 2 cm de longueur.
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La figure 4.4 représente I’évolution de la vitesse d’une fracture évoluant dans une
plaque maintenue a déformation constante.

On remarque que la vitesse varie fortement en bouts de plaque sur des distances
de l'ordre de 5 cm ~ 2hg, concordant avec le principe de Saint-Venant. En dehors
des effets de bords, la vitesse de fracture est quasi-constante : & déformation imposée
nous sommes dans des régimes de fractures quasi-stationnaires. Nous mesurons donc
les vitesses de fracture lorsque la position x de la fracture remplit les conditions
strictes :

2hg < x < Ly — 2hg

La fluctuation de la vitesse autour de sa valeur moyenne est due a 'incertitude
sur sa mesure (4.3.2 page 53). On remarque, en plus de cette fluctuation, une dérive
de la vitesse : on le verra par la suite, I’énergie disponible dans le gel diminue au
cours du temps a cause du phénomeéne dissipatif de relaxation des contraintes.

4.2 Préparation des échantillons

4.2.1 Moulage et histoire thermique

Les gels de gélatine offrent trois paramétres de controles (cf. 2.3 page 9) :

— la concentration c en gélatine (c(%) = Myaatine/ Miotale de gel) ;

— la concentration ¢ en glyCérOl (¢(%> = mglycérol/mtotale de solwmt) ;

— D’histoire thermique.

Nous avons exploité les possibilités offertes par ces trois variables ce qui nous a
conduit a utiliser trois séries d’échantillons différents nommeées respectivement :

— série A : gels de méme concentration ¢ et méme histoire thermique mais de

concentrations ¢ différentes;

— série B : gels de concentrations c et ¢ fixées mais d’histoires thermiques diffé-

rentes;

— série C : gels de méme concentration ¢ et méme histoire thermique mais de

concentrations c différentes.

Identiquement pour les trois séries, la poudre de gélatine (type A, issue de la peau
de porc, ~300 bloom, Sigma-Aldrich) est mise en solution dans de I'eau déionisée
contenant une concentration massique ¢ de glycérol (Sigma-Aldrich). La gélatine est
dissoute en agitant la solution pendant 30 minutes dans un bain a une température
de 90°C.

Cette température de dissolution, plus élevée que celle habituellement utilisée
avec la gélatine(~ 50 — 60°C), n’influence pas de fagon notable la longueur des
chaines de gélatine [14] [23] et permet d’obtenir des solutions homogénes en 30
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minutes méme avec celles contenant une forte concentration de glycérol (¢ = 60%)!.
La solution chaude de gélatine est versée dans le moule de 300 x 30 x 10 mm?®
visible sur la figure 4.5.

mylar

velcro

F1G. 4.5 — Vue en éclaté du moule utilisé pour nos échantillons. Les parties «A» et «B» sont
vissées les unes aux autres. L’ensemble Mylar-moule-Mylar est ensuite pris entre deux plaques de
verre.

Comme on peut le voir sur la figure 4.5, afin de fixer le gel aux deux mors «B»,
nous avons utilisé une solution originale : les bandes bouclés du Velcro (I’autre partie
composée de crochets n’est pas utilisée). Les brins bouclés se trouvent emprisonnés
dans le gel lors de la gélification et assurent une trés bonne liaison gel /mors. Cette
solution technique a été utilisée par la suite avec succeés avec d’autres gels tels que
des gels de copolymeres triblock et des gels d’alginate.

Pour former la face supérieure et inférieure du moule, nous avons utilisé des
feuilles de Mylar de 200 ym d’épaisseur. Nous avons choisi le Mylar car il présente
les avantages de résister a de fortes températures sans gondoler et que la gélatine y
adhére peu.

Afin de rigidifier les deux faces, le moule est pris en sandwich entre deux plaques
de verres de 4 mm d’épaisseur.

La suite de la préparation de I’échantillon dépend de la série du gel :

LAfin de vérifier que cette température de dissolution n’a pas d’impact sur les caractéristiques
de nos gels, nous avons réalisé un gel préparé a une température de 60°C. Les écarts mesurés avec
nos gels & 90°C sont du méme ordre de grandeur que ceux dus & la dispersion des résultats mesurés
entre nos gels préparés a 90°C. Par exemple, le module de ce gel différe de 1% avec celui d’'un méme
gel préparé a 90°C.
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— Pour les gels des séries A et C, nous plagons le moule dans un réfrigérateur
a une température de 4 + 1°C pendant une période de 15 heures. Aprés avoir
retiré les plaques de verre, nous fixons le moule dans le dispositif expérimental.
Avant d’utiliser I’échantillon, on le laisse se thermaliser pendant une heure a
la température de la piéce fixée au préalable a 19 £ 1 °C.

— Pour les gels de la série B, on fait varier ’histoire thermique en jouant sur la
température et /ou la durée de prise du gel et sur la température de ’échantillon
lors de la fracture (jusqu’a 28°C).

4.2.2 Deémoulage et initiation de la fracture

Juste avant expérience, on retire les parties «A» du moule et les feuilles de
Mylar. Selon le type d’expérience que nous voulons faire, deux cas se présentent
alors :

— pour la mesure de la réponse élastique, I’échantillon est laissé en 1’état ;

— pour une expérience de fracture, on pratique une incision au scalpel de 2 cm de

longueur a mi-hauteur de I’échantillon non-déformé afin d’initier la fracture.

Pourquoi amorcer la fracture ?

L’étude de la fracture dans les gels porte traditionnellement sur la mesure de la
déformation maximale, dans une géométrie donnée, a partir de laquelle I’échantillon
se rompt a un taux de chargement donné («ultimate strainy ). Dans le cas de la géla-
tine, la figure 4.6 montre des mesures effectuées par Bot et al |7] dans une géométrie
cylindrique (résultats concordant avec ceux de McEvoy et al |22]). La déformation
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FIG. 4.6 — Evolution de la déformation maximale & appliquer pour rompre un échantillon cylin-
drique de gélatine & ¢ = 4 % en fonction du taux de cisaillement (Bot et al [7]).

maximale de rupture montre un minimum pour un taux de cisaillement de 1’ordre
de 1073 s7L. Leur conclusion est que pour des taux de cisaillement faibles, la défor-
mation maximale est importante car le réseau polymeére a le temps de se réarranger
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(fluage) ; pour des taux de chargement importants, la déformation maximale est im-
portante car la dynamique de déformation est plus importante que la dynamique
du réseau et des micro-cracks (le réseau n’a pas le temps de se réarranger mais en
méme temps, a cette fréquence, la déformation est suffisamment rapide pour qu’elle
est le temps de devenir importante avant que les fractures rompent 1’échantillon).

D’autres comme Bonn et al [21] ont étudié le temps mis par des gels soumis a
une contrainte donnée a se rompre spontanément (i.e. sans initiation de fracture).

Ces deux types d’expériences présentent I'inconvénient de mélanger les deux pro-
cessus de nucléation et de croissance des micro-fractures. De plus, il est a remarquer
que ces micro-cracks se nucléent sur des inhomogénéités de réticulation du réseau ou,
par concentration des contraintes, au niveau de petites bulles piégées dans le gel lors
du moulage. Afin de pouvoir expliquer de tels résultats de fracture, il faut pouvoir
s’assurer que ’on prépare des échantillons sans bulles, ce qui est expérimentalement
difficile.

Pour définir un critére intrinséque de fracture, nous avons besoin d’étudier la
dynamique d’une fracture unique et cela en dehors des phénomeénes de nucléation.
C’est pourquoi nous pratiquons une incision au scalpel pour initier nos fractures.

4.3 Les expériences de fracture

Une expérience de fracture a déplacement des mors fixé permet de mesurer la
vitesse stationnaire de fracture correspondant a une énergie de fracture donnée. Si on
veut connaitre la caractéristique G(V') sur une grande gamme d’énergie de fracture,
on comprend que de telles expériences sont gourmandes en temps et en matériau.

Or si on augmente la déformation d’une plaque en cours de fracture, la vitesse
augmente et ne présente pas de transitoire comme on peut le voir sur la figure 4.7.

5’5 T T T
Ah =5 mm
5
45 & ‘?% il
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FiGg. 4.7 — Augmentation de la vitesse de fracture avec la déformation pour un gel & ¢ = 5%

de gélatine. Les paliers de Ah = 0.5 mm sont effectués en 1/2 s : le taux de déformation est de
é=3x10"2sL

L’idée a été de mesurer la vitesse de fracture en augmentant lentement la dé-
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formation au cours du temps par palier ou continuement : ainsi, avec une plaque,
on explore une grande gamme de G. Nous avons utilisé des taux de déformations
maximaux de ¢ = 3 x 1072 s7! (équivalent & celui utilis¢ dans la figure 4.7).

Expérimentalement les mesures effectuées par paliers ou par augmentation constante
de la déformation se recouvrent avec un bon accord. Ceci valide 1'utilisation de 1'un
ou "autre des modes de chargement pour déterminer G(V).

4.3.1 Dispositif expérimental

Une vue d’ensemble du dispositif expérimental est visible sur la figure 4.8. L’échan-
tillon de gélatine est maintenu a gauche et a droite par deux mors rigides (parties
«B» du moule garnies de Velcro), la plaque étant fixée verticalement dans nos ex-
périences. Le mors de gauche est attaché a une potence fixe via deux platines de
translation permettant un réglage fin de la position de la plaque lors de sa mise en
place. Le mors de droite est relié & une platine motorisée de translation horizontale
via un ressort bi-lames.

(3
platine de translation
|
M~ [ /
—
—

<

ressort bi-lames

plague de gélatine

F1G. 4.8 — Vue générale du dispositif expérimental utilisé pour fracturer nos échantillons.

Le parallélisme des mors est assuré par le moule : monté, le moule est rectan-
gulaire, les barres «B» paralléles 'une a 'autre. Comme le montage de la plaque
dans le dispositif expérimental se fait moule fermé, apreés retrait des parties «A» du
moule, le parallélisme est assuré.
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La platine horizontale assurant la mise en déformation des échantillons est une
platine motorisée de chez Physik Instrument (M-531.DD). Elle permet de déformer
nos échantillons avec une précision de 0.1 pum sur une plage de 30 cm, avec des
vitesses de translation allant jusqu’a 50 mm.s~*.

Afin de visualiser la fracture, une caméra (surface de 648x492 pixels?, fréquence
d’acquisition maximale de 60 Hz, CV-M40, JAI) est placée devant la plaque dans la

direction des z.

4.3.2 Mesure de la vitesse

Nous avons visualisé la fracture de deux fagons différentes :

— en prenant I'image entiére de la plaque dans le champ de la caméra. La pré-
cision sur la position de la téte de fracture est de 'ordre de 0.5 mm (les 300
mm de la plaque sont enregistrés alors sur environ 630 pixels).

— en zoomant sur la téte de fracture (on enregistre alors un champ de 'ordre
du centimétre). Dans ce cas la caméra est fixée sur une platine de translation
qui est déplacée en méme temps que la fracture. Nous repérons la position de
la caméra grace a un capteur linéaire de position (potentiométre a résistance
hybride, SLS190/300, Penny & Giles). Nous ajoutons la vitesse de la caméra
a la vitesse de fracture enregistrée par la caméra afin d’accéder a la vitesse
absolue de la fracture. Le suivi de la caméra est piloté manuellement : pour
des vitesses supérieures a quelques mm.s™!, il devient difficile de suivre la
fracture et nous n’utilisons pas cette méthode.

Pour mieux se représenter une expérience de fracture, la figure 4.9 montre une

plaque en cours de fracture.

A partir des images prises par la caméra, on détermine la position de la téte de
fracture au cours du temps. Alors que cette position est relevée avec une incertitude
0x de I'ordre de 0.5 mm, la mesure temporelle qui est prise électroniquement par la
caméra a une incertitude 6t ~ 10~* s. Nous mesurons la position de la fracture avec
des écarts temporels de I'ordre de 1/10 s au minimum : nous négligeons l'incertitude
temporelle.

La méthode de calcul de la vitesse la plus intuitive est de calculer la vitesse entre
deux positions x; et x9 de la fracture prises aux temps t; et t5 comme la pente de
la droite reliant ces deux points et ainsi :

V= (ZL’Q —ZL’l)/(tQ —tl) = Al’/At

L’incertitude relative sur la vitesse [0V/V] est alors I'écart quadratique moyen

et vaut :
ox

%
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‘V \/_AZL’
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F1G. 4.9 — Vue générale d’une plaque en cours de fracture. Sont représentés a gauche une vue
schématique et a droite une photo de la plaque. La téte de fracture se propage avec une vitesse V.
On remarque sur la photo la diffusion de la lumiére due aux hétérogénéités du réseau.

Comme l'erreur sur la position est de 'ordre de 0.5 mm, pour deux positions
successives espacées de Axr = 3 mm par exemple, I'incertitude relative sur la vitesse
est dans ce cas de I'ordre de 30% ! Remarque : l'erreur sur la position étant de I’ordre
de 0.5 mm, il est difficile de repérer deux positions successives espacées de moins
d’un millimétre.

Nous pouvons voir les choses d’une autre facon : nous repérons la position de
la téte de fracture au mieux a dz prés, avec dx ~ 0.5 mm. Le calcul de la vitesse
implique alors que :
ox

0V] = V2 N

A haute fréquence, la dérivée temporelle implique une grande erreur sur le calcul
de la vitesse. La solution est de prendre des positions trés espacées temporellement
mais sans perte d’informations sur la position : la solution est alors de lisser le signal
sur plusieurs points afin d’augmenter At.

Nous avons ainsi choisi de calculer la vitesse par régression linéaire glissante.
Notre idée est d’approximer le signal position en fonction du temps par une suc-
cession de segment de droite. La dérivée au point n devient la pente de la droite
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passant par les N points consécutifs [n,...n + N — 1]. Une routine développée dans
le langage C" permet de réaliser le calcul de la dérivée selon cette méthode : pour
chaque point n de la courbe, le programme associe la pente de la droite obtenue par
régression linéaire sur les N points consécutifs du segment [n,...n + N —1]; d’ou le
nom de régression linéaire glissante.

Le signal est typiquement lissé sur 5 points ¢.e. que la moyenne glissante est
effectuée sur n = 5 points. Le résultat obtenu avec les deux méthodes est visible sur la
figure 4.10 dans le cas ou la déformation augmente au cours du temps. On remarque
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F1G. 4.10 — A gauche : position z de la fracture en fonction du temps ¢ pour une fracture
contintiment accélérée (Ah = 0.5 mm.s~! pour un gel & c=10%. En encart : régression linéaire sur
5 points aux temps ¢’ et t”/. A droite : o, vitesse calculée sur chaques couples de points comme la
pente de la droite passant par ces deux points; e, vitesse calculée avec notre méthode de régression
linéaire glissante (ici sur 5 points).

que la vitesse calculée point-a-point montre des paliers. L’écart entre deux positions
de la téte de fracture est un multiple entier de pixels Ax,,, ; ’écart temporel est un
nombre entier de la période d’acquisition. Ces paliers sont simplement proportionnels
a Av o< Az, /At. On voit aussi que 'écart entre les points de mesure est bien ajusté
a la moyenne glissante : la vitesse V' varie peu sur 5 points dans ce cas. Pour chaque
expérience, nous ajustons la fréquence d’acquisition de la vidéo ainsi que le nombre
de points relevés par la suite afin de pouvoir effectuer la régression glissante sur un
nombre de points n de 'ordre de 5.

Avec la méthode de régression linéaire glissante, l'incertitude sur la vitesse est
beaucoup moins importante que dans le cas d’une dérivation brutale point par point.
A partir d’expériences de fracture quasi-stationnaire, on peut mesurer des incerti-
tudes typiques de ~ 5%.
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4.3.3 Mesure de la force

Pour une déformation Ah imposée par la platine de translation, la force qui
s’applique sur I’échantillon est mesurée via la déflexion du ressort bi-lames. Nous
mesurons cette déflexion grace a un capteur capacitif (capaNCDT, microepsilon).
La déflexion du ressort est ainsi déterminée avec une résolution de 5 1072 pm.
Notre ressort bi-lames a une raideur de 4.3 10* N.m~!. Les forces mesurées sont au
minimum de 'ordre de quelques newtons et donc les déflexions mesurées de ’ordre
de 10%um : la force est mesurée précisément.

La raideur des échantillons vaut &, ~ 4L;2§°u ~ 510> N.m~'. A un déplacement
Ah imposé par la platine, la déformation du ressort est négligeable devant la défor-
mation de I’échantillon : nos expériences de fracture (& Ah fixe) se passent dans une
configuration a mors fixes («fixed-grip» ).

Quoiqu’il en soit la déformation du ressort est calculée et retranchée au déplace-
ment de la platine afin d’obtenir la déformation Ah exacte de I’échantillon.

4.4 Les petits soucis

4.4.1 Relaxation des contraintes

Lorsqu’on regarde la propagation quasi-stationnaire d’une fracture dans un échan-
tillon & Ah fixe (cf. figure 4.4), on remarque que la vitesse diminue sensiblement au
cours du temps.

La gélatine est un gel physique : les liens dans les zones de réticulation sont
de faibles énergies. Lorsqu'un tel gel est soumis a une déformation, la structure du
réseau change au cours du temps et relaxe la contrainte qui le déforme. La figure
4.11 montre la courbe de charge et de décharge élastique d’un échantillon de gel a
¢ = 5% avec une attente de 6 minutes a déformation fixée.

4 relaxation /1
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Fic. 4.11 — Réponse élastique d’un gel & ¢ = 5%. La déformation est augmentée jusqu’a Ah = 10
mm, maintenue fixe pendant 6 minutes et diminuée.
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Dans un soucis de simplification, la figure 4.12 représente une réponse élastique
d’un matériau linéaire qui présente a la charge et a décharge le méme module, en
présence ou non de la relaxation de contrainte. L’énergie élastique stockée est 1’aire
du triangle sous la courbe de charge. Si le matériau relaxe les contraintes au cours du
temps, a déformation imposée la force diminue et I'énergie élastique stockée diminue.

Sans relaxation de contraintes Avec relaxation de contraintes

FA #/t1 FA /
A

g gl - f@relax-dt

Mrelax

F1G. 4.12 — Réponse élastique d’'un matériau Hookéen. L’énergie élastique stockée dans le matériau
est notée Fy;. Sile matériau présente de la relaxation de contrainte alors I’énergie élastique diminue
au cours du temps d’une quantité f N Pretaz-dt avec Preiqz la puissance dissipée par relaxation
des contraintes.

Au cours d’une expérience de fracture, la variation au cours du temps de I’énergie
élastique stockée dans la plaque provient de la propagation de la fracture et de la
puissance dissipée par la relaxation des contraintes :

dFa
dt

- Q(V) xV xe + 7Drelcwv

Est-ce que la diminution due a la relaxation des contraintes permet d’expliquer
la perte de vitesse de la fracture au cours du temps?

Dans ’hypothése d'un matériau élastique linéaire, I’énergie élastique F est pro-
portionnelle au carré de la force F'. On le verra par la suite, dans la gélatine, I’énergie
de fracture G est proportionnelle & la vitesse de fracture v. Dans 'hypothése ou il n’y
a pas de relaxation des contraintes et ot G est défini dans le cas idéal d’un matériau
Hookéen, la vitesse serait proportionnelle au carré de la force aprés chargement. Si
la force diminue au cours du temps, on obtient en différenciant :



58 Méthodes expérimentales

Typiquement les vitesses de fracture mesurées sont de 'ordre de la dizaine de
mm.s~! et donc la durée des expériences est de 'ordre de 30 s. Sur ce laps de
temps, des expériences de relaxation des contraintes montrent que la force diminue
typiquement de 5%. On mesure bien expérimentalement une relation de cet ordre
de grandeur pour la diminution de la vitesse.

Dans nos mesures, nous négligeons l’effet de la relaxation des contraintes : nous
surestimons donc G. Pour tenir compte de la relaxation des contraintes et corriger
G de cet effet, il faudrait caractériser Py, pour différents Ah (le phénomeéne de
relaxation est non linéaire). Cette tache est hors du cadre de ce travail.

Dans le cas d’une expérience de fracture quasi-stationnaire, nous prenons comme
mesure de la vitesse la valeur moyenne de la vitesse sur toute I’expérience et comme
erreur la plus grande fenétre des vitesses mesurées sur I’expérience (mélangeant ainsi
I'incertitude sur le calcul de la vitesse et les erreurs systématiques dues aux effets
de relaxation).

4.4.2 Stabilité de la fracture

Il existe trois modes différents de fracture schématisés sur la figure 4.13, nos
expériences s’effectuant essentiellement en mode I.

A

F1G. 4.13 — Les trois modes principaux de fracture.

Lorsqu’un matériau est soumis a un mode mixte (I+II ou I+III) le plan de
fracture s’oriente toujours de sorte a annuler le cisaillement ¢.e. s’oriente de facon
a retrouver un mode I [19]. Par exemple, dans le cas qui va nous intéresser juste
apreés, rajouter du mode II (cisaillement) fait tourner le plan de fracture.

Nos échantillons étant verticaux, le gel se déforme suivant Oz sous l'effet de son
propre poids (cf. figure 4.15). Cette déformation crée un cisaillement o,,(y) dans
I’échantillon, nul en ¥y = 0, maximum aux mors et impaire par rapport au plan
médian (plan paralléle au plan (xOz) et passant par y=0). La condition d’équilibre
élastique s’écrit :

doay(y)

T
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Avec la condition o,,(y = 0) = 0 imposée par la symétrie, le cisaillement s’écrit :

Oy (Y) = —pgy

Si la fracture s’écarte du plan médian alors la fracture n’est stable que lorsqu’elle
se propage du bas vers le haut comme nous pouvons le voir sur la figure 4.15.
Démonstration :

Imaginons une fracture qui se propage suivant Ox avec une vitesse V en une
position yo (yo pris aussi petit que I'on veut) (cf. figure 4.14). Pendant un intervalle

F1G. 4.14 — Déviation de la fracture sous 'effet du mode II. La fracture s’oriente de telle fagon a
annuler le cisaillement. Les fléches ouvertes montrent la direction des contraintes. La composition
des contraintes o, et o,y oblige la fracture & s’orienter avec un angle 6 par rapport a 'axe Oz
afin de se propager en mode I (schéma de droite).

dt elle parcourt la distance V' x dt et est déviée suivant Oy d’une quantité dy telle
que :
dy =V xdt x 6

Pour accéder a I'angle 0, il faut diagonaliser le tenseur des contraintes et on trouve
pour 6 petit :
0~ —0uy/oyy

En remplacant 6 par son approximation ci-dessus et aprés intégration, on trouve
pour la position y en fonction du temps :

Vpg

Y = Yo €Xp vy (4.5)

La fracture est donc instable si V' > 0 i.e. si la fracture se propage du haut vers le
bas, stable sinon.
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L’effet du mode II est négligeable si la déviation sur toute la plaque est trés
petite devant hg i.e. si le terme dans I’exponentielle est trés petit avec V x t ~ L.
On obtient alors comme critére pour négliger le mode II :

pgLlo K 0yy = E*M
ho
Le terme de gauche est simplement la pression hydrostatique et vaut : ~ 103 x
10 x 3 x 107! = 3 kPa. L’ordre de grandeur des modules E* est de ~ 10 kPa. Les
deformations sont au maximum de 100% i.e. %—: < 1. Le critére pour négliger I'effet
du mode II revient a négliger 3 kPa devant 10 kPa!
L’effet du mode II n’est pas négligeable. Nous avons donc choisi de faire se
propager les fractures du bas vers le haut.

o
<

Qy

F1G. 4.15 — Effet stabilisateur du mode II dans nos expériences. Pour une fracture écartée du plan
meédian (tirés longs verticaux), si la fracture se propage | (en haut) alors le cisaillement 1’écarte
encore plus du plan médian, si la fracture se propage T alors le cisaillement rameéne la fracture dans
le plan médian : la fracture est stable.

Le mode III apparait dans nos expériences lorsque les deux mors ont une rotation
relative autour de ’axe des y. Dans ce cas le plan de fracture tourne dans le plan yOz
d’un angle @ de sorte a retrouver une fracture en mode 1. La rotation des mors dans
nos expériences est extrémement petite : nous n’avons jamais observé de rotation
du plan de fracture due au mode III.
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4.5 DMesures post-mortem

Une fois I'échantillon fracturé sur toute sa longueur, nous pouvons faire la ré-
plique de la surface de fracture. Pour ce faire, nous appliquons de la colle époxy
réticulable aux ultraviolets (NOAG68, Epotechny) sur la surface. Aprés avoir déposé
une lame porte échantillon de microscope sur la colle, nous exposons le tout aux UV
pendant 30 minutes. La colle prise, nous retirons délicatement la réplique et nous la
rincons & I’eau chaude afin de dissoudre la gélatine.

Nous avons pu ainsi effectuer des topographies du faciés de fracture en utilisant
un profilométre mécanique (KLA-TENCOR P-10, rayon de courbure du stylet en
aluminium de 2 pm, résolution verticale de 1 nm, force appliquée sur le stylet de
2 x 107%kg.g).

N.B. : le stylet métallique (module élastique ~ 100 GPa) étant beaucoup plus
raide que la colle utilisée (module ~ 140 MPa) pour faire nos répliques, la réplique
se déforme principalement. En supposant un contact de Hertz de type bille/plan, la
taille du contact est de I'ordre de 1.5 um et le stylet s’enfonce dans ’échantillon sur
une profondeur de 'ordre du 0.2 um. Typiquement les mesures topographiques sont
espacées d’au moins 2 um et les altitudes mesurées ont des débattements de 1’ordre
de plusieurs pum : la déformation de la réplique sous le stylet ne perturbe pas les
mesures.

Une topographie 2D est représentée sur la figure 4.16. La surface de fracture

0 0.5 1 1.5 2 25 3
z (mm)

FIG. 4.16 — Topographie 2D h(z, z) de 3 x 3 mm? d’un faciés de fracture dans un gel a c=5%
pour une vitesse de 13.5 mm.s~! constituée de 600 lignes en = de 1500 points chacunes en z. La
fracture s’est propagée dans le sens des z croissants. La rugosité est codée en niveau de gris, la
différence entre le blanc et le noir est de 27 pm.
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présente a cette vitesse pour un gel & ¢ = 5% une rugosité rms de 4.1 pym. On
est en droit de se demander si cette rugosité ne change pas 'aire de la surface de
fracture. On peut voir sur la figure 4.17 un profil pris suivant Oz sur une longueur
de 3 mm. Si on calcule la longueur du profil réel, on trouve une valeur de 3.002 mm

Iz (mm) 2

F1G. 4.17 — Topographie 1D h(x = cte,z) de 3 mm d’un faciés de fracture dans un gel a c=5%

pour une vitesse de 13.5 mm.s~*.

a comparer avec la longueur projetée de 3 mm. On néglige I'effet de la rugosité sur
le changement d’aire de fracture. Il n’y a pas de correction a apporter a G.
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FRACTURE DANS LES GELS DE
GELATINE : RESULTATS
EXPERIMENTAUX

Afin de tenter d’élucider la nature des processus dissipatifs & 'ccuvre dans la
fracture des gels de gélatine et leurs liens avec la structure poroélastique du gel,
nous avons été amenés a étudier la dynamique de propagation des fractures en
jouant sur les différents parameétres de controle :

— la concentration ¢ en gélatine dont ’effet principal est de modifier le module
élastique aux faibles déformations via la taille des chaines en pelotes entre les
zones de réticulations et/ou la taille des zones de réticulation ;

— la concentration ¢ en glycérol dans le solvant qui affecte principalement la
viscosité du solvant ;

5.1 Dépendance en vitesse

Nous avons fait varier la concentration ¢ de glycérol dans le solvant de 0% (eau
pure) & 60% pour des gels ayant une méme concentration ¢ = 5% de gélatine . Nous
avons ainsi pu travailler avec des gels dont la viscosité du solvant ns varie de 1 & 11
fois la viscosité de ’eau pure.

La variation de ’énergie de fracture G en fonction de la vitesse de fracture V'
pour des gels ayant des concentrations de glycérol ¢ différentes est représentée sur
la figure 5.1. N.B. : la vitesse ¢; du son dans le mode transverse est de l'ordre de
¢ = \/u/p ~ 1 ms™t : les vitesses de fracture mesurées dans nos expériences
appartiennent au domaine subsonique.

!Nous avons choisi de faire varier la viscosité du solvant pour des gels & faible concentration de
gélatine pour des raisons expérimentales : & plus forte concentration de gélatine, I’ajout de glycérol
rend la dissolution de la gélatine trés difficile.
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FiG. 5.1 — Evolution de I’énergie de fracture G en fonction de la vitesse V de fracture pour des
gels de méme concentration ¢ = 5% de gélatine et différentes concentrations ¢ de glycérol. Les
symboles pleins correspondent & des expériences de fractures quasi-stationnaires (Ah = cte) et les
symboles ouverts a des expériences de fractures accélérées, réalisées en augmentant continuement
la déformation (Ah = 0.5 mm.s~1).Les résultats issus des deux types d’expériences (par exemple :
o et o) concordent bien entre eux (cf. 4.3 page 51). Le seuil de fracture extrapolé Gy est le méme
pour tous les gels et vaut Go = 3 =1 J.m™2(cf. insert en haut & droite de la figure).

On remarque en premier lieu que I’énergie de fracture est trés dépendante de la
vitesse de fracture :
G augmente avec V

Pour un gel avec une concentration de glycérol donnée, plus la vitesse de fracture
augmente plus ’énergie de fracture est importante ; autrement dit, faire propager la
fracture de plus en plus vite cotite de plus en plus cher.

De plus, la dépendance de G avec V' est quasi-linéaire :

G augmente quasi-linéairement avec V'

Aux incertitudes de mesures prés, I’ensemble des courbes s’extrapolent a vitesse
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nulle en une méme valeur que nous prendrons comme estimation du seuil statique
en énergie :

Vo, G(V —0) = Go

Nous ne pouvons mesurer la valeur de ce seuil statique précisément a cause du
phénomeéne de relaxation des contraintes : plus la vitesse est faible plus 1’énergie
de fracture est petite et plus la puissance dissipée par relaxation des contraintes
dans le volume de I'échantillon devient relativement importante(cf. 4.4.1 page 56).
Pour accéder a ces seuils, une étude approfondie du phénoméne de relaxation des
contraintes serait nécessaire, ce qui n’est pas le sujet de ce travail. Nous trouvons
pour cette série de gel une valeur extrapolée pour le seuil de Gy =3+ 1 J.m~2.

A quoi comparer cette énergie de fracture ? Pour mieux s’en faire une idée, nous

allons considérer deux cas simplifiés différents :

— Les gels considérés dans cette partie sont composés a 95% de solvant. Ima-
ginons alors que la propagation quasi-statique de la fracture dans la gélatine
est simplement équivalente a créer deux surfaces gel/air. Dans ce cas 1'énergie
de fracture serait de l'ordre de deux fois ’énergie de surface eau/air. Dans
I’hypothése d’un liquide pur,

Go ~ 2Vequ ~ 1.4 x 1071 J.m ™2

— Imaginons maintenant le cas opposé ou le colit pour propager la fracture de
fagon quasi-statique est uniquement di a la rupture des chaines qui coupent
le plan de fracture : nous sommes alors dans le cas d’'un matériaux fragile.
L’énergie typique d’une liaison covalente U,,, est de ~ 1 eV. En prenant une
liaison a casser tous les & ~ 10 nm, le seuil de fracture vaut dans I’hypothese
d’un solide fragile :

Uow 1079
Go ~ 55"~ 1gs ~ 107 Jm

Expérimentalement, nous mesurons des valeurs de Gy au minimum d’un ordre
de grandeur supérieur. La gélatine n’est clairement ni un liquide pur ni un solide
fragile.

Enfin, on remarque que, a une vitesse donnée, 1’énergie de fracture G augmente
fortement avec la concentration ¢ de glycérol. Or la viscosité du solvant 7, augmente
avec ¢ :

G augmente avec 7
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5.2 Un quasi-scaling en n,V

Expérimentalement, nous avons vu que :

— Gp ne dépend pas notablement de 7,

— I’énergie de fracture croit linéairement avec la vitesse
Clairement, I’évolution de I’énergie de fracture doit pouvoir s’écrire sous une forme
linéaire. Par analyse dimensionnelle on voit que la seule combinaison possible ayant
la méme dimension que G et respectant la linéarité de G avec V est le produit nV.
Si on porte alors ’énergie de fracture G en fonction de sV on obtient la courbe 5.2.
En comparaison avec la courbe 5.1, cette représentation de G en fonction de 7,V

120 ~
?(%) n (mPa.s) | | (kPa)
0 1 37
100 |20 1.8 4.0
30 25 45 o<
60 11 5.1 5
80 -
G (J.m?) 60 -
40 -
20 -
[_J
o
0 10 20 30 40 50

V (u.m®)

Fi1G. 5.2 — Evolution de I’énergie de fracture G en fonction du produit 1,V pour des gels de méme
concentration ¢ = 5% de gélatine et différentes concentrations ¢ de glycérol (cf. figure 5.1).

capture I’essentiel de la dispersion des résultats. Nous pouvons écrire la relation :

dg
d(nsV)

G(V)=Go+TnV avec T'(n,)= (5.1)
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Notons que, comme G et 1,V ont la méme dimension, [ est un nombre sans di-
mension. Remarquons aussi que nous avons utilisé en abscisse de la figure 5.2 des
puJ.m=2

I’ est un nombre de ’ordre de 10°%!

La linéarité en 7,V suggére que la dissipation a l'ceuvre dans le processus de
fracture est d’origine visqueuse, newtonienne. Le fait que I' =>> 1 indique qu’il
existe un «grand paramétre» d’origine géométrique pertinent pour le probléme de
fracture correspondant. Pour aller au-dela, il est nécesaire de proposer un modéle
microscopique (cf. 6.2.2 page 76).

En derniére remarque, on voit que la pente I' augmente avec la viscosité : 7
doit influer sur d’autres paramétres qui rentrent en compte dans I'. On sait que la
concentration ¢ en glycérol change la viscosité du solvant mais elle change aussi la
force du solvant et par conséquent le module x4 du gel. On peut donc se demander
comment les variations de I' se correlent avec celles du module p.

5.3 Effets de la concentration c en gélatine

Lorsqu’on change la concentration ¢ de gélatine dans nos gels, la structure du
réseau de chaines polymeéres change ce qui entraine un changement de module élas-
tique : plus c est grand, plus & est petit et plus p est grand. Afin de mesurer les effets
produit sur la caractéristique G(V'), nous avons utilisé quatre gels sans glycérol de
concentrations ¢ =5, 7.5, 10 et 15%.

L’évolution de ’énergie de fracture G avec la vitesse de fracture V est visible sur
la figure 5.3.

Les caractéristiques s’extrapolent quand V' — 0 en différentes valeurs de G,
résumées dans le tableau 5.1. La précision sur la valeur de Gy est de 'ordre de +1
J.m~2.

c(%) [5]10] 5
Go Jm %) 3] 6 |12

TAB. 5.1 — Evolution du seuil de fracture extrapolé pour des gels a différentes concentrations ¢
de gélatine.

On remarque que :
Go augmente avec c

N.B. : ce comportement de Gy avec i est 'opposé de celui rencontré dans les gels
chimiques pour lesquels on observe que plus le module p augmente plus I’énergie de
seuil de fracture diminue [38].
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Fi1G. 5.3 — Variation de T' avec pu pour des gels sans glycérol & ¢ = 5% (o), ¢ = 7.5% (o),
¢ = 10% (O) et ¢ = 15% (V). Les symboles pleins sont les résultats de mesures de fractures
quasi-stationnaires, les symboles ouverts sont les résultats de mesures de fracture continument
accélérées.

De plus, a une vitesse donnée, plus la concentration c en gélatine est importante
plus G est important. Ainsi :

I' augmente avec c

On remarque que cette évolution de I’énergie de fracture avec le module est dans le
meéme sens que la dispersion visible dans la représentation de G en fonction de n,V
pour des gels avec glycérol.

N.B. : ' augmente avec c et ns. Or on a vu que p augmente avec c et 7,. On
peut donc écrire que :

[' augmente avec p
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5.4 Effet de ’ajout d’eau en téte de fracture

Les gels sont essentiellement constitués de solvant. En téte de fracture, de part
les fortes déformations qui y régnent, le solvant tend a en étre drainé. On peut alors
imaginer que lorsque la vitesse de fracture est suffisamment faible la diffusion dans
le gel du solvant ajouté peut jouer un role dans les processus de fracture.

Ce role du solvant en téte de fracture est connu dans la fracture du verre dans
laquelle mouiller la téte avec de ’eau abaisse le seuil de fracture : pour faciliter la
découpe du verre, les vitriers mouillent 'amorce de fracture avec de ’eau.

Dans le domaine des gels, Ken Sekimoto et al. ont étudié le faciés des surfaces
fracturées en présence ou non de solvant en téte de fracture [40]. Ils ont pu montrer
que la présence de solvant en téte de fracture a un role dans la dimension des défauts
apparaissant sur la surface fracturée.

Pour réaliser de telles expériences de mouillages de la téte de fracture pour des
gels de gélatine sans glycérol (¢ = 0%), nous avons déposé une goutte d’eau d’un
volume de l'ordre de 250 puLL & 'aide d’une seringue dans la téte de fracture en cours
de progression. L’effet produit dans le cas d’'un gel sans glycérol a ¢=5% est visible
sur la figure 5.4.

8,
O-
I N 4 WY
6 - PEENG Rt I
Ax

V (mm.s™)

ajout d'eau

0 L 1 |
0 40 80 120 160

X (mm)

F1G. 5.4 — Evolution de la vitesse de fracture V en fonction de la position z de la fracture dans
un gel sans glycérol & c=5% et & déformation fixée Ah = 5.5 mm. Est représenté 1’évolution de la
vitesse pour une fracture «téte séchey (o). Dans le cas ou on ajoute de l'eau en téte de fracture
(e), on remarque un transitoire de longueur Az avant que la vitesse ne se stabilise. Dans les deux
cas, la dérive lente de la vitesse est due a la relaxation des contraintes (cf. 4.4.1 page 56).

N.B. : la goutte d’eau en téte de fracture présente un rayon de courbure R, de
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Vordre de I'ouverture Ah de la téte de fracture. La dépression de Laplace APp,,
dans la goutte est alors de 'ordre de :

eau 1 —2
(APLap 7 7% 10

NS Pa) < (Timposce ~ €1~ 1071.10> ~ 10° Pa)

La déformation occasionnée par la pression de Laplace est négligeable devant celle
imposée a |’échantillon.

On remarque que, lors de l'ajout d’eau, la vitesse de fracture augmente trés
rapidement sur des temps typiquement de I'ordre de la seconde :

L’ajout d’eau en téte de fracture augmente la vitesse de fracture de
facon quasi-instantanée.

Avant de retrouver un régime quasi-stationnaire (repéré par une ligne droite en
pointillés sur la figure 5.4), la vitesse de fracture connait un transitoire pendant
lequel elle parcourt une distance Ax. Nous avons mesuré cette longueur parcourue
pendant le transitoire pour d’autres gels sans glycérol mouillés avec de I’eau et pour
différentes vitesses de fracture. Dans tous les cas, pendant le transitoire la fracture
parcourt une distance de l'ordre de Az ~ 50 4+ 10 mm (avec un facteur 2 sur les
vitesses de fracture).

Aprés le transitoire, la fracture retrouve un régime quasi-stationnaire (la dérive
lente est due a la relaxation des contraintes (cf. 4.4.1 page 56)) au cours duquel sa
caractéristique V' (x) est simplement translatée d’'une quantité AV par rapport au
cas ou la téte n’est pas mouillée :

Aprés transitoire, ’ajout d’eau augmente la vitesse de propagation a G
donné d’une quantité AV indépendante de V.

Nous avons réalisé cette expérience de mouillage avec un gel a ¢=5% pour dif-
férentes énergies de fracture. Les deux caractéristiques G(V') pour une fracture téte
séche et téte mouillée par de I’eau sont visibles sur la figure 5.5. On voit que quelle
que soit I'énergie de fracture le gain AV en vitesse est identique. Autrement dit,
faire propager une fracture téte mouillée cotite moins cher que téte séche et le gain
constant en énergie vaut :

Ago — (t)iry . g)et

Nous avons fait les mémes expériences de mouillage avec des gels sans glycérol
a c=10% et 15%. Les résultats sont visibles sur la figure 5.6 Dans les deux cas,
I'ajout d’eau en téte de fracture translate la caractéristique G(V') d’une quantité
AG, dépendante de la concentration ¢ de gélatine dans le gel. Le tableau 5.2 résume
les différents résultats de mouillage.

On remarque que le gain en énergie AG, pour des fractures mouillées augmente
avec la concentration en gélatine. Or plus la concentration ¢ augmente plus la taille
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F1G. 5.5 — Evolution de ’énergie de fracture en fonction de la vitesse de fracture dans le cas d’une
«téte séchey (o) et dans le cas d’une téte mouillée (o) par une goutte d’eau.

¢ (%) | Gret (Jm™2) | &Y (Jm~2) | AGy (J.m™2)
5 0.6 3 2.4
10 1.1 6 4.9
15 1.7 12 10.3

TAB. 5.2 — Evolution du seuil de fracture extrapolé pour une fracture téte séche (Go) et téte
mouillée (G¥¢Y), pour des gels sans glycérol (¢ = 0%).

caractéristique £ du réseau diminue et donc plus la densité de chaines qui croisent
le plan de fracture augmente. Ceci suggére fortement que le processus de fracture
dans le cas d’une téte seche implique d’exposer les chaines de polymeéres a l'air.
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FiG. 5.6 — Evolution de I’énergie de fracture en fonction de la vitesse de fracture dans le cas
d’une «téte séche» (o) et dans le cas d’une téte mouillée (o) par une goutte d’eau ; pour des gels a
c=10% (figure de gauche) et pour des gels & c=15% (figure de droite).
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FRACTURE DANS LES GELS DE
GELATINE : INTERPRETATION ET
DISCUSSION

6.1 Retour sur le modéle de fracture dans les élastoméres

Dans les élastomeéres comme dans les gels de gélatine :

— les seuils de fracture sont plus importants d’au moins un ordre de grandeur

que les seuils dans les matériaux fragiles;

— I’énergie de fracture augmente avec la vitesse de fracture.

Les deux matériaux étant des matériaux trés déformables constitués d’un réseau
de chaines polymeéres, nous sommes naturellement amenés a nous demander si les
mécanismes de fracture des élastoméres (cf. 3.2 page 37) peuvent s’appliquer au cas
de la gélatine.

Tout d’abord, nous avons vu que la dépendance en vitesse de G dans les élas-
tomeéres est liée a l'excitation loin de la téte de fracture des modes de dissipation
visqueuse. Pour les élastomeéres, il existe un domaine de fréquence de sollicitation
dans lequel la réponse est essentiellement visqueuse. Dans le cas de la gélatine, nous
avons montré que cela n’est pas le cas : dans nos expériences, la réponse est essen-
tiellement élastique (G’ est plus élevé que G” d’au moins un ordre de grandeur, cf.
2.4.4 page 19).

De plus, la dépendance de G en vitesse dans les élastoméres dépend de 1’énergie
de seuil : changer Gy change dG/dV. Avec les gels de gélatine, nous avons montré
qu’ajouter de ’eau en téte de fracture abaisse le seuil de fracture mais laisse inchangé
dg/dv.

Enfin, on sait que 'ordre de grandeur du seuil de fracture dans les élastoméres
est bien décrit par le modéle de Lake et Thomas : les chaines en téte de frac-
ture sont étirées jusqu’a la rupture d’une des n liaisons monoméres/monomeéres de
chaque chaine. L’énergie stockée au moment de la scission de la chaines est alors
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n fois plus importantes que la simple énergie U,,, a fournir pour casser une liaison
monomeére,/monomere et on obtient (cf. 3.9 page 40) :

L&T
o ~ 2nU..p,pv

avec p ~ &g /4 la probabilité pour une chaine de couper le plan de fracture et v ~
1/&% 1a densité volumique de zones de réticulation. En supposant que les chaines sont
idéales entre deux zones de réticulation (&4 = n'/?b avec b la taille d’un monomére)
on obtient la relation pour I’énergie au seuil de fracture dans la gélatine :

gel _ (1)uet ~ cOv/b2
Pour la gélatine, un tel modeéle prédit des énergies de seuils de 'ordre de GY* ~ 5
J.m~2, valeur dans 'ordre de grandeur de celles mesurées. Cependant, Lake et Tho-
mas prédisent que G est indépendant de p ce qui n’est pas observé expérimentale-
ment. Mais encore, ’application du modéle de Lake et Thomas nécessite la rupture
des chaines dans les processus de fracture, ce que nous croyons impossible dans la

gélatine.

6.2 Modéle de fracture dans les gels de gélatine

6.2.1 Les hypothéses

Le caractére thermoréversible des gels de gélatine, la température de gélation
proche de I'ambiante, I’évolution constante de leurs modules au cours du temps (phé-
nomene de vieillissement), l'existence du phénomeéne de relaxation des contraintes
méme a petites déformations, tout ceci nous permet de penser que les liaisons dans
les zones de réticulation ont des énergies & peine supérieure a kg1’ et donc trés
faibles en comparaison avec I’énergie d’une liaison covalente qui est de 'ordre de
~ 100 kgT.

Alinsi, si nous considérons une chaine tenue dans une zone de réticulation dans la
gélatine. On peut supposer que, lorsque la force qui s’applique sur la chaine est suf-
fisamment importante, la zone de réticulation ne peut plus la maintenir. Autrement
dit, on peut alors faire ’hypothése que lorsque la force devient suffisamment impor-
tante, les zones de réticulations lachent i.e. subissent des déformations plastiques
soit par débobinage des triples hélices |[30], soit par dézippage [31].

Les zones de réticulation dans les gels de gélatine sont constituées par 1’asso-
ciation de trois chaines formant une structure en triple hélice. Cette structure est
connue pour étre stabilisées par des liaisons hydrogénes. On peut alors faire I’hypo-
these que ’énergie de liaison Upgison dans les zones de réticulation est de l'ordre de
I'énergie de la liaison hydrogéne i.e. Ujgison ~ 1/10 €V. Si on suppose une liaison
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hydrogéne tous les monomeéres de longueur b ~ 3 A, alors la force f* que peuvent
soutenir les zones de réticulation est de 'ordre de :

Uiaison
F* o~ lT ~ 50 pN

On remarque tout d’abord que f* est bien plus petite que la force f,,.. ~ qq nN
nécessaire pour casser une liaison covalente (cf. 3.2.1 page 37). On peut alors faire
I’hypothése que dans les gels de gélatine :

la fracture s’effectue sans rupture de chaines

ce qui semble confirmer que le modéle de Lake et Thomas, bien que donnant le bon
ordre de grandeur, n’est pas pertinent dans nos fractures.

On remarque aussi qu’a une telle force f* les chaines sont essentiellement tendues
dans l'ouverture de la téte de fracture comme nous pouvons le voir sur la figure 6.1.
On peut alors faire I’hypothése qu’en téte le mécanisme de fracture implique que :

100

75
*~50pN
FN) 50 | m e
3k T/b
B

0

0 02 04 06 08 1

R/R
MAX

F1G. 6.1 — Force appliquée entre les deux extrémités d’une chaine librement jointe en fonction de
sa longueur normalisée (cf. 2.6 page 13.)

les chaines sont extraites tendues

N.B. : dans la figure 6.1, nous avons utilisé pour la taille de monomere b = 3
A. Cependant, dans le cas réel, la longueur de persistance b, (i.e. la longueur pour
laquelle la chaine se comporte comme une chaine gaussienne) est plus grande que b.
Comme la pente de f(R/Rpyax) alorigine vaut 3k57 /b dans le modéle de la chaine
librement jointe, on en déduit que, pour une force f* donnée, 'alongement relatif
en téte de fracture est plus important pour b, que pour b, ce qui va dans le sens de
notre hypothese selon laquelle les chaines sont tendues dans ’ouverture de la téte
de fracture.

Djabourov et al. ont montré que le réseau des gels de gélatine est constitué de
sections rigides de triple hélice (zones de réticulation) reliées par des chaines de
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polymeéres (cf. 2.4.5 page 24). Un tel modéle prédit mieux l'ordre de grandeur de p
lorsque la distance inter-zones et la longueur des zones elles-méme sont supposées
du méme ordre de grandeur noté alors &4 avec & = (kpT/p)">. Afin de simplifier
le probléme, nous ferons I’hypothése que :

il n’existe qu’une seule longueur caractéristique &y

Nous pouvons alors estimer que la densité X de chaines de polymeéres croisant le
plan de fracture dans un gel de gélatine est donné par :

X~ 1/5?1

Au seuil de fracture, la contrainte ¢* qui s’exerce sur les chaines en cours d’ex-
traction en téte est ainsi :
* * f* Uliaison
2 b 52
él Sel

En prenant Ujgison ~ 0.1 eV, b ~ 3 A la taille d’'un monomere et éa ~ 10 nm, on
obtient alors :

o* ~ 500 kPa

Cette contrainte seuil est beaucoup plus importante que le module i de nos gels
(u ~ qq kPa), ce qui est trés différent du cas des métaux ductiles pour lesquels
o* /i =~ 1073, La déformation en téte de fracture dans les gels de gélatine doit étre
trés importante.

Au seuil de fracture, on représente alors la téte de fracture comme sur la figure
6.2.

Comme on suppose que les mécanismes de fracture se font sans rupture des
chaines, on peut alors considérer que le gel est fracturé lorsque chaque chaine est
extraite entiérement du gel dans la zone de cohésion. Si nous appelons ¢ la lon-
gueur moyenne de contour des chaines de gélatine, alors le gel est fracturé lorsque
I’ouverture maximale d,,,, de la zone de cohésion atteint ¢.

Notre critére de fracture : §,,,, ~ ¢

6.2.2 Le modéle

Tentons de proposer un modeéle qui, a partir des hypotheéses citées précédemment,
rende compte des différentes propriétés de la fracture dans les gels de gélatine tant
au seuil de fracture que du point de vue dynamique de la fracture.
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zone de
v réticulation

F1G. 6.2 — Vue schématique de la téte de fracture dans les gels de gélatine au seuil de fracture.
Les chaines sont extraites tendues du réseau sous une contrainte constante ¢*. Par soucis de clarté,
nous n’avons pas représentée la grande déformation de la téte de fracture suggérée par la relation
o* /> 1.

6.2.2.1 Seuil de fracture

Selon nos hypotheéses, au seuil de fracture, le processus de fracture implique de
tirer les chaines dans la zone de cohésion sous une contrainte constante o* jusqu’a ce
que 'ouverture d,,,, atteigne la longueur ¢ des chaines ¢.e. jusqu’a ce que 0, = £.
Un tel processus de fracture peut étre décrit par le modéle de Dugdale qui prédit
que I’énergie de seuil G est reliée a la contrainte o* et a 'ouverture maximale 0,4,
par la relation (3.8 page 37) :

gs = O-*(Smax ~ ol

Ces conditions se retrouvent dans nos expériences lorsque nous ajoutons en téte
de fracture dans nos expériences le méme solvant que celui du gel. Dans ce cas,
les chaines, qu’elles soient dans le gel ou extraites dans l'ouverture de la zone de
cohésion, baignent alors a chaque instant dans le méme solvant et 'unique cotit a
payer est 'extraction des chaines dans les zones de réticulation. Le seuil de fracture
est alors noté Gi’*. Le modéle de Dugdale nous permet d’écrire que (avec G, = Gy
et Opar = 0) :

vt ol (6.1)

Dans le cas d’une fracture sans ajout de solvant en téte, en plus du cout d’ex-
traction sous une contrainte ¢, il faut payer le coiit de mise a I’air des chaines. Le

. A N d 4 N . . ,
seuil de fracture «téte séche» Gi'" est alors égale au cott d’extraction G majoré
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par un cout de mise a 'air des chaines AG, et a pour expression :
WY = AGy + GPt = AGy + 0! (6.2)

La faible concentration de gélatine nous permet de supposer que le réseau po-
lymére dans nos gels est peu dense i.e. que les chaines sont trés séparées les unes
des autres. On peut faire alors faire I’hypothése que les chaines sont extraites sépa-
rément les unes des autres et non sous la forme de batons allongés connus, dans les
polyméres vitreux, sous le nom de «craze» [35] [36] [37]. Dans ce cas, le cott de mise
a lair des chaines AG, doit étre proportionnel a la densité de chaines croisant le

plan de fracture. Notre modéle prédit alors pour gg’“y, AGy et G¥°* un méme scaling

en 1/&3.

6.2.2.2 Extension au régime quasi-statique de fracture

Que se passe-t-il maintenant quand la fracture se propage a une vitesse finie
V < Vion 7 Si nous conservons ’hypothése selon laquelle la fracture se propage sans
scission de chaines, alors une vitesse finie de fracture V' implique une extraction des
chaines & travers le gel avec une vitesse finie §(X), en appelant 6(X) I'ouverture de
la zone active a la distance X de la téte de fracture.

Que vaut la vitesse d’extraction des chaines 6(X)? Elle dépend de la forme de
la zone de téte de fracture. Imaginons un petit élément de la paroi de la zone active
ou une chaine est extraite (cf. figure 6.3). La paroi forme un angle ¢ avec le plan de
fracture et se déplace dans le sens des x avec une vitesse V' = dx/dt correspondant
a la vitesse de fracture mesurée expérimentalement et dans le sens des y avec une
vitesse V,, = dy/dt.

F1G. 6.3 — Zoom sur un élément de la paroi de la zone active pour une fracture se propageant
avec une vitesse V.

En notant tan(f) = dy/dx = « et en différenciant par rapport au temps, nous

obtenons :
dy dx dx

— =tan(l)— = a—
dt ( )dt dt
Le paramétre o caractérise la géométrie de la téte de fracture. Nous supposerons
pour simplifier que :

ax~/l/L (6.3)
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avec L la longueur de la zone ou les chaines sont étirées. Nous incorporons alors
toute la géométrie de la téte de fracture dans ce paramétre.
Dans ce cas, toutes les chalnes sont extraites a travers le gel avec une méme
vitesse 0 valant :
b=aV

Le réseau dans les gels de gélatine est peu dense. On peut supposer en premiére
approximation que lorsqu’une chaine est extraite a travers le gel, elle ne rencontre
pas d’autre chaine. Les chaines extraites a la vitesse § frottent alors uniquement
dans le solvant. Les chaines sont donc soumises en téte de fracture a une contrainte
totale o(V) :

o(V)=0"~40us(V)

ol 0,5(V) est la contrainte d’origine visqueuse liée aux frottements des chaines dans
le solvant de viscosité 7.

Cette vision des processus a I’ceuvre dans la téte de fracture est résumée dans la
figure 6.4.

A A .
i Wé A
V
6max
@ éf I
v v el
\
v

A
v

FIG. 6.4 — Vue schématique de la téte de fracture se propageant avec une vitesse V. Les chaines
sont extraites du gel avec une ¢ sous une contrainte o* + 0,;5(V) avec o* la contrainte de seuil et
04is(V) la contrainte liée a la dissipation visqueuse des chaines dans le réseau.

Appelons f,;s(V) la force de frottement d’une chaine dans le solvant. Que vaut
alors f,is(V') ? Notre but est ici de donner un ordre de grandeur des forces visqueuses
et d’aboutir & une relation de type «loi d’échelle». Nous pouvons alors modéliser le
processus de deux fagons différentes :
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— Une premiére fagon de modéliser ce processus est de considérer que la chaine
est extraite a travers le réseau de taille caractéristique £ (cf. figure 6.5) avec
une vitesse 0. En se déplacant relativement au réseau, elle crée des gradients

‘ \fvis

longueur de la chaine

F1G. 6.5 — Vue schématique d’une chaine en cours d’extraction dans son tube de rayon &. f,;s est
la force de frottement de la chaine dans le solvant de viscosité 7;.

de vitesse dans un «tube» ayant un diameétre de l'ordre de & et d’une longueur

de I'ordre de la longueur de la chaine £. Ces gradients de vitesse ¢¥ créent des

3
contraintes de cisaillement 22Y sur la surface € x ¢ du tube. La chaine subit

donc une force de 'ordre de :
Jois(V) = anV

— Une autre fagon de voir les choses est de considérer chaque chaine de polymére
comme I’ensemble de n monomeéres accrochés les uns aux autres linéairement.
Pour un monomeére unique de taille b, le ccefficient qui relie la force fon0
qu’il faut appliquer pour le déplacer a la vitesse v s’appelle le ccefficient de
friction monomeérique ¢ et on a la relation : f,0n0(v) = (v. Approximons la
forme des monomeéres a des sphéres, chaque monomeére est donc soumis a la
force de Stokes et ¢ o bns (dans 'hypothése ot b < ). On peut alors faire
I’approximation que la chaine constituée de » monomeéres ayant une vitesse B)
subit une force de frottement de 'ordre de :

fvis(v) ~ nfmono ~ a.nbn,V = Oéeﬂsv

Avec une densité de chaine ¥ = 1/£2, la contrainte d’origine visqueuse que su-
bissent les chaines extraites a travers le réseau & une vitesse 6 = oV vaut donc :

vis V 4
Uvis(v) - f 5(2 ) = Oég?’]sv

Les chaines sont donc soumises dans la zone active de fracture a une contrainte
totale (V') = 0* 4 04,i5(V'). Le modéle de Dugdale permet de calculer 'énergie de
fracture qui prend alors la forme :

2
G(V) = AGy +o(V)l = AG, + Gy + a (g) nsV (6.4)



6.2 Modéle de fracture dans les gels de gélatine 81

On remarque que notre modéle permet de rendre compte de la linéarité de 1’éner-
gie de fracture avec la vitesse de fracture. De plus, il permet de prédire une dépen-

dance en : )
- dg B 14
I'= .V = (5) (6.5)

6.2.3 Confrontation du modéle avec les résultats expérimentaux

Nous allons montrer dans cette partie que le modéle simplifié que nous avons
construit est cohérent dans son ensemble avec nos résultats expérimentaux tant par
les ordres de grandeur qu’il permet de calculer que par les relations de type «lois
d’échelles» qu’il prédit.

6.2.3.1 Scaling en 1/¢2, au seuil

Le modéle de Dugdale permet de prédire au seuil de fracture une dépendance en
1/&2 pour les énergies GY*, gg’“y et AGy. Nous avons mesuré ces trois énergies pour
trois concentrations ¢ de gélatine différentes pour lesquelles les & varient de 5.9 nm
a 10.3 nm.

Un ajustement en loi de puissance de la caractéristique G (€4) donne alors une

dépendance de G§'*" en :

wet 1.9+0.2

0 X &y
compatible avec la valeur prédite par le modeéle ce qui semble confirmer que la densité
de chaines croisant le plan de fracture peut étre décrite par I' ~ 1/£%,.

De la méme facon, les énergies ggry et AGy doivent étre proportionnelles a 1/£%.
Comme on peut le voir sur la figure 6.6, ggry et AG, sont sensiblement proportionnels
A1/,

N.B. : les résultats obtenus sur les gels & ¢ = 15 % sont peu nombreux et
aux petites vitesses de fracture le phénomeéne de relaxation des contraintes est plus
important que pour les 2 autres concentrations de gélatine car, a vitesse donnée,
plus c est grand plus G et Ah est important : ’énergie de fracture est surestimée.
Un ajustement en loi de puissance des données expérimentales avec une pondération
moindre des résultats des gels & ¢ = 15 % ameéne a une dépendance en Sé_lzil de gg’“y
et Ag(]

La quasi-dépendance en §é_12 de ces trois énergies seuils semble confirmer que notre
hypothése de décrire la structure du réseau par une unique longueur caractéristique
&4 est légitime.

Une étape supplémentaire nous est fournie par la quasi-dépendance de AG, en
fé_lz : comme AG, est I’énergie de mise a ’air des chaines et comme la densité de
chaines dans le plan de fracture est de 'ordre de 1/£%, la quasi-dépendance de AG,
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FI1G. 6.6 — Représentation de Gy (o), gg”/(u) et AGy(e) en fonction de & pour des gels a
différentes concentrations ¢ de gélatine.

en §é_l2 signifie que toutes les chaines extraites sont mises a I’air séparément les unes
des autres.

6.2.3.2 Estimation de la longueur des chaines

En utilisant 1’équation 6.1, nous pouvons calculer la longueur de contour des
wet

chaines ¢ a partir des seuils de fracture G5'* comme :
wet
(~ 22
O-*

De plus, en supposant une masse molaire moyenne M ..., des monoméres de
lordre de 90 g.mol™! (cf. 2.2 page 7) et une longueur typique de monomére de
l'ordre de b ~ 3 A, on peut calculer la masse molaire moyenne M .pq:, des chaines
dans nos gels comme :

/—_
_Mmono
b

Nous avons reporté les résultats dans le tableau 6.1.

Mchain ~

¢ (%) | &g (nm) | G¥et (Jom™2) | £ (um) | M epain (kg.mol™t)
5) 10.3 0.6 1.2 360
10 7.2 1.1 1.1 320
15 5.9 1.7 1.1 330

TAB. 6.1 — Estimation de la longueur ¢ et de la masse molaire moyenne ‘M chain des chaines a
partir du seuil de fracture GY¢* .
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On remarque que les longueurs des chaines et les masses molaires calculées sont
cohérentes pour les trois concentrations. Cependant les ordres de grandeur semblent
trop importants d’un facteur 2-3 en comparaison avec ceux mesurés par Djabourov
et al. [4]. On peut penser alors que soit la contrainte seuil o* est sous-estimée
soit que la longueur ¢ calculée ne peut pas étre simplement attribuée a la longueur
moyenne des chaines. Ce point sera discuté plus loin.

6.2.3.3 Energie de solvatation des chaines

Dans le cas d’une fracture téte séche, nous interprétons le cott supplémentaire
AGy = g’“y —GYe comme le colit & payer pour exposer les chaines a lair. Dans 1’hy-
pothése ou toutes les chaines de densité ¥ = 1/£% sont mises a Dair i.e. séparément
les unes des autres, alors le cotit de solvatation par chaine extraite est de ’ordre de :

AGyEZ ~ 2000 eV

ce qui correspond a une énergie par monomeére de l'ordre de :

AGoE4b
14

Ce résultat est a rapprocher des travaux de Parthasarathi et al. dans lesquels ils
ont calculé par des calculs ab initio les énergies de solvatation (entre 1’eau et air)
de nombreux triplets de monomeéres présents dans les chaines de gélatine. Ils ont
ainsi pu calculer que I’énergie de solvatation des principaux triplets est de 'ordre de
1 eV par triplet soit une énergie de solvatation par monomére de 'ordre de 1/3 eV,
résultat comparable a l'ordre de grandeur mesuré dans nos expériences a partir de
AGy.

Ce résultat va dans le sens proposé précédemment : les chaines extraites en téte
de fracture sont mises a l’air séparément les unes des autres.

~ 0.5 eV

6.2.3.4 Ordre de grandeur de ' = dG/dnV

Le modéle de Dugdale prévoit pour la dépendance de 1’énergie de fracture en
fonction du produit de la viscosité du solvant dans le gel et de la vitesse de fracture

la relation 6.5 : )
L_dg (¢
Cdn,V T \&

On remarque que l'ordre de grandeur de I' dépend de la longueur caractéristique
&. Nous avons alors deux possibilités :
— 'une est de remplacer ¢ par la distance caractéristique &g ~ 10 nm définie a
partir des caractéristiques élastiques du gel et dans ce cas, on obtient :

I~ «al0*
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— lautre est liée au caractére poroélastique des gels de gélatine : du fait du mou-
vement diffusif du réseau dans le solvant caractérisé par un ceefficient de diffu-
sion collectif, on peut définir une longueur caractéristique «hydrodynamique»
Ehydro ~ 2.5 nm, que l'on peut interpréter comme la distance caractéristique
percue par les chaines du point de vue hydrodynamique. Voulant qualifier un
phénoméne hydrodynamique, il est naturel de prendre pour ¢ la valeur de
Ehydro €t dans ce cas :

I'~a2x10°

Ces deux valeurs sont & comparer avec l'ordre de grandeur mesuré expérimentale-
ment de 10°. On remarque que le modéle prédit ’essentiel de 'ordre de grandeur de
.

Cependant, on remarque aussi que la valeur de « intervient dans I". Dans I’hypo-
thése ou la géométrie de la téte de fracture est uniquement décrite dans le paramétre
Q,on a:

5mawN£
L L

Le modéle de Dugdale permet de relier alors 6,,,, et £ a E* et o* avec :

o~

5ma:c o

~ 102
L E*

o

résultat allant dans le bon sens par rapport aux résultats ci-dessus. Cependant, il
a noté que dans le cas ou o > 1 la relation ci-dessus reliant o a o* et E* n’est
plus valide. Malgré tout, nous pouvons estimer que le paramétre « est d’un ordre
de grandeur supérieur a 1'unité ce qui est compatible avec ’ordre de grandeur de I'
et avec ’émoussage («bluntingy) attendu de la fracture.

6.2.3.5 Scaling en ;*/® deT

Au-dela de 'ordre de grandeur de I' fourni par notre modéle, il est intéressant de
remarquer que notre modele prédit une variation de I' comme 'inverse de la densité
de chaines croissants le plan de fracture :

1
I' x ?
Or comme le module p de nos gels varie en 1/£3, notre modéle prédit une variation
de I' en :
T o p?/? (6.6)

Qualitativement, ce résultat va dans le sens observé expérimentalement : que
ce soit en changeant la concentration de gélatine dans les gels ou en changeant la
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concentration de glycérol, nous avons vu que I' augmente avec le module du gel.
Quand est-il de I'exposant 7

La relation 6.6 prédit que, pour un gel donné, I' doit varier comme £~2 ou une
autre fagon de dire 6.6 prédit que pour une structure de gel donnée, on doit observer
cette dépendance. Dans 'objectif de vérifier ’exposant prédit par 6.6, il voudrait
pouvoir travailler avec des gels dont la structure change idéalement de fagon homo-
thétique. Cette condition n’est certainement pas vérifiée si on change la composition
du gel.

Cependant, il existe une autre facon de changer le module & méme composition
des gels de gélatine en utilisant le fait qu’ils sont trés sensibles a I’histoire thermique,
propriété liée a leurs caractéres thermoréversibles. Nous avons ainsi pu travailler avec
des gels sans glycérol a ¢ = 10% et ¢ = 15% ! dont les modules u varient du simple
au double, simplement en variant la température de prise de I’échantillon et la durée
de prise elle-méme (toujours suffisamment longue pour que la variation de o au cours
de Pexpérience soit négligeable).

Ainsi lorsque nous représentons comme sur la figure 6.7 I’évolution de I" en fonc-
tion de 1?3 pour ces deux séries de gels, on remarque que pour chaque concentration
de gélatine la loi d’échelle prédite par notre modéle.

15 -

10

r(x107)

F1G. 6.7 — Evolution de la pente I' = dG/d(n,V) en fonction de u?/? pour des gels sans glycérol a
c=10% (o) et & c=15% (o) de gélatine ayant vécus des histoires thermiques différentes. Les droites
sont des ajustements linéaires forcés a passer par lorigine.

Cependant, en changeant la concentration en gélatine, les résultats ne se re-

IExpérimentalement, nous avons utilisé des températures plus élevées que la température ha-
bituelle de 19 °C (en utilisant les grandes températures estivales). Les modules des gels obtenus
étant donc plus faibles, il nous a été impossible de faire ces expériences avec des gels a ¢ = 5%,
déja délicates a 19 °C.
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groupent pas sur une unique courbe maitresse. Clairement, la dynamique de fracture
dans les gels de gélatine ne dépend pas que du seul parameétre y ce que nous pouvons
interpréter comme le fait que le module ne contient pas toute I'information sur la
structure du gel.

Lorsque nous changeons la concentration de gélatine et/ou de glycérol, nous
changeons la valeur du module p via la valeur de & mais pas uniquement comme
nous venons de le voir. Cette remarque est & mettre en paralléle avec les travaux
de Joly-Duhamel et al. [5] dans lesquels ils ont montré que le bon paramétre pour
décrire la réponse élastique G’ des gels de gélatine est la concentration en triple
hélice cp¢. Que ce soit en changeant la concentration en gélatine, la concentration
en glycérol et/ou ’histoire thermique des gels, G’ suit une courbe maitresse dans
une représentation en fonction de cpg comme on peut le voir sur la figure 6.8.

-
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Fig. 6.8 — Module de stockage G’ et module de perte G” en fonction de la concentration en
triple hélice cpe; pour des gels de gélatine (de beeuf, dans ce cas) & différentes concentrations [5].
Joly-Duhamel et al. ont montré par ailleurs que la courbe maitresse décrite par G’ ne dépend ni
de la gélatine utilisée, ni des concentrations en gélatine et en glycérol, ni de 'histoire thermique.

Cependant, on remarque aussi que G” ne dépend pas seulement de ¢, mais aussi
de c et ¢.

Alors que la réponse élastique de nos gels semble étre cohérente avec une des-
cription par une unique longueur caractéristique &g, la dépendance de G” et de I’
en fonction de ¢ suggére que la structure poroélastique n’est pas suffisante pour ex-
pliquer le comportement dynamique des gels de gélatine. Tanaka et al. dans les gels
chimiques de polyacrylamide [38| et Joly-Duhamel et al. suggérent que la présence
de bout de chaines libre, de chaines faisant des boucles et de chaines totalement libre
permet d’expliquer la dépendance de I' en fonction de c. En effet, dans ce cas, la
présence de telles structures ne perturbent pas la mesure du module de charge mais,



6.3 Evaluation de la taille de la zone active 87

lors de processus dynamiques, engendrent une dissipation visqueuse plus importante.

6.2.4 Discussion

Avant tout, il convient de noter que le modéle proposé est cohérent dans son
ensemble avec les résultats expérimentaux dont il rend compte tant par le calcul
d’ordre de grandeur que par les relations de type «loi d’échelle». Cela nous permet
de confirmer que I’ensemble de nos hypothéses semblent légitimes.

Cependant, les ordres de grandeur de la taille moyenne ¢ et de la masse molaire
moyenne M gnqin des chaines calculés a partir des seuils de fracture Gyt semblent
trop importants d’un facteur 2-3 en comparaison avec ceux mesurés par Djabourov
et al. [4]. Comment comprendre ce résultat ?

Ces grandeurs étant calculées a partir de la relation G = o*¢, pour expliquer
que l'ordre de grandeur de ¢ est trop important, nous pouvons imaginer que : soit
nous avons sous-estimé la contrainte seuil o, soit la longueur ¢ calculée ne corres-
pond pas la longueur d’une unique chaine.

Toutefois, si nous augmentons la valeur de ¢*, la valeur de /¢ sera revue a la
baisse, et dans ce cas les ordres de grandeur obtenus pour ’énergie de solvatation
des chaines ainsi que l'ordre de grandeur de I' seront moins satisfaisant vis-a-vis de
nos mesures expérimentales. Le fait que ces deux ordres de grandeur correspondent
assez bien avec les mesures semblent indiquer que le calcul de £ est satisfaisant. Alors
pourquoi dans ce cas, ¢ est trop important ?

Premiérement, le calcul du seuil de fracture a partir du modéle de Dugdale prend
en compte 'ouverture maximale de la zone active : s’il existe une distribution de
longueur de chaine, alors la taille prise en compte dans G est la longueur maximale
présente dans la distribution de longueur.

On peut aussi imaginer que ’hypothése qu’il ne puisse étre extrait qu’une seule
chaine tous les £ dans 'ouverture de la zone active est un peu idéalisé : on peut
trés bien imaginer que certaines liaisons entre chaines sont suffisamment forte pour
que l'on puisse extraire au moins deux chaines I'une aprés I'autre et ainsi la taille ¢
mesurée est surestimeée.

6.3 Evaluation de la taille de la zone active

Nous avons vu que lors de ’ajout de solvant en téte de fracture, le solvant envahit
la zone de téte et réduit I’énergie de fracture du cotit de mise a 1’air des chaines. Dans
nos expériences a énergie de fracture fixée, cela se traduit par une augmentation de
la vitesse de fracture.

On peut alors imaginer que si on place en téte de fracture un solvant ayant une
concentration en glycérol ¢gouue différente du solvant dans le gel ¢4 le glycérol va
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pouvoir diffuser du gel et vers la goutte en téte. Les chaines en cours d’extraction
frotteront alors dans un solvant ayant une viscosité plsu faible que ¢g;.

Nous avons représenté sur la figure 6.9 Deffet sur la caractéristique G(V') de
I'ajout d’eau en téte de fracture dans un gel & ¢, =30 % de glycérol (¢c=5%).
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Fic. 6.9 — Evolution de G en fonction de la vitesse V pour un gel & c=5 % de gélatine et ¢ge; =30
% de glycérol dans le cas de fracture téte séche (o), téte mouillée par une solution & ¢goutte = 30
% (e), téte mouillée par de I’eau (M) et pour un gel sans glycérol & ¢c=5 % mouillé par de 1’eau.

N.B. : on remarque tout d’abord que, pour un méme gel glycérolé a ¢4, = 30 %,
les deux caractéristiques G(V') sont simplement translatées I'une par rapport a ’autre
lors du mouillage par une goutte de solvant ayant la méme concentration @goute que
le gel. Ce résultats rappelle le comportement des gels sans glycérol mouillés avec
de ’eau. Nous n’avons pas cependant pu exploité le gain en énergie AG, pour ces
expériences a cause du «faible» nombre de mesures.

Pour le gel avec une concentration ¢, = 30 % de glycérol avec de l'eau en téte
de fracture (cf. figure 6.9), on remarque que :

— lorsque la vitesse de fracture est inférieure a une vitesse notée Vi, la carac-
téristique G(V) suit celle d'un gel & ¢ger = Pgoutte = 0 % avec de 'eau en
téte;

— lorsque la vitesse de fracture est supérieure a V5, la caractéristique G(V') suit
celle d’un gel a ¢ge = 30 %.
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Nous appellerons «zone active» la zone dans laquelle tous les mécanismes dis-
sipatifs de fracture s’effectuent. Nous pouvons alors interpréter ces résultats ainsi :
lorsque la vitesse de fracture est suffisamment faible, la diffusion du glycérol entre
la goutte et le gel a le temps de diffuser sur une distance d’au moins égale a la taille
dq+ de la zone active : dans cette zone la concentration de glycérol dans gel est égale
A Pgoutte - A ce moment, le frottement des chaines s’effectue dans solvant & ¢oute €t
on observe la méme dynamique de fracture que dans un gel & @gouse. Si on appelle
D.¢¢ le coefficient de diffusion du glycérol entre la goutte et le gel alors, en appelant
V) la vitesse pour laquelle la diffusion du glycérol permet de «rincer» le gel sur une
distance d,. alors nous obtenons la relation :

D.ss

Vi~
! dact

Plus la vitesse de fracture augmente moins la distance sur laquelle le glycérol a
le temps de diffuser est importante. On peut estimer comme limite inférieure que
lorsque le gel est «rincé» sur une distance inférieure a la taille caractéristique &g du
réseau alors I'extraction des chaines dans le gel ont lieu dans le solvant a ¢4 du gel
et le mouillage n’a plus que 'effet d’abaisser I’énergie de fracture par la réduction du
cout de mise a 'air des chaines. En appelant V5 la vitesse pour laquelle la diffusion
du glycérol permet de «rincer» le gel sur une distance & alors nous obtenons la
relation :

Vi ~ Deyr
€a

Le coefficient effectif de diffusion du glycérol entre la goutte et le gel est alors de
I’ordre de :

Degy ~ Vaby

En prenant pour V5 une vitesse de 'ordre de 20 mm.s™! (cf. figure 6.9) et £, ~ 1078
m, alors :
Deff ~ 2 X 10_10 m2.s_1

Cette valeur est du méme ordre de grandeur que le ceefficient de diffusion du glycé-
rol dans 'eau (~ 5 x 1071% m?.s71). Ce résultat semble indiquer que la diffusion du
glycérol est peu affectée par la présence du réseau. Cette estimation de D.sy est phy-
siquement cohérente avec notre interprétation selon laquelle le réseau a une structure
peu dense ce qui est cohérent avec notre hypothése selon laquelle les chaines frottent
principalement dans le solvant.

En supposant que le ceefficient de diffusion D, s reste identique quel que soit la
distance de diffusion i.e. en supposant que la zone active de fracture est homogeéne
alors nous obtenons la relation :

) V
Degp ~ Vidaer ~ Vala  soit  daer ~ félv2 (6.7)
1
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Pour un gel & ¢y = 30 % (cf. figure 6.9), on peut mesurer : V; = 2.5 £0.5
mm.s~! et Vo =18 £ 2 mm.s™'. Avec &, ~ 9.6 nm (calculé & partir de la mesure de
i), on obtient pour la taille caractéristique de la zone active :

dyer ~ 70 £ 20 nm

De la méme fagon nous avons mesuré ’évolution de la caractéristique G(V') pour
des gels & ¢ = 60 % de glycérol. Les résultats sont visibles sur la figure 6.10.

200

I
(% el=60%

150 -
G (J.m?) 100 -

50 -

|
0 5 10 15 20
\" (mm.s"1)

F1G. 6.10 — Evolution de G en fonction de la vitesse V pour un gel 4 c=5 % de gélatine et ¢ze; =60
% de glycérol dans le cas de fracture téte seche (O), téte mouillée par de I’eau (W) et pour un gel
sans glycérol & ¢c=5 % mouillé par de ’eau. Les deux courbes en trait plein sont les résultats pour
les gels & ¢ge; = 30 % et la courbe en trait gras représente la caractéristique G(V') pour un gel sans
glycérol.

La taille & différe peu entre les gels & ¢y = 30 % et les gels & ¢y = 60 %.
Comme la diffusion du glycérol entre le gel et la goutte semble peu affectée par la
présence du réseau du gel, on peut estimer que les vitesses V; et V5 doivent étre pour
les gels & ¢ge; = 60 % du méme ordre de grandeur que celles mesurées pour les gels
a ¢ger = 30 %. On peut cependant remarquer que les énergies de fracture et donc
les déformations sont plus importantes a vitesses égales pour les gels a ¢y = 60
% ce qui pourrait influencer la taille de zone active. Malheureusement, comme on
peut le voir sur la figure 6.10, alors que la mesure de V; semble concorder avec la
valeur précédente, la mesure de V5 est impossible & mesurer : a V5, les énergies de
fracture serait trés importante et donc les déformations trop importantes pour que
nos échantillons puissent les supporter.

Est-ce que cet ordre de grandeur de la zone active est cohérente avec notre vision
de la structure du réseau? Si on suppose que les chaines sont gaussiennes entre les
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points de réticulation alors nous avons la relation :

€a = ng'"b
avec n¢ le nombre de monomere de taille b entre deux zones de réticulation. En
appelant ¢ la taille moyenne totale des chaines, le nombre n, de monomeére dans la
totalité de la chaine vaut donc n, = £/b. Quelle est la taille caractéristique &, de la
totalité de la chaine dans le réseau? On peut raisonner de deux fagons différentes :
— avec I’hypotheése que la chaine sur toute sa longueur est dans une configuration
de chaine gaussienne alors :

1/2 AN 1/2
E&r=mn,"b= 5 b= (¢b)'" ~ 20 nm
— avec 'hypothése que la chaine entiére se comporte comme une chaine gaus-

sienne de ny/ng «blobs» de longueur & alors :

1/2
&:(@) éél:@NQOnm
Te a

De plus, la déformation de la zone active est trés importante : le modéle de la
chaine gaussienne sous-estime alors &, et I'extension spatiale effective doit étre plus
importante. Dans tous les cas, la valeur est de 'ordre de d,. ce qui semble étre
cohérent avec notre vision de la zone active : les processus dissipatifs de débobinage
des chaines dans les zones de réticulation et de frottement des chaines dans le sol-
vant sont restreints aux chaines croisant le plan de fracture. Si les chaines ont une

extension spatiale de I'ordre de &, alors la taille de la zone active doit elle aussi étre
de 'ordre de &,.

6.4 Emoussage de la téte de fracture

Généralement, dans les matériaux «mous» comme dans nos gels et les élasto-
meres, la contrainte ¢* au seuil de fracture est beaucoup plus importante que les
modules élastiques des matériaux. Ceci implique qu’au seuil de fracture les déforma-
tions sont trés importantes ce qui donne lieu comme nous allons le voir au phénoméne
d’«émoussage» de la téte de fracture («crack bluntingy» ) introduit dans les matériaux
¢lastiques par Hui et al. [33].

Supposons un chargement biaxial (i.e. comme dans nos expériences) et une en-
taille de forme elliptique (de grand axe 2a et de petit axe 2b) dans un matériau
élastique linéaire homogéne (cf. figure 6.11). Depuis les travaux d’Inglis en 1913,
nous savons que la contrainte est maximale en x = a et vaut dans ['hypothése ou

a>>b:
Omaz = 2002 = 20\/§
b p
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(o

FI1G. 6.11 — Fracture elliptique dans un échantillon déformé en mode biaxial sous une contrainte
imposée o. Dans la zone cohésive, la contrainte vaut o*.

avec o la contrainte imposée sur ’échantillon et p le rayon de courbure avant dé-
formation en x = a. On se rend compte alors que, comme a >> b, nous avons
une intensification des contraintes devant la fracture présentant un certain rayon de
courbure p.

Timoshenko et Goodier ont montré en résolvant les équations de 1’élasticité
linéaire, dans le cas d’une cavité elliptique et dans notre cas des déformations
biaxiales, que le rayon de courbure p en téte de fracture varie avec la contrainte

o imposée comime :
dp 2a
— =ap avec «a=
o~ " B

On voit alors que, en dessous du seuil de fracture (i.e. dans le cas ou a reste
constant), lorsque la contrainte ¢ appliquée augmente, la contrainte maximale est
le résultat de deux termes antagonistes :

— le premier terme proportionnel a o fait que o,,,, croit avec o;

— le second terme proportionnel a 1/,/p fait que, lorsque o augmente, le rayon

de courbure augmentant tend a diminuer o,,,;.

La condition d’émoussage de la téte de fracture est que lors d’un incrément do
de la contrainte imposée la contrainte maximale 0,,,, reste constante i.e. lorsque
dOmaz = 0. On voit alors que cette condition est remplie si 0*/E* est supérieur ou
égal a 2. Dans ce cas, la contrainte maximale sature avec ¢ a une valeur o, de 1’ordre
du module élastique E* :

O'bNE*

avec E*, le module élastique aux petites déformations mesuré dans le cas d’une dé-
formation biaxiale. L’émoussage élastique de la téte de fracture capture alors le fait
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que 'augmentation de la contrainte imposée o sur ’échantillon a pour effet essen-
tiellement de créer de grande déformation sans augmenter pour autant la contrainte
en téte de fracture.

Or, comme nous ’avons vu, la contrainte ¢* au seuil de fracture est de 2 ordres
de grandeur plus importante que £*. Nous avons dans ce cas un paradoxe : dans
la vision de l'intensification des contraintes d’Inglis, la contrainte ¢* n’est jamais
atteinte et donc la fracture ne peut jamais se propager !

Le paradoxe est levé si nous levons I’hypothése de 1’élasticité linéaire. Si nous
supposons maintenant un durcissement du matériau avec la contrainte, comme la
déformation est trés importante, alors le module effectif de la zone émoussée est
beaucoup plus important que le module & petite déformation. A suffisamment grande
contrainte o, le module effectif est suffisamment important pour que la fracture
puisse se propager.

Hui et al. proposent alors un modéle trés simplifié & deux modules ou la «zone
émoussée» (ou «zone durcie») peut alors étre considérée comme une zone cohésive
d’épaisseur 0, de module effectif F.;; > E* dans laquelle toute I'énergie élastique
dissipée lors de la propagation de la fracture est stockée (cf. figure 6.12).

A A A o A A A
zone “molle”

Eeffl’Ek

zone “durcie”
%k

v v v o v v v

F1G. 6.12 — Vue représentative de la téte de fracture. La zone hachurée est la zone émoussée dans
laquelle toute I’énergie élastique dissipée lors de la propagation de la fracture est stockée.

Dans cette vision, I'énergie au seuil de fracture, notée G dans notre cas, vaut

alors :
(1)uet ~ O'bdb ~ E*db
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Dans le cas de nos gels & ¢ = 5 %, en prenant une énergie au seuil de 'ordre
de G¥** ~ 3 J.m~2 et un module élastique de 'ordre de E* =~ 4u ~ 15 kPa, nous
obtenons pour la taille de la zone émoussée :

0p ~ 200 pm

Il est intéressant de remarquer qu’il existe alors dans nos expériences 4 échelles
caractéristiques de longueur :

— ~ 10 nm : la distance entre zones de réticulation ;

— ~ 100 nm : la taille de la zone active;

— ~ 200 pm : la taille de la zone «durcie» ;

— ~ qq mm : 'ouverture de nos échantillons.
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FACIES DE FRACTURE

L’observation a I’ceil nu des deux nouvelles surfaces créées par le passage de
la fracture montre que le profil des surfaces n’est pas «miroir» mais présente une
certaine rugosité. Afin de pouvoir étudier ce faciés de fracture, nous en avons fait
des répliques dont nous avons pu étudier la topographie au moyen d’un profilométre
mécanique (cf. 4.5 page 61).

Pour les gels & ¢ = 5 %, on observe que la surface de fracture présente deux
régimes différents selon la vitesse de fracture. Soit V, la vitesse critique correspondant
a ce changement de régime :

— au-dessus de V,, le faciés de fracture présente une rugosité dont la taille ca-
ractéristique est de l'ordre du pm. Nous qualifierons cette morphologie de
micro-rugueuse ;

— en-dessous de V., en plus de la micro-rugosité, le faciés présente des défauts
macroscopiques sous la forme de marches dont la hauteur caractéristique o est
de l'ordre de 200 pm.

Nous avons observé que la micro-rugosité ainsi que les défauts en marches pré-

sentent tous les deux une anisotropie qualifiée par un méme angle 6,,.

7.1 Résultats et observations

7.1.1 Micro-rugosité

Pour des vitesses supérieures a la vitesse critique V,, les surfaces fracturées pré-
sentent une rugosité Ah micrométrique perpendiculairement au plan de fracture
(dans la direction des y). Afin de la qualifier dans un premier temps, nous avons
mesuré les profils dans la direction de propagation Ox et dans la direction orthogo-
nale a la direction de propagation Oz. Nous avons représenté sur la figure 7.1 deux
de ces mesures, ici pour un gel & ¢ = 5 % et une vitesse de fracture de V' = 13.5
mm.s .

Pour ne pas privilégier certaines directions dans le mesure de la rugosité, nous
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F1G. 7.1 — A gauche : profil h(x, z = cte); au centre : représentation de la fracture en cours de
propagation (vers le bas); a droite : profil h(x = cte, z). Profils d’un gel & ¢ =5 % et une vitesse

de fracture de V = 13.5 mm.s~ .

avons établi des profils 2D des faciés de fracture. Nous avons représenté sur la figure
7.2 une telle topographie 2D pour le méme gel de ¢ =5 % a une vitesse de fracture

de V =13.5 mm.s™!.

0 0.5 1 15 2 2.5 3
z (mm)

Fi1G. 7.2 — Profil 2D h(z, z) d’une surface de 3 x 3 mm? de la surface fracturée d'un gel & ¢ = 5 %
avec une vitesse de fracture de V = 13.5 mm.s~!. La fracture s’est propagée du bas vers le haut.
Le profil est constitué de 600 lignes dans la direction des x (soit une résolution de 5 um en x) et
chaque ligne est constituée de 1500 points de mesure (soit une résolution de 2 pm en z). L’échelle
de gris code une dénivelation de 27 pm. On remarque déja a Pceil nu deux directions privilégiées,
symétriques par rapport la direction de propagation de la fracture, en £6,,.
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Il est a noter que nous avons mesuré ce méme type de profil pour tous les gels,
indépendamment de la concentration en gélatine ou de la concentration en glycérol
dans le solvant. On remarque aisément sur un tel profil 2D une anisotropie dans la
rugosité : il semble exister deux directions privilégiées, symétriques par rapport a
la direction de propagation de la fracture (dans la direction des x, du bas vers le
haut), selon +0,,.

Afin de quantifier de maniére objective cette anisotropie, nous avons calculé
la valeur quadratique de la rugosité R?(6) en fonction de I'angle 6 formé avec la
direction de propagation de la fracture. Nous trouvons alors que R?*(f) présente
deux maxima en 6 = +0,, quel que soit le gel (i.e. quels que soient ¢ et @) et quelle
que soit la vitesse de fracture. Nous avons représenté sur la figure 7.3 les résultats
pour un gel & ¢ = 5 % et une vitesse de fracture de V = 13.5 mm.s~!. On voit que
la rugosité présente deux directions privilégiées en 6§ = +22°.

R? (um®)

FIG. 7.3 — Valeur quadratique de la rugosité R2(0) en fonction de I’angle 6 formé avec la direction
de propagation de la fracture (6 = 0°) pour un gel & ¢ = 5 % et une vitesse de fracture de V = 13.5
mm.s~!. La courbe en trait gras est un ajustement gaussien avec un offset. Dans ce cas, on mesure
pour 6, une valeur de 6 + 22°,

Nous avons effectué ces mesures pour différents gels ayant des concentrations c
et ¢ différentes et pour des vitesses de fracture variant d’un facteur V40 / Vinin ~ 20.
Dans tous les cas, le faciés de fracture présente une anisotropie selon # = +6,, avec
0, = 20° £+ 3°.

Enfin, nous avons mesuré la rugosité rms des profils de fracture en fonction de
la vitesse de fracture pour des gels & ¢ = 5 %. Les résultats sont reportés dans le
tableau 7.1. Alors que la valeur de 6,, reste quasiment identique, on remarque que
la rugosité rms augmente avec 'ouverture de la fracture A donc avec la vitesse de
fracture.
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Vitesse de fracture (mm.s™) | 1.16 | 5.9 | 13.5 | 23.5
Ouverture A (mm) 5 7 9 11
Rugosité rms (um) 25 |31] 41 | 53
Angle 6,, () 18 | 17| 17 | 22

TAB. 7.1 — Différentes mesures expérimentales pour des gelsa c =5 % et ¢ = 0 %.

7.1.2 Défauts macroscopiques
7.1.2.1 Observations post-mortem

Pour les gels a ¢ = 5 % de gélatine (quelle que soit la concentration ¢ de glycé-
rol), lorsque nous diminuons 'ouverture Ah de la fracture, a partir d’une certaine
ouverture 7.e. & partir d’'une certaine vitesse critique V., la morphologie du profil
de fracture passe d’un état micro-rugueux exclusivement a une morphologie sur la-
quelle apparaissent des marches de tailles macroscopiques de plusieurs centaines de
micromeétre formant des motifs en croix («Cross-Hatched»). Une telle surface est
visible sur la figure 7.4. Avant tout, il est & noter que nous n’avons observé ce chan-

z (mm)

FiGc. 7.4 — Photographie en lumiére rasante d’une réplique typique d’une surface de fracture
présentant une morphologie en CH pour un gel & ¢ =5 % et une vitesse de fracture en-dessous de
V.. La fracture se propage du bas vers le haut. Les traces sombres sont les défauts en marches. On
reconnait par ailleurs la micro-rugosité.

gement de morphologie en diminuant la déformation que pour les gels ayant une
concentration de gélatine de ¢ = 5 %.



7.1 Résultats et observations 99

Une premiére remarque est que ces marches s’alignent essentiellement selon des
angles correspondant aux 6, mesurés dans le régime micro-rugueux. Nous avons
observé ce comportement pour tous les gels présentant une telle morphologie. Entre
les défauts, on peut observer que la surface de fracture présente de la micro-rugosité.

On note aussi qu’il semble exister autant de défauts se propageant selon 6,, que
selon —@,, : ce comportement respecte bien la symétrie de nos systémes.

Comme nous l'avons fait remarquer juste avant, les marches apparaissent en-
dessous d’une certaine vitesse V.. Nous avons mesuré les vitesses d’apparition des
défauts en marche pour les gels & ¢ = 5 % et a des concentrations de glycérol variant
de ¢ =0 % a ~ 60 %. Nous avons reporté ces différentes vitesses dans la figure 7.5.
On remarque que V, dépend de concentration en glycérol ¢ et donc de la viscosité

0.4 .
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F1G. 7.5 — Vitesse V. d’apparition de la CH morphologie en fonction de la concentration ¢ en
glycérol pour des gels & ¢ = 5 %. La viscosité du solvant varie d’un ordre de grandeur entre les
deux valeurs extrémales de ¢.

7ns du solvant.

Quel est le profil de ces défauts? Nous avons représenté sur la figure 7.6 deux
profils d'un méme défaut aprés que la fracture ait parcouru ~ 0.4 mm aprés la nais-
sance du défaut. Les deux profils correspondent a la trace laissée par une marche sur
les deux surfaces fracturées. On remarque que les marches observées correspondent
en fait soit a un excés de matiére sur le faciés soit a un défaut de matiére : le premier
profil est le négatif du second ce qui semblerait signifier que la plasticité n’a que trés
peu d’effet ici. .

Nous avons représenté sur la figure 7.7 et sur la figure 7.8 le profil de la surface
ou est né un tel défaut. On note que ces marches semblent naitre & partir de la
micro-rugositeé.

On voit que la hauteur de la marche croit au cours de la propagation de la
fracture. Si on mesure la dénivellation § d’'une marche (ou d’un sillon) au cours de
sa propagation, comme représentée sur la figure 7.9 on voit qu’aprés une propagation
de 'ordre de 10 mm la hauteur du défaut sature vers ~ 200 pm.
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h(x,.2) (um)

F1G. 7.6 — Les deux premiéres figures sont les profils d’un méme défaut mesurés 0.4 mm aprés sa
naissance pour un gel & ¢ = 5 % et une vitesse de fracture V' < V. ; chacun des profils correspondant
a une des deux surfaces créées par la fracture. Les surfaces hachurées représentent le gel. La figure
de droite montre la superposition des deux profils.

F1G. 7.7 — Profil de 0.4 x 0.4 mm? d’un faciés de fracture otl nait un défaut en marche. La hauteur
h varie sur ~ 40 pm.
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b d A A

F1G. 7.8 — Vue stéréoscopique d’un profil de 0.4 x 0.4 mm? d’un faciés de fracture ol nait un
défaut en marche. La hauteur & varie sur ~ 40 um. En haut, le défaut est vu de la droite. En bas
le défaut est vu de la gauche.
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F1G. 7.9 — Hauteur 6 de la marche en fonction de la longueur de propagation x de la fracture.
On remarque que la hauteur sature vers ~ 200 pm.
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7.1.2.2 Observations en téte de fracture

Nous avons discuté pour le moment la trace laissée post-mortem par ces objets
macroscopiques qui apparaissent sur le profil en-dessous de V, pour les gels a ¢ =5
%. Mais a quoi ressemble cet objet en téte de fracture lors de la propagation de la
fracture ?

Afin de visualiser la naissance d’une de ces marches, nous avons placé une caméra
dans le plan Oz, filmant le front fracture et formant un angle de 60° par rapport a
la direction Ox de propagation de la fracture (cf. figure 7.10).

FiG. 7.10 — Représentation du systéme expérimental que nous avons utilisé pour visualiser les
défauts en marches. La caméra (le cone blanc), dans le plan de fracture, forme un angle 6 = 60°
avec la ligne de fracture.

Nous avons représenté quatre images au niveau de la téte de fracture prises a
0.4 s 'une de l'autre (chronologiquement de gauche a droite) dans la figure 7.11. Le

i!

Fic. 7.11 — Quatre images au niveau de la téte de fracture prises & 0.4 s I'une de 'autre (chro-
nologiquement de gauche a droite). La caméra forme un angle de 60° avec I’axe Oz et se déplace
dans la direction de fracture Oz (du haut vers le bas) a la vitesse de fracture. Le petit V blanc
est le défaut qui apparait visiblement sur la deuxiéme image. La barre blanche correspond & une
longueur de 200 pym.
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défaut est repérable par le contraste blanc da au fait que le défaut diffuse la lumiére
dans la direction de la caméra. On remarque que la vitesse de translation du défaut
Vy selon la direction Oz est constante. Ce résultat est cohérent avec le fait que ces
défauts laissent sur le faciés une marche rectiligne formant un angle constant 6,, avec
la direction de propagation de fracture. En notant V' la vitesse de fracture selon Oz,
V,; la vitesse du défaut selon Oz alors nous avons la relation :

Vi

tanf,, = —
an v
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Nous avons représenté sur la figure 7.13 une image et une vue schématique d’un
défaut. La fracture se propage vers le bas dans la direction des = positifs et le défaut
dérive vers nous dans le sens des z positifs. Cette analogie est fortement inspirée de
la description des défauts de méme topologie apparaissant dans les élastomeéres [43]
et dans des gels de polyacrylamide [38] [40] telle que proposée par Ken Sekimoto [47]
qui a réussi a réduire en éléments topologiques de base ces objets. Comme Gent at
al. Vavait percu auparavant, Ken Sekimoto a mis en évidence que ces défauts sont
composés de deux demi front de fracture (cf. figure 7.12).

FiG. 7.12 — Représentation des défauts selon Sekimoto et al. (& gauche) et Gent et al. (& droite).

De plus, du fait des ouvertures importantes, ces défauts sont trés déformés. La
description méme des défauts en téte de fracture, comme a essayé de faire Gent et
al., nous a demandé beaucoup d’effort. Nous y avons été aidés de fagon décisive par
Ken Sekimoto. Cela nous a donné l'idée d’essayer de construire un modeéle en 3D.
Des photographies de cette vue d’artiste sont visibles sur la figure 7.14.

Grace a 'aide de Ken Sekimoto et de cette sculpture, nous proposons la descrip-
tion des défauts suivante (cf. figure 7.13) :

— Si le défaut n’existait pas en téte de fracture, le front de fracture serait continu
entre les points Ay et By. La présence du défaut rend le front de fracture dis-
continu : il y a maintenant deux demi fronts de fracture séparés. Nous avons
appelé le premier AgA et le second ByB.

— Comme la fracture se propage vers le bas et comme A est en-dessous de BB,
on peut conclure que le demi front de fracture ByB est en retard sur le demi
front de fracture AgA. On peut donc estimer que le demi front AyA, en avance
sur ByB, coupe le gel et crée deux «lévresy notées a; et ay;. Etant en retard,
le point B terminant le front ByB se situe sur la lévre a;g; : le demi front ByB
fracture le gel dans la lévre aj; créée par le demi front AgA.

— Le point B est plus prés de nous que le point A (cas d’un défaut se propageant
vers nous) : une telle topologie implique donc l'existence d’un surplomb noté

ABCDy.

Quand la fracture est suffisamment loin, le surplomb se referme : C; vient au
contact avec ArD;. Les profils (cf. figure 7.6) mesurés auparavant correspondent
alors au profil selon Oz des surfaces hachurées : I'un des profils présente un «sillon»
et ’autre une «marche», comme nous ’avons déja vu.
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F1G. 7.13 — A gauche : photographie d’un défaut dérivant vers nous en téte de fracture; la barre
blanche représente une longueur de 200 um . Le front de fracture est scindé en deux : en AgA et
en BoB. Sans défaut, le front serait continu entre Ag et By. La fracture se déplace vers le bas. A
droite : vue schématique d’un défaut en téte de fracture.

b 4 A4

FiG. 7.14 — Photographies stéréoscopiques de la sculpture d’un défaut en téte de fracture. Les
petits points symbolisent le double front de fracture. L’appareil photographique est incliné de 60°
par rapport & Ox comme dans la vignette de gauche de la figure 7.13. L’éclairage est symétrique a
la caméra par rapport & Ox : on voit ’'ombre porté sous le surplomb ABCyDy. Les deux vignettes
de gauche permettent de rendre le relief en vision croisée et les deux vignettes de droite en paralléle.
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7.2 Discussion

7.2.1 Micro-rugosité du facies de fracture

La micro-rugosité du faciés a été trés étudiée dans des matériaux fragiles ou
ductiles comme les alliages, les verres, le ciment, le bois ou bien le grés (cf. Pon-
son et al. [44]). Les recherches se sont attachées a rendre compte des propriétés
statistiques de la micro-rugosité. A partir des fonctions de corrélation Ah(Ar) =

([h(r + Ar) — h(r)]2>i/2, les études ont privilégié la recherche de loi d’échelle du
type Ah ~ (Ar) avec H 'exposant de Hurst.

Suivant Ponson et al. [45], nous avons calculé les fonctions de corrélation selon
deux directions : dans la direction de propagation Ox et perpendiculairement selon
Oz. Nous avons porté les résultats pour un gel & ¢ = 5 % et une vitesse de fracture
de 13.5 mm.s~! dans la figure 7.15. On voit que dans notre cas I’ajustement par une

10

Ah (um)

0.1 = : : :
1 10 100 1000
Az, AX (pm)

1/2
Fi1G. 7.15 — Fonctions de corrélations Ah(Ar) = <[h(r + Ar) — h(r)]2> dans la direction Oz

et Oz pour un gel & c =5 % et une vitesse de fracture de 13.5 mm.s~ 1.

unique loi de puissance n’est pas convaincante : la rugosité ne présente pas de loi
d’échelle. On peut noter que par la suite Bouchbinder et al. [46] ont montré qu'il est
nécessaire d’analyser les faciés de fracture en 2 dimensions.

Nous avons alors privilégié ’étude de I'anisotropie présente dans nos faciés de
fracture dont nous sommes les premiers a en avoir fait mention pour des régimes de
fracture quasi-statique i.e. pour lesquelles la propagation d’onde élastique n’est pas
pertinente.

En plus de la micro-rugosité, nos fractures présentent des défauts en marche. Ce
type de défaut a été reporté pour la premiére fois dans les élastomeéres (gonflé ou
non) par Gent et al. |43] puis, par la suite, par Sekimoto et al. [40]. Nous avons
reporté dans la figure 7.16 des photographies de leurs travaux. Il est a remarquer
que Sekimoto et al. a été le premier a réussir a décrire exhaustivement ces défauts
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en marche, ce qui nous a permis par la suite, en nous reposant entiérement sur leurs
travaux, d’essayer de rendre compte de leurs nucléations.

F1G. 7.16 — Trois premiéres vignettes : défauts en marche sur des surfaces de fracture dans des

gels d’acrylamide pour des vitesses de fracture de 4 mm.s~! ( & gauche) &4 0.1 mm.s~! (& droite).

Vignette de droite : CH morphologie observée dans un caoutchouc de polybutadiéne. La fracture
se propage du haut vers le bas dans tous les cas.

Comme dans notre cas, Sekimoto et al. ont montré que ’angle de dérive 6,, est
constant sur une gamme de vitesse variant d’un facteur ~ 40. Cependant dans ces
gels de polyacrylamide 1’angle est de ~ 43°.

7.2.2 Interprétations

Comme nous ’avons vu, la vitesse pour laquelle apparaissent ces marches sur
le faciés de fracture dépend de la viscosité du solvant. Nous pourrions penser alors
que le processus a l'origine de la création de tels défauts est dépendant du caractére
poroélastique des gels de gélatine. Cependant, Gent et al. ont observé ces mémes dé-
fauts aussi bien dans des élastomeéres gonflés par un solvant que dans des élastomeéres
non gonflés par un solvant i.e. ne présentant pas de structure poroélastique.

Afin de mieux comprendre la physique a 'ceuvre dans cette transition a V.,
regardons sa nature : est-ce que cette transition est continue ou bien discontinue ?
Deux observations plaident en faveur du caractére discontinu de cette transition,
caractére impliquant la nécessité de nucléer ces défauts lorsque V' — V, :

— lorsque la vitesse tend vers V., la micro-rugosité ne montre aucune divergence ;

— aprés qu'un défaut a atteint sa hauteur § maximum, si on augmente la vitesse

de fracture jusqu’a la faire tendre vers V7, le défaut ne disparait pas.
Nous avons pu observer que, pour des vitesses beaucoup plus grande que V., les
défauts disparaissent. Cependant, nous ne pouvons pas conclure quant a I’existence
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ou non d’hystérésis : de part la faible épaisseur de nos échantillons, trés rapidement
les défauts atteignent 'une des parois et disparaissent ne nous permettant pas de
conclure si ces défauts mourrait tout seul ou non s’ils en avaient le temps.

Le fait que nous observons autant de défauts se propageant selon 6 = +6,,
que selon § = —6,, est lié au fait que notre systéme est globalement symétrique.
Cependant, de part leur topologie, ces défauts brisent cette symétrie. Or le seul
mode de déformation brisant la symeétrie est le mode III. Ainsi, en rajoutant du
mode IIT (et II) en téte de fracture (la méthode expérimentale consistant & pincer
’échantillon dans I’épaisseur devant la téte de fracture), nous avons réussi a amorcer
des marches pour des vitesses de fracture plus élevées que V..

Nous pouvons alors avancer une interprétation du processus de nucléation des
défauts : le mode III est créé par des inhomogénéités du réseau qui occasionnent des
fluctuations de raideur dans le gel. Ces fluctuations (gelées) permettent au front de
fracture de faire des excursions «dans» le plan de fracture (selon xOz) et «hors» du
plan de fracture (zOy) : le front de fracture n’est pas une ligne droite. Ces excursions
seraient responsables de la micro-rugosité.

Pour qu'une fluctuation de raideur ait un effet sur la dynamique du front de
fracture, il faut que la taille de la fluctuation soit suffisamment importante : la
longueur qui s’impose alors est la taille d,; ~ 100 nm de la zone active de fracture.
Or, dans le cas de nos gels de gélatine, plus le gel est rigide plus il est difficile a
casser : alors, si la fracture rencontre une zone plus raide que le reste du gel et de
taille supérieure a d,. alors localement le front de fracture ralentit.

Nous allons supposer que pour pouvoir créer une marche, il faut que la per-
turbation soit suffisante pour piéger le front de fracture ¢.e. que le front de fracture
expérimente localement une chute de vitesse 0V = —V,. Dans nos expérience, I’éner-
gie de fracture est relié a la vitesse par la relation :

g:go—FanV

Nous avons vu que Gy et I' sont tous les deux proportionnels & £72. On peut donc
écrire avec Gy = cte/€? :
GE? = cte + al’n,V

Comme dans nos expériences I'énergie de fracture G est déterminée par I'ouverture
Ah, au cours de la nucléation de la marche G reste constante. En différenciant la
relation précédente par rapport a £ et V', on obtient :

Go&? = al’n, 6V

soit encore : )
3
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Nous pouvons alors estimer la variation relative minimale €,, = [0£/&| pour
que l'inhomogénéité du réseau arréte la fracture. On suppose pour l'instant que la
fluctuation est suffisamment petite pour que ’'on puisse considérer que G ~ Gy. On
obtient :

_InsVe

€m A
2Go

en prenant I' ~ 105, Gy ~ 3 J.m?, n, ~ 1073Pa.s et V. ~ 350 um.s~!. On note que €,
est suffisamment faible pour que 'approximation de G avec G soit satisfaisante. Un
tel ordre de grandeur pour les fluctuations ne semble pas incohérent avec le caractére
statistique de formation des gels de gélatine et est en accord avec la diffusion dans
le bleu observée lorsque nous éclairons nos gels!.

On remarque aussi que la relation précédente prédit que le produit 7V, doit
étre quasi-constant. D’aprés nos mesures expérimentales, si on porte V. en fonction
de 1/n4, nous obtenons la figure 7.17. Nous observons bien une quasi-constance du

~ 6%

0.4

0.3

0.2

vV (mm.s™)

0.1

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2
1n (10° Pa™s™)

F1G. 7.17 — Vitesse critique V. d’apparition de la CH morphologie en fonction de U'inverse de la
viscosité s du solvant pour des gels & ¢ =5 %.

produit n,V,, résultat en faveur de notre interprétation.

Notons que nous n’avons jamais observé de défauts en marches dans les gels
ayant une concentration de gélatine supérieure & ¢ = 5 %. Cependant, pour un gel a
¢ =10 %, le seuil de fracture a une énergie environ deux fois supérieure a 1’énergie
de seuil dans les gels & ¢ = 5 % et la pente I'' y est environ 5 fois plus importante.
On peut alors calculer pour ces gels une vitesse critique V, environ 3 fois plus petite
i.e. de I'ordre de ~ 100 pm.s~!. Le fait que nous n’observons pas de tels défauts
dans ces gels reste a expliquer.

Dans cette vision du processus de nucléation des marches, lorsque le front de
fracture continu Ay By est stoppé localement, deux points d’arrét A et B apparaissent
créant les deux demi fronts distincts de fracture AygA et ByB. A ce moment, un demi

! Photographies visibles sur le site de la photothéque du CNRS, en tapant le «Mot clé» GELA-
TINE dans la «Recherche avancéey.
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front de fracture (dans notre schéma By B) contourne la zone raide tandis que l'autre
demi front (ApA) continue verticalement dans la direction des x : B est maintenant
en retard sur A, créant ainsi le surplomb. Ensuite, le point B est graduellement
emporté loin de A sur la lévre oy

Peut-on prédire la hauteur 0 des marches ou autrement dit jusqu’ou est emporté
le point B?

Nos gels de gélatine partagent avec les deux autres matériaux mous connus qui
présentent des défauts en marche les faits que :

1. le seuil de contrainte ¢* est beaucoup plus important que le module élastique
E =3 i.e. que les déformations en téte de fracture sont trés importantes;

2. la réponse élastique présente un durcissement : aux grandes déformations,
les chaines sont quasi-tendues et la contrainte appliquée dépasse la réponse
hookéenne d’un gel de méme module.

Pour un matériaux avec de telles caractéristiques, Hui et al. ont montré (cf. 6.4
page 91) que I'énergie élastique dissipée par la fracture est essentiellement stockée
dans la zone «émoussée» d’épaisseur de l'ordre de d, ~ g On peut s’attendre alors
a ce que le point B soit emporté en dehors de cette zone émoussée i.e. dans une
zone ol il y a des contraintes a relaxer.

Comme les vitesses V. sont faibles, on peut faire I’approximation que G =~ Gy ~ 3

J.m~2. Avec E* = 4u ~ 15 kPa pour des gels a ¢ = 5 %, on obtient :

G
5b~E—Z~2ooum

La valeur de A est cohérente avec les mesures de 0 mesurées expérimentalement.

De la méme fagon, si on calcule la valeur de A pour les élastoméres, avec Gy ~ 10
Jm~? et £ ~ qq MPa, on obtient A\ ~ 10 um, valeur cohérente avec la hauteur &
des marches mesurables sur la figure 7.16.

Enfin, nous pouvons nous interroger sur ’origine de la dérive des marches. On
remarque que de part son positionnement sous le surplomb, le demi front Ay A évolue
dans une zone ou les contraintes sont trés fortement relaxées par le demi front ByB.
Tandis que B progresse sur la lévre a;; vers les z positifs ¢.e. vers une zone de plus
forte contrainte, A recule et s’éloigne de la zone relaxée par ByB. Cependant la
valeur de ’angle «magique» et sa constance restent a comprendre.
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CONCLUSION

Dans ce travail de thése nous avons voulu comprendre les mécanismes dissipatifs
a l'ceuvre dans le processus de fracture d’un hydrogel. Pour ce faire, nous avons
étudié la dynamique de fracture amorcée par nos soins ce qui nous a permis de
mesurer la relation entre la vitesse et I'énergie de fracture dissipée par unité de
surface créée.

Nous avons choisi de travailler avec des gels de gélatine pour leur simplicité de
mise en ceuvre. Leur particularité est d’étre thermoréversibles avec une température
de gélation a peine plus importante que la température ambiante, cette propriété
étant due au fait que les chaines de polymeére formant le réseau sont accrochées les
unes aux autres dans des zones de réticulations (triples hélices) d’énergie de 1'ordre
de quelques kgT.

Nous avons pu montrer que, dans ces gels de gélatine, la fracture se propage sans
impliquer de scission de chaine de polymére : au contraire, les chaines sont extraites
entierement a travers le réseau. La dissipation en téte de fracture est simplement
due au frottement des chaines dans le solvant.

Nous avons proposé un modeéle simple qui nous a permis de rendre compte des
ordres de grandeur mesurés expérimentalement. Nous avons pu aussi vérifier que
les lois d’échelle prédites par notre modéle sont vérifiées expérimentalement. Entre
autre, ce modéle nous a permis de prédire que pour un méme gel ’énergie de frac-
ture doit varier comme le module du gel a la puissance 2/3. En jouant sur le fait
que les gels de gélatine sont trés sensibles a I'histoire thermique, nous avons vérifié
que ce scaling est vérifié pour des gels a composition donnée. Cependant, a deux
compositions différentes, les résultats ne coincident pas sur une méme courbe mai-
tresse : le module élastique ne suffit pas pour décrire entiérement la structure de
nos gels. Un commencement de réponse est apporté par les travaux de Djabourov et
al. qui ont montré que la réponse élastique des gels de gélatine est trés bien décrite
par I'unique parametre qu’est la concentration de triple hélice. Mais, la encore, ce
parameétre n’est pas suffisant pour décrire la réponse d’origine visqueuse de ces gels.
La question reste ouverte.
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Une autre partie de notre étude de la fracture dans les gels de gélatine a consisté
a caractériser le faciés des surfaces créées par le passage de la fracture. Nous avons
mis en évidence que ces surfaces présentent une micro-rugosité qui ne présente pas
de loi d’échelle comme celle observée dans d’autres matériaux mais qui présente
une augmentation de son amplitude avec la vitesse de fracture, fait jamais rapporté
auparavant. De plus, nous avons observé que, comme dans deux autres matériaux
mous que sont les élastomeres et les gels de polyacrylamide, il existe une vitesse
critique en-dessous de laquelle des défauts macroscopiques apparaissent en téte de
fracture, scindant le front de fracture continu en deux demi-fractures. Nous avons pu
alors montré avec ’aide de Ken Sekimoto, que ces défauts ont la méme topologie que
ceux observés par ce dernier dans les gels de polyacrylamide. Nous avons pu alors
expliqué la hauteur caractéristique de ces défauts par le fait que la fracture dans ces
matériaux trés déformables est soumis au phénoméne d’émoussage. Un point reste
cependant a élucider : que ce soit la micro-rugosité ou ces défauts macroscopiques,
tous les deux présentent une méme anisotropie selon un méme angle «magique» dont
nous n’avons pas réussi a rendre compte de la valeur.

La vérification de notre modéle nécessiterait de réaliser nos expériences avec
d’autres gels pour lesquels 1’énergie de liaison dans les zones de réticulation est
suffisamment faible pour que la fracture se propage sans scission de chaines. A cette
occasion, nous avons réalisé une collaboration avec Michelle E. Seitz et Kenneth
R. Shull [48]. Durant un mois, nous avons fait 1’étude de la dynamique de fracture
dans des gels triblock. Dans ces gels, les chaines de polymére forment un réseau en
s’accrochant les unes avec les autres en formant des micelles : chacune des micelles
rassemble les bouts d’environ une centaine de chaine. Dans ce cas cependant I’énergie
de liaison des chaines est beaucoup plus importante que dans le cas des gels de
gélatine. Nous avons ainsi observé une physique différente de celle que notre modéle
peut prédire. On peut noter que nous avons pu alors prouver que notre méthode
expérimentale et notre savoir-faire sont utilisables pour de nombreux systémes trés
déformables.
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