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Introduction

Les matériaux élastomeres sont fortement répandus dasedesurs industriels tels que I'aéro-
nautique, I'automobile, le secteur alimentaire , le batimetc. Cette multiplicité d’utilisation
des élastomeéres provient de caractéristiques mécanigsemtéressantes dont : la capacité a
subir de grandes déformations, le caractere amortissamdsistance a la fatigue, ... Ces matéri-
aux, sont de plus en plus utilisés pour des piéces technigemsssitant une grande maitrise
de leur comportement. Par exemple, les rotors d’héliceptarodernes font appel & des com-
posants élastomériques qui peuvent servir soit de pahstigle, soit d’'amortisseur de vibra-
tion et qui sont étroitement liés a la sécurité. La demandissante de ce type d’applications
pousse les industriels du secteur a développer des outdsrdeeption de plus en plus perfor-
mants et qui nécessitent donc une meilleure compréhensioe type de matériau. En effet, les
élastomeres exhibent un comportement complexe qui eshdépedes paramétres de charge-
ment (amplitude, fréquence), de la température et qui ptésedes effets bien particuliers :
effet Mullins, tixotropie, fort auto-échauffement et cdagpe thermo-chimio-mécanique. Cette
complexité semble principalement étre due a leurs miarostres.

Afin de contréler les propriétés mécaniques et physiques slenagriaux, on peut jouer clas-
siguement sur deux aspects : la nature de la base élastomécigoutchouc naturel ou syn-
thétique) et la nature d’éventuelles charges renforcaimeis de carbone, silice, ...). Si les
composants qui forment ces matériaux sont en apparencéesiep terme de comportement,
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2 Introduction

leur association conduit a des comportements beaucougpiaplexes que ce que donnerait
une simple loi des mélanges. Les interactions physico-cjies, charges-matrice et charges-
charges ainsi que la morphologie de ce type de matériau darigine de cette complexité.
En outre, ces matériaux présentent des microstructurigsatites suivant I'échelle d’observa-
tion. On observe des agrégats de particules dont la taille darlLl00 & 300 nm, des agglomérats
formés d’agrégats dont la taille est supérieure a 10 micaesréseaux de particules ou d’agré-
gats qui peuvent parcourir le matériau dans son ensemlaesades taux de charge relativement
faibles.

La détermination du comportement macroscopique d’'unenfaigmureuse passe nécessaire-
ment par une analyse micromécanique afin de faire interlesahénomeénes micro-structuraux
et les interactions. Cependant ce type d’analyse repréadihieure actuelle un défi majeur car
il faut préalablement définir les phases en présence aimsliagonicrostructure considérée. En
effet, le premier aspect dépend fortement du procédé deeanigeuvre, on trouve par exem-
ple difféerentes natures de gommes : elastomére, élastdideééastomeére occlus,... le second
aspect dépend de I'échelle considérée. Il semble donoitkige pouvoir prédire le comporte-
ment macroscopique dans toute sa complexité en partantatitent d'images obtenues par
observations microscopiques a une échelle donnée. En iféstt nécessaire de considérer
ce matériau comme un assemblage de structures de difféitaiites : agrégats, agglomérats,

réseaux de charge,...

L'objectif de ce travail est de déterminer le comportemeatrscopique d’'un élastomeére sil-
icone chargé de silice en tenant en compte de certains nsévasid’interactions, et d’aspects
multi-échelles. Nous proposons dans un premier temps, dedgyer un agglomeérat de charge
noyé dans une gomme élastomérigue. Dans un second tempsongiderons un modeéle d’ag-
glomérat constitué de particules de silice interconneqtéesine fine couche de gomme. Les
simulations numériques associées a ces modeéles sonéesadid’aide d’éléments finis et sont
basées sur des méthodes d’homogénéisation numériquepleguapt des conditions de lo-
calisation de type PB&, KUBC®@ et SUBC®, Il s’agit donc d’'un travail exploratoire basé
essentiellement sur ces simulations numériques afin dexnsi@mprendre le réle de la mi-
crostructure et les interactions en jeux.

(1). Periodic Boundary Conditions
(2). Kinematic Uniform Boundary Conditions
(3). Static Uniform Boundary Conditions
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Ce mémoire de these est constitué de 4 chapitres. Le prenaipitichest consacré a la descrip-
tion des élastomeéres chargés, d'un point de vue physiquaigie et mécanique. On présente
les propriétés des charges renforgantes, la mise en ceuvétadesneres et les caractéristiques
de leur comportement en statique et en dynamique.

Le deuxieme chapitre traite de I'état de I'art de la modélisades élastoméres. Les approches
de modélisation sont classées essentiellement en tréigaré&s a savoir I'approche phénoméno-
logique, I'approche micro-physiqguement motivée et lesrapipes dérivant de 'homogénéisa-
tion.

Le troisieme chapitre est consacré a la modélisation miéoamique d’'un élastomere silicone
chargé de silice. Il s’agit d'un élastomere idéalisé conétd’'une matrice dense élastique et
d’agglomeérat(s) viscoélastique(s). On cherche a analjisiuénce des parametres de com-
portement, de morphologie et d’interaction de ce modéle.

Le dernier chapitre est consacré a la modélisation d’uncagétat de charge de silice a une
échelle microscopique. Ce modéle suppose que l'agglométatomstitué de particules de
charge rigides interconnectées par une fine couche d'élaseolié faiblement réticulé. Pour
ce faire, des motifs de VER sont générés de maniére aléatbaseade polygones de Voronoi
représentant les grains de silice. On cherche a étudieuénfle des parameétres microstruc-
turaux et a appréhender les mécanismes de dissipation dasfinement.






CHAPITRE

Généralités sur les élastomeres
chargés

e chapitre a pour objet la description d’élastomeres ckargé
d’'un point de vue chimique, physique et mécanique. Il re-
groupe un certain nombre d’observations expérimentatssies de
divers travaux de recherche, nous permettant d’identégeptincipaux
facteurs influant sur le comportement. Ces observationsgwaderont,
dans la suite au choix d’un Volume Elémentaire Représeradspté a
ce type de matériau.
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.1 Introduction

Un élastomere peut étre vu comme un regroupement de chaicesmméculaires. Une chaine
est constituée d’'une multitude de monomeres. On entend paomEre un enchainement de
motifs simples et identiques, qui sont formés d’'une sudopsde segments carbonés. Les
atomes constitutifs d’'un monomére sont essentiellemeoaibone et I'hydrogene. La com-
position du caoutchouc naturel non vulcanisé est un hydooca dont le monomere de base est
(CsHs)n, nomme l'isopréne (voir figure 1.1). La synthese de cettedmale en laboratoire est a
I'origine du caoutchouc synthétique. A I'état naturel, ébsiines sont repliées sur elles mémes.

Monomeére de base

FIGURE |.1 — Monomeére de base d’'une chaine macromoléculaire

Sous sollicitations, elles ont la possibilité de s’allongeme facon significative en supportant
de trés grandes déformations.

Les chaines polymériques sont reliées entre elles par detspte jonction appelés points de
réticulation. Ces points de réticulation sont créés suiteergaction chimique qui est activée
par un catalyseur. Dans la plupart des cas, il s’agit de soufre

On appelle vulcanisation le processus de création de ligidoimiques entre les chaines macro-
moléculaires pour former un réseau tridimensionel stalal®ulcanisation et les enchevétrements
moléculaires assurent la cohésion du matériau.

Les élastoméres possedent des propriétés physiques etjebgrrés complexes. Les notions
générales de chimies relatives a ces matériaux sont assedaties dans la littérature. En par-
ticulier, il est communément admis que le nombre de ponts faints de réticulation), leur
longueur, ainsi que leur répartition influent considératdat sur les propriétés mécaniques.
La réponse mécanique de ces matériaux dépend fortementesedarature. La figure 1.2 décrit
schématiquement I'évolution du module d’élasticité erctan de la température. En dessous
de la température de transition vitreuse, on observe uagqlajui correspond a un état vitreux
caractérisé par une forte rigidité. Une chute brusque dgwiptés mécaniques se manifeste au
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voisinage de la température de transition vitreuse. Ce phéne est du a la disparition des li-
aisons entre les molécules. Au dessus de la températurendéitma vitreuse, le comportement
des polymeres est caoutchoutique et le matériau est souple.

E (MPa)

Plateau vitreux

1000

Plateau caoutchoutique (état vulcanisé)

' Zone de

transition Ecoulement visqueux
vitreuse I (état cru)

0.1

T/Tg

FIGURE 1.2 — Variation du module d’élasticité d’'un élastomere aulisé en fonction de la
température [5]

|.2 Les charges

Afin d’optimiser 'ensemble des caractéristiques de I'éastre, dans le cadre d’'une applica-
tion donnée, de nombreux additifs peuvent étre incorp@agarle alors d’élastomere charge,
dont la microstructure peut s’avérer complexe. On distirggreéralement deux catégories d’ad-
ditifs : les charges actives et les charges inactives.

|.2.1 Les charges inactives

Les charges inactives n’agissent pas directement surdesi@tés mécaniques. Parmi ces charges,
on peut citer :

— le carbonate de calcium : il améliore la processabilité ;

— les kaolins : ils sont utilisés comme extenders;
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— l'oxyde de zinc : il améliore le processus de vulcanisation

— les talcs : ils augmentent la perméabilité ;

— les plastifiants : ils permettent essentiellement deifacié glissement entre les chaines et les
différentes opérations de mise en forme et de mélangeagamiéliorent aussi la dispersion
des charges et diminuent la température de mélangeage. &tifiphd peut étre soit a base
d’huile minérale, soit a base de produits d'origine anintalale synthése.

— les agents de protection : ils permettent de maintenins pbssible I'élastomére en bon état
en évitant la dégradation précoce. La nature du milieu (ézatpre, rayonnement, etc) est la
plupart du temps a I'origine d’'une altération et/ou d’uniNiEsement de I'élastomere. Des
antioxydants et antiozonants sont utilisés pour palieradiaques de I'ozone et de I'oxygéne.
Les élastoméres sont aussi sensibles au rayonnementalétalde ce fait, les conditions de
stockage nécessitent certaines précautions.

1.2.2 Les charges actives ou agents renforgants

Les agents renforcants sont principalement constituégigpaharges renforcantes sous forme
de particules. Le renforcement par des charges permertgitéla domaine d’application des
élastoméres.

On distingue essentiellement deux types de charges dansteusee I'industrie : les noirs
de carbone et les silices. Ces deux éléments ont des roleskemis et sont choisis comme
éléments renforcants en fonction de leur compatibilité débastomere de base. Ces additifs
influent sur la rigidité, la dissipation d’énergie (I'amisgement) et la résistance a la rupture. Le
caractere renforcant des charges provient de l'intenacti@rge-charge et charge-matrice. Ces
interactions ont des origines chimiques et physiques. Gmdige différents types de liaisons
telles que les liaisons covalentes et les liaisons faildeype van der Waals et hydrogéene.
Dans le paragraphe suivant, on présente les charges aetsvphis utilisées pour le renforce-
ment des élastoméres. Dans I'objectif de motiver les maat@iss a venir, on explique les
origines de ce renforcement a travers une analyse de ldsgues charges et des mécanismes
d’interaction de type charge-charge et charge-matrice.

— Les charges de silice
On distigue deux catégories : la silice naturelle et symjjuéti La silice naturelle est issue des
roches formées par sédimentation d’organismes variés. [RBaras synthétique, on trouve
essentiellement deux familles de silice :
— la silice précipitée obtenue en milieu aqueux par I'actim acide. C’est la plus répandue
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dans le renforcement des élastomeéres;;
— la silice thermique obtenue par réduction a haute temérau tétrachlorure de silicium
et oxydation du silicium de silice.
Le procédé de réduction chimique a haute température petioigienir des silices ayant
différentes caractéristiques du point de vue surface figéei taille des particules et présence
d’agglomération en agissant sur la concentration en tdtaae de silicium, la température
de fusion et le temps de la réaction. Selon le procédés deeniseuvre, les particules de

Polymer

Fllbsar ~|_|.",_t__,.-||
]

|r.|:;"'l: i =

L | 0,87 nm

Colloidal
black

Clusters
(intarparticls
hydrogan
barding)

10%10 *nm

FIGURE |.3 — Différentes structures des charges, d’aprés [31]

silice peuvent former différentes structures a différemdehelles. On peut trouver la particule
de silice comme structure primaire, ou comme agrégat dotdilla peut aller de 40nm a
100nm. Le regroupement de ces agrégats donne naissancgg@amérat. Les agrégats sont
liés entre eux par des liaisons faibles de type van der Waalkille d’'un agglomérat varie
de quelques centaines de nanometres a 200 micrometrefiguog 1.3).

Quand les interactions entre les particules formant I'agfrégnt tres fortes, on n’obtient pas
une bonne dispersion de la silice dans la matrice. Les cha®gsailice peuvent faire I'objet
d’'un traitement de surface durant lequel on recourt paédiss agents de couplage pour créer
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des liaisons covalentes de type matrice-charge. Ce traiteimitue essentiellement sur les
interactions charge-charge et charge-matrice. Un moyentgauire le niveau d’interaction
matrice-charge est de déterminer le taux de I'élastoméréétte notion est définie par la
suite). La morphologie de la silice est tres proche de cellealr de carbone, c’est la nature
chimique qui les distingue. L'interaction du noir de carb@vec la matrice élastomérigue est
spontanée alors qu’il faut un agent de couplage dans le csiicie Le silane est I'agent de
couplage communément utilisé pour assurer la compadilahtre les propriétés surfaciques
de la silice et les chaines d’élastomere.

— Les charges de noir de carbone
Les charges de noirs de carbone sont tres utilisées poundesmatiques, elles sont obtenues
par combustion incomplete d’hydrocarbures. Comme poulite@ sces charges se présentent
sous différentes formes : particules, agrégats et aggkisiéra particule de noir de carbone
peut étre assimilée a une sphére dont la taille varie de 18 45énéralement, une particule
de noir de carbone a tendance a interagir avec une autreypenpiour former un agrégat [3].
Cette interaction entre les particules au sein d’'un agrégagmtd essentiellement du procedée
de fabrication (mélangeage).
La taille d'un agrégat de noir de carbone varie entre 100 @20 Le nombre de particules
par agrégat varie entre 20 et 200 particules.
Les propriétés chimiques du noir de carbone et de la matasgognerique sont similaires de
sorte que l'incorporation de ces charges dans la matricaisss [47].

1.2.3 Propriétés des charges

Certaines propriétés des particules de charge influent dagon significative sur la réponse

macroscopique de I'élastomeére. Ces propriétés ont fajgtale nombreux travaux de recherche

qui tentent de caractériser leurs influences. Dans la littérales auteurs s’accordent sur I'in-

fluence prépondérante de certains parametres :

— la surface spécifique
La surface spécifique est un parametre important caraatétes microstructure des charges :
c’est la surface de silice disponible pour étre mise en cbatzec I'élastomeére rapporté a la
masse de la particule. La surface spécifique est évalugé ern. L'évaluation de la surface
spécifique nécessite un soin particulier et des techniquietues. L'absorption d’iode est un
moyen pour mesurer la surface spécifique de la silice. Toigtedlle n’est pas précise. La
méthode de Cethyl Trimethyl Amonium Bromide (CTAB) est une autieriahtive permet-
tant d’évaluer l'aire de la surface du silice accessibleligémstomere. Elle suppose que la
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surface de la silice est sphérique. Une autre méthode basBabmorption d’azote appelée
BET mesure l'aire de la surface de contact totale en tenanpode la porosité du noir de
carbone. On cite aussi la méthode « Statistical Thicknesa@uArea »(STSA) [54]. Ces

=
—&— 50phr N115

- —®= 50phr N220
&— S0phr N338

G* |/ MPa

0.1 1 10 100
Strain / %

FIGURE I.4 — Influence de la surface spécifique, cas du noir de carfdne

différentes méthodes ne donnent pas toujours avec prédesgurface spécifique. En effet,
des caractéristiques physiques relatives aux chargegpeétve source d’erreur.

Le caractere renforcant n’est pas lié uniquement a la sudpécifique. En effet, les silices
pyrogénées ont une surface spécifique pouvant atteindrex#0pmais elles sont moins ren-
forcantes que les noirs de carbone de surface spécifiquesttpugsm?/g a 150m?/g [4].

Des résultats présentés par J. Frohlich et al. [21] montliefluence de la surface spéci-
figue sur le module dynamique pour des charges de noirs der@rba figure 1.4 montre
l'influence de ce parametre pour trois types de noirs de carbi@ésignés par N 115, N 220
et N 339 corespondant respectivement aux surfaces spésfgyivantes : 128, 111, et 92
m?/g. La figure montre qu’a faible niveau de déformation, le medilynamique s'accroit
avec la surface spécifique. A taux de charge fixe, lorsqueal@élre moyen des particules
primaires diminue, le nombre de particules et la surfaceigée augmentent et la distance
entre agrégats diminue. Ainsi, la mise en réseau des padiest plus prononcée lorsque la
surface spécifique augmente. De ce fait, le terme « renfortesest lié aux phénomeénes
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d’interaction charge/matrice mais aussi charge/charge.
— la chimie de surface:

0
Eau adsorbée —
Silanol vicinal HO — §i—OH
. Silanol géminal 5' ’

Silanol isolé

HO\
' | S N o L o
‘% | @ ‘% %f T9 7 A 9

N /ﬁ'\ ASic i8S S S /"l“\ /ﬁ'\ /ﬁ\ /ﬁ\ /ﬁ
(o]
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FIGURE I.5 — Etat chimique de la surface du silice [4]

La chimie de surface induit une activité de surface. Diffé&sgroupes chimiques se situant
sur la surface des charges conditionnent cette activitié figure 1.5). Les interactions de
type charge-charge et charge-élastomére dépendent etteeda I'énergie de surface. La
présence de silanols sur la surface de la silice est a lfwrige I'incompatibilité avec les
chaines macromoléculaires de I'élastomeére. Toutefaissilanols favorisent I'interaction de
type charge-charge pour la création des agrégats et aggltsnBans la littérature, on men-
tionne deux types de forces de surface : les forces dispsrsiies forces spécifiques. Dans I
article de J.Frohlich et al. [21], on trouve une analyse iMllience de I'activité de la surface
des charges de noirs de carbone qui ont subit un traitemembitjue a haute température.

— la structure :
La structure des particules de charge est un parametretampdElle influe sur les différentes
interactions dans I'élastomére chargé. La finesse decplagi leurs arrangements, leurs
formes et leurs dimensions sont des éléments parmi d’agtriedécrivent cette structure.
Dans le cas du noir de carbone, d’'un type a un autre, on a uretwstudifférente. Certains
travaux [28] montrent des images permettant de décrirguatste des agrégats de noir de
carbone en trois dimensions. |l s’agit d'une structure faimide type « fractales » (voir figure
1.6 ) permettant une augmentation de la surface de contactlagomme élastomérique ce
qui améliore d’avantage I'effet de renforcement.

J. Frohlich et al. [21] cherchent a comprendre les mécaristeeenforcement de I'élastomere.

lIs dressent une liste exhaustive des parameétres qui soatteurs principaux dans le mécan-

isme de renforcement. D’une maniére générale, les facteflusnt le renforcement de I'élas-
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tomere sont :

— lataille des particules et/ou la surface spécifique,

— la structure ou le degré d’irrégularité de la charge quejan réle essentiel lors du mouve-
ment des chaines d’élastomére sous un chargement,

— l'activité de surface, un facteur important a I'égard detéraction charge-charge et charge-
matrice.

Fractal Structures

F\ ; 3 —
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FIGURE .6 — Structure ramifiée d’agrégat de noir de carbone [28]

1.2.4 Morphologie d’'un élastomere chargé

L'étude de la morphologie des charges renforcantes a édijdt de plusieurs études, car con-
troler la forme des particules de charges lors de leur rggnment est un élément essentiel pour
prévoir les performances du matériau élastomérique. Siyoét al. [27] ont travaillé sur la vi-
sualisation de I'état de dispersion en 3D des charges igarites dans la matrice élastomérique.
Les outils d’observation ont une résolution de I'ordre dmtjstrom avec la technique dite 3D-
TEM.

Le renforcement par la silice donne naissance a des géemsétninplexes, en allant de la partic-
ule élémentaire sphérique a des agrégats ou des agglomédats « clusters » (voir figure 1.7).
Des liaisons de type électrostatique, hydrogene et chingguea I'origine de ces différentes
structures dont la taille varie ents@ et 500 nm [31]. Les charges de silices se distinguent par
leurs surfaces spécifiques variant d’apres J. L. Leblang {ttie50 et 380m?g—* mesurée par
I'absorption du nitrogéne.

Les charges de silice seules mettent en place un réseaa soblithe faible interaction avec la
matrice élastomérique. Plus des additifs sont utilisass ges liaisons chimiques entre la sur-
face des charges de silice et I'élastomére sont formées.
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Particules élémentaires Agrégats Agglomérat

10-15 nm 10-100 nm

FIGURE |.7 — Différentes échelles de taille des charges

Les mécanismes d’interaction charge-charge ne sont pasechen déterminés. Les auteurs
priviligient souvent I’hnypothese de I'existance d’'une gercouche de I'ordre du nanométre en-
tre les charges ou la mobilité des chaines moléculairegsiseinte.
Les charges interagissent chimiqguement avec la gommereéfdrune structure en réseau dont
la nature peut influer sur le comportement global. Parmié&ameétres influants on peut citer :
— la gomme ocluse
La dispersion des charges dans la matrice dépend du tempalaeage.
La microstructure montre qu’une quantité d’élastomeérd p@wsérer dans les vides interpar-
ticulaires. On I'appelle partie ocluse immobilisée. Elleapriori isolée, et ne contribue pas
a la déformation macroscopique.
Des études trés fines tiennent compte de ce phénoméne quicauaptes le malaxage par
exemple pour estimer la fraction effective de charge apdetia fraction réelle.

gomme ooouse Tintra’

@ ﬂ&u

gomme ccoluse Vinter”

gomme lige

FIGURE |.8 — Gomme occluse, gomme liée
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— la gomme liée:
D’autres cas sont aussi observés montrant I'existence ccanehe d’élastomere de forte
raideur, parfaitement collée aux charges, qui ne peut gtraie : c’est le polymere lié (voir
figure 1.8).
La nature des interactions entre la matrice et la chargel'esigine de la partie d’élastomere
lié. Dans la littérature, on mentionne que la quantité diélagre lié dépend de la fraction
volumique, de la nature de la charge, de la surface spéciigge I'énergie de surface.
Des investigations diélectriques, dans certains travawedgerche, confirment I'existence
d’'une couche d’élastomére entre les particules de chardgte @éce couche d'élastomére
entre les particules fait I'objet d’'une étude réalisée pafigmrich et al. [25] qui tente de
comprendre les mécanismes de renforcement et de souligffet te la présence de cette
mince couche. La figure 1.9 est une réprésentation schéneatiq cet effet aveg, d et A,

FIGURE 1.9 — Influence de la couche mince entre les particules dgyekdR5]

qui désignent respectivement la taille du réseau de chaajks de particule élementaire et
I'épaisseur de la couche mince autour des particules

Leffet d’une telle couche immobilisée entre les particuliescharges, est prise en compte
comme renforcement par une loi de puissance du module ticll@proposé par G. Heinrich,
dépendant de la concentration des chargede la taille des particulé et de I'épaisseur de
la couche en questiof :

d+2A)2 — 6dA?  *rirB
R (.0

G =G,

avecdy, d; p : parametres caractérisant la structure de I'aggrégat.
Johann G. Meier et Manfred KlGppel [38] signalent la présesgematique d’'une couche
d’élastomére d’épaisseur de l'ordre de 2 a 5 nm entre legcpkas adjancentes de noir de
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carbone. Cette couche apparait pendant la vulcanisatiarraigement morphologique des
particules de noir de carbone est étudié par analyse dedardien de la permittivité diélec-
trique et de la conductivité électrique pour une large pligé&équence.

— les agrégats et les agglomérats
Dans un élastomeére chargé, les particules de charges satpréssous plusieurs formes.
Les particules peuvent étre isolées comme elles peuverdggseuper. Pendant le malax-
age, les particules de charges peuvent se regrouper ennformaagrégat. Ces derniers,
a leur tour, peuvent se regrouper et donner naissance a gkesragats. Des observations
microscopiques mettent en évidence ces différentes stasctLes travaux de la littérature
mettent en évidence l'influence du temps de mélangeage slisparsion des charges de
silices et I'apparition d’'un réseau de charges. Des teclesigont utilisées pour caractériser
la dispersibilité de la silice avant son incorporation dansatrice. Elles consistent a suivre
I’évolution de la taille des agglomérats de charge en suspemans I'eau et soumis a des
ultrasons de puissance contrélée [4].

8mm Lmm

(a) Temps de mélangeage=4min (b) Temps de mélangeage=16min

FIGURE .10 — Echantillons d’élastomere chargé de silices a 60% [2]

Le procédé de fabrication et le temps de malaxage influetgrfaant sur la dispersion des

charges dans la matrice (voir figure 1.10). Ces éléments gactaisent la morphologie de la
microstructure influent sur la réponse macroscopique.
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Caoutchouc 36%
Protéine 1.5%
Glucides, résines, et se|2.5%
Eau 60%

TABLE |.1 — Composition du latex indépendamment du lieu de plaotid§]

.3 Mise en ceuvre

[.3.1 Obtention du caoutchouc naturel

Dans ce paragraphe, on décrit le processus d’élaborationatiériau. Le caoutchouc naturel
(NR) est extrait d’'un arbre nommé I'Hevea Brasilinsis. |l eseolta partir du latex aprés avoir
réalisé des saignées profondes de I'écorce de l'arbre.digdaouc est extrait du latex apres co-
agulation par une solution acide. On obtient des plagueseayignt étre vendues comme latex
concentré. Les zones humides et a basses altitudes ou il joatele précipitations constituent
un cadre idéal pour la culture du latex. Utiliser ce matéridoase de latex a I'état brut pose
certains problemes d’écoulement a la température ambizentmmposition du latex est décrit
par le tableau I.1. Le caoutchouc représente une condentiggale a 36% dans une solution
agueuse comportant des protéines, des glucides, dessrésides sels. Dans la littérature [4],
on cite deux procédés d’obtention du caoutchouc naturetta ga latex. Le choix du procédé
dépend du type de produit fabriqué :

— l'ajout de l'acide formique ou de l'acide acétique permeetcbagulation de globules de
caoutchouc qui peuvent étre extraits de la solution aquéssent ensuite I'objet d’un traite-
ment spécifique avant la mise en forme;;

— les moules de certains produits sont plongés dans le laggaut d’'ammoniaque stabilise le
latex dans son état liquide pour étre traité avant le moulage

Des travaux de recherche ont permis d’aboutir a un procédégtamt de stabiliser le matériau :
c’est le procédé dit la vulcanisation. La découverte de ceéué est a la base du développe-
ment d’un secteur industriel important. Les industrielerchent a optimiser la composition du
matériau en fonction des applications. Apres le mélangeaigepgsiste a ajouter les différents
additifs a la gomme, des procédés de mise en forme peuventtdisés. Parmi ceux-ci, on cite
le moulage par injection, I'extrusion de profilés et le cdiage pour I'obtention des plaques
minces.
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[.3.2 WVulcanisation et réticulation dans un élastomere

Les chaines macromoléculaires sont liées entre elles pdiag®ns secondaires de type van der
Waals d’énergie faible. De ce fait, le caoutchouc naturel aaractéere de fluide tres visqueux.
A I'état naturel et suite a une sollicitation, I'écoulemelss chaines les unes par rapport aux
autres est inévitable. La découverte de Ch. Good Year (183pyatédé de réticulation par
le soufre, appelé vulcanisation, a permis la stabilisatiorcaoutchouc naturel afin de rendre
son utilisation possible dans diverses applications. Desitagaccélérateurs de vulcanisation
sont aussi utilisés avec le soufre tels que les amines owdrsdjnes. La réticulation permet la
création de liaisons chimiques fortes entre les chainesamexdéculaires donnant naissance a
un réseau tridimensionel stable. La vulcanisation et leb@rétrements moléculaires assurent
la cohésion du matériau permettant aussi d’éviter le ghese entre chaines tout en conservant
leur flexibilité. La distance moyenne entre deux jonctiosta@ parameétre qui peut aussi donner
une idée sur le taux de réticulation. Plus cette distancéisé, plus le nombre de ponts de
jonction est important. La vulcanisation s’effectue a wrapérature entre 150 et 200 degrés

/

Réticulation

Chaine macromoléculaire
repliée sur elle-méme

FIGUREI.11 — Pelotes statistiques de chaines

[37] , .
FIGURE .12 — Réseau de chaines

pendant une faible durée. C’est aprés la vulcanisation cabontit a un réseau tridimensionnel.
Les paramétres liés a la vulcanisation affectent les pétgwide I'élastomere.

.4 Mécanismes de comportement

On s’intéresse dans cette section aux principales carsté@es qui gouvernent le comporte-
ment des élastomeéres chargés.
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Chaine — _ N 3
- 1 f /
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FIGURE |.13 — Vulcanisation au soufre : réseau tridimensionnelah@8nes dans I'élastomere
[54]

1.4.1 Comportement statique : élasticité caoutchoutique ou élasticiténe
tropique

Le comportement des élastoméres non dissipatifs est cogmmamt modélisé par I'hyperélas-

ticité. La détermination de la loi de comportement hypestidaie se fait par le biais d’'une

énergie libre spécifique notde

L'assemblage des chaines étant aléatoire et désordoneé@pumoche statistique permet de
décrire la position ou « la conformation » la plus probabléadeacromolécule en pelote statis-
tique (voir figure 1.11). L'énergie de déformation est diernent liée a la variation de I'entropie

du réseau de chaines. La figure .14 montre schématiqueanemtitbe contrainte - déformma-

tion pour un essai de traction. Des arguments thermodyna®ipgermettent de montrer que la
réponse est pilotée par :

— une contribution due a la variation de I'énergie interne,
— une contribution provient de la variation de I'entropie.

La figure 1.14 souligne la contribution de chaque terme. Dansak des élastomeres, la con-
tribution de I'entropie est trés importante par rapport becde I'énergie interne. Suite a une
sollicitation, les longues chaines d’un réseau tridin@msel constituant I'élastomere, se dé-
forment de facon réversible. La force moléculaire de rapipel & la diminution de I'entropie
(diminution du nombre de conformations possibles) estrigiioe de ce retour a la forme ini-
tiale. Dans la configuration non sollicitée, I'orientationl& distribution des chaines macro-
moléculaires sont désordonnées et aléatoires. Chacurepbiéersur elle-méme au repos. Sous
sollicitation, le désordre des chaines décroit et on obtienarrangement orienté. Une anal-
yse basée sur un calcul statistique permet de détermirterezgtopie (mesure de désordre) du
reseau de chaines. Dans la littérature, on parle ainsi dstiéité entropique.
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FIGUREI.14 — Contribution de I'entropie et de I'énergie interne folee de traction en fonction
de I'élongation [12]

1.4.2 Comportement endommageable, phénomeénes irréversibles

On distingue principalement les effets suivants :

— l'effet mullins
Il consiste en un adoucissement du comportement apres emggoe sollicitation. Une autre
terminologie est utilisée pour désigner ce phénomeéne cdiaenodation. Dés le premier
cycle de chargement, I'adoucissement apparait. |l sels@kprés trois ou quatre cycles
(voir figure 1.15). Ce phénomene a été étudié pour la premaésgolr Mullins (1947). Lef-
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FIGURE I.15 — Effet Mullins

fet Mullins se manifeste plus ou moins fortement pour tossélastomeres chargés ou non
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chargés. Diverses explications sont proposées. Certassot&ént a un endommagement
des liaisons entre les chaines ou une rupture des liais@isl@ énergie. D’autres proposent
des modéles phénoménologiques sans interprétation mécanmyue. La figure 1.16 est une
schématisation traduisant a I'’échelle microscopiquedioe de I'effet Mullins.

(b)

FIGURE |.16 — Interprétation microscopique de I'effet Mullins [22

La transformation d’une phase dite « dure » en une phase ditalle » dans I'élastomére
est a l'origine de cet adoucissement de contraintes degdesigrs cycles de chargement.
Ce phénomene peut étre expliqué également par le glissereemhdines d’élastomere au
niveau de la surface des charges. Pour plus de détails, emete lecteur vers les travaux
référencés [18],[42] et [45].

— la cristallisation
Initialement, I'élastomére vulcanisé est amorphe. A partin certain seuil d’élongation,
il peut apparaitre des cristallites. Il s'agit d’édificeslimensionels ordonnés qui peuvent
occuper une bonne portion du volume du matériau. Cette phasallare coexiste avec une
phase amorphe. Le phénomene de cristallisation est trgw@sent dans les silicones chargés
de silice qui sont I'objet de notre étude.

— I'endommagement par fatigue
L'endommagement sous chargement cyclique est un phénoguépeut avoir lieu dans les
élastomeres chargés. La propagation de ce type d’endommeagénflue énormément sur
la durée de vie de ces matériaux. Des travaux de recherchet morapte de I'histoire des
sollicitations subies par des pieces a base d’élastomarg&lont été réalisés par [53], [1] et
[50]. Lendommagement par fatigue des élastoméres chéwged’'un chargement cyclique
regroupe des mécanismes de concentration de contraieteayiation, de coalecence et de
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propagation de fissures. Comme le montre la figure 1.17, I'emdagement par fatigue peut

(a) Décohésion autour d’'un aggrégat (b) Cavitation aux p6les d’'une charge de silice

FIGURE I.17 — Mécanismes d’endommagement par fatigue dans unimatdrarge [22]

résulter de I'apparition a I'échelle microscopique de désions autour des aggrégats et/ou
de cavitations aux poles d’une charge de silice.

1.4.3 Comportement dynamique

On recense principalement les effets suivants :

— l'effet Payne
La plupart des composants élastomériques sont solligitdgmamique. Expérimentalement,
on constate que le module dynamique des élastomeres climgése avec I'augmentation
de la déformation. Lors d’un chargement cyclique en déftionale module de cisaille
ment peut étre exprimé comme un module compléxeL'addition des charges a un fort
impact sur le comportement statique et dynamique des camutshlLa figure 1.18 montre
le comportement typique d’un module de cisaillement cowgkn fonction de la déforma-
tion dynamique de cisaillement. Plusieurs éléments dmrgrit a I'évolution de la courbe
du module de cisaillement complexe a savoir le réseau dergoty (vulcanisation dans la
gomme pure), I'effet hydrodynamique, la structure de Sé&anére et I'interaction charge-
charge. On remarque qu’a forte amplitude dynamique, un mapéleombine les effets du
réseau de polymeére, I'effet hydrodynamique et la struadera gomme capte bien la réponse
en cisaillement dynamique. Toutefois, il semble nécesghassocier a ce modele les effets
d’interaction entre les charges pour capter égalemenptange mécanique a faible déforma-
tion dynamique. L'effet Payne correspond a la modificatiedadmorphologie du matériau
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FIGURE |.18 — Forme idéalisée de la courbe du module élastique [21]
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FIGURE I.19 — Effet du taux de charge sur I'effet de Payen [22]

lors de la sollicitation. De nombreux auteurs attribuenteffdt a une rupture du réseau de
charge, ou a des mécanismes liés a l'interface chargfeice. Une destruction partielle du
réseau de charges, suite a la déformation de la matriceneéregane chute du module dy-
namique. L'effet Payne s’accentue quand on augmente let@aaRkarge des particules dans la
matrice [49], voir figure 1.19. Plusieurs modeles dans téd#ture sont proposés pour décrire
ce phénomene. On peut citer entre autre le modéle de Kraus. Gdersagbpose que le taux
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de rupture dans un réseau de charge est proportionnel au@amicontact entre les partic
ules et a 'amplitude de déformation du réseau.

— I'effet Fletcher Gent

Le comportement est également sensible a la fréquencelmiatbn (voir figure 1.20). Les

Contrainte (MPa)
N

Déformation

FIGURE .20 — Influence de la fréquence de sollicitation [12]

figures 1.21 et 1.22 montrent que I'augmentation de la frégaeengendre une rigidification
globale et une augmentation de la dissipation. L'analysgamécanique de ce phénomeéne

est beaucoup moins claire. Il n'y a pas, a ma connaissanicgenirétations pertinentes de
ce phénomeéne.

ougr
.

Laldeur (2dFa)

Dissipation (kJ.om ™)

Fréguence (Hz) Fréguence (Hz)

FIGURE I.21 — Raideur globale [37] FIGURE |.22 — Dissipation globale [37]
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1.4.4 Influence de la température

Le comportement des élastomeéres dépend fortement de I&tatage (voir figure 1.23). A

~55¢
-40C ——

Contrainte (MPa)

Déformation

FIGURE .23 — Influence de la température [37]

faible température, le comportement de ces matériaux djpetement de la vitesse de soflic
itation [34]. Pour des températures plus importantes, lduteode rigidité dynamique chute, de
méme que la dissipation. Les figures 1.24 et .25 décrivénblution de la raideur et de la dis-

\ N T T T T =
= 2 I |
o i 2 B _
? ? Ymax
z G Trnax 2 L |
Température (“C) Température (“C7)
FIGURE |.24 — Raideur globale [37] FIGURE |.25 — Dissipation globale [37]

sipation suivant la température pour des essais cycligisagytilaires de double cisaillement,
réalisés a différentes amplitudes de déformation [37].
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Remarque:

Cette dépendance de la réponse mécanique des matériawméagties aux conditions de
chargement (température, amplitude, fréquence, vitessiefrmation, etc) que ce soit en-dy
namique ou en statique, est directement liée a leur cont@lexcrostructurale et leur capacité
a activer des réactions tout au long de leur vie.

.5 Conclusion

Nous avons tenté, au cours de ce chapitre, d'illustrer la texit@ du comportement de ces
matériaux et ceci que I'on se place du point de vue du chimikteohysicien ou du mécani-
cien. Néanmoins, il semble évident que le rble des intenast@mtre les différents constituants
(charge/charge, charge/matrice) est prépondérant essizees investigations a une échelle
microscopique afin de mieux comprendre les phénomenes gngawce sens, il semble que
I'approche micromécanique constitue un outil d’invediigapertinent qui peut permettre d’'ap-
préehender ces phénomenes. Les observations faites, dahagm&e, vont donc nous servir de
base a la mise en place d’une telle approche.






CHAPITRE

Outils pour la modélisation des
élastomeres charges

ans ce chapitre, nous présentons un bref état de l'art de la
modélisation des élastomeres. Pour le dimensionnement des
structures, il est nécessaire de tenir compte de plusidusgmenes :
la capacité de ces matériaux a subir de grandes déformalionar
actere dissipatif, l'influence de la température, 'endagement, la
fatigue et le veillissement. Les approches de modélisatarvent étre
classées en trois familles : I'approche phénoménologitigeproche
micro-physiquement motivée et I'approche dérivant dertibgénéisa-
tion.
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1.1 Introduction

Les premiers modeles qui décrivent le comportement hygetiglie des caoutchoucs datent de
1940. Le modéele de Mooney (1940) est bien adapté pour rapetdes essais de Treloar sur
un caoutchouc naturel. Il permet de reproduire la réponse deatériau pour des déformations
modérées (inférieures a 300 %). En effet, a cette époquersdmodéles sont développés pour
reproduire la réponse mécanique d'un élastomere donné’lansessai spécifique et pour une
plage de déformation précise. Ces limitations sont a I'oggiu développement de modéles
plus génériques qui tentent a reproduire le comportemetdute une famille d’élastomeres
pour une large gamme de déformation et différents types degements. Ces premiers mod
eles sont basés sur des observations expérimentales etopeigés d’isotropie et d’incom-
pressibilité. En plus de ces modéles phénoménologiquastrds se basant sur une description
statistique de la conformation des chaines macromoléeslael celui de Neo-Hooke, ont vu
le jour. Ces modeles ne tenant pas compte de I'extensiongodaplia chaine macromoléculaire
ont été enrichis par la suite. Cependant, ils ne tiennent papteode I'aspect dissipatif lié a
la viscosité et la plasticité. Doi et Edwards (1986) ont psgpon modele viscoélastique pour
ces matériaux basé sur la reconfiguration des chaines malémutaires. Beaucoup de modeles
rhéologiques ont ensuite été proposes pour modeliser lepaements mécaniques des élas-
tomeres en prenant en compte la dissipation. Des outils tttgmamiques et le concept des
états intermédiaires ont grandement contribués au dgwetoent de cette famille de modeéles.
Dans le courant des années 90, des modeles micro-physiquernires basés sur des constats
expérimentaux et le traitement statistique de chainesamaéculaires ont fait leur apparition.
Parmi ces modeéles, on peut citer celui de Arruda-Boyce[1909B3jeppose sur un modele d’élé-
ment de volume cubique avec des chaines issues des huit sesemejoignant au centre de la
cellule unitaire. Ce modéle utilise la théorie de reptaties dhaines macromoléculaires pour
tenir compte de I'effet dissipatif et la dépendance par oappu temps. Enfin, a partir des an-
nées 2000, on a pu voir apparaitre des modeéles basés suptjgéoisation, dont celui de Ponte
Castaneda [35] et son extension par Suquet et Lahellec [30].

1.2 Quelgues modeles hyperélastiques

Les modeles phénoménologiques sont basés sur des cornsitgnaathématiques et des mesures

expérimentales. Pour modéliser le comportement hypdidgiias divers modeles phénoménologiques

sont proposés. Les modeles se différencient par la plagéfdendgation dont ils savent rendre
compte. Les modéles hyperélastiques sont caractérisé&sgainée d’une énergie libte Pour
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un comportement isotrope, cette derniere dépend desamtari’'un tenseur des déformations
(le tenseur de Cauchy Green dr6it= FF” ou gauche® = F”F avecF le gradient de transfer
mation). Dans le cas incompressible, la loi de comporteniéatissous forme eulérienne :

o= 2,08% — pl, (1.2)
avecp la pression hydrostatique associée a I'incompressippitd masse volumique é le
tenseur identité. On présente ci-apres quelques exempb®okepossibles pour I'énergie libre.
— Modéle de RIVLIN et SAUNDERS

L'énergie libre associée a ce modeéle est une série polymdopadépend des invariants d’'un

tenseur de déformation.

V(I 1) = i Cij(I1 =3)'(I; —3) , Coo=0 (1.2)

i,j=0
avecl; et ], les invariants du tenseur de Cauchy-Green droit
I = tr(C) = 1, I, = 3((tr(C))? — tr(C?)) etl; = det(C) = 1
Ce modeéle convient a plusieurs types d’élastomeres jusquidveau important de déforma-
tion.
— Modele de GENT THOMAS

;2) (11.3)

Ce modele permet de modéliser le comportement hyperélagtmur des déformations mod-
érées (100%).
— Modéle de OGDEN

w(Il,Ig) Cl<[1 —3) —i—C’an(

N
(M, Ags Ag) = Z“— A £ AP A0 — 3) (I1.4)

avec

Zupozp =2, MAA3 =1, 05 >0
p=1
A1, Ay et\s : les élongations principales (les valeurs propres degteasle Cauchy-Green).
— Modéle de HART-SMITH

I B . I
(I, b) = A, /3 exp(Ay(hy = 3)P)dF, + Agin(2) (115)

Ce modele est particulierement adapté a des niveaux tréssé@evdéformation (800%).

Le choix de I'énergie libre est a effectuer au moment de laétisation apres analyse d’essais
mécaniques réalisés sur des éprouvettes. |l est souleaitavbir des essais variés du point de
vue des invariants de déformation afin de couvrir une larggegte sollicitations.
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1.3 Modeles rhéologiques en grandes déformations

Les modeles rhéologiques en grandes déformations sorg faiska théorie de I'état local et sur
la décomposition multiplicative du gradient de la transfation. lls constituent une générakisa
tion en grandes déformations de I'hypothése de partitiorddésmations en HPP (hypothése
de petites perturbations).

[1.3.1 Etats intermédiaires

Ce concept developpé par F. Sidoroff suppose I'existence état intermédiaire noté&’()
pour passer de la configuration intiaté,j a la configuration actuelle’). Il a été initialement
adopté pour décrire des comportements élastoplastiqugsaedes déformations. Il suppose
une décomposition de la transformation en une transfoomaiirement élastique et une autre
anélastique comme le montre la figure Il.1. Cette configunatitermédiaire est obtenue par un
relachement élastique de la configuration actuelle.

My

Cy

S
el
sl

.
R

FIGURE Il.1 — Configuration intermédiaire

T

F=F.F, (11.6)

F, etF. sont respectivement les gradients des transformatioasdiggie et élastique.

Pour chaque transformation, on peut redéfinir les tensmématiques : les tenseurs de Cauchy-
Green gauches élastique et anélastiéyet B, et le taux eulérien de déformation anélastique
D, et élastiqueD...
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Ce concept peut étre étendu a plusieurs états intermédiaoas. états intermédiaires, le med
ele est completement défini par la connaissance d’un jeu-de variables [12].

L'écriture de l'inégalité de Clausius-Duhem permet de dédaitoi de comportement et les lois
complémentaires. On distingue trois formalismes pour &tes lois constitutives : lagrangien,
eulérien et mixte.

L'approche par variables internes peut rendre la démarttientification des paramétres du
modéle assez lourde dans le cas de description d’'un comparteammplexe.

11.3.2 Quelques modeles rhéologiques

On présente ici les modéles rhéologiques de POYNTING-THOMSON et ZERERmodeles
sont utilisés pour la modélisation de comportements vissbiéues.
— Modele de POYNTING-THOMSON

FIGURE I.2 — Modéle de POYNTING-THOMSON

On suppose une décomposition additive de I'énergie libre
¥ = e(Be) + 1u(B,)
Somt — (Pmt([_)g)
Les tenseur$ et I§v sont choisis comme variables d’états, les équations du leate
POYNTING-THOMSON sont [12] :

(I1.7)

oIf oI§

3—:2,)[8%8 _ Obep- 1} ol
2p[6¢68—6%5 ] Qp[v (WvB 0UuB B~ é)\7 ] :[f’%r (1.8)
) =0

oI¢ 01§ oIy o1y
les conditions d’incompressibilitétr(D) = 0 et tr(D?

: tenseur de Cauchy;

O Qu

. le taux de déformation;
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V. : tenseur de déformation pure obtenu par décompositior’nrpoI:a =V.R;
D : taux de déformation anélastique.
— Modéle de ZENER
Dans un formalisme eulérien, les tenseurs de dilatation dehgaBieen gauché et B,

We P
FIGURE II.3 — Modéle de ZENER

peuvent étre choisis comme variables d’états. On supposeléswmnposition additive de
I'énergie libre telle que :

= é + Uy ée
¥ =%(B) 4 vu(B.) (11.9)
gOsz — SOmt(Dg)
On peut obtenir les équations constitutives et complémestairivantes :
— — D — — D _
= _ oo B o p—1 e e p—1 T
& =2p |58 - 9287 +2p | 5B, - 9B
_ — D D
e B Nep—1|" _ |9 11.10
2 58— 58| = %] (1-10)

les conditions d’incompressibilitér(D) = 0 et t(D%) = 0
Les modeles présentés précédemment sont complétemens @éfiaffectant aux différentes
branches une densité d’énergie libre hyperélastigdOONEY RIVLIN, GENT-THOMAS,...)
et un pseudo-potentiel de dissipatigp. Le plus simple est de prendre un pseudo-potentiel
quadratique ([12]) de formeg, (D%) = 2D : DY

11.3.3 Approche intégrale

Les approches pécédentes sont basées sur des modeles deteorapt a variables internes.
Une autre approche consiste a utiliser des intégrales I@irégi pour déterminer la contrainte
en fonction de I'histoire de déformation. Une approche hiéaid générale permet d’écrire la
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loi de comportement sous la forme d’une série infinie quisdarcadre des petites déforma
tions, peut s’écrire :

t De t/ ’ ’ t t De t/ De t/ ’ ’ oo
o(t) = Df,l)m ~tatr [ [ 20 D@ it — £, = )t
— 00 1 —o0 J —oo 1 2

) De(ty) De(t. ,
/ / e 2) al 3)u3(t—t1,t to, t — to)dt)dtydty + - - - |

avecy; des fonctions de relaxation d’'ordiett,, t, ett, des temps de référence.

Les fonctions de relaxation sont déterminées expérimemizht. Cette approche peut étre général-
isée aux comportements non linéaires en grandes déformatia méthode basée sur les séries
de Prony est une application courante de cette approche.

(I1.11)

1.4 Modeles basés sur la physique statistique

Les approches statistiques sont basées sur des considéraddi la structure macromoléculaire
des chaines et les mécanismes de déformation. Un calcullplisteapeut étre mené en con-
sidérant une description statistique ou la chaine macrerntdire est formée de plusieurs seg-
ments de méme longueur liés entre eux donnant la possiiE€&€haine d’avoir plusieurs con-
figurations. La figure 1.4 présente une représentation deBgurations possibles de la chaine

FIGURE Il.4 — Représentation d’'une chaine de polymere [32]

qui peuvent étre évaluées par la probabilité de trouvetrBemité de la chaine dans une coque de
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rayonr et d’épaisseutir. Une forme gaussienne de la fonction de probabilité pernéetrié :

5 2
p(r) = (% %) exp [—%} (1.12)

avecn le nombre de segments de monomeres constituant la chaloagleslr.

1.4.1 Modele de Neo Hooke

Pour chaque chaine, on peut définir une entropie élémemairée biais de la loi de Boltz
mann. Lhypothése d’une distribution gaussienne de ladcs entre les extrémités des chaines
appelée aussi « vecteur longueur » aboutit a I'expressiohédergie libre spécifique néo-
hookéenne :

Y = %Nka(]l - 3), (1.13)

avec N le nombre de chaine par élément de volumgela constante de Boltzmann &t la
température. Ce modeéle est valide dans un domaine de défonriatité de I'ordre de 50%.

11.4.2 Modele de Arruda

Le modele de ARRUDA et BOYCE se base sur I'étude d’'un réseau camstéthuit chaines
orientées suivant les diagonales d’'un cube unité (voir §dub). Ce réseau est caractérisé par
I'affinité de la déformation : les chaines se déforment idgiement suite a une deformation
macroscopique donnée. L'approche gaussienne ne peut paedé phenomene d’extension

FIGURE II.5 — Modéle de huit chaines de ARRUDA et BOYCE (1993)
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limite des chaines qui est observé expérimentalement. Qrepetourner ce probleme en adop
tant les fonctions de Langevin pour décrire la densité dbaiilité.

In(p(r)) = nl 56+ m(smi( ) (11.14)
§= L7 () etL(x) = coth(s) - i (11.15)

oun est le nombre de segments de la chaine dont la distance estdeax extrémités est !
est la longueur de la chaine eest la fonction de LANGEVIN.
Cette démarche est utilisée pour le modele micro-physiqoemetivé de huit chaines de
Arruda-Boyce qui prend en compte une extensibilité limitechesines.
- Ci 7 i 1 (Jezl — 1)
Vv=p) s (=3 + 5 (55— — in(Ja) (11.16)

=1 ™M

Les coefficients’; découlent d’'un développement en série de l'inverse de letimmde LANGEVIN
gui suppose un traitement statistique non-gaussien. Urajiement tronqué au cinquiéme or-
dre, nous donne les coefficients suivants :

01:%’(;«2: L oy=-A ¢, =19 ¢ — 519

20° 1050 7000 673750
Le module de cisaillement initial, est lié au par I'expression suivante :

_ 3 99 513 42039
po = p(l+ o T T T g 67375>\§n)

Jo = TJh avecJ,;, Jy,, J désignant respectivement la variation du volume d’origilastique,

thermique et la variation totale du volume.

An €st I'élongation maximale]; est le premier invariant dB (I; = tr(B) = tr(FF")

X+ A2+ A%),F = J5F, K = 2, aveck le module de compressibilité.
Pour plus de détails, on peut se référer a [7], [8].

11.4.3 Modeles micro-physiquement motivés

Dans ce paragraphe, on présente une approche qui tentegycBintés hétérogénéités micro-
structurales du matériau. Boukamel et Martinez ont dévéapye approche statistique hyper-
élasto-visco-plastique qui tient compte de la microstrectA travers des observations micro-
scopiques, ils ont défini un volume élémentaire représédiaimatériau. Des hypotheses sur
les micro-mécanismes d’interactions des différents dasits sont utilisées pour décrire ce
VER. Cette approche est basée sur un aspect statistique dgeetecomportement de I'élas-
tomere chargé est modélisé par I'association de diffénmoideles rhéologiques caractérisant
les différentes populations de VER constituant le maténair figure 11.6) [12]. L'approche
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Matri{e A

|| Interface Inclusion |
- // ‘\\
e W

ou ou

_ =

FIGURE I.6 — Modélisation rhéologique du VER [12]

statistique permet ainsi de généraliser les assemblagaitepes d’'un nombre fini de branches
a un assemblage statistique a une infinité de branches. hegwdépart de cette approche est
un modele discret constitué dé branches en paralléles, permettant de tenir compte du com
portement déV populations d’agglomérats de charges avec différentsseagactéristiques de
retard de la réponse et différents seuils de glissementtaidface. Chaque branche est pondérée
par un poidsP; et caractérisée par la variable aléataiterelative a une énergie d’activation
nécessaire a la rupture des liaisons inclusions-matriaeiettemps caractéristique.

La figure 11.8 présente un modeéle statistique basé sur ceipenlLa premiére branche car-
actérise le comportement de la matrice hyperélastique au&®s caractérisent chacune une
population d’inclusion et son interface avec la matrices ireclusions sont supposées hyper-
élastiques et les interfaces supposées rigides visctieplas. L'énergie libre spécifique et le
pseudo-potentiel de dissipation du mélange s’écrivent :

{¢=%®H&ﬁu%%iwmﬂ,_
" = 01 (Gp(ws, DY (wi)) + @ulwis De(wi))) P,
Le passage au modele statistique continu est obtenu pgratitih en utilisant la densité de

probabilitéP (w) :

{w ¢o(B) + J5~ ¥(w, Be(w))P(w)dw
= 57 (p(w, DY(w)) + Bulw, De(wi)))P(w)dw

(11.17)

(11.18)
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FIGURE 1.7 — Modéle statistique hypeFlasto-visco-plastique discret [39]
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FIGURE 1.8 — Modéles statistiques hyper-élasto-visco-plasiffi?],[13]
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La décomposition polaire du gradient élastique :

o(w) = Ve (w) Re(w), (11.19)

T

Le tenseur eulérien des taux de déformations viscoplasgtiqu

p(@).F () sym RY (W), (11.20)

Ti-

. _
Dp(w) = Re(w).(

Le tenseur eulérien des taux de déformations viscoélastigu

De(w) = (Fe(w). Fo () sym; (11.21)

Les lois constitutives en formulation eulérienne s’éantve

(5 =50+ i & (w)P(w)dw — pl,
0 =2 [WJOB Mo é—l]D

5- or ol
= o1 D0() 52 D00) B1( 1D 4 [2lBele 1D
&(w) = 2p[g) < > i Be (@I + 55507

(W) 5 =) 0 lesew 7 — 0 (WvBO(W))
QP[a;{}f((w)) Be(w) — aje (w)}D + [V (w). ¢(9(5€(w§ ))'Vel(w)]D = [ ¢p852(£) ]D>
avec trD=0 et tr(DO(w))

\

(1.22)
Ce modeéle nécessite l'identification d’'un faible nombre deapetres comparativement a un
modéle discret (par exemple les approches de type Maxwedirgksg).

1.5 Modeles basés sur ’lhomogénéisation

[1.5.1 Introduction

Les modeles précédents peuvent étre utilisés, dans le dadrélastoméres chargés, mais ils
ne prennent pas en compte explicitement les caractémstidqa la microstructure (fractions
volumiques et propriétés mécaniques des charges). Aiagiyaht aucun caractéere prédictif
dans le sens ou un changement de microstructure entrain@ideatification des paramétres
matériaux. D’autre part, il est illusoire de modéliser le én@tu dans toute sa complexité a
I'échelle d’'une structure, vue la taille des hétérogénéiténe voie intermédiaire consiste a
utiliser les techniques d’homogénéisation. Il s’agit alde déterminer le comportement effec
tif d’'un matériau homogéne équivalent. Ces méthodes s’appsur la définition d’'un Vol-
ume Elémentaire Représentatif (VER), caractéristique de ¢aostructure, dont on cherche
la réponse moyenne en un sens qui sera défini plus tard. Laptest du volume élémen-
taire réprésentatif constitue I'étape de représentailans cette étape, on identifie les constitu-
ants, leur fraction volumique, leur comportement et leurphologie ainsi que les phénomeénes
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physiques en jeux (mode d’interaction, endommagemernmibraécanique,...). Il s’agit d’'une
description géométrique et matérielle du VER a I'’échellernscopique. Les constituants sont
supposes homogenes, leur comportement est connu, ainkugudistribution et le comporte
ment des interfaces. Le chargement sur le Volume ElémerfRaprésentatif est ensuite intro-
duit en terme de moyennes des déformations ou des congditétape de localisation consiste
a relier les grandeurs locales ou grandeurs globales megeans la suite, nous passons en
revue aux différentes approches conduisant a différeetdmiques d’homogénéisation. En-
fin, I'étape d’homogénéisation consiste a construire legmmmement effectif en moyennant les
champs locaux. Les méthodes d’homogénéisation se distmguincipalement au niveau de la
localisation. Les techniques d’homogénéisation sontivelment bien maitrisées dans le cadre
des comportements linéaires. Plusieurs méthodes somrnd@s pour estimer les propriétés
effectives (estimations, bornes,...). Dans le cadre deso@éferes chargés, I'aspect grandes dé-
formations et la complexité des comportements (hyperéigstviscosité, plasticité) rendent
difficile I'utilisation de ces techniques. C’est pourquoiusaallons rapidement nous focaliser
sur des techniques d’homogénéisation numérique.

Dans la suite, nous présentons d’'abord les estimationsriisgmnent basées sur les travaux
d’Einstein, proposant des expressions du module d’Youiegtfpour un milieu macroscopique-
ment isotrope, constitué de charges infiniment rigideswgétess d’un milieu élastique. Ensuite,
nous introduisons la méthode des modules effectifs quiladt@se des méthodes d’homogénéi-
sation. Un paragraphe est consacré aux cas des milieux jggresd Dans un cadre élastique
linéaire, les estimations et bornes classiques sont peeserEnsuite, la méthode des modules
effectifs, ainsi que la méthode d’homogénéisation pégoej sont transposées dans le cadre
des grandes déformations. Dans ce cadre, on recense enfirtain nembre de travaux relatifs
aux élastomeres charges.

[1.5.2 Estimations issues des travaux d’Einstein

Historiquement, Einstein s’est intéresseé a la viscosita diglange constitué de charges rigides
sphériques suffisament bien dispersées dans un milieu desitis constante,. S’appuyant
uniquement sur I'effet hydraudynamique des charges inttedt dans le milieu infini, la vis-
cosité effective peut étre estimée par :

n = no(1 + 2.5¢) (11.23)

aveco la fraction volumique des charges. Cette équation est &gt pour les milieux tres
dilués, elle ne tient pas compte des interactions entre kgehb.
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Cette expression a eté extrapolée par SMALLWOOD (1944) pouirdéemodule d’Young en
petites déformations d’un matériau élastique incomphés$éde module d’Youndy,) renforcé
par des particules sphériques rigides a faible taux de ehargécrivant :

E = Ey(1+2.5¢) (11.24)

avecFE est le module dYoung effectif du mélange.

D’autres expressions sont proposées par GUTH et GOLD qui fonvvarig un terme quadra
tigue pour prendre en compte l'interaction entre les pales dans le cas des fortes fractions
volumiques.

E = Ey(1+42.5¢ + 14.1¢) (11.25)

Ces expressions sont limitées au cas de charges sphériqueesexténsion de cette théorie pour
d’autres géométries consiste a faire intervenir un faadeuiormef repésentant I'anisométrie
de la charge :

E = Ey(140.67fp+1.62(f¢)%) (11.26)

f=b/a=1.4 f=b/a=3

FIGURE I1.9 — Facteur de forme pour deux structures de charges [54]

Dans la littérature, on trouve aussi d’'autres expressiondétisant I'effet hydrodynamique
dont:

— Formule de Eilers
E 1.25¢

— e 2
= 1+(1 58 ) (11.27)
— Formule de Brinkman

£ 1 (11.28)

Ey  (1-28¢)2
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— Formule Kerner
E  1+225¢

By 1-¢
Ces premieres estimations ont été établies sous des hypsthesez restrictives : charges
rigides, matrice élastique incompressible, petites aéfbions, comportement macroscopigue
ment isotrope. Nous présentons, dans la suite, des méthldegamerales.

(11.29)

11.5.3 Homogénéisation en petites déformations
[1.5.3.a Comportement effectif

En petites déformations, le comportement mécanique esit géc la relation entre le tenseur
des contraintes de Cauchyet le tenseur des petites déformatiens grad, (u). Considérant

un Volume Elémentaire Représentdtif la méthode des moyennes suggéere de définir un mi-
lieu homogéne équivalent dont le comportement est définigpaiation entre la moyenne des
contraintes et la moyenne des déformations. On définit adgredntraintes et les déformations
effectives :

M

_ % /V AV = (B)y (11.30)

M
I

T%Lawz@w (11.32)

oUE et ¥ sont appélés respectivement les déformations et les aaesanacroscopiques ou
effectives. Dans le cas de phases élastiques lineairesnipartement effectif est lui aussi

élastique linéaire et on peut définir un tenseur de soupless®généis& ou un tenseur de

11K

rigidité homogénéis€ tels que :

il
I
D

<
I
M

(11.32)

O .U.)”W

M
|
Qi
=
|
H‘lu

[1.5.3.b Méthode des modules effectifs

On trouvera dans [10] tous les détails relatifs a cette mé&th®dur simplifier, on se place dans

la suite en élasticité linéaire. On distingue alors deux aqipes :

— une pour laquelle on impose la déformation effect®f:(z))) = E et on cherche la réponse
en contrainte moyenne,

— une pour laquelle on impose la déformation effectie¢r)) = 3 et on cherche la réponse
en déformation moyenne.
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A ce stade, le probleme de localisation sur le VER s’écrit :
dive(z) =0
&(x) = C(z ) ( (z)) dansV (11.33)

(E(u(x))) = E ou (&(z)) = =

Ce probleme est mal posé car il N’y a pas unicité des condiiardimites qui respectent les

conditions de moyenne (une infinité de répartitionudsur 0V qui conduisent par exemple

a (E(u(z))) = E). La théorie des modules effectifs apporte une réponse aat#épne en

supposant des conditions aux limites homogénes sur le®drdu VER. On distingue deux

approches, déformation ou contrainte homogene sur le hoxER.

— Approche a déformation homogene sur le bord (KUBC)

L'approche a déformation homogene sur le bord consiste asamq =

probléme 11.33 devient :

dive (x) = 0

&(x) = C(z): E(u(z)) dansV
u=(&).x surdV )
(E(u(z))) =E ou (F(z)) = =

(€).x surdV. Le

(11.34)

On montre que ces conditions aux limites assurent auton@atigat la relation de moyenne :

M
I
—
(L]}
~
I

1 _
v/védl]

(11.35)

Dans le cas ou le VER contient des pores, la déformation maapgee doit étre redéfinie :

1
= — U ®sn)dS
v BV( )

M

— Approche a contrainte homogéne sur le bord (SUBC)

On imposes.n = (&(x)).n surdV. Le probléme 11.33 devient :

dive (z )::O
&(z) = C(z): E(u(z)) dansV’
&.n :(5@:)@ sur oV

—

ml
/—\
/—\
\_/
N—
=

E ou (5(z)) =3

(11.36)

(11.37)

Dans cette approche, les conditions aux limites sont ausgpatbles avec la condition de

la moyenne :

i:@:%/védu

(11.38)
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[1.5.3.c Homogénéisation périodique (PBC)

Dans le cas d’'un matériau a microstructure périodique, ohgigair une « cellule de base » et
des vecteurs de périodicité (voir figure 11.10).

Une microstructure périodique

Ax— — =V— — »XB

Un exemple de cellule de base

FIGURE I1.10 — Description d’'une cellule de base

On suppose alors que les contraintes et les déformationpéoatiques. A ce stade, le prob
léeme de localisation sur la cellule de base s’écrit :

dive (x) = 0

5(z) = C(z): &(u(z)) dansV

o est V-périodiquez(u(z)) est V-périodique
(F)=Eou(s) =%

Q

(11.39)

Ce probleme peut s’écrire autrement, en écrivant des condiiux limites mixtes.

o estV périodique< .n est V anti-périodique (11.40)

E(u(zx)) estV périodique< 3 v V périodique tel quer = (&).x + v (1.41)
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Le probléme 11.39 peut s’écrire :

(

dive(z) =0

o(x) =C(x): E(u(z)) dansV’

a.n V anti-périodique, (11.42)
u — (€(u)).x V périodique

| (E(u)) =Eou(5)=%

[1.5.3.d Bornes et estimations classiques

Les problemes KUBC, SUBC et PBC nécessitent une résolution nureérguns la plupart
des cas, faisant appel a des techniques de discrétisatida pethode des éléments finis par
exemple. Dans le cadre des milieux biphasés macroscopiauéso&opes, un certain nombre
de bornes et d’estimations analytiqgues ou semi-analygigoat disponibles dans la littérature,
donnant les modules de compressibilité et de cisaillenféettifs & et i. Elles peuvent s’écrire
de fagcon générale a l'aide de I'estimation de Hashin et Shaik:

ky — k _
BHS = ko + o e WM = po S L (11.43)
CLT (o) T T C1 i o o) i
avec
4 9k + 8
L+ — 2Ho « _ Mo 9o + Sfio (11.44)

30 " T 6 ko + 2m0

ou kg et iy sont les modules de compressibilité et de cisaillement dilieu de référence a

choisir. On retrouve les bornes classiques en effectuardh®s particuliers pour le milieu de

référence :

— lorsquewg, ko — oo, on obtient la borne de Voigt,

— lorsqueuy, ko — 0, on obtient la borne de Reuss,

— lorsquepy = sup(pq, pe) et ko = supky, ko), on obtient la borne supérieure de Hashin-
Shtrikman-Walpole: 7+,

— lorsquepuy = inf(uy, u2) et kg = inf(ky, ko), on obtient la borne inférieure de Hashin-
Shtrikman-Walpole: 75—,

L'estimation de Hashin et Shtrikman permet aussi de retmole@gsestimations classiques :

— dans le cas de milieux inclusionnaires, on retrouve hestion de Mori-Tanaka en affectant
au milieu de référence les propriétés de la matrice,

— le modeéle auto-cohérent est obtenu en considérant qudigirde référence est le milieu
recherché.
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On trouve dans la littérature un certain nombre de méthodalytaques ou semanalytiques
conduisant a des estimations voire des bornes pour lestéastiques élastiqgues du milieu
homogene équivalent. Certains de ces modeles ont été sitilis®s le cadre des élastomeres ou
des polyméres chargés. Par exemple, B. Omnes et al.[5] onog@¢eun modele basé sur un
schéma auto-cohérent généralisé tenant compte a la fagydeime ocluse, de I'élastomere lié
et des charges de noirs de carbone pour prévoir les praprigéroscopiques du matériau. On
trouve également, dans le méme travail, une comparaisoprdpeétés effectives avec I'étude
expérimentale et 'analyse de I'effet de la surface spégifiq

[1.5.3.e Cas des comportements non linéaires

Dans le cas ou les phases ont des comportements non linésgresgthodes présentées précédem-
ment doivent étre adaptées. La loi de comportement efleecevient non linéaire, dépen-
dante de I'histoire et/ou du niveau de chargement. On pejdum) supposant I'existence d’'un
Volume Elémentaire Représentatif, résoudre les problén@mmldtions associés aux méth-
odes KUBC, SUBC et PBC avec les comportements non-linéaires dessplesainsi déter-
miner numeériquement la réponse moyenne. On parle alors deodesthd’homogénéisation
numérique, sur lesquelles se basent par exemple la teehigs Eléments Finis au carré
(EP?) [19]. Les méthodes TFA et NTFA ([41],[51]) utilisent ausgingralement la résolution
numeérique de ces problémes pour identifier les paramétremddsles. Ces méthodes con-
sistent & décomposer les champs de variables internes suetitmombre de fonctions de
forme (modes). D’autres méthodes essaient de tirer partadhirsfaire acquis en homogénéi-
sation lineaire : en introduisant une méthode de linéanisgiour la loi de comportement et
la notion de composite linéaire de comparaison (CLC), on pautiliser les estimations pro-
posées en homogénisation linéaire citées précédemmetw. riedion de Composite Linéaire
de Comparaison est aussi utilisée par la méthode du secoral pnaposée initialement par
Ponte-Castaneda.

11.5.4 Grandes déformations
[I.5.4.a Comportement effectif

Dans cette section, on se restreint au comportement hypggéla incompressible. Soit un
volume élémentaire représentatif d’'un matériau hypetiglas renforcé occupant un volume
Vi dans la configuration de référence. En grandes déformaparseurs formulations peuvent
étre adoptées : lagrangien, eulérien et mixte. En homoggtidn, c’est la formulation mixte qui
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est essentiellement utilisée ([56],[11],[14],[36], [39]n loi de comportement est alors écrite a
I'aide du tenseur des contraintes de Piola Kirchhoff et de@engradient de la transformation.
La méthode des moyennes consiste alors a définir le compamtedu milieu homogéne equiv
alent par la relation entre la moyenne des contraintes da Ricchhoff II et la moyenne du
gradient de la transformatidh:

F=— [ fav = (fy 11.45
|Vb| Yo <>V ( )
= ]_ - -
II=— | ®dV = (7)y (11.46)
H/O‘ Vo

ouf ets désignent respectivement les champs de gradient de traregfon et champs con-
traintes microscopiques régnant dans le VER. Si on n@i€) le champ de déplacement d’un
point matériel repéré pax dans la configuration de référence, on a:

ou(X)
0X

On notera que les moyennes sont calculées par rapport a lgwation initiale.

f=1+

(11.47)

1.5.4.b Méthode des modules effectifs

La théorie des modules effectifs peut étre transposée ewlgsdransformations en appliqguant
des conditions aux limites homogenes sur le kidrgldu VER. On distingue deux approches :
— Approche a déformation homogéne sur le bord (KUBC)

L'approche a déformation homogene sur le bord consiste asemp(X) = (ﬁ) —1).X sur
oVp -

;

divr(X) =0

= 0O oot
T = P p Cof(f)

i (11.48)
u_(X) = ((f) = 1).X sur 9V,

| () =Fou(m) =1
— Approche a contrainte homogéne sur le bord (SUBC)
On impose alor§I.N = (%).N surdV;.

[ divi(X)=0

_ WO con
= = —pCof(l)
N

) =F

=1l

(11.49)

]

(®).N sur dV,
ou (%) =11

—~
mll

\
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[1.5.4.c Homogénéisation périodique (PBC)

De la méme maniere qu’en petites déformations, dans le cadide periodique, on fait I'hy
pothése de périodicité du gradient de transformation etdegaintes de Piola Kirchhoff. Le
probléme de localisation sur la cellule de base peut alérsig? :

7.N V anti-périodique, (11.50)

w(X) — ((f) — 1).X V périodique
| () =Fou(®) =1i

[1.5.4.d Quelques méthodes d’homogénéisation adaptéesxaélastomeres renforcés en
grandes déformations

Considérant un VER donné, les problemes KUBC, SUBC ou PBC exposésipnéeent peu-
vent étre résolus numériquement par la méthode des éléfiréatgar exemple. On peut ainsi
déterminer numériquement le comportement effectif du VERYEs a un trajet de chargement
défini en termes de déformation et/ou contrainte moyenmestaellement avec des lois de com-
portement plus complexes que I'hyperélasticité pour lestants.

De nombreux travaux sur ’'homogénéisation des élastoménesrélastiques renforcés ont
montré qu’il est nécessaire d’apporter un soin particidida détermination du comporte-
ment effectif a cause de I'apparition d’instabilités ([408],[36]). Il est néanmoins possible
de définir des bornes et d’obtenir des estimations, par ddsoaes similaires a celles utilisées
en homogénéisation non-linéaire dans le cadre des peétaglipations (linéarisation du com-
portement, introduction d’un composite linéaire de corafsm, méthode du second ordre...
[41],[51],[14],[35)).

Certains auteurs se sont intéressés a I’homogénéisatitasidmeres visco-hyperélastiques
renforcés ([29],[23]). Lahellec se base sur une discrtisgemporelle du probleme d’évo-
lution visco-hyperélastique par un schéma d’Euler et unthate affine de linéarisation pour
se ramener a une succession de problemes d’homogénéisadamire. [23] se base sur une ap-

proche initialement proposée par Christoffersen [15] pooppser un modeéle visco-hyperélastique

adapté aux élastomeéres fortement chargés (fraction vqliemile renforts élevée). Cette ap-
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proche repose sur une description particuliére de la mtiwrctsire (voir figure 11.11) et des
hypothéses cinématiques de gradient de transformatidaromé dans les renforts et dans les
couches interfaces.

Les approches mentionnées ici pour déterminer des bores estimations sont relativement
techniques et ne sont pas immédiatement transposables §/peude comportement. C'est
pourquoi dans le cadre de ce travail exploratoire, nousrsurecours a des méthodes d’ho
mogeéneéisation numeériques.

FIGUREIIL.11 — Grains interconnectés par une couche de matérian €#lastofferson (1983)B.
Guiot et al.[24] [23] [46]

1.6 Conclusion

Dans ce chapitre, on a recensé quelques outils de modétigatio le comportement des élas-
tomeres chargés. Les approches utilisées peuvent étrermpRénlogiques, microphysiquement
motivées ou basées sur des techniques d’homogénéisatidantlance actuelle privilégie les
approches dérivant de techniques d’homogénéisation fait lgu’elles tiennent compte de I'-
effet de la microstructure et donne un sens physique auérdiffs paramétres utilisés. Dans
la littérature, de nombreux modeles rhéologiques sonsésilpour modéliser le comportement
des élastomeres chargés. Ces modeles rhéologiques soatsoonstitués de branches en par-
allele dont le nombre et la richesse visent a capter la dgmeedde la réponse mécanique a la
fréquence, a I'amplitude de chargement et a la tempérdtartarme générale de ces modéles
rhéologiques est décrite par la figure 11.12. Etablir unatreh entre ces modéles rhéologiques
et la microstructure est difficile. Par ailleurs, I'idertdiion directe des parametres matériaux
a partir des caractéristiques micro est impossible. Unenaltige consiste a faire une identifi-
cation par étage. De nombreux auteurs cherchent a décoliggetification des paramétres en
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FIGURE Il.12 — Modéles rhéologiques : groupement des branchesraiigia

associant a chaque branche I'effet d’'une phase. Une temtatppose que la premiére branche

représente la matrice et le reste des branches, généraleissipatives, désignent les dif

férentes populations de charges. Cette schématisatiorr@iefarevient a adopter I’hypothese

de l'affinité (Voigt).

Cette hypothese n’est pas prise en compte, dans les modekdemges par Miehe, par exem-

ple. Cette divergence a I'égard de I'hypothése de I'affingdaddéformation souléve certaines

guestions :

— est ce qu’elle est justifiable physiquement ?

— est ce qu’il y a des éléments qui permettent de la justifier ?

Les inconvénients majeurs des modeles rhéologiques éwatiivants :

— le nombre de parametres a identifier ;

— le sens physique des parametres. A titre indicatif, lsexaidle la branche matrice identifiée
ne correspond pas a la raideur de la matrice seule;

— ces modeles ne dépendent pas de la fraction volumiquen’ajpparait pas explicitement
dans les parametres du modéle rhéologique.



CHAPITRE

Modéelisation a une échelle
mesoscopique : agglomerat +

gomme

ous proposons, dans ce chapitre, une analyse mieromé

canique d’'un élastomere idéalisé, de type silicone/silice
constitué d’'une matrice dense et d’agglomérat(s) isolE€helle con-
sidérée est de l'ordre de la centaine de microns. A cettdlécleema-
trice est considérée élastique et 'agglomérat est suppaséoélas-
tique. Ainsi, nous analysons l'influence des parameétres dgpode-
ment, de morphologie et d’interaction de ce modeéle.
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1.1 Préliminaires

Dans ce chapitre et celui qui suit, nous allons nous intérésse€lastomere silicone chargé de
silice de 'ordre de 30 & 40% en volume. On cherche & modélsecemportement global en
prenant en compte la nature de la microstructure et lesaictiens entre les différentes phases.
Ce matériau a fait I'objet des travaux de these de -Marc Martinez [37] qui visent a mod-
éliser et caractériser son comportement hyper-viscdiglas en dynamique et a différentes
températures. Ces travaux ont été suivis par la thése deGhali@coin [22] pour investiguer et
proposer un modele de fatigue par endommagement.
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FIGURE Ill.1 — Différents motifs d’un silicone [26]

Le squelette d'un élastomere silicone est constitué d'lteenance d’atomes de silicium et
d’oxygene. L'arrangement des atomes de silicium et d’oxggesut prendre la forme de quatre
motifs (voir figure 111.1). Le réseau tridimenssionel qui Esulte a des propriétés mécaniques
(rigidité, ...) qui sont fonctions du motif obtenu. D’'une mexna générale, les observations mi-
croscopique®), réalisées sur ce type de matériau montrent une structmeoak, la formation
d’agglomérats et une matrice dense (voir [26]). Comme ségdahs le chapitre |, les silicones
chargés de silice se distinguent des autres élastomerdgsguoes par la présence d’une in-
compatibilité charge/matrice due a la présence de silamls surface de la silice. Les silanols
vont plutot favoriser I'interaction de type charge-chaegda tendance a s’agglomérer, ce qui
donne naissance a une mauvaise dispersion [4].

[11.2 Introduction

Pendant son stage de DEA, S. Courtois a réalisé des obsenmimnscopiques sur le matériau
qui nous intéresse, en partenariat avec les Mines de P#&lisG&s observations réalisées au

(2). & une échelle de la dizaine de microns
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MEB ont visé a détecter les mécanismes d’endommagementiradsenatériau. Ainsi, il a

réalisé des clichés MEB sur matériau sain, endommagé agigisd et une observation sous dé

formation de traction d’un agglomérat de charge noyé dagerame. Les échelles concernées

par ces expérimentations sont de I'ordre de la dizaine deomsc Partant de ces résultats, et des

constats du chapitre I, nous faisons les hypothéses se#/ant

— la matrice semble dense (a I'échelle de la dizaine de msgroabsence de cavitations dans
la matrice (voir figure 111.3) ;

— existence de particules de charge isolées ou d’agrégatstite taille ;

— présence d’agglomérats de charge de taille moyenne napésaimatrice (voir figure 111.2) ;

— existence d’'un phénomene de décohésion a l'interface@agght/matrice (voir figure 111.4).

e Grand. = 391X EHT = 50017 WD= 25mm Signal & = SE1
MAP @CDM ENSMP

(a) un agglomérat de silice de grande taille

FIGURE Ill.2 — Eprouvette vierge observée sans sollicitation (MEE)
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105 G, = G189 EHT = 500KV WD= 26 mm Signal & =5E1
MAF @CDM ENSME

(a) cavités apparues apres 100000 cycles dans une zon&de sil

10p Giad, = THEX EHT = 500KV WD= 26 mm Signal A =5E1

|_| MAP @CDM ENSMP

(b) décohésion trés nette a I'interface changgtrice

FIGURE Il.3 — Eprouvette endommagée a 100.000 cycles observéessdiititation (MEB)
[16]
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(a) état initial (b) 100% d’allongement (c) Décohésion résiduelle

FIGURE 1.4 — Mécanismes de décohésion (MEB) [16]

En nous appuyant sur ces hypotheses, nous allons cherc@reaher la réponse mécanique
de VER idéalisés correspondant a cette organisation : aggéirat matrice dense. La démarche
gue nous avons adopté est basée sur un modele de VER constide&édphases : 'agglomérat
de charge de silice et la matrice en silicone. Nous considéqoe la matrice est élastique et que
'agglomeérat est visc@lastique, ces deux phases étant faiblement compressibbeis nous
placons en grandes déformations, et nous utilisons uneoaetite localisation de type KUBC.
Toutes les simulations sont effectuées en utilisant le dedmlcul ABAQUS. L'objectif de cette
partie est d’analyser l'influence des paramétres matérunorphologiques sur la réponse
macroscopique du VER.

[11.3 Modeles considérés

Nous considérons deux types de modélisations : la premie@Desh déformations planes et
corespondrait & un cylindre infiniment long dans une matridedrique a base héxagonale
(voir figure 111.5). La seconde est 3D et correspond a un aggtamnsphérique noyé dans un
cylindre a base héxagonale (voir figure 111.6). Ces deux VERsqut mono inclusion sont par
la suite déclinés en version multi-inclusions.

La matrice est supposée hyperélastique incompressibteiaveotentiel d’énergie de type Neo-
Hooke (voir equation 11.13), o0’y = 1/2Nk,T désigne la paramétre matériau de ce modele.
L'agglomérat de charge est supposée hyper-viscoélastigest repésenté par un modéle de
Arruda-Bergestrom. Il s’agit d’'une combinaison du modéle deuda de huit chaines (voir
paragraphe 11.4.2) et d’'un modéle d’hystérésis, disperlains la librairie matériaux d’Abaqus.
Ce dernier est basé sur un modele de reptation des chainesmad&culaires. Selon cette
théorie, la chaine macromoléculaire n’est pas libre. Elg@uve pendant son mouvement dans
un tube, qui luiimpose un nombre restreint de configuratibass ce cadre, la loi d’écoulement
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FIGUREIIl.6 — VER correspondant a I'analyse mésoscopique : 3D

associée a la viscosité correspond a un modele de Zenernti@icwe est constituée de deux
composantes : une composante élastique ou instantanéesnogt@ine composante visqueuse
notéa 5 (voir figure 111.7). Le gradient de déformation est décon#gosmme suit :

n

Il
T
b

I
T
T
T

5= F5Fy (I1.1)

avecF = J3F*, J = det(F), B* = (J)~2/3B, de méme J¢, = det(F%), BS = (J%) 2/3F%FS
On définit 1\ = /11 : CY,

Les équations constitutives de ce modeéle sont :

p L7 (/)

= T L1/ B (1n.2)

Ga

p LG /NS
T L0/NFY

avec,L(z) = coth(z) — 1 opérateur de Langevit\: = \/tr(B*)/3 ety = \/tr(B%)/3. Les

parameétres matériaux étant’*e* I'élongation maximales, x° sont respectivement le module

op=>95

dev[BY] + k[Jg — 11 (11.3)
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A

FIGURE IIl.7 — Modéle de Zener

de compressibilité et le module de cisaillementacteur d’amplification de la contrainte de la
branche B par rapport a la branche A.
Le taux de déformation eulérien visqueux est défini par :

NU v

tel queNg = %

Izl

La loi d’écoulement est définie par :

gl = ANy — 1% (r5)" (111.4)

avecrp = %Eg . &% : contrainte équivalente de von Mises dans la branche B. Lrasgdres

qui régissent cette loi d’écoulement sont:qui est un exposant positif suppérieur aCl e
[—1,0] et A qui est une constante positive. Au final, il y a 7 parametre€rzatx a définir
pour ce modéle. Pour plus de détails concernant ce modedetietdrie qui le constitue, nous
renvoyons le lecteur vers les références [6], [7], [8].

Mise a part les analyses ou I'on fera varier la rigidité degeleaphase, le tableau Ill.1 présente
le jeu de parameétres matériaux utilisé dans toutes lessoarmiadyses.

matrice agglomérat
Cio (MPa) | D (MPa)™! | o (MPa) | S | Xk | m | C | A(MPa!s™!) | k (MPa)
0.5 0 0.6 101282 |4 | —1 0.95 00

TABLE Ill.1 — paramétres matériaux

Dans tous les calculs éléments finis qui suivent, nous utdisies conditions de localisation de
type KUBC (voir paragraphe 11.5.3.b), pour lesquelles nousasams le gradient de déforma
tion moyen (cas grandes déformations). Nous nous focalisoiggiement sur des cas simples
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de chargement : extensimompression, cisaillement en quasi-statique. Nous cérmid des
cas a vitesse de déformation constante et a amplitudesassiges. Typiquement, ces charge-
ments sont composes de trois cycles d’amplitudes respsctih2.5%, 25% et 50% voir (figure
11.8).

0.6

0.5

c&cles de lraclibn : ,,/’\ cy‘ cles de Eisaillelﬁe\nt :
04| L 04 r a \
: e 02f A /N
2 03r S A/ N\ s
© © /\ / \ / \
E A £ 0 \\ / \\ // \\
g 02} /\ 2 Vv /
a 9 o2t \/ /
\ \\\\ /
01| \ 04l
/ \ / \\ ,"” \\\
0 y ‘ / ‘ ‘ ‘ 06 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘
0 2 4 6 8 10 12 14 0 5 10 15 20 25 30
Temps . Temps . .
(a) Chargement en traction (b) Chargement en cisaillement

FIGURE IIl.8 — Chargement quasi-statique

Concernant le maillage, nous utilisons en déformationsgdates éléments de type CPE8H

(quadratiques en déplacement et linéaires en pressiagsetlements de type C3D20H en 3D

(quadratiques en déplacement et linéaires en presion).

Apres une analyse de l'influence du contraste des raideurpldeses, nous investiguons les

guestions suivantes :

— L'approximation de Voigt est-elle licite ?

— L'intéret d'une modélisation en 2D : I'hypothése des défations planes est-elle représen-
tative ? les phénoménes en 2D et 3D sont-ils globalementidpes ?

— Le motif de VER choisi a t-il une réponse mécanique isotrope ?

— Comment varie la réponse mécanique quand on mondifie Iégatéafforme du VER ?

— Quelle est I'influence du taux de charge ?

— Quelle est l'influence de la surface spécifique ?

Ces investigations sont réalisées en observant la répofesgivef du VER (réponse globale

contrainte Piola-Kirchoff/élongation) et la réponse lodaléformations principales maxi).

l11.4 Influence du contraste de raideur des phases

Dans cette analyse, on ne tient pas compte des effets disipaur 'agglomérat seule la
branche hyperélastique est prise en compte. On ne s’intégess la raideur des deux phases :
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matrice et agglomérat de charge. On définit le contragtar le rapport suivant :

G 20
r = — =
Ho Ho

(I11.5)

avecy le module de cisaillement initial de I'agglomeérag;,, le coefficient de cisaillement de
la matrice. Le chargement considéré correspond a un cassderment simple, seule la cem
posantel 2, notéey, du tenseur de déformation macro est non nulle. On imposé).5.

Contrainte PK12 (MPa)

Ecart de contrainte entre Voigt et Module effectif (MPa)

Rapport de raideur 10 Taux de charge (%) Rapport de raideur Taux de charge (%)

FIGURE 1.9 — Influence du contraste et du FIGURE Il11.10 — Ecart entre les contraintes
taux de charge IT,, de Voigt et KUBC

Les figures 111.9 et 111.10 présentent une comparaison degltias obtenus par deux méthodes
de localisation, a savoir KUBC et Voigt, pour différents tauxat@rge et différents rapports
de raideurs. On remarque, sur ces figures, que I'écart emfpprbximation de \oigt et les
conditions de type KUBC dépend a la fois du contraste entre lasgshet du taux de charge.
L'hypothése d’affinité, qui peut étre vue dans les modéles@ant des branches en paralléle
comme une hypothéese de Voigt est proche du résultat obtexmuae méthode de localisation
plus riche pour une plage réduite de contraste et de tauxatgehPour un taux de charge et
un contraste éleve, I'hypothése d’affinité gomme/agglansemble difficile a justifier.

Il serait intéressant de disposer d’échantillons du meatéai différents taux de charges afin de
confronter le numeérique et I'expérimental. Malheureusaoette étude n’a pas pu étre menée.

Par exemple, la figure 111.11 met en évidence l'influence dixtde charge de noir de carbone
sur le comportement statique d’'un caoutchouc naturel powas de traction (prh : « part per
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50 pee

30 pee

20 pce

Contrainte nominale (MPa)
contrainte nominale (MPa)

15 pce

) 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8

| taus de charge

8

Elongation

FIGuRrE Ill.12 — Evolution de la contrainte

FIGURE lIl.11 — NR chargé de noir de car- €n fonction du taux de charge podr= 2
bone : traction[5] (d’apres les résultats de [5])

hundred rubber » : partie pour cent en élastomére (pce)).
Dans la suite, on ne considére plus que des conditions desatiah de type KUBC.

111.5 Pertinence de la modélisation 2D-3D

Pour savoir si 'hypothése de déformations planes estygate, dans le cas d’un agglomérat de
charge supposé sphérique mais sollicité dans le plan, nfac$iefns des comparaisons avec un
modele 3D. Les figures 111.13 et I11.14 présentent la géoraddtie maillage de chaque modele.
Dans les deux cas, le taux de charge est de 40%. Le rapporteeragtenu pour ce calcul est

de 10.

Les figures I11.15 et 111.16, qui présentent la réponse difecdes modeles 2D et 3D dans un
cas d’extension et de glissement simple, nous montrent gaktativement les réponses sont
proches. En glissement simple, le modele 3D semble plus eiglus dissipatif. A I'inverse,
en traction, le modéle 3D est plus souple et I'énergie déssgemble identique pour les deux
modeles.

Le comportement local que ce soit en traction ou en cisadlgmmontre qualitativement une
localisation des déformations assez proche en défornsgpiames et en 3D (voir figures 111.17
et 111.18).

L'analyse en déformations planes semble représentativeans qualitativement, du moins
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Contrainte (MPa)

0.5 : : :
0 0.1 0.2 0.3 0.4

Deformation

FIGURE Ill.15 — Traction 2B3D

LE. Max Principal
iAva: 75%)
+1.125+00
+1032e+00
33101
+8.361e01
4783101
+6.602e01
01
+3747e01
+3815e01
+2.883.01
11983601
+1.024e 01
+3407603

FIGURE III.17 — Cisaillement XY, 2D
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FIGURE Il.16 — Cisaillement 2D-3D

LE. Max. Frincipal
ihva: 75%)

FIGURE Ill.18 — Cisaillement XY, 3D

0.6
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el o
+1140e 01 +1130e 01
+4307603 ) +4307e03

FIGURE III.19 — Traction selon X, 2D FIGURE I11.20 — Traction selon X, 3D

pour ce rapport de raideur et ce taux de charge.

I11.6 Analyse de l'isotropie

L'analyse de I'isotropie se fait en appliquant le chargendams différentes directions du repere
géomeétrique. Pour enrichir 'analyse, on a également gpglie méme chargement mais sur
une configuration initiale tournée d’un certain angle. Conalaes le cas précédent, nous €on
sidérons un taux de charge de 40% et un rapport de raideur.deeti® étude est réalisée en
déformations planes, en tridimensionel, et pour deux tgeeshargement : extension et glisse-
ment simple. Dans le cas bidimensionnel et pour un chargedweeaisaillement, les réponses

Traction-X Cisaillement-XY

45 H traction-X rotation 15" ——— cisaillement-XY rotation 15" de CO0 =~ .
- 15 H cisaillement-YX F ) -
cisaillement-YX rotation 15" de C0 ———

traction-Y
traction-Y rotation 15~

Contrainte (MPa)
Contrainte (MPa)
o
T

"o 0.1 0.2 0.3 0.4 05 06
Deformation Deformation

0.6

FIGURE III.21 — Traction-2D FIGURE IIl.22 — Cisaillement-2D

mécaniques globales du VER semblent étre identiques pouffia®dtes directions de charge-
ment (voir figure 111.22). Les réponses en traction sonttégeent différentes au fur et & mesure
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gu’on varie la direction de sollicitation (voir figure I112. Cette différence réside essentielle
ment au niveau de la variation de la rigidité, la dissipatant quasi inchangée. Les résultats

T I 2
traction-Y-3D, KUBC ——— cisaillement-XZ-3D, KUBC ———
35 traction-X-3D, KUBC — cisaillement-XY-3D, KUBC —
-2 |'__traction-Z-3D, KUBC ——— T 1.5 | cisaillement-YZ-3D, KUBC ——— b
3 E 1L |
P 2_5 - P
s £ 05| -
£ =
o 2 T o
£ £ O0f ]
S 15 b [
s 5 05 E
o 1 B o
0.5 B ar T
0 i 15 B
0.5 . . . . 2
0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 -0.6 0.6
Deformation Deformation
FIGURE IIl.23 — Traction 3D FIGURE Il.24 — Cisaillement 3D

de l'analyse de l'isotropie en 3D sont pratiquement iderg&a ceux obtenus en bidimension-
nel (voir figures 111.23 et 111.24). En effet, le décalage entes réponses mécaniques suivant
les différentes directions n’est pas significatif. Les réges en cisaillement dans les différents
plans sont identiques. On note juste un faible écart, endragtour les différentes directions
de chargement. Globalement, on peut considérer que la répnésanique de ces VER est

(a) Traction-X (b) Traction-Y (c) Traction-Z

FIGURE Ill.25 — coupe transversale du VER : comportement local ectitna (déformation
logarithmique principale maxi)

guasiment isotrope.

1.7 Influence du taux de charge

Nous considérons uniqguement le VER en déformations planesustfaisons varier le taux de
charge de 10 a 40% avec un rapport de raideur fixé a 10.
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(a) CisaillemeniXY

(b) Cisaillement-XZ

Yoy

L5

TSy,
gy
oy
=S4y

(c) Cisaillement-YZ

FIGURE I11.26 — coupe transversale du VER :comportement local eailt@snent (déformation

logarithmique principale maxi)

L'augmentation du taux de charge conduit & un élargisseaenboucles de I'hystérésis. En

effet plus I'élastomeére est chargé plus la dissipationmegbitante (voir figures 111.27 et 111.27).

L'augmentation du taux de charge fait croitre la rigiditérdatériau d’'une facon significative

en traction et en cisaillement (voir figures 111.29 et II1)3@n constate que cette rigidification

Contrainte (MPa)

raideur (module dynamique) (MPa)

taux de charge

FIGURE Ill.29 — raideur : traction

4.5 T T
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1
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Deformation
FIGUREIII.27 — Traction
raideur-traction
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FIGURE 111.28 — Cisaillement
4 . T T
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3 - .
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FIGURE II1.30 — raideur : cisaillement
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est non linéaire, ce qui est classiqguement observé expétaheenent.

111.8 Influence de la surface spécifique

(a) (b)

FIGURE I11.31 — Différentes surfaces spécifiques

Dans ce paragraphe, la surface spécifique est définie commppert de la somme de toutes
les surfaces des charges noyées dans la matrice diviséevmunine total. Elle est exprimée en
mm~L. La figure I11.31 présente des motifs de VER a différentesasa$ spécifiques.

L'idée est de saisir I'influence de 'augmentation de la zdaecontact pour un méme taux de
charge. Dans notre étude, on considére que la masse voludedaeharge est fixe : seuls son
volume et sa surface varient. De méme, le taux de charge estdn@tous les cas a 40% et
le rapport des raideurs est fixé a 10. On remarque que la égtliténergie dissipée semblent
étre directement reliées au confinement de la gomme. En pfiet le cas multinclusions
le VER (c) est le plus raide et le plus dissipatif et il se dgtie des VER (d) et (b) par la
présence d’une inclusion au centre. Il se distingue égaledhe VER (a) par une plus faible
épaisseur de gomme entre les inclusions. Cependant, le caseharge conduit a une rigidité
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FIGURE II1.35 — raideur : cisaillement
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FIGURE I11.36 — Energie dissipée : traction
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FIGURE 111.37 — Energie dissipée : cisaile

ment

plus importante que les cas multi-inclusions ce qui restepiiquier. Localement (voir figures
[11.38, 111.39, 111.40 et 111.41), on constate que le cas foEsente une localisation plus importante
gue les autres cas.
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FIGURE I11.38 — cas (a)

FIGURE I11.40 — cas (c)
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FIGURE 111.39 — cas (b)

FIGURE I1l.41 — cas (d)
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111.9 Bilan de la modélisation mésoscopique

Les analyses menées, dans ce premier volet, nous ont perrégdger les constats suivants :

— I'hypothese d’affinité, couramment employée dans la msdaébn, semble peu justifiée dans
le cas d’un agglomérat de charge sphérique noyé dans unie@raggnse lorsque le contraste
des raideurs est supérieur a 10. Ceci est d’autant plus vedegaux de charge est élevé;

— qualitativement, le VER retenu a cette échelle conduit arépense isotrope ;

— la présence de zones de confinement de la gomme semble jordde tres important sur les
caractéristiques effectives, ceci est sans aucun doutd'ldgpathése de I'incompressibilité.
L'absence d’ordre de grandeur de la raideur de I'agglomdeats la littérature, ne nous permet

pas de donner une estimation précise du contraste. C’'estuthgmaint qui reste ouvert.

Expérimentalement, nous avons constaté la présence de derdecohésion a l'interface-ag
glomérat - matrice et qui semblent survenir pour un faiblmbie de cycle de chargement et
certainement a faible déformation. De ce fait, nous avongsegédes calculs sur ce modéle mé-
soscopique de VER en supposant que l'interface entre I'agglat de charge et la matrice est
décohésive. Néanmoins, dans ce cas, on obtient bien souvantai précoce des calculs et des
problemes de convergence. Les figures 111.44 et 111.46 prigsg un exemple de résultats de
calcul d’'un cas décohésif.
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FIGURE Ill.42 — Traction FIGURE Il1.43 — Cisaillement

Le comportement effectif montre que, dans le cas d’'unefaterdécohésive, le modéle ne dis-
sipe pas en traction et la variation du coefficient du froeetm’a pas d’influence. Dans le cas
du cisaillement et pour un contact décohésif, le modelapdisst le coefficient de frottement

joue sur la raideur et sur la dissipation. Le comportemegallmontre une décohésion nette en



72 Chapitre Ill. Modélisation a une échelle mésoscopique :@ggtat + gomme

traction qui est moins visible en cisaillement. Etant dogné dans notre modele on a supposé
gue la matrice ne dissipe pas, un chargement de traction gdudc une décohésion trésim
portante isole I'agglomérat de la solicitation mécaniqueceis n’avons plus dans notre modele
de source de dissipation.

FIGUREIl.44 —Traction FIGURE III.45 — Cisaillement

La présence de ce phénomene de décohésion persiste mémie dassmulti-agglomérats,
comme le montre la figure 111.46.

FIGURE Ill.46 — Traction

FIGURE Il1.47 — Cisaillement

Cette modélisation, n’est qu’un premier pas et il nous fatidree étude expérimentale poussée
afin, d'une part, de mieux comprendre les mécanismes de égioohet/ou de frottement et,
d’autre part, de déterminer des ordres de grandeur des paesqui gouvernent la décohe-
sion.

En ce qui concerne I'agglomérat, il nous reste a explorelsqgant les phénomeénes qui pour-
raient expliquer une dissipation visqueuse au sein d’unetsire qui voit & priori une faible
déformation, c’est I'objet du chapitre qui suit.



CHAPITRE
AV

Modélisation a une échelle
microscopique : charges
elémentaires + élastomeres liés

e chapitre propose un modele d’agglomérat constitué de par

ticules de charge interconnectées par une fine couche de
gomme. Des Volumes Elémentaires sont générés de manieteir@ga
en se basant sur un motif de polygones de Voronoi représdetan
grains de silice, afin de dégager, d’une part, un VER et, tBgodrt,
d’appréhender les mécanismes de dissipation dus au comiiriere
I'élastomére lié. L'objectif, in-fine consiste a déternie comporte-
ment effectif d’un agglomérat.
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IV.1 Introduction

Nous proposons, dans cette partie, d’explorer une écheldfiple en s’'intéressant a la compo
sition d’'un agglomérat ou d’'un ensemble d’agrégats. Darigdadture, des observations micro-
scopiques montrent des agglomérats en abondance dangilzergéstomeérique. Ils sont con-
stitués d’'un regroupement de particules de charge aveaitargsice de gomme élastomérique,
appelée élastomere lié et ayant des caractéristiques mmaeardifférentes de la matrice. L'é-
paisseur de cette interface est fonction des interactibagye-charge et charge-matrice et des
parametres de mise en ceuvre.

(a) 20% de silice traitée a la sur- (b) 40% de silice traitée a la sur-  (c) 20% de silice non-traitée
face face

FIGURE IV.1 — Dispersion de la silice dans un silicone (TEM) (le trdéins chaque image
correspond a une longueur tiem) [26]

La figure V.1 montre la dispersion des charges de silice danilastomere silicone observée
par microscopie électronique a transmission (TEM). Entionadu taux de charge et des pro-
priétés surfaciques de la silice, on trouve des morpholadjiéérentes. Dans le cas (a), on
constate la formation d’agrégats et un milieu non percasde cas (b) suite au traitement
surfacique des charges de silice on obtient une plus grasderdion des charges. Dans le cas
(c), 'absence de traitement de surface conduit a une atjpégies particules plus importante
et a la formation d’'un réseau d’agrégats qui semble perpoler un plus faible taux de charge
gue dans les cas ou la surface est traitée.

Ces observations et les résultats expérimentaux de Gert efeietiManfred Klippel [25],
montrent qu’il existe une mince couche d’élastomere liéeclets particules de charge. Pour un
caoutchouc naturel chargé avec des particules de noir Beroarl’épaisseur de cette couche
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50 pm

FIGURE IV.2 — Agglomérat de charge de silice (MEB) [52]

est comprise entre 2 a 5 nm (voir [25]). Ainsi, certains awgeant proposé des modeéles qui
supposent une forme polygonale des grains interconneatesuae fine couche d’élastomeére
comme le montre la figure 11.11. Les travaux de C. Nadatrtin et A. Dragon et al., ([24], [23],
[46]) sont inspirés du modéle de particules interconnagbéeposé par Christofferson.

Dans ce chapitre, nous proposons de considérer I'agglomérehharge comme bi-phasique :
les particules de charge sont représentées a I'aide deqgraggle Voronoi avec une interphase
en élastomere faiblement réticulé (qui n'a donc pas le catap®nt de la gomme). Nous al-
lons chercher a étudier I'influence des parameétres relatlés microstructure sur la réponse
macroscopique, en effectuant des tirages aléatoires destriecture. En effet, on peut générer
plusieurs motifs de microstructures via I'algorithme destouction de notre VER. C’est essen-
tiellement les paramétres géométriques caractérisantlastructure qui changent d'un tirage
aun autre :

— le rayon moyen des particules;

— la distribution des particules et leurs orientations ;

— le nombre des particules (on peut avoir plusieurs mianosires pour un taux de charge
donné);

— I'épaisseur de linterface qui peut étre variable dansake @i le nombre de particules et le
rayon moyen sont fixes.

Vu le contraste de raideur entre la gomme et les particulesilde, nous considérons ces

derniéres comme infiniment rigides. L'élastomére lié egipssé faiblement réticulé et il est

modélisé par un comportement hyper-viscoplastique. Lié&reints VER sont analysés par des
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calculs utilisant différentes méthodes de localisatiomés KUBC, SUBC ou PBC. Enfin,

nous considérons a la fois des analyses en petites et grdéftemations.

IV.2 Modeles considérés

La génération aléatoire d’'un VER est réalisée a I'aide d'mterface et de scripts python inté
grés a ABAQUS-CAE (voir figure 1V.3). Ces scripts sont basés sgdrithme suivant :

1.

tirage aléatoire d’'un nombre de germes donné par l'atédisr avec des contraintes de
distance mini entre germes. Ce tirage est réalisé dans unigemcarre, rectangulaire,
circulaire ou ellipsoidale ;

. génération a partir des germes d’'un diagramme de Voronor;

ajout d’'une épaisseur uniforme entre chaque polygoneodendi. Cette épaisseur peut
étre soit directement spécifiée par I'utilisateur, soied@inée par I'algorithme de maniere
a obtenir un taux de charge fixé ;

. dans le cas de conditions KUBC ou SUBC, une épaisseur de gommewsieagur le

bord, voir figure IV.5. Dans le cas de condition PBC, le VER estqu#se comme le
montre la figure IV.4;

les propriétés de solide rigide des grains sont automatignt générées en affectant un
point de référence a chaque grain, ces derniers correspioagbe germes initiaux.

Create Voronoi g_}__'l‘
Mote: This GUIis used for the definition of & Yoronoi part.
~ Parameters ~ Yoronoi Geom
Hame: l “Yoronoi A ¥ /,\\\ . ',r' r °
NN L
Mask: |Rectang|e 'l Ea e A {
) = b V== \\\\
Witlth (w) |1 // £ \\\ -
Height (h: [1 . At . e
i distance (dmin): ID.1 — _‘-xl'j\. 4
dmin -QP__?..___:::_\ \/
Humber of cells: |1D .f" ,I‘_- \‘\
Thickness (sp):  |0.03 i \\\
I f Vo -
™ 15 periodic: = ol IR
Y // L
- B,
- -
w
0K | Cancel

FIGURE IV.3 — Génération automatique de la morphologie
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mmm Elastomere

FIGURE IV.4 — Mosaique de voronoi périodique 2D

B Elastomére
Charge de silice

FIGURE IV.5 — Modele d’un agglomérat de charges a bord déformable
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FIGURE IV.7 — Variation d’épaisseur de la couche d’élastomere

Les figures IV.6 et IV.7 présentent la variation du rayon nmd¥eet de I'épaisseur en fonction du
nombre de grains pour différents tirages. Ces courbes onb&é@ues a partir de tirages ou I'on

(). le rayon moyen est défini comme la moyenne des rayonsléala partir des cercles circonscrits aux poly
gones de Voronoi
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FIGURE IV.9 — Taux de charge normalisé en fonction du rayon moyemabsé

aimposé un taux de charge de 60% et un nombre de grains. Bllepermettent de remarquer
que si I'épaisseur présente bien un caractére aléatoirayten moyen semble étre déterminé
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par le nombre de grains. La figure IV.8 nous permet néanmangdfier que I'écart type du
rayon des particules au rayon moyen (normalisé par I'épai$s’est pas nul lorsque le nombre
de grains augmente. On conserve bien un caractere aléatoleetgille des particules pour des
tirages a grand nombre de grains et taux de charge impdBi@ntentendu, ces courbes ne nous
permettent pas compléetement de quantifier le caracteremmide la morphologie (orientation
des grains, facteur d’aspect,...). Enfin, la figure IV.9 ndasne une caractéristique de notre
algorithme de génération de microstructures a savoir qteubede charge ramené au nombre
de grains est quasiment linéaire en fonction du rayon mogsrgdains divisé par I'épaisseur.
Le taux de charge, le rayon moyen et I'épaisseur ne sont dammgépendants.

On géneére également d’'une fagon automatique les conditisxdiraites relatives aux trois
techniques d’homogénéisation (voir annexe B). Cette étutkatstans le cadre de I'hypothese
des déformations planes, dans le soucis de limiter la @é#ecalculs et en considérant que les
résultats du chapitre précédent sur la comparaison 2D ee8fent valables. Les calculs en
petites déformations font intervenir une loi de comporten&astique pour I'élastomére lié.
Dans le cas grandes déformations, nous utilisons une loidpa@adement hypeviscoplastique
basé sur le modele rhéologique décrit a la figure V.10, ques awons implémenté dans abaqus
via une subroutine UMAT. Le détail de la formulation de ce ned# de son implémentation
numeérique se trouve dans l'article [33].

wn’(j (B)

(Px (0112q )
I:‘!_ "-l-'neq (EE)

-

FIGURE IV.10 — Modele viscoplastique [39] [33]

Ce modéle se base sur la décomposition suivante du gradieéfaienation :

F=(J31).F = J5 F.F (IV.1)
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Avec F la partie incompressible du gradient de déformatfna partie élastique incompress
ible du gradient de déformation Ef la partie inélastique incompressible du gradient de défor-
mation. Ce modele suppose aussi une decomposotion additiéngrgie libre en une partie
volumique, « équilibrée » (réponse élastique instantagt@g)e partie « non-équilibrée » (réponse
différée).

@D @Deq( ) + wneq( ) + ¢vol< ) (IV-Z)

La loi de comportement de ce modele est défini par :

0-5‘1 a-"“fq Oyol

N o 9
— (2pp] 'B—=2L J B, —=4 vty V.3
o= (/)0 88) ( Po 88) + po o7 (IV.3)
et la loi d’écoulement est donnée par :
B, —LB,+B,L"— 2(1: )8, — 2/ (Tnea)) Onea_g (IV.4)
3 n [T neqll

avecf(oneg) = ||Oneql| — X, (.) est définie par (f) = fsif > 0et(f) =0sif < 0.On fait
les choix suivant pour les énergies libres :

Yeq(B) = C1o(11(B) — 3) + Co1(12(B) — 3) + Cso(11(B) — 3)* (IV.5)
wneq<ée) = G<[1(B)e - 3) (|V6)
Yoot (J) = g(J - 1)° (IV.7)

Les tableaux IV.1 et V.2 présentent les jeux de parameétedénaux utilisés dans la suite.

élastomere lié
E(MPa)| v
3 0.45

TABLE IV.1 — parametres matériaux du modele d’agglomérat : cagtitep déformations

élastomere lié
Co(MPa) | Co; (MPa) | (59 (MPa) | G (MPa) | K (MPa) | n (MPa.s)| x (MPa)
l.e™® 0 0 0.01 200 0.6 0.012

TABLE V.2 — parametres matériaux du modele d’agglomérat : casatelgs déformations

Nous avons retenu I'hypothése d’'un élastomeére lié faiblem@amipressible mais avec un mod-
ule de compressibilité plus faible que celui de la gomme. Nwusglisposons pas de résultats
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expérimentaux nous permettant d’avoir un ordre de grandewe module. Néanmoins, nous
pensons que I'aspect faiblement réticulé peut se tradairem module de compressibilité plus
faible. Dans le cas élastique, le coefficient de poisson arésté ©.45.

IV.3 Cas de I'élasticité linéaire

IV.3.1 Caractere homogénéisable des VER

Nous cherchons tout d’abord a déterminer si les VER idéalpés,nous avons choisi pour
représenter 'agglomérat sont homogénéisables ou nom.dedaire, nous effectuons un grand
nombre de tirages et nous analysons la réponse effectiedes/gois méthodes de localisation
retenues : PBC, KUBC et SUBC. Bien entendu le VER utilisé pour le calad 8BC n’est
pas strictement équivalent a ceux utilisés dans les audiepaisque ces derniers ne sont pas
périodiques et comprennent une fine couche d’élastomésadife bord. Néanmoins, dans le
cas de milieux aléatoires homogénéisables, les trois igebs de localisation tendent a donner
un résultat identique lorsque la taille du VER est suffisantngeande. Tous les tirages sont
réalisés en contraignant le taux de charge a 60%. La tailevi &R ne change pas, seul le
nombre de grains évolue. Pour chaque tirage, nous effextnois calculs afin de déterminer
le module de cisaillement et le module de compressibilaédverse. En effet, partant de la
relation générale contraintekformations :

011 aiiln  Aiize A1ii12 €11
O22 | = | Q1122 Q2222 (2212 €22
012 G1211 Q1222 A1212 2e19

Le module de compressibilité plan et le module de cisaillegmeté successivemeht; et /iy
s’écrivent (voir [10]) :
~ a1111 + Q2222 + 2211 + G1122

Kr = y (IV.8)

. ai111 + Q2222 G122 + G2211 | Q1212 (IV.9)

Hr="""g T 3 2
Les figures IV.11 et V.12 présentent le module de comprég8ibt de cisaillement en fonction

du nombre de grains. On retrouve bien la classification debadés de localisation a savoir
gque KUBC est une borne sup, SUBC est une borne inf et PBC est entreues@autre part,

pour un nombre de grains supérieur a 30, il semble que leeba@mmmencent a converger
vers la méme limite (ceci est plus vrai polr que G) ce qui tend a montrer que nos VER
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correspondent a un milieu homogénéisable. On remarquenégalaue les méthodes SUBC
et PBC donnent trés vite la méme borne et que la méthode KUBC eghibdortement une
dépendance au caractere aléatoire.
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FIGURE IV.11 — Module de cisaillement
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FIGURE IV.12 — Module de compressibilité
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TABLE IV.3 — Déformation principale maxi (méme échelle d’isocamtg
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Le tableau IV.3 présente les isocouleurs de déformatiarcpale maxi de 5 tirages différents
a 32 grains. On remarque que le niveau de déformation locaiéssélevé par rapport a celui
imposé macroscopiquement. De plus, dans les trois cas,dendigtion est trés localisée. Enfin,
il semble que les conditions de type KUBC conduisent a une l@talis plus forte que les cas
PBC et SUBC.

IV.3.2 Isotropie dans le cas périodique

En partant du comportement effectif obtenu par trois calélémentaires (deux extensions et
un cisaillement) nous pouvons définir un écart a l'isotrég@asverse en calculant I'écart relatif
entre le tenseur de comportement obtenu a partir des modelleisaillement et de compress
ibilité donnés par les formules V.8 et IV.9 et le tenseur denportement effectif. Comme
précédemment, nous considérons un taux de charge de 60%sehoos focalisons sur le cas
périodique. Le calcul de I'écart par rapport a I'isotropaisverse est donné par la figure IV.13.

0.11

T T T
ecart isotrpie-transverse
0.1

0.09 -
0.08 -
0.07 +
0.06 -

0.05

ecart-isotropie-transverse

0.04

0.03 |

0_01 1 T 1 1 1 X
5 10 15 20 25 30 35

nombre de grains

FIGURE IV.13 — Ecart par rapport a l'isotropie transverse

On remarque que I'écart par rapport a I'isotropie se stalyisur un nombre de grains élevé. Par
contre, pour un faible nombre de grains, I'écart est imparfasqu’a 10%). Le cas périodique
nous permet d’obtenir une réponse quasi-isotrope pourible faombre de grains (a partir de
20).
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IV.4 Cas de grandes déformations

Dans ce qui suit, nous utilisons uniquement la condition dalisation de type SUBC. En effet,
les résultats obtenus, dans le cas de I'élasticité linéamas ont montré que ces conditions
sont, d'une part, les moins sensibles au caractére aléa&id’autre part, elles convergent plus
rapidement vers la limite asymptotique donnée par les Isofdne taux de charge est fixé au
alentour de 60% (il peut Iégérement varier suivant les éispgHormis les calculs ou I'on fait
varier explicitement le nombre de grains, on utilise desytas de VER comprenant 80 grains.

IV.4.1 Analyse de la convergence en fonction du maillage

Les ligaments d’élastomére lié tel qu’ils sont modéliséssde VER constituent une matiére
confinée, l'aspect de grandes déformations conjugué awaradetére faiblement compressible
nous indique qu’il faut regarder attentivement I'effet dailimge. On va donc mener une analyse
de la convergence pour un tirage et une sollicitation donmbéeza donc faire varier la taille des
mailles et mesurer I'évolution de I'énergie de déformatimtale pour un cas de cisaillement.

(a) taille de maille=0.03 (b) taille de maille=0.013(c) taille de maille=0.011 (d) taille de maille=0.01

RS

(e) taille de maille=0.009 (f) taille de maille=0.008 (g) taille de maille=0.004

FIGURE IV.14 — Différentes tailles de maillage
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FIGURE IV.15 — Variation de I'énergie de déformation en fonctionlaéinesse du maillage

La courbe de la figure IV.15 montre que I'énergie de déforomatend a se stabiliser avec la
finesse de maillage. Une taille de maille@e08 nous semble donc raisonable pour les études
gui suivent. Cette taille de maille doit étre adaptée en fonate I'épaisseur de I'élastomere lié.
En effet, il semble que trois éléments dans I'épaisseunsseidfisants pour obtenir des résultats
convergés au sens de la discrétisation en espace.
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IV.4.2 Analyse de I'influence des parametres matériaux

En considérant le cas d’un chargement cyclique trianguldértraction avec une amplitude de
0.01 et une vitess& = 0.01s~1, nous faisons varier les parametres matériaux du modeks-hyp
viscoplastique et nous comparons la réponse effective du &R celle d’'un VER constitué
uniquement d’élastomére lié. De maniere générale, on dengtee le confinement de I'élas-
tomere qui conduit a des niveaux de déformations locaux fitapts nous donne une réponse
effective plus raide et beaucoup plus disipative que le VERdgene. La figure IV.16, nous
montre que le module de cisaillement de la branche disseatflue essentiellement sur la
dissipation (dans la plage explorée). On le voit notammentasfigure de droite, qui mon-
tre I'influence des parametres matériaux sur la raideur abisée, calculée en divisant par la
raideur maximale obtenue pour chaque type de VER. On constat®agu’on fait varier le
module de cisaillement de 0.35 a 0.9 MPa, le module dynamigquie de 13% pour le VER
non chargé et de 5% pour le VER chargé. Les figures 1V.18 et INdi® montrent que les
parameétres) et y jouent a la fois sur la raideur et la dissipation et cette @ah est plus
prononcée dans le cas d’'un VER avec grains. Enfin, la figureZ Imantre que le module de
compressibilité D = 2/k) influe de maniére significative sur la raideur et la dissgradians le
cas d’'un VER avec grains, ce qui n'est pas le cas d’'un VER honeggrisaillement.
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FIGURE IV.16 — Influence du paramétre : G
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FIGURE IV.17 — Influence du paramétre : D
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IV.4.3 Analyse de I'influence de la morphologie

Dans ce paragraphe, nous considérons un test d’extensibiqueytoujours dans la méme-di
rection du plan), a vitesse constante (signal triangylatrsur différents tirages pour lesquelles
on a fixé I'épaisseur a une valeur de 0.015 en essayant dereenketaux de charge compris
entre 62 et 68%. Les figures V.20 présentent les VER correlpuraux différents tirages.

(a) tirage de 82 grains (65.9%) (b) tirage de 84 grains (63%) (c) tirage de 84 grains (67%)

(d) tirage de 84 grains (67.5%) (e) tirage de 90 grains (64.8%) (f) tirage de 94 grains (64.7%)

(g) tirage de 97 grains (65.7%) (h) tirage de 97 grains (66.4%) (i) tirage de 120 grains (62.2%)

FIGURE IV.20 — Différents tirages a épaisseur fixe (ep=0.015)

Les figures V.21, IV.22, IV.23 et IV.24 présentent I'évabrt du module dynamique en fonc-
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tion des caractéristiques morphologiques simples a alagdavoir : le taux de charge, le rayon
moyen normalisé (rayon moyen des particules/épaissétrart type du rayon moyen, la sur
face spécifique moyenne et I'écart type de la surface speeifi§ur les figures 1V.21, IV.22,
IV.23 et IV.24, chaque point désigne le couple nombre dengrai taux de charge (exemple sur
le figure 1V.21 : le couple (120,62.20) désigne un tirage d@ drains avec un taux de charge
de 62.20. On peut faire les constats suivants :

— le taux de charge semble directement contréler la raidguardique, on remarque sur la fig-
ure 1V.21 une corrélation linéaire du module en fonctionaluxtde charge. Il y a néanmoins
deux tirages qui ne vérifient pas cette corrélation;

— le rayon moyen normalisé ne semble pas étre un parametiegméipour décrire la variation
du module dynamique, hormis le tirage a 120 grains, tousu&g®tirages ont un rayon
moyen normalisé qui varie peu;

— I'écart type sur le rayon moyen a beaucoup plus d'influecgpendant nous ne pouvons pas
dégager une tendance claire. En effet, si 'on considéerérbgges qui ont le méme taux de
charge (couleurs identiques) on peut les regrouper paleougs deux tirages de 84 grains
possédent un écart important sur I'écart type de rayon mguen’a pas d’influence sur le
module dynamique. Les tirages a 97 et 82 grains qui ont undawharge aux alentours de
66% montrent qu’une diminution de I'écart type du rayon mogagendre une diminution
du module dynamique, ce qui est contredit par les tirage8e184 grains dont le taux de
charge est au voisinage de 63%.

— la surface spécifique et son écart type agissent de la mémermaur le module dynamique,
on ne peut dégager d’influence claire de ces parametres.

L'analyse réalisée sur le module dynamique mériterain€part, d'étre élargie a plus de tirages
de maniére a voir si aucune tendance ne peut étre dégagératiofiodu rayon moyen et de

la surface spécifique, et, d'autre part, elle devrait aussiréalisée pour une autre sollicitation
(cisaillement par exemple) afin de confirmer ou d’infirmenflience du taux de charge. Nous
pouvons également nous poser la question de la pertinesdedieateurs morphologiques trés
simples que nous avons utilisés : le rayon moyen normaliséreécart type ainsi que la sur-
face spécifique n'apportent en effet aucune informatiorteorant I'orientation des polygdnes
de Voronoi ou de leur facteur d’aspect. Enfin, la détermamati’'un ou plusieurs parametres
morphologiques gouvernant I'évolution du module dynaraigoit également étre validée en
observant I'évolution de la dissipation globale. Dans ceitalyse, nous avons choisi de con-
struire nos VER en fixant I'épaisseur, ce choix peut égale@eatremis en question car il peut
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paraitre tout aussi naturel de fixer le rayon moyen normdtisé&onclusion, le taux de charge
est le seul paramétre qui semble pertinent pour décrirelléon du module dynamique, parmi
tous les parametres qui ont été explores.
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FIGURE IV.21 — Evolution du module dynamique en fonction du taux dergh
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IV.5 Bilan de la modélisation microscopique

Dans ce chapitre, nous avons proposé un modele d’agglonoéstitaé de particules de silices
infiniment rigides et idéalisées sous la forme de polygomes8atonoi interconnectés par une
fine couche d’élastomere supposée faiblement réticulé. Bemss ainsi développé un plugin
rattaché & ABAQUSCAE qui nous permet de générer de maniére aléatoire un mdtsde
glomérat. L'algorithme de construction du VER est paramgaréle nombre de grains, le taux
de charge et/ou I'épaisseur de la couche d’élastomere., B iralgorithme nous permet de
générer aussi bien des VER périodiques (avec particules fartl) que des VER adaptés aux
conditions de localisation de type KUBC ou SUBC (sans particuletesord).

Dans une premiere partie, nous avons traité le cas élastitgare (en petites perturbations).
Nous avons ainsi mené une campagne d’essais numériquefférerds VER a taux de charge
fixe et épaisseur d’élastomere lié fixée mais en faisantnarrembre de grains. Nous avons pu
comparer les différentes techniques de localisation (KUBC, SUBBE) a partir des modules
de cisaillement et compressibilité homogénéisés. On ciengtee a grand nombre de grains les
trois techniques semblent converger vers une méme liméealds, les cas SUBC et PBC con-
vergent plus rapidement vers cette limite que le cas KUBC. Il $ehinc que pour ces deux
techniques on puisse considérer des VER avec peu de graimmcativement au cas KUBC.
Enfin, le cas PBC semble étre le moins sensible au caractetteiadédes tirages. L'analyse de
I'écart a I'isotropie dans le cas PBC, nous montre que les VERt& gaine vingtaine de grains
présentent une réponse quasi-isotrope (moins de 6% diétatif). Ces calculs en petites dé-
formations nous ont confortés dans I'idée de mener des semlyn grandes déformations en
utilisant une technique de localisation de type SUBC au vwealjpart, de la forte localisation
des déformations observées au cours de ces calculs etedfut, de la convergence des car-
actéristiques homogénéisées avec SUBC.

Dans une deuxieme partie, nous avons considéré le compateimd’élastomere lieé comme
étant visco-plastique en grandes déformations. Nous awmntsichplémenté un modeéle de com-
portement spécifique dans ABAQUS afin de prendre en comptedeteae visco-plastique. Les
premiers calculs sur un VER de 80 grains, nous ont permis lyseal'influence des coeffi-
cients de la loi de comportement de I'élastomére et de caengeatte derniere a un VER ho-
mogéne constitué uniquement d’élastomere lié. Tout dbamm constate que le confinement,
dans le cas d'un VER avec grains, induit une rigidité et unsiplidion importante a faible dé-
formation moyenne (comparativement au VER homogéne). Cers conforte dans I'idée que
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le confinement au sein de I'agrégat peut étre une explicdB@on supposé caractére dissipatif.
Cette étude paramétrique nous montre notamment que le moelwempressibilité de I'élas
tomere lié a une influence plus forte sur la rigidité effexiilans le cas d’'un VER chargé que
dans le cas d’'un VER homogene. Il est donc clair que le confineatde caractere faiblement
compressible jouent un role prépondérant sur le comportedeeiagrégat idéalisé. L'analyse
des parameétres morphologiques est beaucoup plus complexei®in’avons pas pu dégager
un ou plusieurs parametres influant clairement sur le corapmnt effectif (hormis le taux de
charge).

Pour aller plus loin, il faudrait mener une campagne nunoéripglus importante et introduire
d’autres indicateurs morphologiques pour espérer dégagmodele d’agrégat microphysique-
ment motivé. On aurait pu notamment introduire un facteuséat moyen des grains et/ou un
indicateur d’orientation des grains afin d’enrichir I'aysg actuelle. Une autre piste, pourrait
consister a enrichir le modele d’agrégat en itroduisantaevelles phases qui sont constatées
expérimentalement. Ainsi, on pourrait introduire une ipkarse entourant I'agglomérat, elle
méme étant entourée d’'une zone de matrice (non dissipativégs portions d’élastomeére entre
les grains et I'élastomere lié (hommés gomme occluse). Laity.26 en est un exemple. En-
fin, tous les calculs de ce chapitre ont été menés en défamsgtianes, on peut donc se poser
la question de la représentativité de ces résulats parmagpges calculs en 3D. Il faudrait donc
developper un algorithme de génération de VER tridimensione
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Gomme élastomérique

Charge de silice
Interface

Gomme occluse

FIGURE IV.26 — Un modeéle d’agrégat






Conclusion géneérale

Ce travail concerne I'étude du comportement d'un élastors@imne chargé de silice en

prenant en compte I'effet de la microstructure. Plus pénent, ce travail exploratoire a tenté
d’identifier un certain nombre de parameétres et de mécasisnieroscopiques pouvant ren

dre compte du comportement effectif d’'un tel élastomeregehapar le biais de modélisations
réalisées sur un volume élémentaire représentatif. Lédaie d’essayer d’expliquer notamment
pourquoi I'introduction de charge augmentait le caractissipatif du matériau.

Les élastomeres chargés sont caracterisés par la cordglexeéur microstructure. lls présentent
plusieurs échelles d’hétérogénéités, allant des pagsatlEmentaires aux réseaux de charges en
passant par les agrégats et les agglomérats. La compleXaércrostructure et les interactions
entre les différentes phases influent fortement sur le compent macroscopique, comme le
montrent les essais expérimentaux. Diverses approchessis#es pour modeéliser le com-
portement de ces matériaux. La plupart, s’appuient sur deteles rhéologiques mais si on
veut intégrer dans les modeles les effets de la microsteides approches basées sur des méth-
odes d’homogénéisation constituent un outil d’'investayapertinent. La complexité des lois
de comportements (grandes déformations, visco-hypéiaés plasticité, endommagement)
rend difficile I'utilisation des méthodes d’homogénéisatclassiquement utilisées pour obtenir
des bornes et des estimations. Nous avons donc choisi unechpgdrasée sur des techniques
d’homogénéisation numériques, s’appuyant sur la résolute problémes posés sur un VER..

103
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Nous nous sommes focalisés sur deux échelles d’hétéroggnéit

— une échelle ou les agglomérats de charges peuvent étriel@@sshomogenes, permettant
d’étudier le comportement d’un élastomere chargé d’aggtais (échelle mésoscopique),

— une échelle a laquelle on étudie le comportement d’'un aggjlat, considéré comme un-en
semble de particules rigides reliées par une fine couchasi#here (échelle microscopique)

A I'échelle mésoscopique, le VER est constitué d’'un agglaneée charge noyé dans une ma-
trice. L'agglomérat a une forme sphérique réguliere de artement viscoélastique et une
matrice hyperélastique de forme héxagonale. Une campagraaes numeériques a été menée
sur ce VER en appliguant des conditions de type « déformatiomolygéne au contour » . Les
résultats montrent que la méthode de \Voigt peut étre utijisggu’a un contraste des phases
inférieur a 10 (rapport de la plus grande raideur sur la pktitg). On notera que dans les
modeles rhéologiques constitués de branches en parall&dbamue branche tente de rendre
compte de l'effet d’'une phase, I'hypothese liée a la métrami®oigt (déformation uniforme
dans le VER) est sous-jacente. Des simulations numériquesenbque la présence de zones
de confinement de la gomme agit sur les caractéristiquestigéis. Cet effet est du essentielle-
ment a la contrainte d’'incompressibilité. A la fin de ce premviolet d’étude, nous avons tenté
de traiter le cas d’'une interface décohésive entre I'agglairet la matrice pour son influence
sur la dissipation effective. La décohésion résiduelleeolie expérimentalement est retrouvée
numériqguement. Numériquement, elle est nettement plusuéarngour un chargement en trac-
tion que pour un chargement en cisaillement. En tractiodétahésion entraine un isolement
de l'agglomérat, seule source de dissipation, et la répgliadale devient hyperélastique. Il est
donc difficile d’envisager que la dissipation puisse trows@r origine dans les phénomeénes de
décohésion.

La seconde partie de notre travail avait I'objectif d’exploles phénomeénes micro-structuraux
qui peuvent avoir lieu au sein de I'agglomérat de charges.sNmons proposé un modele
d’agglomérat constitué de particules de silice infinimegides et idéalisées sous la forme
de polygones de Voronoi interconnectés par une fine coudtastiomeére supposée faiblement
réticulé. Ce modele d’agglomérat est généré d’'une fagoncaéaavec comme parametres de
contréle le nombre de grains, le taux de charge et/ou I'épaisde la couche d’élastomere.
Les VER générés peuvent étre périodiques ou non, permetiailisdr différents types de

conditions limites aux bords : homogénéisation périodidREC) ou conditions de contraintes
ou déformations homogénes sur le bord (respectivement SUBC et KUWBG)énération des

microstructures et la mise en données des différentes aedhtihomogénéisation ont été au-
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tomatisés via la création d’interfaces conviviales (phsyintégrées dans le menu de I'interface
CAE d’Abaqus. Ces développements permettent de mener simpiemegrand nombre de
simulations.

Notre étude a débuté par une campagne de simulations nue&gquetites déformations pour
analyser I'évolution des caractéristiques élastiquesdy@méisées en fonction du nombre de
grains et de la méthode de localisation, a différents tawbhdeges et différentes épaisseurs de
gomme liée. On constate qu’a grand nombre de grains, legéaisiques semblent converger
vers une méme limite. De plus, les approches SUBC et PBC contgrlysirapidement vers
cette limite que le cas KUBC. Il semble donc que pour ces deux presapproches, on puisse
considérer des VER avec peu de grains comparativement au cas KBg,.le cas PBC sem
ble étre le moins sensible au caractére aléatoire des dirdgmalyse de I'écart a I'isotropie
dans le cas PBC, nous montre que les VER a partir d’une vingta@rmgrains présentent une
réponse quasi-isotrope (moins de 6% d’écart relatif). Cesilsaen petites déformations nous
ont confortés dans I'idée de mener des analyses en granfigsdéons en utilisant une tech-
nique de localisation de type SUBC.

Pour I'analyse en grandes déformations, nous avons ceoasitiécomportement plus réaliste
pour I'élastomére lié. En effet, des observations expértales montrent que ce dernier se
distingue de la matrice par son caractére visco-plastijoeis avons implémenté un mod-
ele hyperviscoplatique dans Abaqus via l'utilisation d'8i¢BROUTINE UMAT. Des calculs
sur un VER de 80 grains avec des conditions de localisatioymke $UBC nous ont permis
d’étudier l'influence des parametres matériaux de cetteléocomportement sur la réponse
macroscopique et de la comparer avec la réponse de I'élastarul. Nous constatons que le
confinement induit par la présence de grains conduit a unditéget une dissipation impor-
tante a faible déformation moyenne (comparativement adtémere seul). Nous avons tenté
de caractériser I'influence de certains parametres moogftples (rayons moyens des grains et
leur écart type, surfaces spécifigues moyennes et son yoartaux de charge). A part pour le
taux de charge, nous n'avons pas pu dégager de parametietdatiques de la microstructure
gouvernant clairement la rigidité effective.

Ce travail a permis de montrer I'effet combiné du confinemerdeeta faible compressibil-
ité du matériau sur le caractere dissipatif du comporterafattif. Il reste a confirmer cette
tendance avec des modeles d’agrégats tridimensionnetsgAtérme, l'identification des mé-
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canismes microscopiques et la caractérisation de miocigte pertinentes devront mener a
des volumes élémentaires suffisamment représentatifsp@Lintégrés dans une modélisation
multi-eéchelles (méthode des éléments finis au carré...). La tiéfidu VER devra s’appuyer
sur une analyse fine de la microstructure, via des outilsadlyge morphologique par exemple,
et devra tenir compte des différentes échelles et popuatthétérogénéités.
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122 Annexe A. Grandes déformations : rappel

A.1 Gradient de déformation

Supposons que le matériau occupe le dom&iha I'état initial, non déformé. Apres sollici
tation le méme matériau occupe le domaidieLe repéreR(O, X,Y, Z) est supposé lié¢ a la

Z
A
Configuration déformée : actuelle
Ql
Q!
dx
R(0,X,Y,Z) .
o]
PI
Q \X u
X
Y dX
P
QO

Configuration non déformée : initiale

FIGURE A.1 — Transformation d’un élément matériel en grande déftona

configuration initiale, toutes les mesures sont évaluées darepeére.
7=X+a(X,t) (A.1)

Le vecteur infinitésimad X dans la configuration initiale est transformédandans la configu-
ration déformée par le gradient de transformaffon

—

dr = E.dX (A.2)

Cette expression peut s’écrire sous la forme suivante :

dx Fow Fyy Fp.\ [dX gr Lo fr\ [dX
dy | =|Fp Fy Fa||dY|=|2& & 2| |ay (A.3)
dz F, F, F.) \dZ 2 B 2 ) \dz

Le gradient de transformatioR fournit une description complete de la transformation. Le
tenseur gradient de transformati&nne mesure pas la déformation, il n’est pas nul a I'état
initial non déformé.
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A.2 Mesure de la déformation

Soit un vecteurlX dans la configuration initiale, son image dans la configuration actuelle
s’obtient par la relation suivante :

dr = E.dX, (A.4)

L'écriture indicielle donne :
F, = = — 44, A5
ax,  ox, "0 (A-5)

L'application F est inversible et conserve I'orientation :
J = det(F) > 0. (A.6)

Localement, le transport d’un élément de volu#édans la configuration initiale a son image
dv dans la configuration actuelle s’écrit :

dv = JdV (A.7)
Le transport d'un élément de surfadelS dans la configuration initiale estls qui s’écrit :
fids = JE-T.NdS = (CofF).NdS (A.8)

— Description lagrangienne des déformations
Soit dX et dY deux vecteurs de la configuration initiale qui deviennéntet cfy dans la
configuration actuelle. Le produit scalaire de ces deuxewssts’écrit :

dr.dy = (F.dX).(F.dY) = dX F' F.dY (A.9)

On introduit aussi le tense@ des dilatations, appellé aussi tenseur de CAUGEREEN
droit s’écrit :
C=F'F (A.10)
La variation du produit scalaire s’écrit :
dv.dy — dX.dY = dX.(F.F —1).dY (A.11)

On définit le tenseur des déformations de GREEN-LAGRANGE par :

(C—1) (A.12)
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— Description eulérienne des déformations
Dans la configuration actuelle, le tenseur de CAUGBIREEN gauche s’écrit :

T
T

B=F.F’ (A.13)

avec :dX.dY = dz.B~l.dy
La variation de produit scalaire est définie par le tensedUtER-ALMANSI A:

A:%d—él) (A.14)

— Décomposition polaire du tenseur gradient de transformatio
Le tenseur gradient de la transformatif‘arenglobe les rotations rigides et les déformations
pures. La décomposition polaire du tenseur gradient defoemation est unique, elle permet
de définir la déformation pure.
F=V.R=RU (A.15)

avecV et U sont respectivement sont respectivement les tenseurséfiesnétions pures
droit et gauche. lls sont symétriques définis posiE:Efsast le tenseur rotation.

A.3 Vitesse de déformation

Soit v le vecteur vitesse défini comme la dérivée par rapport aus*.emqﬁ()?, t):

— — =

dv =dx =

—

d (A.16)

u

AdX =

TI-

Le tenseur gradient de vitesse s’écrit :

i

ull

T
I

(A.17)

L est décomposé en une partie symétrigueenseur eulérien taux de déformation) et une partie
antisymétriqué/:\/ (tenseur eulérien taux de rotation).

L=D+W (A.18)
avec . .
6:§€+E5 (A.19)
= 1= =
wziu—L% (A.20)
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A.4 Description des contraintes

On distingue trois descriptions de I'état de contrainte éeehne, mixte et lagrangienne.

— Description eulérienne
Les efforts intérieurs de cohésidn exercés par une partie du solide sur l'autre a travers un
elément de surface de la configuration actuetle s’écrivent :

Ci’t:

Qi

Aids (A.21)

Le tenseur des contraintes de CAUCIK ést symeétrique. Il représente les efforts de cohésion
exerces a travers un élément de surface déformée et paderstéface déformée.
— Description mixte
Le transport de I'élément de surfageés dans la configuration initiale permet d’écrire autrement
la relation de I'équation A.21 :
dt = .JFT.NdS (A.22)

On défini le premier tenseur de PIOBARCHHOFF 7 :

7=Ja.F T (A.23)
avecdt = 7.NdS
— Description lagrangienne
L'effort de cohésion dans la configuration initiale s’écrit
dT = E~'.dt (A.24)
Le second tenseur de PIOLA-KIRCHHOSS écrit :
S=JF'6FT=F'x (A.25)

tel que :dT = S.NdS.

A.5 Hypothese des petites perturbations

Cette hypothése signifie que le déplacem&viti|| est faible, et que la configuration actuelle
peut étre confondue avec la configuration initiglé = 7). On a:

_ 1 _ - - ==
ézé((Vu)TvLVu),C:B:lJrQéetE:A:é (A.26)

@
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Remarque

Cette Toolbos Abaqus pour le calcul de propriétés effectiganitieux hétérogénes est dévelop
pée par S. Lejeunes et S. Bourgeois. A long terme, elle febgefa@e tout un module qui sera
intégré dans Abaqus pour des calculs en homogénéisatiornriquaé

B.1 Introduction

La mise en ceuvre de problemes d’homogénéisation numériqnesut code de calcul par élé-
ments finis requiert I'écriture de conditions aux limitegaifiques sur le contour du volume élé-
mentaire représentatif (VER) et 'imposition d’un chargeinem moyenne. La mise en ceuvre
de ces problemes peut s’avérer particulierement lourdendtavation principale de I'interface
gue nous proposons est d’automatiser et de simplifier aurmamicette mise en données dans
un logiciel commercial assez largement utilisé (Abaqushdsa version courante, I'interface
développée offre la possibilité de mettre en ceuvre les th&ahomogénéisation classique-
ment utilisées : déformation homogéne au contour (KUBCcontrainte homogéne au contour
(SUBC®) et homogénéisation périodique (PBG, en petites perturbations et grandes défor-
mations (2D ou 3D).

La stratégie retenue et implémentée consiste a formulgréddemes de localisation associés
aux difféerentes méthodes en introduisant des ddlIs suppl@&mnes supportant les composantes
des déformations macroscopiques (cf. [17]). Les conditianx limites spécifiques aux dif-
férents problemes (KUBC, SUBC ou PBC) sont alors imposées via déisnsléinéaires entre
les degrés de liberté des nosuds du contour et ces ddls suppdénee On peut alors mon-
trer que les forces nodales associées aux ddIs supportanbteposantes des déformations
moyennes sont égales aux composantes de la contrainte neogan volume du VER pres).
Le pilotage a déformation ou contrainte moyenne imposéemtglors a imposer la valeur des
ddlIs supplémentaires ou les forces nodales associéegehtan de la réponse effective du
VER ne nécessite donc aucun post-traitement particuliers[Pdoaqus, les relations linéaires
entre ddIs sont prises en compte par une méthode d’élimmabans la littérature, on peut
trouver d’autres méthodes. Par exemple, on peut introdesreonditions aux limites par pé-
nalisation [43, 55, 20]. Pour les problémes périodiquedanes auteurs introduisent une dis-
créetisation des champs fluctuants plutét que des champsxtf@a 44]. La méthode retenue

(1). Kinematically Uniform Boundary Conditions
(2). Statically Uniform Boundary Conditions
(3). Periodic Boundary Conditions
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ici a le mérite de pouvoir étre implémentée simplement darsdiciel Abaqus et de pouvoir
profiter ainsi de 'ensemble des lois de comportement digpespour les constituants du VER.

B.2 Probleme de localisations sur le Volume Elémentaire Repsén-
tatif

B.2.1 Petites déformations

On considére un Volume Elémentaire Représentatif (VER), asdifeia une microstructure
hétérogene occupant un domairiede frontieredV'. La loi de comportement caractérisant le
matériau en un point du volume, reliant le tenseur des contraingege) et le tenseur des
déformations (x), n'est pas précisée. On écarte cependant la présence deepdeesonsti
tuants rigides, méme si ces cas peuvent étre traités saasesrconditions par l'interface. Le
comportement effectif est caractérisé classiguemenigpatation entre les déformations et les
contraintes moyennes définies par :

1 _ 1 [

ou|V| désigne le volume du VER. Supposant que le champ de défornesti@ompatible avec
un champ de déplacemem{x) continu, on peut utiliser la définition équivalente suiapbur
la moyenne des déformations

E- L u®gndV (B.2)

VI Jov

ou ®g désigne le produit tensoriel symétriséetx) le vecteur normal sortant. Les problémes
de localisation peuvent étre menés a contrainte moyenrmsiéeﬁzld ou déformation moyenne
imposéeE®. Le choix de la méthode de localisation revient ensuite @ fan choix de con-
ditions limites. On envisage dans la suite trois méthodegarai@ation homogene au contour
(KUBC), contrainte homogene au contour (SUBC) et conditions pigpies. Omettant la loi

de comportement, on peut résumer le probleme (KUBC) de la fagoardge :
Pxusc : dive (z) = 0 dansV, u (z) — E.x =0 surdV, E=E‘ous = 5 (B.3)

La résolution du problémé&kusc a déformation imposée dans un code de calcul par éléments
finis classique peut généralement étre mise en ceuvre assfemtad. |l nécessite simple-
ment l'introduction de conditions limites dépendant desrdonnées des noeuds du contour.
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Il est cependant souvent nécessaire de développer usirpitstnent spécifique pour calculer
la moyenne des contraintes. On remarquera aussi que legglétaontrainte moyenne im-
posée est plus délicat. Un moyen de contourner ces difficdtdsiques liees au chargement
en moyenne est d’'introduire les composantes de la défamatoyenne comme des degrés de
libertés supplémentaires du probleme. La condition lirpite:) — E.z = 0 surdV se traduit
alors par des relations linéaires entre ddls. La formutat@riationnelle associée au probléme

Pxusc devient alors, en tenant compte des relations linéairesduites :

Pxugc : pour tout u* () et E* vérifiantu*—E* .z = 0 sur 9V, / &:E(w)dV =|V|X:E"
' (B.4)

La formulation (B.4) montre que les forces nodales assoaiesouveaux ddis sont égales aux
contraintes moyennes multipliées par le volume du VER. Avee detmulation, le pilotage a
déformation moyenne (resp. a contrainte moyenne) s’éféeeth imposant simplement la valeur
des ddls supplémentaires (resp. la valeur des forces rsodakeddls supplémentaires). On re-
marquera que la formulation (B.4) ne dépend pas de la loi dpodement des constituants du
VER.

Considérons maintenant le probléme a contrainte homogeoceraour :
— = = = = = =d
Psygc : diva () =0dansV, & (). n —Xn=0surdV, E=E‘oux=%". (B.5)

Pour le problemée’sygc, il est naturel de mener les calculs a contrainte moyennesém et
de calculer en post-traitement la déformation moyenne. iledage a déformation moyenne
imposée est délicat. Une approche analogue a celle exposédraiter le problémePyysc
peut étre adoptée. Elle consiste de méme a introduire dessddplémentaires supportant les
composantes de la déformation moyenne. Les relations@sdiatroduites correspondent a la
version discrétisée de I'équation (B.2), permettant de oldrdéformation moyenne a partir
des déplacements des noeuds du contour. La formulatioaticemnelle associée au probléme
Pxusc S'écrit alors :

= - 1 = _ = =
Psugc : pour tout u* (x) et E Vérlflant—/ u'®sndS—E" =0, / g:e(u)dV=|V|X:E"
av v

V]
(B.6)
Cette formulation variationnelle est équivalente aux deexpéres équations de (B.5). L'intro-
duction des relations linéaires associées a I'équation) (@Bnet ainsi d'imposer par dualité
les conditions de contrainte homogene au contour.
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Pour les milieux périodiques, on choisit classiquement daanles calculs sur une cellule de
base qui génere le milieu par périodicité. Cette périodestedéfinie par la donnée de vecteurs
permettant de construire le milieu par translation de ldutebe base le long de cewxk Le
probléme associé s’écrit (toujours en omettant de prélzider de comportement des constitu-
ants) :

= =d

Pppc : dive (z) = 0 dansV, & (x).n —# surdV, u(z)—E.x # surdV, E=E‘ous = %",
(B.7)

ou les symboles ¢ »(resp. «—# ») caractérisent des champs qui prennent des valeurs égales

(resp. opposées) en deux points qui se correspondent patatien suivant les vecteurs de

périodicités sur des parties opposées du contour. La mémardie conduit a introduire des

relations linéaires entre des ddls additionnels suppbléancomposantes de la déformation

moyenne et les déplacements des noeuds du bords, tradaisanditionu (a:)—I:E.:v # surdV.

La formulation variationnelle associée

Prgc : pour tout u* (x) et E* vérifiantu* — E*.& # sur 9V, / o:e(u’)dvV =|V]| > E*
\%4
(B.8)
permet notamment d’assurer par dualité la condiéiqz) .n — # surdV.

B.2.2 Grandes déformations

Contrairement au cas des petites perturbations, en gragt@sntions, le choix de la mesure
des déformations et des contraintes se pose. Dans la littérd¢ comportement effectif est
souvent défini a I'aide des moyennes, sur le VER, du tenseuiegitadk la transformatiohdu
premier tenseur de Piola-Kirchaff (cf [43, 55, 20]) :
_ 1 - = _ 1 _
- f>:—/fdv, M=(7)=— [ 7V, (B.9)
< "/0’ Vo |‘/0| Vo

ou V; désigne le domaine occupé par le VER dans la configuratiaalaie référence et;|

T

son volume. On note, le vecteur position initiale d’'un point matériel dans cetafiguration.
Introduisant le champ de déplacemaentr,) associé au tenseur gradient de la transformation,
on peut utiliser la définition équivalente suivante :

=1

= 1
F +_/ u ®nydS, (B.10)
Vol Javs
avecl le tenseur identité et, la normale extérieure au domaine occupé par le VER dans sa
configuration initiale. Les trois méthodes de localisatitassiqguement utilisées (conditons ho-

mogenes en déformations et en contraintes, conditionsgiques) peuvent étre utilisées dans
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ce cadre. Le tableau B.1 précisent les conditions limitescésss a chacune des méthodes et
les relations linéaires a mettre en ceuvre apres introdudésmldls supplémentaires supportant
les composantes du gradient de transformation moyen.

Problemes Conditions limites Relations linéaires
Pruse u (:130) — (|:: — i) xog=0 Sura% u (.’BU> — <E — i) 2o =0 SUf@‘/()
= = = = 1
Psise ﬁ'(mo).no =Il.n, suroV F—l——/ u®n0dS:O
_ _ ’Vbj Vo
Pppc 7 (xg) My — # et u(xg) — <|_: — 1) Lo #sur AVy | u (@) — (I_: — 1) .z # sur 0V

TABLE B.1 — Traitements des conditions limites pour les problénegi®chlisation en grandes
déformations

B.2.3 Une formulation unifiée pour la mise en oeuvre dans Abaqus

La méthode proposée pour la mise en oeuvre des problemesalsdtions, que ce soit en
petites déformations ou en grandes déformations, et geelgi la méthode (KUBC, SUBC,

PBC), repose sur l'introduction de ddIs supplémentaires etldions linéaires entre degrés
de liberté. Dans le logiciel, les ddIs supplémentaires patu@ée introduits en créant dans
I'interface CAE des points de référendgef er ence Poi nt RP). La création des relations

linéaires entre ddls, spécifiques a chaque cas, est réaigs@ae interface conviviale intégréee
au menu de l'interface CAE.

B.3 Implémentation et mode d’empiloi

La "boite a outils" proposée est écrite en Python et est dasstide trois classes (trois inter
faces) : KUBC, SUBC et PBC. Parallelement a cette partie graphiquestjties simple, nous
avons également trois moteurs (ou classes) de génératioandkitions aux limites qui sont
chargés de construire les relations linéaires propres guehaéthode et qui peuvent étre ap-
pelés par les différentes interfaces ou directement pasatgsts Pythoi). Concrétement, pour
I'utilisateur, ces interfaces sont disponibles dans le mwbnt er act i on d’Abaqus, depuis
le déroulan®Pl ug- i ns (voir fig. 1(a)).

(4). Lutilisation direct des moteurs de génération peutrpatre d’automatiser une mise en données du modéle,
pour faire de I'optimisation par exemple.
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(c) l'interface pour le cas périodique (d) les équations linéaires

FIGURE B.1 — Le module homogénéisation

B.3.1 Utilisation

Tout d’abord, toutes les interfaces m@épposent qu'un maillage du VER ait déja été réalisé
et que les points de références soient déja créés. Au démateachacune des interfaces, I'u-
tilisateur doit préciser, via un menu déroulant, dans qadre il souhaite travailler : petites
perturbations ou grandes déformations. Ceci permet d'éfcemé d’'une part du nombre de
points de références nécessaires et d’autre part de ldisigioin de chaque ddl de ces points :
— en 2D HPP (deformations planesiP 1 {EH, I:EQQ}, RP 2 {2 E;2, NON utilisé},

en 2D GD (deformations planesiRP 1 {|::11 -1, |::12}, RP 2 {|::22 -1, I::ﬂ},

en3DHPP RP 1 {E;,Ex, Es}, RP 2 {2E;s, 2E 3, 2 Eas},

en3DGD RP 1{Fy, — 1,Fyy,Fy3}, RP 2 {Fy,Fyy — 1, Fy3}, RP 3 {Fy, Fay, Fa3 — 1}

Dans le cas SUBC et KUBC (voir 1(b)), l'utilisateur doit fournir kestrées suivantes :

— les points de références (la sélection se fait a la souris),
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— les faces, arrétes ou nceuds formant le contour du VER (t@ugolarsouris).

Dans le cas périodique (voir 1(c)), I'interface doit étreglgp pour chagque paire géométrique se
correspondant par périodicité (soit au minimum 2 fois en £Bfeis en 3D). On doit fournir :

— les points de références (la sélection se fait a la souris),

— les faces, arrétes ou nceuds se correspondant par péédthajours a la souris),

— le vecteur de périodicité (au clavier).

Aprés validation de l'interface, les relations linéaireagi&es se retrouvent directement dans le
"Constrai nt Manager " d’Abaqus (voir fig. 1(d)). Le tableau B.2 résume les pointdsfor
et les points faibles de l'interface :

Points faibles Points forts

"maillage dépendaht: a chaque| "sélection par ncetid: on peut
modification du maillage il faut définir les conditions avec un im
regénérer les conditions en -report de modéle (depuis un .odb)

lancant I'interface
"cas périodiqué: le maillage doit| "séparation GUI/Kernél: on peut
étre périodique utiliser les moteurs (kernel) in
dépendamment de linterface, par

exemple dérivation de nouvelles
classes thermoélasticité . . .
"post-traitement et pilotage: les

points de référence permettent g la

1%
1

fois de piloter en contrainte ou deé
formation moyenne et de déduire
directement la réponse effective

TABLE B.2 — Points forts/point faible de I'interface

B.3.2 Moteurs de génération des conditions

Les trois moteurs (classes) de génération sont chargésede @ans la base de données du
modele toutes les relations et les groupes de nceuds néesstainombre de ligne de chaque
moteur est un bon indicateur de leur complexité en termeagrammation : KUBC 132 lignes,
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SUBC 387 lignes, PBC 460 lignes. Le tableau B.3 résume les opésatifectuées par chaque

moteur.
KUBC SUBC PBC

1. vérifier la présence 1. vérifier la présence 1. vérifier la présence
d’'un maillage , d’'un maillage , et la périodicité du

2. calculer la distance 2. surchaque arréte (cas maillage,
zi — z), ou x 2D) ou chaque face 2. trouver les nceuds se
représente les coor (cas 3D), calculer correspondant  par
données du nceud la contribution de périodicite,
dans la configuration 'intégrale de fron- 3. construire un arbre
de référence etc)! tiere [, Ut ® nedS de relation sans
les coordonnées de l'élément()., au cycles  (au  sens
du premier point nceud 7, en tenant de la théorie des
de référence, pris compte du type graphes) lobjet
comme origine d’élément utilisé, dictionary de
des abscisses par 3 assembler les con- python est & la base
convention, tributions de chaque d'une classeTr ee

3. écrire les relations élément aux noeuds inclue dans la boite a
linéaires. du contour, outil,

. simplifier le systétme 4. vérifier et gérer
d’équation par une la non répétition
élimination de type de noeuds maitres
pivot, dans I'ensemble des

. écrire les relations equations (si neces-
linéaires. saire : permutations

maitres/esclaves),
5. écrire les relations
linéaires.

Le typage dynamique et les conteneurs spécifiques de pytonettent au final d’avoir un

TABLE B.3 — Taches de chaque moteur
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code succinct et lisible. Par exemple, le caeur du code dedaeftar i odi cBoundar y reste
trés simple puisqu’il contient les lignes suivantes :

# check if we have a nesh
if(len(a.all Sets[nanmeS1]. nodes) ==0):
print "A nmesh is needed!"
sel f. Suppr essPi ckedSet (a)
return O
# check the nmesh periodicity
i f(not self.VerifNodeCoord(nanmeSl, naneS2, a)) :
sel f. Suppr essPi ckedSet (a)
return O

sel f. MakeNodeSet sandEquat i ons( naneSl, naneS2, naneS3, a, di m






Résumé: Ce travail porte sur la modélisation micromécanique dest@aeres chargés. On
cherche principalement a d’'une part identifier I'influenes gropriétés des différentes phases
(morphologie et comportement) sur la reponse macroscepgjld’autre part explorer les me
canismes d’interactions qui peuvent avoir lieu au sein dgitao-structure. Pour ce faire, on a
mené une étude a deux échelles d’observations et ce a l'aidiendilations numériques basées
sur 'homogénéisation. Le premier niveau correspond a ghell® mésoscopique pour laque-
lle on considére un Volume Elémentaire Représentatif (VERHaisique, constitué d’un ag-
glomérat de charge dissipatif, noyé dans une matrice hygstiglie. Le second niveau con-
siste, a une plus petite échelle, a explorer le comportediantagglomérat idéalisé€, constitué
de particules de charges infiniment rigides liées entre plesine mince couche de gomme.
Cette micro-structure est générée de maniére aléatoirenp@age de polygones de Voronoi.
Des calculs éléments finis sont réalisés en élasticité laédinon-linéaire dans un contexte
d’homogénéisation numérique en utilisant diverses teghas de localisation. Les différentes
analyses menées montrent notamment que I'hypothése dé&ffiest pas adaptée a ce type
de micro-structures et que le caractere incompressibla gerhme ainsi que son confinement
jouent un réle prépondérant sur le comportement mécanigliaghlomérat.

Mots clefs: élastomére chargé, grandes déformations, homogéméisatmérique, polygones
de Voronoi.

Abstract : This work focuses on the micromechanical modeling of fidégktomers. The major
guestion to be identified : firstly the influence of the projesrof different phases (morphology
and behavior) on the macroscopic response, and also torexible mechanisms of interac-
tions that take place within the micro-structure. To do thisceeducted a study at two scales
of observations and using the numerical simulations basdabmogenization. The first level
corresponds to a mesoscopic scale for which we consider aseryiedive elementary volume
(REV), biphasic, consisting of a homogeneous dissipatiMesnen (agglomerate) embedded in
a hyperelastic matrix. The second level is at a smaller stmkxplore the behavior of an ideal-
ized agglomerate, consisting of infinitely rigid filler paleés bounded together by a thin layer
of rubber. This micro-structure is randomly generated bgradlom Voronoi polygons. Finite
element calculations are performed in linear elasticity monlinear in the context of numerical
homogenization using various localization techniques fiésults show in particular that the
assumption of affinity is not suitable for this type of migwuctures and the incompressibility
of the rubber and its containment play an important role @mtiechanical behavior of the ag-
glomerate.

Key words : filled rubber, large deformation, numerical homogen@aatMoronoi polygons.



