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Introduction générale

Depuis cinquante ans environ, ’emploi des matériaux composites a renforts fibreux
et a matrice polymere connait un essor considérable dans de nombreux secteurs, en par-
ticulier au sein des industries automobile et électrique. Parmi les composites employés
massivement dans ces secteurs, se trouvent les composites a fibres courtes, qui peuvent
également étre qualifiés de composites a renforts discontinus, tels que par exemple les
«Sheet Molding Compounds» (SMC) et les «Bulk Molding Compounds» (BMC). Ces ma-
tériaux sont constitués d’une matrice polymere thermodurcissable, de charges minérales
granulaires (jusqu’a 60% en masse) et de renforts fibreux sous la forme de fibres ou de
meches de fibres courtes en forte concentration (de 5 a 25% en masse). Leur masse volu-
mique relativement faible, leurs bonnes propriétés physiques et mécaniques et leurs cofits
de fabrication et de mise en ceuvre modérés les rendent trés compétitifs par rapport aux
alliages métalliques tels que les aciers et les alliages d’aluminium.

La fabrication de pieces employant ces matériaux composites passe par une série de
processus complexes.

- Tout d’abord, un compound est élaboré, c’est-a-dire un semi-produit «mou» mé-
lant renfort fibreux, charges minérales, matrice polymere et divers additifs chimiques. Le
mélange des charges, des additifs avec la matrice polymere est réalisé de maniére assez
similaire, quelle que soit la famille de composites BMC ou SMC considérée, et aboutit
a lobtention d’une pate qui est utilisée pour imprégner le renfort fibreux. Les procédés
d’imprégnation different par contre largement selon les familles de composites. Dans le cas
des BMC, un mélangeur permet I'obtention d’un compound massif stocké en flits. Dans
le cas des SMC, un mat de fibres sec est préalablement fabriqué et ensuite imprégné en
ligne sur une machine qui délivre en sortie des feuilles qui sont en général enroulées. Les
rouleaux de SMC obtenus sont ensuite stockés pendant une période de quelques semaines,
appelée la phase de miirissement, qui permet d’obtenir un matériau facilement manipu-
lable.

La phase d’élaboration peut entrainer de nombreux «défauts» dans la microstructure
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des compounds. Ceux-ci peuvent engendrer une forte variabilité du comportement des
compounds dont la répercussion sur la qualité finale des pieces produites & l'issue de la
phase de mise en forme est mal connue. La porosité résiduelle fait par exemple partie de
ces défauts. Hétérogénéité de la répartition et endommagement du renfort fibreux, pré-
sence d’humidité, voire mauvaise distribution des charges minérales au sein de la matrice
polymérique sont d’autres exemples de défauts.

- Les compounds sont ensuite mis en forme par compression ou injection dans un
moule chaud. La matiere comprimée s’écoule alors pour remplir 'empreinte du moule.
Au cours de cette phase, de forts couplages entre phénomeénes mécaniques, thermiques et
physico-chimiques se produisent. L’influence de la microstructure des compounds et des
mécanismes de frottement et de transfert liés aux contacts entre surfaces du moule et ma-
tiere est primordiale sur ces phénomeénes. A titre d’illustration, notons par exemple que
I’écoulement dans le moule induit un réarrangement complet de ’architecture du réseau
fibreux, ce qui a pour effet, en retour, de modifier le comportement rhéologique du com-
pound. Le contact avec le moule chaud engendre par ailleurs la réticulation de la matrice
polymere et peut s’accompagner de phénomeénes de retrait néfastes qui peuvent étre tou-
tefois compensés par 'ajout d’additifs appropriés. Notons aussi que 1’écoulement induit
une évolution de la porosité initialement présente dans les compounds qui peut parfois
conduire a la formation de nouveaux pores. Si les pores résultants se trouvent a proximité
de la surface des pieces ou qu’ils sont débouchants, les propriétés d’aspect des pieces en
sont extrémement affectées.

Comprendre, afin de pouvoir modéliser ces divers phénomenes physico-chimiques et
mécaniques mis en jeu au cours des phases d’élaboration ou de mise en forme de ces maté-
riaux composites constitue un enjeu industriel majeur et ouvre plusieurs défis scientifiques
de taille au vu de la complexité de la constitution de ces matériaux et des procédés utilisés.

Le projet «Méthodes et Outils de Contrdle pour les compounds SMC/BMC» (MOC)
auquel ce travail de doctorat se rapporte vise a apporter quelques réponses a ces différentes
problématiques. Ce projet, financé par la région Rhone-Alpes et labellisé par le pole de
compétitivité Plastipolis (Oyonnax, Ain, France), regroupe un consortium d’industriels
fabricants et utilisateurs des compounds BMC et SMC, Plastic Omnium et ses filiales
Inoplast et Mixt Composites Recyclables (MCR), Owens Corning, Schneider Electric et
sa filiale la Société Dauphinoise d’ Electricité (SDE), un centre technique Compositec et le
laboratoire Sols-Solides-Structures-Risques (3SR Lab). Ce projet a pour but principal la
mise au point d’outils et de méthodes d’essais permettant de contréler et mesurer, avant
leur mise en forme, de maniere fiable, quelques propriétés caractéristiques pilotant la rhéo-
logie et la réticulation des compounds SMC et BMC. La tache attribuée au laboratoire
3SR concerne I'étude de la rhéologie et plus particulierement la conception et la mise au
point d’un outil de contrdle de la rhéologie et des protocoles d’essais associés. Cette tache
a été intégrée au travail réalisé dans le cadre de cette thése. Cependant, I'objectif de ce tra-
vail ne se limite pas simplement a la mise au point d’opérations de controle matiere, mais
vise globalement & une meilleure compréhension des mécanismes gouvernant la rhéologie
des compounds, a la fois aux échelles microscopique, c’est-a-dire celle du renfort fibreux,
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et macroscopique, c’est-a-dire celle de la piece a mouler.

Dans ce contexte, ce mémoire de theése se structure en différentes parties.

- Un état de l'art non-exhaustif est dans une premier temps réalisé pour (i) décrire
plus précisément les SMC et BMC, leur élaboration et leur mise en forme et (ii) recenser
les travaux de la littérature portant sur ces aspects (Partie I).

- Nous présentons ensuite les matériaux et les outils rhéométriques qui ont été utilisés
tout au long de ce travail (Partie IT).

- Compte tenu des hétérogénéités tres fortes de la microstructure des compounds SMC
et BMC, I'obtention de parametres fiables sur la rhéologie de ces derniers est ardue. La
troisiéme partie de cette étude a ainsi essayé de répondre aux questions suivantes. Est-il
possible d’utiliser directement ou en les modifiant des rhéometres et des méthodes d’es-
sais existants pour déceler des variations de comportement de matériaux de la famille des
SMC? Est-il possible de révéler par ce type d’essais I'influence de parameétres matériau
(taux de fibres, natures des charges minérales, etc.) et procédé (vitesses et températures)
sur quelques grandeurs rhéologiques caractéristiques 7 Comment faire évoluer les méthodes
et les outils d’essais actuels pour réaliser des essais permettant d’obtenir ce genre de don-
nées sur des compounds de la famille des BMC, c’est-a-dire des matériaux présentant une
microstructure fibreuse extrémement désordonnée? Les résultats de cette partie ont glo-
balement permis de répondre, pour la partie rhéologie, au probleme du contréle matiere
a la base du projet MOC.

Cette étude est complétée par la caractérisation exhaustive de la rhéologie d’'un BMC
prélévé en sortie de buses d’injection, montrant ainsi une des utilités des rhéometres exis-
tants. Pour la premiere fois, la rhéologie d’un compound BMC comportant une microstruc-
ture fibreuse proche de celle des matériaux s’écoulant dans les moules dans les conditions
industrielles a pu étre étudiée et modélisée. Les phénomenes de frottement entre moule
et matiere se développant au cours de I’écoulement ont également été étudiés. Le modele
développé a été implanté dans un code de simulation éléments finis développé au labo-
ratoire 3SR permettant la simulation d’écoulements présentant une certaine complexité
géométrique.

- L’étude s’est ensuite poursuivie selon deux voies qui nous ont semblé nouvelles (Partie
IV). La premieére a consisté a prendre en compte la compressibilité des compounds dans le
dépouillement des essais rhéologiques. La seconde a consisté & caractériser les phénomenes
d’interaction moule-matiere dans des conditions isothermes mais aussi anisothermes, c’est-
a~dire dans des conditions qui se rapprochent de celles des moulages industriels ou la
matiere froide est mise en contact avec les surfaces du moule chaud. Un nouveau rhéo-
metre a été spécialement développé pour mener a bien ces taches. Son utilisation permet
I'obtention de nombreuses données supplémentaires par rapport a celles accessibles par
les dispositifs existants. Celles-ci sont trés précieuses, car leur dépouillement ne nécessite
quasiment plus d’avoir a formuler d’hypotheses a priori. Cet ensemble de travaux permet
d’analyser plus finement les phénomenes de frottement moule-matiére et la rhéologie des
compounds.

- Les compounds SMC et BMC peuvent par ailleurs étre vus comme des suspensions
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de fibres (ou de meches) trés concentrées, c’est-a-dire des matériaux ot chaque fibre est au
moins en contact avec une fibre voisine. Pour ce genre de corps «mousy, il est couramment
admis que les interactions entre fibres et entre fibres et matrice polymere déterminent en
grande partie leur comportement rhéologique. Nous avons ainsi cherché dans la derniére
partie de ce mémoire (Partie V) a identifier ces efforts d’interaction en utilisant pour cela
des suspensions modeles de meches mimant la microstructure des SMC industriels. Le
squelette fibreux formé par les meches, le nombre, la position et 'orientation des contacts
entre meches ont pu étre décrits en analysant finement des microtomographies a rayons
X de ces suspensions. Parallelement, des essais d’extraction de meéches continues au tra-
vers de ces suspensions modeéles, maintenues ou non sous pression de confinement, ont
été réalisés. Ces résultats expérimentaux, une fois couplés & des méthodes d’analyse in-
verse, intégrant notamment des données microstructurales issues des micotomographies,
permettent d’estimer l'effet de parametres matériau tels que le taux de fibres, la rhéo-
logie du fluide suspensif ou de parametres procédé tels que la pression de confinement,
la vitesse relative de translation entre meéches, sur les efforts d’interaction meche-meche,
par exemple. Cette approche a permis de proposer des modeles a la fois pour les inter-
actions entre meche et matrice et les interactions meche-meche qui peuvent étre utilisés
pour alimenter des modeles multi-échelles de la littérature dédiés aux suspensions non-
newtoniennes de fibres trés concentrées.
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CHAPITRE

1

Les Sheet Molding Compounds (SMC) : une famille
de matériaux, un procedé

Dans ce chapitre, dont les informations sont essentiellement tirées de Jacquinet [1988],
Kia [1993] et Orgéas and Dumont [2011], nous décrivons les constituants, les domaines
d’application, ’élaboration et la mise en forme des Sheet Molding Compounds (SMC).

Sommaire
1.1  Introduction . . . . . . . . . .. . ... 7
1.2 Constituants des SMC . . . . . . . . .. ... ... 11
1.2.1 Patemeére oumatrice. . . . . . . . . ... 11
1.2.2 Renfort fibreux . . . .. ... .. ... .. ... ... . 16
1.3 Elaboration des SMC . . . . . . . . . . 18
1.3.1 Mélange dela pate . . . . .. .. ... Lo L 18
1.3.2 La machine SMC . . .. ... .. ... ... .. .. ....... 19
1.3.3  Mirissement des SMC . . . . .. ... ... . ... ... ... 22
1.4 Mise en forme par compression des SMC . . . . . ... ... ... ... 23
1.5 Conclusion . . . . . . . . . . e 26

1.1 Introduction

Les Sheet Molding Compounds (SMC) sont des pré-imprégnés (semi-produits) ther-
modurcissables renforcés par des fibres ou des meches de fibres courtes ou discontinues,
c’est-a-dire qu’elles ne traversent pas de part en part les échantillons. Ils sont produits
sous forme de feuilles de 1 a 3 mm d’épaisseur facilement manipulables avant leur mise
en forme (cf. figure 1.1). Le terme SMC peut étre considéré comme un terme générique
incluant le matériau ainsi que les procédés d’élaboration et de mise en forme associés qui
permettent I'obtention de pieces dont la surface moyenne peut varier entre environ 0.7 m?
et 4 m?. Ces pitces ont une épaisseur faible, généralement comprise entre 2.5 et 3 mm.
Les SMC sont le plus souvent mis en forme par compression. Ce procédé est bien adapté
a la production de piéces de moyenne série.



CHAPITRE 1. LES SHEET MOLDING COMPOUNDS (SMC) : UNE FAMILLE DE
8 MATERIAUX, UN PROCEDE

- Composition, élaboration et mise en forme - Les SMC sont composés de fibres
ou de meches de fibres imprégnées entre deux couches d’une résine chargée. Ceci sera
détaillé dans la section 1.2. Selon les domaines d’application visés, plusieurs types de ren-
forts peuvent étre utilisés : des méches de fibres de verre, les plus courantes, des meches
de fibres de carbone et plus récemment des fibres bio-sourcées (chanvre, lin...). La lon-
gueur de ces fibres est généralement comprise entre 25 et 50 mm. Leur fraction massique
peut varier entre 10 et 65%. La résine chargée, qui est aussi appelée pate ou pate-mere, est
constituée d’un mélange complexe de polymere thermodurcissable, de charges minérales et
d’additifs. Le procédé SMC comporte quant a lui deux étapes principales : la phase d’éla-
boration et la phase de mise en forme par compression, qui seront largement détaillées
respectivement dans les sections 1.3 et 1.4. La premiere phase est un procédé continu et
consiste a fabriquer les semi-produits illustrés sur la figure 1.1. La deuxiéme consiste a
mettre en forme et cuire ces derniers pour leur donner leur forme et leurs propriétés finales.

FIGURE 1.1: Vue d’un rouleau de SMC

- Domaines d’application - Les SMC sont utilisés dans un grand nombre d’applica-
tions. Cependant, le domaine du transport (véhicules personnels et industriels) est celui
utilisant le plus les SMC pour la fabrication de pieces semi-structurelles ou structurelles
qui peuvent étre éventuellement peintes (figure 1.2). De nombreuses piéces de carrosserie
(ailes, capots, pieces de pare-chocs, de portieres, de hayons, logements de roue de secours,
etc.), mais aussi des pieces intérieures (planchers, pieces de plage arriere), des projecteurs
(phares) et plus récemment des piéces soumises a des températures élevées situées dans
le bloc moteur comme des caches de soupapes sont produites en utilisant les SMC. Ces
derniers sont aussi utilisés dans les domaines des transports ferroviaire et maritime. Ils
commencent a étre utilisés dans les domaines aéronautique et aérospatial grace au rem-
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placement des fibres de verre par des fibres de carbone. Ce type de renforts leur confere
une résistance mécanique proche de celle des pieces en alliages d’aluminium. Par ailleurs,
ils servent aussi a la fabrication de piéces dans les domaines de ’électricité (disjoncteurs,
armoires électriques. ..), de I'énergie (composants d’éoliennes et de panneaux solaires. . .),
du médical (équipements chirurgicaux...), de la construction (réservoirs d’eau potable,
portes. . .) ou encore du sport (cyclisme. . .).

La mise en forme par compression des SMC constitue le troisieme procédé le plus
utilisé au monde pour la mise en forme des pieces en matériaux composites a matrice
polymere (derriere les procédés d’injection des thermoplastiques renforcés et de moulage
au contact). Ce procédé permet la production d’environ 15% de la totalité des piéces pro-
duites par 'industrie des composites.

FIGURE 1.2: Piéces typiques fabriquées pour I'industrie du transport routier (panneau de
toit de camion a gauche et garniture de coffre de voiture a droite, photographies Inoplast,
Saint-Désirat, France)

- Principaux avantages des SMC - La formulation des SMC peut étre adaptée
aux exigences de chacun des différents domaines d’application. Le moulage par compres-
sion des SMC permet la fabrication de pieces de grandes dimensions et de géométrie
complexe en des temps relativement courts. Il est possible par exemple de mouler des
pieces nervurées comportant des inserts en une seule opération. Ce procédé nécessite peu
de préparation du moule et géneére peu de déchets de fabrication. Un bon aspect de surface
des pieces peut par ailleurs étre obtenu. Enfin, ce procédé peut étre automatisé. On peut
répertorier un certain nombre d’autres avantages offerts par les SMC par rapport a I’acier,
I'un de ses principaux concurrents :

- Ils offrent une liberté et une souplesse plus grandes dans la conception des piéces
en permettant de mouler des formes complexes comportant de nombreux détails géomé-
triques.

- IIs permettent de réduire le nombre d’opérations de fabrication, car une piéce en SMC
peut remplacer un assemblage de différentes piéces en acier. Par ailleurs, cette piece peut
intégrer de nombreuses fonctionnalités (surmoulage de renforts, intégration d’antennes ra-
dio).

- Les SMC permettent de réduire de fagon non négligeable, de I'ordre de 20 a 35%, la
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masse des pieces.

- Ils offrent une meilleure résistance a la corrosion.

- Le cotit des outillages pour leur mise en forme est réduit (environ 40% moins cotiteux
que pour l'estampage de l'acier).

De plus, les SMC offrent :

- une assez bonne résistance aux chocs,

- un bon comportement vis-a-vis du bruit et des vibrations,

- de bonnes performances mécaniques [Kim and Im, 1996; Castro and Straus, 1989)].

Enfin, les SMC peuvent incorporer dans leur formulation des pigments pour obtenir
une coloration dans la masse des pieces. Les pieces en SMC peuvent étre également recou-
vertes d’un apprét pour étre peintes.

Par rapport aux piéces injectées, plus particulierement a celles produites en BMC, les
pieces SMC ont de meilleures propriétés mécaniques. Une piece produite en SMC aura en
moyenne une épaisseur de 2.5 mm. Cette méme piece devrait avoir une épaisseur d’environ
3.5 mm, afin d’obtenir les mémes performances mécaniques, si elle était injectée en BMC.
Ceci est principalement causé par les différences de longueurs entre les renforts fibreux de
ces deux compounds. Le procédé d’injection a en effet une forte tendance a détériorer le
renfort fibreux et a en réduire sa longueur [Orgéas et al., 2008] entrainant une forte chute
des propriétés mécaniques de ces matériaux.

Le moulage par compression des SMC offre la possibilité de concevoir et de produire
des pieces ayant des géométries complexes. Cela confere aux SMC un net avantage par
rapport aux pré-imprégnés tissés. En effet, si les pieces fabriquées en utilisant ces maté-
riaux ont des propriétés mécaniques supérieures a celles en SMC, elles sont généralement
plus simples géométriquement.

Pour de nombreuses applications, les SMC sont en concurrence directe avec des com-
posites thermoplastiques renforcés qui peuvent étre mis en forme par injection ou com-
pression comme les Glass Mat Thermoplastics (GMT) cités précédemment. A masse égale,
les pieces SMC ont de meilleures propriétés mécaniques, une meilleure résistance a la cha-
leur, une meilleure stabilité dimensionnelle et une meilleure résistance a ’humidité que
les pieces équivalentes & base de thermoplastiques. Cependant, la fabrication de pieces en
composites thermoplastiques génere beaucoup moins de déchets ce qui induit des cofits de
fabrication plus faibles.

Les SMC présentent toutefois quelques désavantages. Les variations rhéologiques en-
trainées par 1’épaississement continu de la pate au cours de son miirissement sont difficiles
a controler. Le styréne entrant dans la composition de la pate (cf. section 1.2.1) est un
produit treés volatil. Les pertes en styrene peuvent induire des variations du comportement
des SMC (cf. section 1.3) lors de leur cuisson. Le procédé de fabrication des feuilles SMC
peut étre a l'origine de variations de leur grammage liées & un contenu hétérogene de la
teneur en fibres ce qui peut engendrer des conséquences néfastes, aprés moulage, sur la
géométrie des pieces ou l'on peut parfois observer des phénomenes de voilement.
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1.2 Constituants des SMC

1.2.1 Pate mére ou matrice

La péate-mere ou matrice des SMC est un mélange organo-minéral constitué d’une
résine thermodurcissable, généralement une résine polyester insaturée, d’un systeme ca-
talytique (amorgeurs plus inhibiteurs associés), de polymeres thermoplastiques connus
notamment sous le nom d’additifs «Low Profile» introduits de fagon a limiter le retrait
(thermique et de réticulation) s’opérant au cours de la réticulation des SMC, de charges
minérales dont le but est de diminuer le coiit, ou d’améliorer les performances physiques
et/ou mécaniques des SMC, d’agents épaississants permettant d’augmenter la viscosité de
la pate apres I’élaboration des SMC et avant leur moulage ainsi que d’autres additifs. La
formulation type d'un SMC est donnée dans le tableau 1.1.

Composants Pourcentage massique (%)
Résine Polyester 25
Amorceurs 0.25
Inhibiteurs traces
Additifs low profile 4
Agents épaississants 0.75
Autres additifs 1
Charges 40
Renfort fibreux 29

TABLE 1.1: Formulation type d’un SMC

1.2.1.1 Résines thermodurcissables

Les résines thermodurcissables les plus utilisées sont les résines a base de polyesters
insaturés ou «Unsaturated Polyester» (UP), en anglais, principalement en raison de leur
faible cott, leur faible temps de cuisson, leurs bonnes propriétés physiques et mécaniques
et leur résistance a 'humidité [Malik et al., 2000]. Elles sont mélangées avec un solvant
(généralement avec le styréne). Les fonctions de ce solvant sont (i) de faire chuter la
viscosité de la pate, ce qui facilite ainsi I'imprégnation du renfort fibreux et le remplissage
du moule, et (ii) de réagir avec les molécules UP au cours de la phase de réticulation.

Lorsque les applications visées demandent de meilleures performances mécaniques
et/ou physiques, d’autres résines que celles & base de polyesters insaturées peuvent étre
utilisées. Une breve description de ces résines est donnée ci-dessous. Une comparaison de
leurs principales propriétés mécaniques figure également dans le tableau 1.2.

— les résines phénoliques ou les résines phénols formaldéhydes sont utilisées en rem-
placement des résines UP pour augmenter les propriétés mécaniques a température
élevée et améliorer la résistance au feu des pieces SMC. En outre, leur retrait de
polymérisation est tres faible (0.05%).

— les résines vinylesters sont utilisées pour des formulations SMC nécessitant de
meilleures performances physiques et mécaniques, par exemple pour des applications
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structurelles [Bogner and Kallaur, 1993]. Elles ont de bonnes propriétés thermomé-
caniques, proches de celles des résines époxydes. De plus, comme pour les résines
UP, leur temps de réticulation est relativement court.

— les résines époxydes sont utilisées pour les pieces nécessitant des propriétés mé-
caniques élevées et lorsque le facteur économique n’est pas primordial, par exemple
dans le domaine de l'aérospatiale. Elles présentent des propriétés mécaniques su-
périeures a celles des résines UP et sont souvent renforcées par des fibres ou des
meches de fibres de verre ou de carbone en fortes concentrations. Dans ce dernier
cas, elles permettent d’obtenir des propriétés mécaniques de premier ordre. Comme
pour les résines UP, et afin de permettre a la matrice de transporter ou d’entrainer
le renfort fibreux au cours de la compression, ces résines peuvent étre épaissies. Elles
présentent un faible retrait de polymérisation comme les résines phénoliques.

— les résines bio-sourcées émergent dans le domaine des SMC. Toutes les résines
citées précédemment sont des produits directement issus de l'industrie pétrochi-
mique. En raison de 'augmentation des prix du pétrole et de 'aspiration a limiter
I'impact de ce type de ressources fossiles sur ’environnement, de nombreux travaux
de recherche se concentrent désormais sur le développement de solutions alternatives
pour produire des résines polymeres «vertes» issues d’autres ressources naturelles.
De nouvelles résines thermodurcissables, qui présentent des propriétés mécaniques
similaires aux résines UP classiques, peuvent étre synthétisées a partir d’huiles natu-
relles et sont utilisables pour I’élaboration des SMC. En effet, ces résines réticulent
[Lu et al., 2005; McConnell, 2008] et peuvent étre épaissies. Leur cinétique de ré-
ticulation peut étre controlée en utilisant les additifs classiques des résines UP [Lu
and Wool, 2008].

Résines Résines Résines Résines Résines
Thermodurcissables UP phénoliques vinylester époxydes
Densité 1.2 1.2 1.1-1.3 1.1-1.4
Module de Young (GPa) 3-3.5 3-3.5 3.5-4 3.5-4
Contrainte a la rupture (MPa)  50-65 40-55 70-90 50-90
Déformation a la rupture (%) 1.5 1.5 3 3

TABLE 1.2: Propriétés mécaniques en traction des résines thermodurcissables les plus
utilisées pour I’élaboration des SMC

1.2.1.2 Catalyseurs : amorceurs et inhibiteurs

Au cours du procédé de moulage SMC (c¢f. section 1.3), la réticulation ne doit pas
débuter trop tot, pour éviter de facheux problémes de remplissage du moule. Pour contréler
I’amorgage et 'avancée de la réaction de réticulation, des catalyseurs sont utilisés. Ils
appartiennent généralement & la famille des péroxydes et permettent d’amorcer la réaction
une fois un certain seuil de température atteint. Afin d’assurer un meilleur contréle du
début de la réticulation et de sa cinétique, ils sont le plus souvent associés a des inhibiteurs
[Gallagher and Kamath, 1993; Ramis and Salla, 1995]. Les plus utilisés sont les quinones,
les hydroquinones et leurs dérivés.
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1.2.1.3 Agents anti-retrait

Au cours de la phase de compression (cf. section 1.3), les flans de SMC sont soumis a de
fortes variations de température (100-130°C). Ces variations engendrent des phénomenes
de dilatation et de retrait thermique de la matiére. En outre, lorsque la résine thermodur-
cissable de la pate réticule, un phénomene de retrait de réticulation non négligeable peut
se produire. La variation volumique (négative) associée peut aller localement jusqu’a -7%
pour la pate [Barktus and Kroekel, 1970]. Lorsque ce retrait de polymérisation n’est pas
compensé, il engendre ainsi la création de défauts qui apparaissent en surface (ondulations,
piqtires, etc.) ou a coeur des piéces (pores et micro-fissures).

Pour compenser ce retrait de réticulation, la solution la plus communément adoptée
est d’ajouter a la pate des polymeres thermoplastiques plus connus sous le nom d’additifs
«Low Profile» (LPA) [Atkins, 1993]. Suivant les quantités et le type de LPA utilisés, dif-
férentes formulations de SMC peuvent étre obtenues : les SMC standard sans LPA et a
fort retrait, les SMC «Low Shrink» (LS) ayant un retrait compris entre -0.05% et -0.3%
et les SMC «Low Profile» (LP) ayant un retrait compris entre -0.05% et 0.05%. Les deux
premiers types de SMC sont destinés a la fabrication de pieces structurelles, qui ne né-
cessitent pas d’avoir un aspect de surface optimal, alors que le dernier est destiné a des
piéces d’aspect (par exemple des pieces de carrosserie automobile). De trés bons aspects
de surface sont en effet obtenus lorsque ces additifs sont utilisés. Les quantités de LPA
utilisées sont de l'ordre de 2 & 5% en masse du SMC cuit, ce qui correspond & environ
7% en masse de la pate. Parmi les LPA associés aux résines UP, les plus utilisés sont
les polystyrenes (PS), les polyurétanes (PU), les polyméthyls méthacrylates (PMMA), les
polyvinyls acétates (PVAc) et les styrénes-butadiénes. L’ajout de ces additifs peut engen-
drer des changements de la cinétique de réticulation de la pate-mere [Lucas et al., 1993;
Bulliard et al., 2006]. De la méme maniére, des changements de la viscosité de la résine
et des propriétés mécaniques des pieces finies peuvent étre observés. L’emploi des LPA
permet donc un bon controle du retrait de réticulation. Toutefois, comme on peut le voir
sur la figure 1.3 des microvides et microfissures apparaissent dans la phase LPA des SMC
[Ross et al., 1988; Kinkelaar et al., 1995]. Différents auteurs se sont attachés a expliquer
Papparition de ces microvides/microfissures. De ces études, il ressort que ces problemes
sont certainement liés a la présence de contraintes internes induites au cours de la phase
de cuisson [Pattison et al., 1974, 1975; Zhang and Zhu, 2000], ces contraintes pouvant étre
accompagnées, voire accentuées par I’ébullition du styréne emprisonné dans la phase LPA
[Bulliard et al., 2006].

1.2.1.4 Charges

L’ajout de charges a la pate SMC est nécessaire pour plusieurs raisons. Ces charges
permettent d’augmenter et d’adapter les propriétés physiques et/ou mécaniques (densité,
résistance au feu, conductivité, contrainte a la rupture. ..) aux types d’applications visées.
Elles permettent de réguler la viscosité de la pate avant son épaississement, c’est-a-dire
d’avoir une viscosité assez faible pour 'imprégnation des meches et assez élevée pour la
fabrication des feuilles de SMC (les feuilles de SMC doivent pouvoir étre manipulées).

En augmentant la viscosité des SMC, les charges contribuent a l’amélioration des
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FIGURE 1.3: Micrographie MET d’un échantillon contenant 14% en masse de PVAc apres
cuisson a 110°C, ou apparaissent des globules de polyester (phase gris foncé) dans la ma-
trice riche en PVAc (phase gris clair) ainsi que des microcavités (phase blanche), [Bulliard
et al., 20006]

conditions de moulage et par conséquent de l'aspect de surface ainsi que des propriétés a
coeur des pieces SMC. Elles permettent de plus a la pate de transporter les meches durant
I’écoulement.

Les propriétés thermo-physiques des charges sont souvent différentes de celles de la
résine polymere, elles peuvent donc faire évoluer la cinétique de polymérisation au cours du
moulage [Lem and Han, 1983; Lucas et al., 1993] en changeant en particulier les transferts
thermiques s’opérant a ’échelle microscopique (& I’échelle des charges). D’autre part, elles
limitent le retrait de la pate, a 1’échelle macroscopique.

Elles réduisent également les cofits de fabrication des SMC, car elles sont généralement
moins cheres que les autres constituants. Elles sont de plus présentes en si grande quantité
(fraction volumique comprise entre 20 et 50%) que la viscosité de la péate s’en trouve
augmentée [Coussot, 2005]. Notons que la forme et la distribution de tailles des charges
peut également affecter de maniére non négligeable la rhéologie de la pate [Orgéas et al.,
2008]. Les charges se présentent sous différentes formes (spheéres, grains, plaquettes ou
fibres) et leur taille est généralement comprise entre 1 et 50 pm. La péte chargée peut
finalement étre vue comme une une suspension concentrée de charges, au comportement
fortement non-newtonien (effets rhéofluidifiants, contrainte seuil d’écoulement, etc.). Les
charges principalement utilisées dans les SMC sont d’origine minérale [Lamond, 1993]. Les
plus utilisées sont des particules de carbonate de calcium (CaCOs) en raison de leur faible
cotit. Cependant, ces charges ont pour effet d’augmenter la masse volumique finale des
SMC (2,7 g.cm™3). Les charges d’alumine (Al,O3) sont également tres utilisées pour leurs
propriétés diélectriques. Enfin, des billes de verre creuses sont parfois ajoutées a la pate
SMC pour répondre a des problématiques d’allégement de ce matériau (voir figure 1.4).

1.2.1.5 Agents épaississants

Avant leur mise en forme, les SMC sont soumis & diverses opérations de manutention
(cf. section 1.3) : découpe, pliage et empilement des flans pour confectionner une préforme
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FIGURE 1.4: Micrographies MEB de charges typiquement utilisées dans les SMC : CaCOg
(a), billes de verre creuses (b), AloO3 (c)

qui est ensuite déposée dans le moule. Ces opérations ne pourraient pas étre effectuées
si la viscosité de la pate était trop faible. Les agents épaississants ainsi que les charges
décrites ci-dessus permettent d’obtenir une viscosité adéquate pour la réalisation de ces
opérations. De la méme maniere, une viscosité insuffisante de la pate ne permettrait pas
un transport optimal des fibres ou des meches lors de 1’écoulement dans le moule. Un
phénomeéne de ségrégation entre le renfort et la matrice pourrait alors avoir lieu. Pour
toutes ces raisons, la pate SMC doit étre épaissie au cours de son élaboration [Speelman,
1993]. C’est un point crucial du procédé SMC. En effet, la pate doit avoir une viscosité
assez faible pour imprégner le renfort fibreux, mais doit avoir une viscosité assez élevée
pour que la manutention des feuilles de SMC soit aisée et pour que ’écoulement de la
préforme dans le moule se déroule correctement. L’épaississement de la pate doit de plus
étre rapide pour diminuer les cofits de production.

Les principaux agents épaississants utilisés dans les SMC sont des oxydes ou des hy-
droxydes métalliques tels que 'oxyde de magnésium et '’hydroxyde de magnésium. Ils sont
incorporés dans la pate sous la forme d’une poudre séche ou dispersés directement dans
la résine afin d’obtenir un mélange homogene. Leur concentration dans la résine mélangée
aux LPA est comprise entre 0,5 et 3%. Les agents épaississants permettent de multiplier
par 30 ou 40 la viscosité de la pate en une dizaine de jours (voir figure 1.5). Ensuite,
celle-ci se stabilise plus ou moins : la manipulation et la mise en forme du SMC sont alors
rendues possibles.

1.2.1.6 Autres additifs

D’autres additifs tels que des agents de démoulage, des pigments, des retardateurs au
feu, des agents antistatiques ou encore des diluants peuvent étre ajoutés & la pate. Leur
présence affecte non seulement les propriétés mécaniques des SMC mais aussi la viscosité
de la pate ainsi que sa cinétique de réticulation.

Le role des agents de démoulage est d’éviter aux pieces de SMC de coller au moule
et de faciliter ainsi ’éjection des pieces. Les produits utilisés comme agents de démoulage
dans les SMC sont généralement des stéarates de zinc, de calcium, d’alumine ou des acides
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Fi1GURE 1.5: Courbe typique montrant 'augmentation typique de la viscosité en cisaille-
ment (mesurée & une vitesse de cisaillement de 1 s71) de la pate SMC au cours du temps
mettant ainsi en évidence le phénomeéne d’épaississement

stéariques. Leur quantité n’excede pas 3% de la masse totale du SMC.

Les pigments ajoutés a la pate permettent d’obtenir une coloration dans la masse des
pieces SMC. Les pigments (1 & 5% de la masse totale des SMC) les plus utilisés sont le
noir de carbone, les oxydes et sels métalliques. Ils sont généralement ajoutés sous la forme
d’une poudre seéche lors du malaxage de la pate.

Afin d’améliorer la résistance au feu des SMC, des composants halogénés ont longtemps
été ajoutés a la pate. Il semblerait que leur utilisation soit problématique du fait de leur
toxicité propre ou de celle des fumées dégagées lorsque briilent des pieces SMC.

1.2.2 Renfort fibreux

La pate SMC est généralement renforcée par des fibres ou des meches de fibres courtes
(discontinues). L’utilisation de fibres ou de méches est nécessaire pour atteindre les per-
formances mécaniques visées par les SMC, mais aussi pour assurer un bonne stabilité
dimensionnelle des pieces moulées. L’utilisation d’un renfort fibreux discontinu permet
de mouler des piéces ayant des géométries complexes. Traditionnellement, les SMC sont
renforcés par des meches de fibres de verre. Cette tendance évolue néanmoins rapidement.
L’utilisation des fibres de carbone [Boylan et al., 2003; Cai et al., 2005; Cabrera-Rios and
Castro, 2006; Aubry, 2001; Feraboli et al., 2009, 2010b, a; Palmer et al., 2010] et des fibres
naturelles [Ray and Rout, 2005; Wool and Sun, 2005; Mehta et al., 2005; Kumar et al.,
1997; Van Voorn et al., 2001; Mussig et al., 2006; Hapuarachchi et al., 2007; Mehta et al.,
2006] est couramment envisagée aujourd’hui. Ces nouvelles fibres ouvrent de nouveaux
marchés pour les SMC. Les fibres de carbone conférent ainsi aux SMC de meilleures pro-
priétés mécaniques que leurs homologues en verre. Les fibres naturelles conferent a ces
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matériaux un aspect plus respectueux de ’environnement.
- Les meéches de fibres de verre : le renfort le plus utilisé

Les meches de fibres de verre sont traditionnellement utilisées pour renforcer les SMC
(voir figure 1.6). Ces meches sont coupées dans des bobines de roving lors de I’élaboration
des SMC (cf. section 1.3.2). La fraction massique des meches de fibres de verre trouvée
dans les SMC est comprise entre 10 et 65%. Comme nous pouvons le voir sur la figure
1.6, les meches ont la forme d’un ruban. Elles contiennent entre 200 et 600 filaments de
verre qui ont un diameétre allant de 9.5 & environ 20 um. Leur longueur typique est com-
prise entre 25 et 50 mm. Les meéches ont des sections droites qui sont souvent considérées
comme elliptiques avec un petit axe compris entre 60 ym et 200 ym et un grand axe com-
pris entre 500 um et 1000 pum avant leur imprégnation dans les SMC et le moulage de ces
derniers [Merhi et al., 2006; Le et al., 2008]. La fraction volumique des filaments de verre
a l'intérieur des meches est en moyenne de 65%. Le volume résiduel est occupé par de
I’air emprisonné et par ’ensimage qui est une émulsion aqueuse de composés organiques
appliquée a la surface des filaments. La quantité d’ensimage dans les meches est comprise
entre 1.4 et 1.8% en masse (quantité mesurée apres calcination [Feuillade et al., 2006]).

Les filaments de verre sont généralement formés de verre E, méme si d’autres types de
verre peuvent étre utilisés pour améliorer par exemple les propriétés mécaniques des SMC.
En outre, 'ensimage permet d’augmenter la résistance mécanique des filaments de verre.

Cette résistance peut aussi dépendre des conditions de moulage [Dana and Yu, 1993].

(b)

FIGURE 1.6: Vues partielles de meches de fibres de verre E ensimées typiquement utilisées
dans les SMC. (a) Micrographie 3D (obtenue par microtomographie & rayons X, ESRF
ligne ID19) d’une meéche, (b) section droite d’une meche coupée (image MEB, Grenoble
INP-Pagora)

Les meéches sont issues d’un procédé qui consiste a extruder du verre en fusion au
travers d’une filiere formée d’une plaque en platine percée de plusieurs centaines d’orifices
d’un & deux millimétres de diamétre. A la sortie de la filidre, les fils de verre obtenus sont
étirés mécaniquement a grande vitesse pour obtenir des filaments. La vitesse d’étirage
permet de calibrer le diameétre final des filaments. Aussitot apres 1’étirage, les filaments
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sont enduits d’une émulsion aqueuse de composés organiques, appelée ensimage. Diffé-
rentes techniques sont utilisées pour appliquer ’ensimage sur les filaments : rouleaux de
transfert, bains dans lesquels les filaments sont trempés ou au travers desquels ils sont
extraits ou encore procédés de vaporisation. Les filaments humides sont alors assemblés
pour former une meche composée du nombre désiré de filaments. Cette meche continue
est alors enroulée sur un anneau d’assemblage pour fabriquer une bobine aussi nommée
gateau. Les gateaux sont alors chauffés dans un four a une température comprise entre
100°C et 130°C durant 15 a 20 heures. Cette opération permet d’une part de faire s’éva-
porer 'eau présente dans l’ensimage, d’autre part de réaliser un traitement thermique
sur ’ensimage a la surface des filaments. Il est nécessaire de retirer I’eau de I'ensimage,
car celle-ci peut faire chuter les propriétés d’adhérence des meches de fibres de verre a la
matrice polymere. Ce traitement thermique des gateaux est une étape complexe au cours
de laquelle des phénomenes tels que la migration des constituants de I’ensimage, la colora-
tion des meches et la déformation des gateaux peuvent avoir lieu. Une fois le séchage et le
traitement thermique effectués, un grand nombre de meches sont assemblées et enroulées
ensemble pour former des bobines de roving. Ces bobines peuvent a leur tour étre chauf-
fées pour garantir la cohésion des meches entres elles. Le roving est utilisé, car il est facile
de transporter cet assemblage de meches depuis son lieu de stockage a la machine SMC
(cf. section 1.3.2) en l'aspirant au travers de tubes en acier ou en plastique. A son arrivée
sur la machine SMC, I'assemblage de meéches est finalement coupé en meéches de fibres de
verre élémentaires a la longueur souhaitée. La dispersion de ’assemblage de meches en
meches élémentaires peut toutefois étre influencée par I’ensimage, le traitement thermique
subi par le roving ainsi que par le procédé de découpe des meches. [Dana and Yu, 1993].
Pour la fabrication des SMC, des rovings ayant des masses linéiques comprises entre 2200
tex (g.km~!) et 4400 tex (g.km™!) sont généralement utilisés.

1.3 Elaboration des SMC

L’élaboration des SMC est la premiere phase du procédé SMC. Elle consiste a fabriquer
des semi-produits qui sont des feuilles continues d’une épaisseur de 1 & 3 mm composées
d’une pate épaissie non polymérisée dans laquelle sont dispersées et imprégnées des fibres
ou des meches de fibres. Une ligne de production SMC classique (utilisant les résines UP)
est composée de trois unités : de I'unité de mélange de la pate (section 1.3.1), de la machine
SMC (section 1.3.2), dans laquelle le renfort fibreux est coupé, dispersé et imprégné par la
pate, et de l'unité de mirissement des SMC (section 1.3.3), dans laquelle ’épaississement
de la pate SMC est assuré. Les deux premieres unités sont schématisées sur la figure 1.7.

1.3.1 Mélange de la pate

Afin de minimiser les sources possibles de variabilités dans la formulation de la péte,
un contréle continu du procédé de mélange est adopté industriellement. Généralement
(voir figure 1.7), la pate est préparée dans au moins deux malaxeurs distincts alimentés
de fagon continue par les matiéres premiéres. Un de ces deux malaxeurs (par exemple
le malaxeur B) contient un dosage précis des agents épaississants, tandis que la résine
est dosée dans 'autre malaxeur (ici le malaxeur A). Lorsque ’homogénéité des mélanges
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FIGURE 1.7: Schéma simplifié d’une ligne de production classique de SMC (unité de mé-
lange de la pate et machine SMC)
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est atteinte dans chacun des deux malaxeurs, ils sont combinés en ligne pour former une
pate au comportement rhéologique non-newtonien (avec une viscosité de cisaillement en
régime permanent d’environ 10 & 100 Pa.s & 1 s™1) qui est ensuite acheminée vers la
machine SMC. A ce stade, Pépaississement de la pate a déja débuté. Il est important de
noter que 'opération de malaxage des différents constituants de la pate peut entrainer la
création de vides en son sein [Comte et al., 2006]. En outre, ’homogénéité du mélange des
différents constituants est treés importante car, si cette condition n’est pas respectée, des
gradients de composition peuvent apparaitre dans les feuilles de SMC produites.

1.3.2 La machine SMC

Comme nous pouvons le voir sur la figure 1.7, la pate est appliquée sur des films de
protection haut et bas (généralement en polyéthyléne, cf. figure 1.1), imperméables et
déroulés en continu. La quantité et I’épaisseur de pate déposée sur ces films d’une largeur
d’environ 0.5 a 2 m peuvent étre modulées en modifiant la hauteur des racles, le débit
d’alimentation en péate et la vitesse d’avancement des films.

Les fibres ou les meches de fibres tombent ensuite (figure 1.8) sur le film protecteur
bas enduit de pate de fagon a former un mat sec de fibres (ou de meches). Cette étape qui
controle ’agencement des fibres sur la pate est primordiale et doit étre effectuée précau-
tionneusement, car elle détermine en grande partie 'architecture du renfort fibreux des
futures feuilles SMC avant leur mise en forme. Un mat sec de fibres ou de meches hétéro-
genes produirait un écoulement hétérogene des feuilles dans leur moule lors de la compres-
sion et induirait finalement des pieces ayant de mauvaises propriétés. La microstructure
et I’épaisseur du mat fibreux sec obtenu (quantité de fibres, orientation et connectivité)
sont fortement dépendantes des conditions d’élaboration comme la vitesse d’avancement
des films protecteurs, le débit d’alimentation en fibres ou meéches, la hauteur de chute
des fibres ou des meéches, la qualité de leur découpe et leurs propriétés morphologiques et
physico-chimiques (géométrie et ensimage).

Les figures 1.7 et 1.8 montrent la découpe des fibres ou meches dans un cas ou les
coupeurs sont alimentés par des assemblages de meches issus de bobines de roving. Les
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FI1GURE 1.8: Photographie montrant les meches de fibres de verre coupées tombant sur le
film protecteur bas enduit de pate [Cara, 2001]

coupeurs controlent I'uniformité du renfort fibreux déposé sur la pate. Ils sont formés
(exemple de la figure 1.7) de deux cylindres métalliques rotatifs. Le premier est revétu
d’une peau en élastomere et le deuxieme est équipé de couteaux. Le passage forcé de I'as-
semblage de meches continus entre les deux cylindres permet leur découpe. La distance
entre les couteaux du deuxiéme cylindre détermine la longueur des meches coupées. Les
propriétés géométriques et physiques des meches (ensimage) contribuent a la qualité de la
découpe de ces dernieres.

Ensuite, le mat sec de fibres ou de meches est pris en sandwich entre les deux films
protecteurs enduits de pate. Le sandwich «film-protecteur-pate-renfort-fibreux-pate-film-
protecteur» est alors calandré pour former les feuilles de SMC (figure 1.7). Afin d’opti-
miser ’élaboration des feuilles, c’est-a-dire la compression du renfort fibreux sec et son
imprégnation par la pate, les rouleaux de calandrage ont généralement des profils cannelés.
Idéalement, la microstructure des feuilles obtenues devrait ressembler & un mélange saturé
formé de deux phases : la pate et le renfort fibreux uniformément répartis, avec un renfort
fibreux principalement aligné dans le plan principal des feuilles (figure 1.9). Toutefois, I'im-
prégnation idéale du renfort fibreux avec une répartition uniforme des fibres (ou meches de
fibres) reste un objectif difficile & atteindre. Par exemple, le renfort fibreux présente sou-
vent des gradients de quantités de fibres selon 1’épaisseur des feuilles SMC. Ces gradients
peuvent étre causés par une consolidation du renfort trop rapide et/ou une viscosité trop
élevée de la péte et/ou la désagrégation ou le gonflement des meches (ce phénomeéne est
généralement causé par le styréne induisant la solubilisation de I’ensimage [Dana and Yu,
1993]). Ceci est mis en évidence sur les micrographies de la figure 1.10. Pour des raisons si-
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FIGURE 1.9: Micrographies 3D obtenues par microtomographie & rayons X (ESRF, ligne
ID19) montrant (en blanc) I'architecture du renfort de meches de fibres de verre (fraction
volumique de 17%) [Le et al., 2008] (a) et la porosité apres élaboration (fraction volumique
de 15%) (b) de formulations de SMC typiques. Le plan (ej,e2) est le plan principal des
feuilles

milaires, le renfort fibreux ne peut pas étre parfaitement imprégné, de 'air piégé peut étre
observé & coeur avec des fractions volumiques comprises entre 3 et 17% suivant la formu-
lation du SMC étudiée [Comte et al., 2006; Le et al., 2008]. L’emprisonnement d’air dans
le matériau peut aussi étre causé par un réarrangement des meches apres le calandrage
(foisonnement interne [Dana and Yu, 1993]) dont les causes peuvent étre une viscosité trop
faible de la pate et/ou une rigidité trop importante des fibres ou des meches. Ces imper-
fections peuvent induire d’autres défauts, apres le moulage, par exemple des porosités au
coeur et a la surface des pieces [Comte et al., 2006; Feuillade et al., 2006; Le et al., 2008],
une distribution hétérogene du renfort fibreux, des contraintes résiduelles conduisant au
voilement des pieces. .. Elles sont principalement dues a la complexité des phénomeénes
physiques et mécaniques qui sont impliqués au cours de l'opération de calandrage, et qui
sont encore difficiles a comprendre et & modéliser :

— Le mat de fibres (ou de méches) est consolidé de sorte que la fraction volumique de
fibres augmente fortement. De plus, les fibres ou les meches s’alignent dans le plan
principal des futures feuilles SMC. Une telle consolidation mécanique est un proces-
sus complexe et non-linéaire [Van Wyk, 1946; Toll, 1998; Alkhagen and Toll, 2007].
Il dépend fortement des propriétés géométriques et élastiques des fibres (ou des
meches), des micromécanismes s’opérant au niveau des contacts fibre-fibre (meche-
meche) mais aussi de la connectivité du renfort fibreux. Pour des fibres ou des meches
de fibres droites suffisamment élancées, cette connectivité peut étre estimée par le
modele statistique de tube, connaissant la géométrie des fibres, leur fraction volu-
mique et leur orientation [Doi and Edwards, 1978; Ranganathan and Advani, 1991;
Toll, 1993; Le Corre et al., 2005; Vassal, 2007]?. Au cours du procédé, ces méca-

a. Comme nous le verrons dans le chapitre 2, la connectivité du réseau fibreux est également un facteur
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nismes de consolidation sont de plus en plus complexes, car ils sont progressivement
associés a 'imprégnation du renfort fibreux par la pate.

— La pate impregne le mat de fibres (ou de meéches) consolidé expulsant par la méme
occasion l'air emprisonné initialement dans ce dernier. Cette imprégnation est in-
fluencée par (i) la microstructure fibreuse qui est consolidée en continu au cours
du processus de calandrage, ceci a pour effet d’augmenter ’anisotropie du renfort
fibreux, d’augmenter la fraction volumique de fibres (ou de méches) et de réduire la
taille des pores, (ii) les forces de capillarité a la surface libre de la pate au sein du
renfort fibreux, (iii) la compatibilité physico-chimique entre la péte et les fibres ou les
meches ensimées et (iv) la rhéologie de la péte elle-méme. Des études théoriques et
expérimentales ont été menées afin de comprendre et modéliser le processus d’impré-
gnation lorsque la résine polymeére est newtonienne [Michaud and Mortensen, 2001;
Michaud et al., 2001]. En revanche, lorsque la résine est non-newtonienne, comme
c’est le cas de la pate SMC, peu d’études ont été menées. Dans ce cas, le probleme
est plus complexe, méme dans les configurations les plus simples : par exemple la
loi de Darcy [Darcy, 1856] qui habituellement décrit correctement la perméabilité
d’un milieu fibreux anisotrope saturé par un fluide newtonien doit étre entiérement
repensée lorsque le fluide considéré est non-newtonien [Woods et al., 2003; Orgéas
et al., 2006, 2007; Loiz et al., 2009].

A la fin du calandrage, les feuilles produites sont collectées en continu puis transférées
dans I'unité de mirissement. Cette collecte se fait généralement sur des rouleaux (cf.
figures 1.7 et 1.1). La tension dans le plan des feuilles doit étre ajustée précisément et
contrdlée au cours de leur enroulement. En effet, si cette tension n’est pas assez élevée, un
réarrangement des fibres ou des meches a 'intérieur des feuilles peut s’opérer (en raison
de Délasticité de ces derniéres) et engendrer la création de pores. D’'un autre coté, si elle
est trop élevée, elle peut engendrer un essorage du renfort fibreux. Enfin, des variations
de cette tension au cours de l’enroulement des feuilles peuvent entrainer des variations
locales d’épaisseur pouvant s’avérer génantes lors du moulage des pieces.

1.3.3 Mdrissement des SMC

A la suite des différentes opérations décrites dans les paragraphes précédents, les
feuilles collectées sont souvent emballées dans un film cellophane permettant de limi-
ter les pertes en styrene par évaporation. De la méme facon, les films de protection en
polyéthyléene protegent la matiére de la prise d’humidité. Ces films de protection associés
a un pré-conditionnement strict des matieres premieres permettent de garantir, dans le
cas ou les agents épaississant utilisés sont des oxydes ou des hydroxydes métalliques, des
conditions de mfiirissement et de stockage optimales des SMC. En outre, les feuilles col-
lectées sont entreposées dans une unité de mirissement, ou la température (entre 20°C
et 30°C) et 'humidité (entre 20 et 50% d’humidité relative) sont controlées avec préci-
sion. Dans ces conditions de miirissement, 1’épaississement de la pate est achevé au bout
de 1 & 5 jours (suivant la formulation de la pate). L’épaississement des SMC est achevé
lorsque la viscosité de la péte atteint le plateau de mise en forme décrit par exemple sur

clé jouant fortement sur la rhéologie des SMC au cours de leur mise en forme. Nous reviendrons plus en
détail sur cet aspect dans le dernier chapitre de ce mémoire.
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(b)

FIGURE 1.10: Micrographies 2D (obtenues par microtomographie a rayons X) paralléles
au plan principal des feuilles d’'un SMC non déformé et cuit. Cette figure montre (i)
larchitecture des meéches de fibres de verre (phase gris clair) et (ii) la porosité (phase
noire) dans la pate, les meches et aux interface entre meches et pate au coeur d’une feuille
(a, fraction volumique locale de meéches d’environ 20%) et juste au-dessous de sa surface
(b, fraction volumique locale de meches d’environ 5%) [Le et al., 2008]

le graphique de la figure 1.5. Au-dela de ce temps de mirissement, les SMC peuvent étre
stockés dans une chambre froide (température inférieure & 17°C) avant leur mise en forme
par compression (cf. paragraphe suivant) pendant plusieurs semaines ou plusieurs mois
(selon la formulation de pate).

1.4 Mise en forme par compression des SMC

Lorsque la viscosité de la pate SMC a atteint son plateau de mise en forme (figure 1.5),
les SMC peuvent étre moulés par compression dans un moule chaud. Pour cela, des presses
électromécaniques ou hydrauliques peuvent étre utilisées (cf. figure 1.11). Les capacités de
ces presses dépendent de la taille des piéces a mouler (des presses d’une capacité maximale
de 40000 kN sont utilisées pour les pieces les plus grande. Des moules dédiés a chaque
piéce sont utilisés, ils peuvent étre moulés, forgés ou usinés et sont généralement en acier.
Leurs surfaces sont trempées, polies et quelquefois traitées (chromées). Les moules sont
généralement chauffés par un fluide circulant dans le moule (vapeur d’eau, huile). Par
rapport a des solutions de chauffage classiques (cartouches chauffantes électriques), cette
solution est généralement préférée, car elle permet d’évacuer le surplus de chaleur produit
lors de la réticulation exothermique des SMC. Plusieurs étapes sont nécessaires pour réa-
liser le moulage par compression des SMC. Suivant la complexité des pieces produites, la
majorité de ces étapes peuvent étre robotisées.
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FIGURE 1.11: (a) Exemples de presses de compression standard. Illustration des opérations
d’éjection (b) et de prélevement du moule (c) des pieces SMC (images Inoplast, Saint-
Désirat, France)
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— Premiérement, plusieurs flans sont découpées dans les rouleaux de SMC. Leurs films
protecteurs sont 6tés et un empilement (préforme) de 2 a 10 flans est formé. La
surface des préformes couvre généralement 30 a 70% de la surface totale du moule
(taux de recouvrement). Le temps nécessaire pour réaliser cette opération est «mas-
qué» et n’est pas pris en compte dans le temps de cycle du procédé de mise en forme
par compression. En effet, cette opération est généralement effectuée au cours de la
réticulation de la piece précédente. Des précautions particulieres doivent étre prises
lors de la découpe, du pliage et de la pesée des flans afin de respecter la forme et le
poids imposés des préformes. La masse de la préforme doit étre égale a la masse de
la piece finale. Pour cela, et & cause des variations d’épaisseur possibles des feuilles
de SMC, de petits morceaux de flans peuvent étre ajoutés ou retirés (découpés) a la
préforme. La forme de 'empilement de flans est congue pour optimiser le remplis-
sage du moule. De plus, il est important de noter que ’empilement des flans induit
Pemprisonnement d’air entre ces derniers [Le et al., 2008]. Cette porosité peut en-
gendrer, si elle n’est pas évacuée au cours de la compression, la présence indésirable
de pores dans les pieces finales.

— Deuxiémement, la préforme qui est le plus souvent initialement a température am-
biante, est positionnée dans le moule chaud (130-160°C, température qui dépend
de la résine thermodurcissable utilisée). Au cours de cette étape, qui dure de 10
a 20 secondes, une attention particuliere doit étre portée au positionnement de la
préforme dans le moule. En effet, de légéres variations de positionnement peuvent
avoir de grandes conséquences au cours du remplissage du moule notamment sur la
position des lignes de recollement.

— Troisiémement, le moule chauffé est progressivement fermé a des vitesses de ferme-
ture généralement comprises entre 1 et 10 mm.s~!. Au cours de la fermeture du
moule (durée de 1 a 10 s), la préforme (continuellement chauffée) s’écoule dans la
cavité du moule jusqu’au remplissage complet de ce dernier. Les mécanismes d’écou-
lement s’opérant au cours de cette phase sont liés a la rhéologie et a la microstructure
initiale des SMC. Ils sont complexes mais essentiels car ils affectent la microstructure
et les propriétés finales des pieces produites®.

— Quatriémement, le moule est maintenu fermé sous une pression élevée (5 a 20 MPa).
Cette phase dure de 30 s a 3 min. C’est au cours de cette phase de cuisson que la
majorité de la réticulation de la pate SMC se produit. La réticulation est thermi-
quement activée seulement quelques secondes apres le dépot de la préforme dans le
moule chaud. Cette réaction n’est cependant totalement activée que lorsque l'inté-
gralité des inhibiteurs présents dans la pate est consommeée. Jusque-1a, la réaction est
ralentie et permet au SMC de s’écouler pour remplir le moule. La phase de cuisson
des SMC est une réaction exothermique accompagnée d’un retrait de polymérisa-
tion et de changements brutaux des propriétés physico-chimiques du polymere. Cette
phase dépend fortement des parametres procédés tels que le temps, la température
et la pression dans 'empreinte du moule. Différents dispositifs de mesures peuvent
étre utilisés pour caractériser I’avancement de la réaction. Nous pouvons citer par

b. Nous consacrerons le chapitre suivant a la description des problématiques rencontrées au cours de
cette étape de remplissage, coeur de ce travail de these.
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exemple le PVTX [Boyard et al., 2007] qui permet sur de larges échantillons de
SMC ou de BMC de caractériser la réaction sous différents chargements thermo-
mécaniques. Différents modeles [Kamal et al., 1973; Han and Lee, 1987; Stevenson,
1986; Lee, 1981; Twu et al., 1993] de la littérature permettent de relativement bien
décrire cette phase qui induit un certain nombre de problémes sur les pieces mou-
lées. Ces problématiques sont généralement liées (i) & 'amorgage de la réaction de
réticulation au cours du remplissage du moule qui peut entrainer, s’il n’est pas bien
contrdlé, des incomplets (la matiére cuit avant de remplir totalement le moule), (ii) a
la stabilité dimensionnelle des pieces SMC apres démoulage qui est fortement liée au
retrait de polymérisation, relativement bien contrélé par ’ajout d’additifs LPA dans
la formulation du compound (cf. section 1.2.1.3), (iii) a la présence de contraintes
résiduelles qui peuvent induire le voilement des pieces apres leur refroidissement.
Ces contraintes résiduelles caractérisent une réticulation hétérogene de la matiere
au sein du moule. Cette hétérogénéité de la réticulation est liée a I’hétérogénéité
thermique régnant au sein de la préforme au cours du procédé.

— Aprés la réticulation, un revétement peut éventuellement étre appliqué sur la sur-
face des pieces SMC, par exemple par le procédé dit de «In-Mold Coating (IMC)»
[Castro and Griffith, 1990]. Ce revétement permet de corriger les défauts a la sur-
face des pieces apparus au cours de la compression (effet peau d’orange, marbrures,
porosité. ..) et/ou de former une couche aux propriétés équivalentes a celles d’un
apprét déposé a la surface des pieces avant que celles-ci ne soient peintes.

— Finalement, le moule est ouvert et la piece réticulée est éjectée. Elle est alors généra-
lement placée sur un gabarit pour maintenir sa géométrie au cours de son refroidisse-
ment. Ensuite, des opérations de finitions sont généralement effectuées : ébavurage,
polissage, ajout d’inserts, collage, peinture. ..

Au cours du cycle de mise en forme décrit ci-dessus, les flans de SMC sont soumis a
des chargements thermomécaniques brutaux qui induisent leur réchauffement, leur écou-
lement, I’évolution de leur microstructure, leur réticulation, leur refroidissement et la pré-
sence éventuelle de contraintes résiduelles. En raison de la complexité du processus de
moulage par compression (géométrie complexe des moules, variations spatiales et tempo-
relles du chargement thermomécanique), tous les mécanismes décrits ci-dessus sont for-
tement hétérogenes, ils sont couplés et jouent un réle majeur concernant les propriétés
finales des pieces produites. Cependant, en considérant les parametres procédé (flans de
faibles épaisseurs, placement rapide de la charge dans le moule, vitesse de fermeture du
moule rapide) et la formulation de la padte SMC (température d’activation de la réticu-
lation élevée, présence d’inhibiteurs), il est généralement admis que la réticulation de la
pate SMC est faible au cours de la phase de remplissage du moule et que celle-ci se pro-
duit principalement au cours de la phase de cuisson [Barone and Caulk, 1979; Tseng and
Osswald, 1993].

1.5 Conclusion

Pour conclure, les SMC sont des matériaux composites thermodurcissables le plus sou-
vent bon marché et capables de concurrencer les solutions usuelles a base de matériaux mé-
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talliques dans nombre d’exemples applicatifs. Leur trés bon compromis cotit-performance
est obtenu par la conception de formulations multimatériaux complexes, toujours en pleine
évolution, ol chaque constituant joue un ou plusieurs roles bien précis sur I’élaboration,
la mise en forme ou sur la tenue en service des pieces SMC. Il est aussi obtenu par des
procédés d’élaboration et de mise en forme bien particuliers, mettant en jeux des méca-
nismes physico-chimiques et mécaniques complexes au sein méme des SMC. Certains de
ces mécanismes sont encore mal compris, caractérisés et modélisés et restent a optimiser.
Ils limitent de fait les performances des SMC. Comme nous allons le voir dans le chapitre
suivant, c’est le cas, en particulier, des mécanismes d’écoulement se produisant lors de la

phase de remplissage du procédé par compression.






CHAPITRE

2

Compression des SMC : problématiques liées au
remplissage des moules

Ce chapitre décrit plus précisément les mécanismes d’écoulement des SMC qui sont
généralement observés lorsqu’ils sont mis en forme par compression. Ces mécanismes
s’accompagnent d’évolutions importantes de la microstructure des SMC. Ces deux aspects
sont étroitement liés a leur rhéolgie. Ainsi, ce chapitre montre aussi comment est
caractérisée cette derniére dans le cas délicat des SMC' et quelles sont les approches de la
littérature utilisées pour la modéliser. Il se termine enfin par un apercu des travauz de la
littérature portant sur la simulation numérique de cette phase de remplissage.
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2.1 Microstructures et mécanismes d’écoulement

La nature organo-minérale, granulaire et concentrée de la pate (cf. chapitre 1), la forte
concentration en fibres, 'orientation préférentielle de ces fibres dans le plan des feuilles et
la longueur de ces derniéres par rapport a I’épaisseur des flans rendent le comportement
rhéologique des SMC complexe. Au cours de la phase de compression, cette rhéologie,
lorsqu’elle est combinée aux chargements thermomécaniques vus par les SMC et aux mé-
canismes d’écoulement particuliers, treés différents de ceux pouvant étre observés au cours
de 'injection des composites & matrice polymere renforcés par des fibres courtes, peut étre
décrite par les phénomeénes suivants.

- Lorsque la préforme est en contact avec le moule chaud, la température de son flan
inférieur, dans un premier temps, et celle de son flan supérieur, dans un second temps,

29
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augmentent rapidement. Cette augmentation de température induit une chute de la vis-
cosité de la pate. Au sein des flans placés au coeur de la préforme, la viscosité de la pate
reste élevée, car la température reste basse. Cette derniere est en effet comprise entre 20
et 100°C avant compression [Cara, 2001; Barone and Caulk, 1979].

- Lorsque la compression débute, une partie de I’air emprisonné entre les flans au cours
des opérations de préformage est expulsée?.

- Les parties extérieures des flans en contact avec le moule, c’est-a-dire les parties
riches en pate, jouent le réle de couches lubrificatrices et permettent aux flans au coeur
de la préforme de s’écouler uniformément en suivant un écoulement de type «bouchony.
Ce mécanisme d’écoulement bouchon [Marker and Ford, 1977; Barone and Caulk, 1985;
Kotsikos and Gibson, 1998; Odenberger et al., 2004] est généralement admis pour la mise
en forme par compression des SMC. Il est a la base de plusieurs modeles d’écoulement
bidimensionnels dans le plan des feuilles. Ces modeles peuvent prendre en compte les
frottements éventuels induits par les couches lubrificatrices (c¢f. paragraphe 2.2). Ils sont
utilisés pour la simulation de la mise en forme par compression des SMC [Barone and
Caulk, 1986; Barone and Osswald, 1987, 1988; Castro and Griffith, 1989; Castro and Tom-
linson, 1990; Abrams and Castro, 2003; Dumont et al., 2007a]. Si I’écoulement bouchon
peut étre considéré comme reflétant «en moyenne» 1’écoulement des SMC, au cceur des
flans, les mécanismes rhéologiques locaux semblent cependant bien plus complexes. Les
couches de péate se trouvant entre les couches de fibres disparaissent en effet totalement
apres la compression [Le et al., 2008]. Ceci indique que des écoulements de pate ont lieu
selon I’épaisseur des flans au cours du remplissage du moule. Les zones riches en pate se
trouvant au sein des flans peuvent donc étre vues comme des réservoirs de pate depuis
lesquels cette derniere est «aspirée» pour former et alimenter les couches riches en pate
proches des surfaces du moule [Le et al., 2008]. Cette migration de la pate au cours de la
mise en forme des SMC joue certainement un role essentiel concernant 'aspect de surface
final des pieces.

- Au cours de I’écoulement des SMC dans le moule, les méches de fibres de verre pré-
sentes au cceur de la préforme s’orientent et s’alignent selon la direction principale d’écou-
lement dans le plan de la matiere. Cette orientation s’accroit avec la déformation du SMC
[Lee et al., 1984; Jackson et al., 1986; Osswald, 1991; Mei and Piggott, 1996]. Comme
nous pouvons le voir en comparant les figures 1.10 (a) et 2.1 (a), les meéches restent pra-
tiquement droites et peuvent s’aplatir significativement [Mei and Piggott, 1996; Dumont
et al., 2007b; Le et al., 2008] au cours de la compression. Cette orientation des méches af-
fecte grandement les propriétés finales des pieces [Chen and Tucker, 1984; Osswald, 1991].
A Dintérieur des couches lubrificatrices, les méches sont désagrégées en monofilaments
trés incurvés comme nous pouvons 'observer sur la figure 2.1 (b). Cette dégradation des
meches dans les couches situées proches de la surface des pieces joue certainement un
role important sur 1’état de surface final de ces dernieres [Le et al., 2008]. L’évolution de
I’état du renfort fibreux au cours de la mise en forme dépend d’une part de 'ampleur de
Pécoulement auquel est soumis le SMC (en lien avec le taux de recouvrement du moule

a. Ceci pose le probleme de la compressibilité des SMC au cours de leur compression. Elle est géné-
ralement négligée a priori dans les travaux de la littérature. Nous reviendrons sur ce point au chapitre
10.
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par la préforme), d’autre part de la qualité de l'ensimage des meches de fibres de verre
(cf. chapitre 1).

(b)

FIGURE 2.1: Micrographies 2D obtenues par microtomographie a rayons X paralleles au
plan principal des feuilles SMC comprimées, montrant ’architecture fibreuse des meches
de fibres de verre (phase gris clair) au cceur de ’échantillon (a) et dans une couche lubri-
ficatrice (b) [Le et al., 2008]

- L’écoulement des SMC a proximité de leurs surfaces libres (ou du front de matiere)
a fait l'objet de quelques études trés intéressantes [Marker and Ford, 1977; Barone and
Caulk, 1985; Osswald and Tseng, 1994; Odenberger et al., 2004] dans lesquelles il apparait
que les couches lubrificatrices s’écoulent de facon préférentielle : ces couches sont cisaillées
et parfois expulsées hors de 'empilement des flans. Cet effet est mis en évidence sur les
photographies de la figure 2.2 [Odenberger et al., 2004]. Cet écoulement préférentiel est
généralement asymétrique. Il est plus important pour la couche inférieure dont la viscosité
est plus faible en raison de sa température plus élevée. Dans de telles conditions les meches
de fibres de verre au front d’écoulement sont désagrégées, voire méme rompues et des va-
riations importantes de leur fraction volumique dans les couches lubrificatrices peuvent
étre observées [Dumont et al., 2007b]. De l'air peut également étre emprisonné dans cette
zone [Odenberger et al., 2004]. Ces mécanismes d’écoulement plutdt «chaotiquesy» se pro-
duisant au front dépendent entre autres de la vitesse de compression, de la température
du moule et de la microstructure initiale de la préforme. Leurs effets néfastes peuvent
étre minimisés en réalisant des compressions sous vide [Olsson et al., 2009]. Dans tous les
cas, ils sont extrémement complexes, peu prévisibles et viennent dégrader fortement les
propriétés mécaniques, pourtant déja faibles des lignes de recollement [Silva-Nieto et al.,
1980].

- Dans les nervures ou autres zones géométriques complexes, I’écoulement des SMC est
également problématique, car, la encore, les dimensions caractéristiques de 1’écoulement
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y sont souvent du méme ordre de grandeur que la longueur des meches. L’apparition de
mécanismes d’écoulement néfastes pour les propriétés finales des pieces peut étre accrue
dans ces zones alors que de tels mécanismes ne sont en général guere présents dans d’autres
zones : phénomenes de flexion et désagrégation des meches, formation de vides, ségréga-
tion entre pate et méches entrainant la création de zones dépourvues de renfort fibreux
[Xu et al., 1993; Christensen et al., 1997; Londono-Hurtado et al., 2007] peuvent étre cou-
ramment observés. Ceci, combiné a I’hétérogénéité de la cuisson des SMC dans ces zones
induites par les répartitions hétérogenes des constituants, affecte séverement les propriétés
mécaniques mais aussi I'aspect de surface des piéces finies (fissures, retassures. . .).

2.2 Rhéologie des SMC

Les mécanismes d’écoulement et les évolutions microstructurales mis en évidence dans
le paragraphe précédent sont en grande partie liés a la rhéologie des SMC. Cette derniere
est complexe et dépend d’une part de parametres procédé tels que la température, la dé-
formation, la vitesse de déformation induite par la vitesse de fermeture du moule et de
parametres matériau comme par exemples la nature de la pate granulaire, son murisse-
ment, la fraction volumique de fibres, leur orientation. ..

Ainsi, au cours de leur écoulement, les SMC peuvent étre vus comme des suspensions
treés concentrées de fibres ou de méches de fibres ot chacune des fibres (ou meches) est en
contact avec une ou plusieurs fibres (meéches) voisines. Le fluide suspensif, qui est ici la
pate SMC, a de plus un comportement fortement non-newtonien.

Connaitre (section 2.2.1), comprendre (section 2.2.2) et modéliser (section 2.2.3) les
couplages forts entre le comportement mécanique et 1’évolution de la microstructure des
SMC dans des conditions représentatives est crucial pour améliorer les prévisions des si-
mulations de la compression des SMC (section 2.3) et pour optimiser les opérations de
fabrication des pieces.

2.2.1 Techniques rhéométriques

Par rapport au nombre élevé d’études expérimentales consacrées a l’écoulement des
SMC au cours du procédé de mise en forme par compression, les références concernant
les propriétés rhéologiques des SMC sont longtemps restées assez rares [Silva-Nieto and
Fisher, 1981; Lee et al., 1981; Michaeli et al., 1990b; Kim et al., 1992, 1997; Lin et al.,
1997; Lin and Weng, 1999; Le Corre et al., 2002; Dumont et al., 2003b].

2.2.1.1 Difficultés rencontrées lors des expériences

— Les meches de fibres de verre sont relativement longues. Ceci induit des effets de
taille & ne pas négliger [Dumont et al., 2003a] et donc l'utilisation d’échantillons et
de dispositifs expérimentaux de grandes dimensions. Ces dispositifs doivent de plus
étre capables d’enregistrer des efforts importants.

— Les SMC sont des matériaux thermo-réactifs. Ceci limite la gamme des tempéra-
tures auxquelles la rhéologie des SMC peut étre étudiée, «a microstructure de pate
constantey.
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FIGURE 2.2: Photographies du front d’écoulement d’un empilement de cinq flans de SMC
moulés par compression montrant I’écoulement préférentiel des flans supérieur et inférieur.
Ceux-ci sont écrasés et éjectés («squished») hors de la préforme au cours de la compression
[Odenberger et al., 2004]

— Le styréne est un produit trés volatil dont la teneur influence tres fortement la
viscosité de la pate. Des précautions doivent donc étre prises pour prévenir son
évaporation et controler sa teneur pour garantir une bonne reproductibilité des ex-
périences.
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FIGURE 2.3: Exemple d’un rhéometre de compression simple utilisé au cours de la these

— Les feuilles de SMC présentent des défauts causés par les étapes d’élaboration et
de mirissement (cf. chapitre 1). Ceci induit une dispersion des résultats des essais
rhéologiques qui doit étre prise en compte pour l'interprétation de ces derniers.

2.2.1.2 Rhéometres actuels

Si les rhéometres classiques [Lee et al., 1981] peuvent étre utilisés pour étudier la
rhéologie de la pate granulaire SMC, avec toutefois des précautions a prendre [Coussot,
2005], ils ne sont pas du tout adaptés pour étudier celle des SMC, essentiellement en
raison de leurs dimensions. Afin d’obtenir des résultats représentatifs, les dimensions des
échantillons testés doivent étre choisies en fonction de la taille, et plus particulierement
de la longueur, des fibres ou des meches formant le renfort fibreux. La taille importante
des échantillons implique la conception de rhéomeétres spécifiques de grandes dimensions
pouvant étre montés sur des presses ayant des capacités importantes. Plusieurs dispositifs
d’essais ont ainsi été développés. Ils permettent de soumettre les échantillons & différentes
cinématiques : compression cisaillante ou «squeeze flow» [Silva-Nieto and Fisher, 1981,
Lee et al., 1981; Kotsikos and Gibson, 1998], compression simple «lubrifiée» [Le Corre
et al., 2002; Dumont et al., 2003b] (figure 2.3), compression en déformation plane ou
compression en canal «lubrifiée» [Lin et al., 1997; Lin and Weng, 1999; Dumont et al.,
2003b] (figure 2.4), cisaillement annulaire [Le Corre et al., 2002] et méme écoulement dans
un moule spirale [Rabinovich et al., 2008]. Des rhéomeétres ayant des parois latérales ou
des plateaux de compression transparents |Vassal, 2007] ont également été développés
pour suivre in situ I’écoulement d’échantillons au cours d’essais rhéologiques. Ce type de
spécificités techniques permet par exemple de vérifier, au cours d’essais élongationnels,
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I’hypothese d’une cinématique d’écoulement incompressible.

Lateral sid

FIGURE 2.4: Exemple d’un rhéometre de compression en déformation plane utilisé par
Dumont et al. [2003b]. Ce dispositif permet de mesurer au cours de la compression 1’effort
axial ainsi que les efforts latéraux s’exercant sur les parois du canal d’écoulement

- L’essai de compression cisaillante est un essai simple qui permet par exemple de
scruter I'influence de la vitesse de déformation dans une gamme tres large. Il consiste a
compresser entre deux plateaux paralleles un échantillons de SMC de géométrie donnée.
Au cours des essais, les efforts ou la vitesse de fermeture du moule peuvent étre contrdlés.
Les essais peuvent étre réalisés a volume ou a rayon constant. Le contact entre 1’échantillon
et les plateaux du moule est par ailleurs supposé collant. Malgré sa simplicité, cet essai
souffre d’un inconvénient majeur : la cinématique d’écoulement est hétérogene. L’état
de contraintes déviatoriques et sphériques présentant des gradients spatiaux non négli-
geables. Ceci induit que les parametres rhéologiques des SMC ne peuvent pas étre déduits
directement a partir des données mesurées. Pour cela, une loi de comportement doit étre
présupposée pour le matériau caractérisé, et ses parametres sont identifiés par une ana-
lyse inverse. Ce genre d’approches peut conduire a des résultats erronés ou les fonctions
rhéologiques dépendent par exemple de la géométrie des échantillons testés [Silva-Nieto
and Fisher, 1981]. En outre, la plupart des modeéles considérés pour 1’analyse inverse sont
généralement basés sur des théories décrivant la rhéologie des fluides isotropes [Silva-
Nieto and Fisher, 1981; Castro and Tomlinson, 1990; Davis and Mcalea, 1990]. Cette
hypothese d’isotropie du comportement du fluide est incompatible avec I’anisotropie de
la microstructure des SMC. Ces modeles ne peuvent donc pas prendre en considération
les modifications de 1’écoulement induites par cette anisotropie [Gibson and Toll, 1999].
Remarquons également que les difficultés d’interprétation soulevées par l'utilisation de
I’essai de compression cisaillante doivent certainement se retrouver dans le cas d’essais
d’écoulement dans un moule spirale [Rabinovich et al., 2008], ou le dépouillement appa-
rait encore plus délicat.

- Moyennant une «bonne lubrification», c’est-a-dire avec des efforts de frottement né-
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gligeables permettant des cinématiques d’écoulement contrélées et homogenes, les essais de
compression lubrifiée d’échantillons cylindriques ou parallélépipédiques sont, au contraire,
intéressants car ils permettent une interprétation des données d’essais simple, avec un
minimum d’a priori : certains parametres rhéologiques peuvent étre obtenus directement
avec l'analyse des mesures de force ou de contrainte et de déformation. Dans le cas ou les
forces de frottement ne sont plus négligeables, ces essais sont bien plus délicats a inter-
préter et nécessitent des modeles de frottements a priori dont les hypothéses peuvent étre
discutables .

Enfin, il est important de noter que le dépouillement des essais rhéologiques précités
est souvent réalisé en supposant ’écoulement du SMC comme incompressible €.

2.2.1.3 Courbes rhéologiques typiques

La figure 2.5 montre des courbes rhéologiques contrainte-déformation typiques obte-
nues au cours d’essais réalisés sur un SMC d’origine industrielle. Ces courbes ont été
obtenues par Le Corre et al. [2002] et Dumont et al. [2003b] en utilisant des essais lubri-
fiés de compression simple et en déformation plane. Les contraintes axiales de compression
obtenues au cours des essais de compression simple et en déformation plane présentent
certaines caractéristiques typiques : dans les deux cas, la contrainte axiale augmente ra-
pidement jusqu’a atteindre un seuil. Au cours de la premiere étape, I’air emprisonné dans
le SMC peut étre expulsé et les imperfections géométriques comme les vaguelettes a la
surface des flans calandrés empilés peuvent étre applaties. Les effets viscoélastiques liés a
la pate peuvent aussi étre a ’origine d’un tel comportement. Lorsque le seuil de contrainte
est atteint, une légere augmentation de la contrainte d’écoulement peut ensuite se pro-
duire. Dans le cas des essais de compression simple ou la lubrification n’est pas optimale,
celle-ci peut étre causée par une augmentation progressive des frottements, induite par la
dégradation, la perte ou I’éjection de la couche lubrifiante disposée entre ’échantillon et
les plateaux de compression. Dans le cas contraire, il peut aussi étre induit par des modi-
fications microstructurales, comme ’applatissement des meches induisant & son tour des
augmentations des surfaces de contacts meches-meches [Dumont et al., 2007b; Le et al.,
2008]. Cette augmentation des surfaces de contact peut étre causée par exemple par une
augmentation des contraintes dans le SMC (c¢f. chapitre 11). Dans le cas des tests de com-
pression en déformation plane, ce phénomene peut également étre causé par I’évolution de
I'orientation des meches qui ont tendance a s’aligner dans la direction de I’écoulement selon
laxe du canal [Dumont et al., 2007b], rendant cet écoulement plus difficle. Ces résultats
mettent en évidence les couplages forts qui existent entre I’écoulement et la microstructure
des compounds SMC.

La figure 2.6 montre une courbe contrainte-déformation typique obtenue a partir d’es-
sais de cisaillement annulaire. Cet essai a été réalisé en cisaillant un anneau de SMC de
grandes dimensions (diametre de 'anneau 380 mm, largeur 40 mm, épaisseur 2 mm) a
laide d’un rhéometre de cisaillement annulaire [Le Corre, 2001; Le Corre et al., 2002]. Une

b. Nous reviendrons plus particulierement sur ce point lors de la mise en place d’un nouveau rhéometre
instrumenté au chapitre 10, tant d’un point de vue théorique qu’expérimental, avec pour objectif de
s’affranchir de ces incertitudes.

c. Cette hypothese forte doit étre, elle aussi, discutée (cf. chapitre 10).
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FIGURE 2.5: (a) Essais de compression simple lubrifiée : courbes contrainte-déformation
typiques, obtenues pour un SMC industriel ayant une fraction volumique de meches de
fibres de verre de 14.7 %, & une vitesse de déformation axiale moyenne de 0.01 s~! et une
température de 23°C. (b) Essais de compression en déformation plane lubrifiée : courbes
contrainte-déformation typiques obtenues pour un SMC industriel ayant une fraction volu-
mique de meches de fibres de verre de 10.8 %, & une vitesse de déformation axiale moyenne
de 0.01 s7! et une température de 23°C. Les photographies montrent que la déformation
est assez homogene jusqu’a ce que de fortes déformations axiales soient atteintes [Dumont
et al., 2003b]
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FIGURE 2.6: Essais de cisaillement annulaire : courbe contrainte-déformation typique obte-
nue en testant un SMC industriel comportant une fraction volumique de meches de fibres
de verre de 18.8%, & une vitesse de cisaillement de 1 s~! et & une température de 23°C
[Le Corre et al., 2001]

augmentation rapide de la contrainte de cisaillement est tout d’abord observée jusqu’a ce
qu’un pic de contrainte se situant autour d’une déformation de cisaillement de 1 soit at-
teint. Jusqu’a cette limite, la déformation observée reste homogene. Ensuite, la contrainte
décroit lentement, ce qui correspond a des phénomenes de localisation de la déformation
[Le Corre et al., 2002]. La cinématique de l'essai devient alors hétérogene, et ce dernier
difficilement exploitable.

2.2.2 Principales caractéristiques rhéologiques

L’influence de parameétres procédé tels que la température, la vitesse de déformation
ou encore la déformation sur le comportement rhéologique des SMC est aujourd’hui assez
bien connue. Les données rhéologiques disponibles concernent des SMC ayant des fractions
massiques de meches de fibres de verre comprises environ entre 5% et 35% ou la longueur
de ces derniéres est comprise entre 12.5 mm et 25 mm [Silva-Nieto and Fisher, 1981; Lee
et al., 1981; Michaeli et al., 1990a; Kim et al., 1992, 1997; Lin et al., 1997; Lin and Weng,
1999; Le Corre et al., 2002; Dumont et al., 2003b].

Pour tous ces matériaux, la viscosité de la pate SMC suit une évolution non-linéaire
avec la vitesse de déformation selon une loi puissance ou une loi de Carreau comme le
suggere les évolutions des niveaux de contrainte o3ss.+ avec la vitesse de déformation de
compression Dsg (cf. figure 2.7). La viscosité de la pate suit également une loi d’Arrhenius
(voir figure 2.8) dans une gamme de températures allant de 'ambiante a 80°C [Lee et al.,
1981; Orgéas et al., 2001; Le Corre et al., 2002]. Cette gamme couvre quasiment l’ensemble
des températures atteintes par les SMC au cours du remplissage du moule.

Les SMC ont eux aussi un comportement essentiellement visqueux qui suit en général
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FIGURE 2.7: Influence de la vitesse de déformation axiale D33 sur la contrainte d’écou-
lement o335 (seuil de contrainte, voir aussi figure 2.5 (a)). Mesures réalisées au cours
d’essais de compression simple sur la pate SMC et sur des SMC ayant différentes frac-
tions volumiques de meches de fibres de verre (0%, 3.5%, 7.1% et 14.7%). Le parameétre n
correspond a la sensibilité a la vitesse de déformation des fonctions puissances interpolées
sur ces données expérimentales (lignes pleines) [Dumont et al., 2003b]
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FIGURE 2.8: Evolution de la viscosité n33sc = 0335ct /D33 en fonction de la température
(T} correspond & une température de référence égale a 296 K). Mesures réalisées au cours
d’essais de compression simple, & une vitesse de déformation axiale D33 de 1 s™1, sur la
pate SMC et sur des SMC ayant différentes fractions volumiques de meches de fibres de
verre (0%, 7.1%, 14.7% et 23.4%) [Orgéas et al., 2001]

une loi puissance de la vitesse de déformation. Ce type de comportement est relevé lors
d’essais de compression ou de cisaillement, dans une gamme de vitesses de déformation
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comprises entre 1073 s71 et 10 s7! [Lee et al., 1981; Kim et al., 1992, 1997; Lin et al., 1997;
Lin and Weng, 1999; Le Corre et al., 2002; Dumont et al., 2003b], voir 'exemple donné
sur la figure 2.7). Cette gamme de vitesses couvre globalement I’ensemble des vitesses de
déformation rencontrées au cours des opérations de remplissage de moules industriels. Ce
comportement est également fortement anisotrope [Dumont et al., 2003b]. Les propriétés
visqueuses élongationelles des SMC sont beaucoup plus importantes que les propriétés
cisaillantes mesurées au travers de 1'épaisseur des feuilles [Lee et al., 1981; Le Corre et al.,
2002; Dumont et al., 2003b]. De maniére identique & ce qui est observé pour la pate SMC,
I'influence de la température sur les propriétés visqueuses est bien décrite par une loi
d’Arrhenius (figure 2.8).
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FI1GURE 2.9: Courbes rhéologiques montrant I’évolution de la viscosité normalisée en fonc-
tion de la fraction volumique de meches de fibres de verre pour des essais de compression
simple, de compression en déformation plane et de cisaillement (dans ce dernier cas, selon
Pépaisseur des échantillons) [Dumont et al., 2003b]

L’influence de parameétres matériau comme la fraction volumique de meches, la quantité
et la granulométrie des charges ou I’ensimage sur le comportement visqueux des SMC a
aussi été testé. La quantité de fibres a une influence majeure sur la rhéologie des SMC [Lee
et al., 1981; Orgéas et al., 2001; Le Corre et al., 2002; Dumont et al., 2003b; Boylan et al.,
2003]. Ceci est mis en évidence sur la figure 2.9 ou les évolutions des viscosités relatives
par rapport a la viscosité de la pate mesurées en compression simple, en compression
en déformation plane et en cisaillement (selon 1’épaisseur) sont données en fonction de
la fraction volumique de meches de fibre de verre pour une famille de SMC industriels
[Dumont et al., 2003b]. Typiquement, la viscosité en compression apparait comme une
fonction quadratique de la fraction volumique de fibres. La viscosité en cisaillement (selon
Pépaisseur), plus délicate & estimer, ne semble étre qu’une fonction linéaire de la fraction
volumique de fibres. De tels résultats sont intéressants en regard d’une part des efforts
a mettre en oceuvre pour déformer les SMC, des variations importantes de la fraction
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volumique des fibres qui peuvent parfois étre observées au cours du remplissage du moule
(voir chapitre 1) d’autre part.

En revanche, peu de données sont disponibles sur I'influence des propriétés des meches
de fibres de verre sur la rhéologie des SMC. La longueur des meches est toutefois connue
pour avoir une influence significative [Boylan et al., 2003] : plus les meéches sont longues,
plus les SMC sont visqueux. L’ensimage des méches semble également avoir une légere
influence [Comte et al., 2006]. Cet effet est sans doute lié aux variations de géométrie
et de rigidité en flexion des meches induites par ’ensimage. Des études complémentaires
devraient cependant étre menées pour mieux comprendre 'influence de I'’ensimage.

Il semble que le taux de charges a aussi une influence sur la rhéologie des SMC [Boylan
et al., 2003]. La distribution de la taille des charges pour une fraction massique donnée
doit également avoir une influence sur le comportement rhéologique des SMC. Une telle
influence a déja été observée sur la rhéologie des BMC [Orgéas et al., 2008] et doit sans
doute se retrouver pour les compounds SMC.

Par contre, a notre connaissance, I'influence de ’humidité, ou de teneur en eau, sur
la rhéologie des SMC n’a pas été étudiée. Ceci est d’autant plus étonnant que '’humidité
peut étre absorbée par les charges minérales. Ce point devrait certainement étre étudié
dans des travaux futurs.

2.2.3 Modéeles rhéologiques
2.2.3.1 Approches phénoménologiques

Sur la base des résultats expérimentaux présentés ci-dessus, divers modeles phéno-
ménologiques ont été élaborés pour tenter de reproduire la rhéologie des SMC. Dans ces
approches, les SMC sont généralement vus comme des matériaux incompressibles pure-
ment visqueux. Les modeles les plus élaborés tridimensionnels peuvent prendre en compte
I’anisotropie ainsi que la dépendance non-linéaire a la vitesse de déformation du compor-
tement visqueux des SMC. Ils prennent aussi en compte I'influence de certains parametres
comme la température ou la fraction volumique de fibres. Par exemple, dans le modele
élaboré par Dumont et al. [2003b], le SMC est vu comme un matériau visqueux, non-
linéaire en loi puissance et orthotrope de révolution 4. Ces modéles traduisent la relation
entre I’état de contrainte et la vitesse de déformation et/ou ’état de déformation.

Une version plus complete de ces modeles est obtenue en les couplant a des équa-
tions permettant de prévoir 1’évolution de 'orientation des fibres. Ces derniers modeles
se basent généralement sur I'utilisation d’une fonction de distribution de I'orientation des
fibres ou de tenseurs d’orientation des fibres du second et du quatriéme ordre [Dupret and
Verleye, 1999; Petrie, 1999]. Ces outils mathématiques permettent d’obtenir une mesure
efficace de l'orientation globale du réseau fibreux. L’information contenue dans le tenseur
d’orientation du second ordre est double : elle indique ’axe d’orientation principal du
réseau fibreux ainsi que l'intensité de 'orientation le long de cet axe. Résoudre 1’équation
d’évolution de 'orientation pour le tenseur d’orientation du second ordre a fait 'objet de
nombreuses études au cours des dernieres décennies.

d. Nous utiliserons et modifierons ce modele au chapitre 9 pour modéliser la rhéologie d’'un BMC et
simuler sa mise en forme.



CHAPITRE 2. COMPRESSION DES SMC : PROBLEMATIQUES LIEES AU
42 REMPLISSAGE DES MOULES

La formulation de ce type d’équations d’évolution de l'orientation des fibres est gé-
néralement basée sur la théorie de Jeffery [Jeffery, 1922] décrivant le mouvement d’une
particule élancée dans un milieu infini formé par un fluide newtonien incompressible [Bre-
therton, 1962; Folgar et al., 1984; Koch, 1995; Rahnama et al., 1995; Fan et al., 1998;
Petrie, 1999; Phan-Thien et al., 2002]. Malheureusement, ce probléme induit celui, dif-
ficile, du choix d’une approximation de fermeture du tenseur d’orientation du quatriéme
ordre [Hand, 1962; Hinch and Leal, 1976; Advani and Tucker, 1987, 1990b; Cintra and
Tucker, 1995; Dupret and Verleye, 1999; Chung and Kwon, 2002; Doghri and Tinel, 2006]
en fonction du tenseur d’orientation du second ordre®. Ce probleme est tres difficile puis-
qu’il n’y a aucune approximation de fermeture qui est pertinente pour couvrir toutes les
possibilités de cinématiques d’écoulement et d’orientations des fibres [Advani and Tucker,
1990b; Dupret and Verleye, 1999; Dumont et al., 2009].

Malgré I'utilité des approximations de fermeture, lorsqu’elles sont implantées dans des
codes de simulation, pour prévoir grossiérement 1’évolution de l'orientation des fibres, cette
stratégie peut mener & une impasse si nous nous référons a certains résultats récents [Du-
mont et al., 2009]. Il a en effet été observé que la forme de la fonction de distribution de
I'orientation est tres importante sur le taux d’orientation des fibres : de faibles différences
entre fonctions de distribution de l'orientation conduisent & de grandes différences sur ce
taux. Les travaux futurs traitant de ’évolution de l'orientation des fibres se tourneront
certainement vers le développement de stratégies de résolution directe de I’équation d’évo-
lution de la fonction de distribution de 'orientation. Cela semble étre réalisable en utilisant
des techniques récentes de discrétisation numérique [Ammar et al., 2006] qui permettent
de réduire considérablement les temps de calculs.

Il est toutefois important de noter que toutes ces équations décrivant 1’évolution de
I'orientation ont néanmoins été développées pour des fibres immergées dans un fluide new-
tonien alors que les pates SMC ont des comportements non-newtoniens. Le probleme de
Porientation des fibres dans un millieu non-newtonien n’a que peu été étudié [Iso et al.,
1996b, a; Le Corre et al., 2005].

En outre, dans ’approche décrite précédemment, les couplages entre I’écoulement et les
réarrangements microstructuraux du SMC ne sont pas complétement traités. Les équa-
tions contrainte-déformation conservent en effet souvent des directions matérielles fixes
quelle que soit 1’évolution de la microstructure des SMC. Afin de s’affranchir de cette
limitation, des modeles rhéologiques micro-macro sont en cours de développement (voir
ci-dessous).

2.2.3.2 Approche micromécanique

Les SMC ont des caractéristiques microstructurales assez spécifiques. Premiérement,
les fibres (ou les meéches) sont principalement orientées dans le plan des feuilles. Deuxiéme-
ment, la fraction volumique de fibres est si élevée que le réseau fibreux est tres fortement
entremélé si bien que chaque fibre est fléchie et en contact avec plusieurs de ses voi-
sines. Cette derniére caractéristique permet aux SMC d’étre classés dans la famille des
suspensions concentrées de fibres comme d’autre matériaux mis en forme par compres-

e. La encore, nous utiliserons ce type d’approche au chapitre 9.
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sion, par exemple les BMC ou les GMT. Pour cette classe particuliére de suspensions, les
mécanismes d’interaction dans les zones de contact entre les fibres ont un effet majeur
sur le comportement rhéologique global qui compléte, voire surpasse la contribution des
interactions hydrodynamiques entre fibres et fluide. Ces suspensions peuvent ainsi étre
clairement distinguées des suspensions diluées et semi-diluées de fibres. Dans le cas des
suspensions diluées, I’écoulement du fluide est affecté par la présence de fibres, mais il n’y
a pas chevauchement des perturbations hydrodynamiques engendrées par chaque fibre. Au
contraire, dans le cas de suspensions semi-diluées, un tel chevauchement peut se produire.
Le comportement des suspensions diluées et semi-diluées a été largement étudié et mo-
délisé dans le cas d'un fluide newtonien [Jeffery, 1922; Batchelor, 1970b, a, 1971, 1974,
Dinh and Armstrong, 1984; Lipscomb et al., 1988; Koch and Shagqfeh, 1990; Shagfeh and
Koch, 1990; Ausias et al., 1992; Phan-Thien and Graham, 1991; Mackaplow and Shagfeh,
1996; Sundararajakumar and Koch, 1997; Petrich et al., 2000], mais moins pour un fluide
non-newtonien [Goddard, 1976; Gibson and Toll, 1999; Souloumiac and Vincent, 1998].

Expérimentalement, les mécanismes d’interaction au niveau des contacts fibre-fibre
dans le régime concentré ont été étudiés pour des fluides suspensifs newtoniens [Petrich
and Koch, 1998] ou non-newtoniens [Ericsson et al., 1997; Servais et al., 1999b, a; Caba
et al., 2007]. Dans Servais et al. [1999b, al, des essais d’extraction d’une fibre ou d’une
meche continue immergée dans une suspension ont permis de déterminer la nature des in-
teractions entre les objets en contact. Les interactions observées sont des forces de friction
de Coulomb, des forces de glissement ou de lubrification hydrodynamiques, provenant de
fines couches de fluide incluses aux niveaux des contacts entre fibres, ou d’une combinai-
son de ces forces. Ces essais micromécaniques sont tres intéressants dans la mesure ou ils
donnent de précieux renseignements sur les micromécanismes de déformation. Cependant,
les gammes de vitesses d’extraction testées par les auteurs sont assez faibles vis-a-vis des
vitesses relatives entre meches en contacts rencontrées dans le procédé. De plus, le réle
de la contrainte de confinement pourtant bien présente au cours du procédé, n’a pas été
étudié. En outre, ces essais ont été dépouillés en supposant que les interactions fibres-
matrice étaient négligeables. Enfin, de grosses hypotheses ont été formulées a priori sur
les microstructures fibreuses et leur connectivité .

Sur la base de ces observations expérimentales, plusieurs approches théoriques et nu-
mériques ont été développées pour prévoir le comportement rhéologique des suspensions
concentrées en prenant en compte différentes lois d’interaction au niveau des contacts
entre fibres ou différentes sortes de comportements mécaniques des fibres, qui peuvent
étre considérées comme rigides ou flexibles. Toutes ces approches peuvent étre considé-
rées comme des techniques de changements d’échelles visant & obtenir le comportement
rhéologique macroscopique de suspensions concentrées de fibres a partir de parametres mi-
crostructuraux comme la fraction volumique, ’orientation, la distribution ou les propriétés
mécaniques des fibres. La plupart de ces modeles traitent des suspensions comportant un
fluide newtonien [ Yamane et al., 1995; Sundararajakumar and Koch, 1997; Fan et al., 1998;
Joung et al., 2001, 2002; Switzer and Klingenberg, 2003]. Pour les suspensions concentrées
de fibres a orientation plane, comme dans le cas des SMC, Toll and Mdnson [1994] ont

f. Nous reviendrons au chapitre 11 sur ces points discutables en utilisant le principe de ’essai d’ex-
traction et en le couplant avec des analyses par microtomographie a rayons X.
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proposé un modele théorique basé sur une approche statistique dans laquelle les interac-
tions entre fibres sont représentées localement par une force élastique normale et une force
tangentielle visqueuse et/ou de type Coulomb. Plus tard, Le Corre et al. [2004] ont abor-
dés le probleme en utilisant un cadre théorique basé sur la technique d’homogénéisation
des structures discretes. Des applications de ce modele, prenant en compte des interac-
tions entre fibres représentées par des forces mais aussi des moments, newtoniens ou non,
peuvent étre trouvées dans [Le Corre et al., 2005] et [Dumont et al., 2009]. Malgré leur
sophistication, toutes ces approches en sont encore & leurs balbutiements. Par exemple,
dans le cas d’un fluide suspensif non-newtonien, elles omettent la prise en compte des
interactions entre meches et pate loin des zones de contact, en ’absence de formes locales
appropriées pour ce type de fluide dans la littérature. Elles apparaissent néanmoins comme
étant les plus prometteuses en vue d’effectuer une analyse liant ’échelle des fibres a celle
du réseau et d’améliorer la compréhension de la rhéologie des SMC au cours de leur mise
en forme.

2.3 Simulation de la compression des SMC

L’étape de mise en forme par compression est tres importante pour le procédé SMC.
Elle a une influence particulierement importante sur les propriétés finales des pieces pro-
duites et la présence éventuelle de défauts en leur sein. Elle met en jeu des phénomenes
trés complexes comme ceux engendrés par ’écoulement de suspensions trés concentrées
de fibres a la rhéologie complexe et a la microstructure évolutive, la cuisson de polymeéres
thermodurcissables, le retrait de polymérisation, des conditions aux limites thermomé-
caniques complexes, etc. de sorte que son optimisation ne peut pas étre correctement
effectuée sans l'aide de la simulation numérique. Au cours des trois derniéres décennies,
de nombreuses études ont eu pour but de construire des modeles chémo-rhéologiques du
comportement des SMC au cours des étapes de remplissage et de cuisson et d’implanter
ces modeles dans des codes numériques de type volumes finis ou éléments finis.

Un grand nombre d’études a été consacrée a la simulation du remplissage du moule
étant donné que l'architecture du renfort fibreux évolue significativement au cours de cette
phase, ce qui modifie par conséquent considérablement les propriétés finales des pieces.
Dans la plupart des cas, ces modeles ne sont pas couplés a une prévision de la réticula-
tion de la pate SMC, qui est en général simulée dans un second temps en méme temps
que les phénomenes de stabilité dimensionnelle des pieces [Barone and Caulk, 1979]. Les
calculs prennent ainsi seulement en compte les aspects thermo-rhéologiques ainsi que 1’évo-
lution de l'orientation du renfort fibreux induite par ’écoulement. Dans ce contexte, le
remplissage du moule est généralement simulé en supposant les SMC comme étant des
matériaux monophasiques, incompressibles® et purement visqueux non-linéaires dont la
viscosité peut dépendre de la vitesse de déformation, de la déformation et de la tempé-
rature, voir paragraphe 2.2. Certains de ces modeéles incorporent une version modifiée de
I’équation de Jeffery afin de prédire I’évolution de I'orientation du renfort fibreux au cours
du remplissage du moule. D’autres modeles permettent d’étudier la ségrégation entre la

g. Cette hypothese est forte vu la porosité initiale des feuilles SMC (cf. chapitre 1 figure 1.9 et chapitre
10).
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pate et les fibres induites par I’écoulement au front, dans les nervures ou au niveau d’obs-
tacles dans le plan d’écoulement de la matiere [Kim and Im, 1997; Dumont et al., 2005].
Dans ces situations, le SMC doit étre considéré se comportant comme un milieu bipha-
sique, ce qui nécessite que des équations d’équilibre et de comportement additionnelles
soient utilisées et résolues afin de prédire ’évolution de la fraction volumique de fibres
dans le moule ainsi que I’écoulement de la pate SMC. Dans ce cas, il est recommandé
de modifier substantiellement la loi de Darcy afin de modéliser I’écoulement de la pate
SMC non-newtonienne au travers du renfort fibreux anisotrope [ Woods et al., 2003; Orgéas
et al., 2006, 2007; Loiz et al., 2009].

Il est possible de distinguer deux catégories d’études parmi toutes celles consacrées a
la simulation du remplissage du moule.

La premiére catégorie [Lee and Tucker, 1987; Michaeli et al., 1990b; Kim and Im, 1997;
Marjavaara et al., 2009] est centrée sur la simulation du remplissage des zones complexes
du moule comme les nervures ou sur la description des mécanismes d’écoulement au front.

La deuxieme catégorie s’est focalisée sur la prévision des phénomenes se produisant
dans des situations d’écoulement plus simples en se basant sur I’observation que ’épais-
seur des pieces SMC est en général faible devant leurs dimensions dans le plan. Cette
deuxieme catégorie d’approches a donné lieu a des descriptions simplifiées des cinéma-
tiques d’écoulement dans les moules. Les équations d’équilibre obtenues par ces approches
peuvent étre résolues rapidement par des moyens numériques. Dans cette catégorie, un
premier sous-groupe de descriptions est basé sur une approximation dite de lubrification
ou les mécanismes de déformation sont (i) un cisaillement du compound selon 1’épaisseur
de la cavité du moule et (ii) un collage parfait du compound sur les surfaces inférieures et
supérieures du moule. De telles hypotheses sur les mécanismes de déformation ont été uti-
lisées pour développer des modeles généralisés de type Hele-Shaw dans lesquels le matériau
est considéré comme monophasique [Lee and Tucker, 1983; Jackson et al., 1986; Advani
and Tucker, 1990a; Twu et al., 1993]. Un second sous-groupe de descriptions adopte 1’ap-
proximation d’écoulement bouchon («plug flow») [Barone and Caulk, 1986], caractérisée
par (i) des mécanismes de déformation en cisaillement et en élongation uniformes dans le
plan, (ii) 'absence de cisaillement hors-plan dans le coeur des préformes et (iii) un possible
cisaillement des couches limites proches des surfaces de la cavité. Ce second type de méca-
nismes de déformation a donné lieu & des modeles d’écoulement bouchon monophasiques
[Barone and Osswald, 1988; Castro and Griffith, 1989; Abrams and Castro, 2003; Dumont
et al., 2007a] ou biphasiques [Dumont et al., 2005].

Notons que dans ces approches, les SMC sont supposés comme étant formés par une
monocouche. La structure stratifiée des préformes n’est pas prise en compte. Ce point
a pourtant été étudié pour les GMT par Leterrier and G’Sell [1996] qui ont développé
un modele d’écoulement bouchon multicouche. En pratique, les mécanismes d’écoulement
bouchon et de cisaillement au travers de ’épaisseur des préformes coexistent. La prédomi-
nance de 'un ou I’autre mécanisme dépend des conditions de mise en forme, de ’épaisseur
des feuilles, de la longueur des fibres, etc. (cf. paragraphe 2.2). Dans le cas des SMC et
des GMT, dans lesquels les meches de fibres de verre sont longues devant I’épaisseur de
la cavité du moule, les expériences montrent que I’écoulement bouchon donne une bonne
approximation de I’écoulement réel de ces matiéres sur une large gamme de conditions de
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mise en forme (cf. paragraphe 2.2).

2.4 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons mis en évidence la complexité de ’écoulement des SMC
au cours de leur mise en forme. Ces écoulements s’accompagnent de changements extrémes
de Darchitecture fibreuse des SMC, qu’il est difficile d’appréhender. Pour combler cette
carence, il convient entre autre de développer des modeles rhéologiques implantables dans
les codes de simulations numériques de la phase de remplissage.

- Cela passe d’abord par la caractérisation du comportement rhéologique des SMC.
Pour cela, différents rhéometres peuvent étre utilisés. Ces derniers permettent d’obtenir
des cinématiques de déformation plus ou moins proches de celles rencontrées par les SMC
au cours de leur mise en forme. Les rhéomeétres de compression de grandes dimensions
proposant des cinématiques homogenes semblent bien adaptés a ces matériaux, particu-
lierement a la longueur des meches de fibres ou des fibres composant leur renfort fibreux.
Néanmoins, des hypotheses fortes sont faites quant au dépouillement des données expé-
rimentales. Ces hypothéses concernent (i) la compressibilité des SMC qui, a ce jour, n’a
pas été prise en compte dans les méthodes de dépouillement, (ii) la présupposition d’une
forme de loi de frottement entre le moule et le SMC lorsque la lubrification ou ’absence
de lubrification les induisent. Dans ce contexte, la capacité des rhéometres de compression
existants a caractériser la rhéologie des SMC sera étudiée aux chapitres 6, 7 et 8 et la
caractérisation, la modélisation de la rhéologie d’un BMC pour simuler sa mise en forme
sera présentée au chapitre 9. Sur cette base, I'instrumentation d’un nouveau rhéometre de
compression simple et la mise au point de nouvelles méthodes d’essais et de dépouillement
seront présentées au chapitre 10 pour répondre plus finement aux points (i) et (ii).

- Cela passe aussi par ’écriture de modeles rhéologiques aux bases physiques et micro-
mécaniques pertinentes. Dans cette optique, les approches multi-échelles sont préférables.
Ces dernieres requierent cependant des informations tant sur les microstructures fibreuses
des SMC que sur leur micromécanismes de déformation. A ce sujet, nous avons vu que
les données microstructurales et micromécaniques disponibles sur les SMC sont peu nom-
breuses mais tres intéressantes. Toutefois, pour dépouiller et analyser ces données, des
hypotheses fortes sont faites sur le réle des interactions entre la matrice et les meches
ainsi que sur la microstructure de ces matériaux. De plus, les vitesses relatives des meches
entre elles ne sont pas représentatives de celles rencontrées dans le procédé et la contrainte
de confinement, présente au cours de la mise en forme des ces matériaux, est un point qui,

a ce jour, n’a pas encore été étudié. Ces points seront revisités et discutés au chapitre 11.



CHAPITRE

3

La famille des Bulk Molding Compounds (BMC)

Nous donnons dans ce chapitre quelques remarques concernant les BMC, en insistant
sur leurs différences avec les SMC' et sur les travaux qui leur ont été consacrés dans la

littérature.
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3.1 Introduction

Les termes «Bulk Molding Compounds» (BMC), «Advanced Molding Compounds»
(AMC) et «Continuous Impregnated Compounds» CIC désignent tous des compounds ou
semi-produits a base de résine thermodurcissable, chargée dont le renfort est constitué
de fibres ou de meches (de verre) courtes ayant une «architecture» désordonnée. Ils sont
généralement conditionnés en vrac. Chaque matériau porte en fait le nom de son procédé
de fabrication. En raison de leurs similitudes, il est commode de regrouper tous ces com-
pounds sous le terme générique de BMC.

La composition des BMC est tres proche de celle des SMC. Hormis les agents épais-
sissants qui sont absents de la formulation des BMC, les mémes constituants sont en effet
utilisés dans des quantités plus ou moins équivalentes (cf. chapitre 1.2) dans ces deux fa-
milles de matieres. Comme pour les SMC, ces quantités peuvent étre adaptées en fonction
des propriétés physiques et mécaniques souhaitées pour les piéces.

Les BMC peuvent ainsi étre utilisés dans des applications similaires a celles des SMC.
Dans le domaine automobile, ces matiéres sont majoritairement utilisées pour la fabrica-
tion de pieces d’aspect, car il semble que la porosité des pieces produites en BMC soit
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plus faibles que celles en SMC. Néanmoins, les pieces en BMC doivent étre plus épaisses
en raison de leurs faibles propriétés mécaniques liées principalement & une treés mauvaise
maitrise de ’évolution des microstructures fibreuses au cours de leur élaboration et de
leur mise en forme. Les fibres peuvent méme étre dégradées au cours de ces étapes comme
indiqué par Orgéas et al. [2008] et comme nous pourrons le voir dans la suite de ce mé-
moire. La faible porosité des pieces en BMC les rend extrémement intéressantes pour des
applications diélectriques. Dans ce domaine, minimiser la porosité et la taille des pores
est crucial pour éviter la formation d’arcs électriques.

Les procédés d’élaboration des BMC sont tres différents de ceux utilisés pour obtenir
des SMC. Deux principales classes de procédés d’élaboration des BMC sont présentés ci-
dessous.

L’autre différence notable avec les SMC concerne les procédés de mise en forme des
pieces en BMC. Celles-ci sont en général injectées dans les moules plutot que mises en
forme par compression. L’injection facilite la robotisation et 'automatisation des procédés
et induit des cycles de production courts (de 'ordre de la minute). Notons cependant, que
certaines pieces du domaine automobile sont réalisées en mettant en ceuvre des procédés
mixtes. Une partie de la piece, nécessitant de bonnes propriétés mécaniques, peut ainsi
étre moulée en SMC par compression tandis que 'autre partie, pour laquelle les proprié-
tés mécaniques exigées sont moindres, est moulée en BMC par un procédé d’injection.
Les procédés de mise en forme des BMC sont connus pour provoquer une dégradation de
la qualité du renfort fibreux. Cependant, comme nous allons le montrer ci-dessous, des
améliorations ont été portées a ces procédés afin de limiter ces effets néfastes.

3.2 Elaboration des BMC

Deux principales classes de procédés de fabrication des BMC sont présentées ci-dessous.

- La premiere classe de procédés d’élaboration consiste a mélanger les différents consti-
tuants dans un malaxeur spécifique. Ce procédé, dont le principe est exposé sur la figure
3.1 (a), est celui qui est le plus utilisé aujourd’hui. La péte est constituée par ajouts suc-
cessifs de la matrice polymere, des additifs et des charges dans un premier malaxeur. Une
fois ce mélange rendu homogene, celui-ci est introduit dans un second malaxeur ou les
meches de fibres de verre coupées a la longueur souhaitée (6 & 10 mm) sont aussi ajoutées.
Le temps de ce second malaxage est réglé pour permettre I'imprégnation optimale du
renfort fibreux et ’obtention d’un mélange homogeéne. Ce malaxeur est ensuite déchargé
par basculement ou par l'intermédiaire d’'une vis d’extraction. Ce procédé possede deux
principaux inconvénients qui sont (i) la dégradation des meéches et de leurs fibres lors des
opérations de malaxage et du passage éventuel de la matiere dans la vis d’extraction et
(ii) une production discontinue.

- La deuxieme classe de procédés s’inspire des procédés d’élaboration des SMC. Son
principe est exposé sur la figure 3.1 (b). Il consiste & préparer la pate en utilisant des tech-
niques similaires & celles exposées ci-dessus. La pate est ensuite versée sur des rouleaux
contrarotatifs entre lesquels les meches de fibres de verre coupées sont distribuées. L’im-
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(b)
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Malaxeur de pate i Malaxeur de pate

FIGURE 3.1: (a) Schéma de principe du procédé d’élaboration des BMC. (b) Schéma de
principe des procédés d’élaboration des AMC et des CIC
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prégnation des meches se produit lors de leur passage entre les deux rouleaux. Des racles
disposées sous les rouleaux permettent de décoller le mélange qui est recueilli soit dans
un dispositif de stockage (généralement des fiits ou des cartons), ce qui est le cas pour le
procédé AMC, soit dans une vis d’extraction permettant d’acheminer la matiére jusqu’au
dispositif de stockage (procédé CIC). Ces procédés permettent la production de matiere
de fagon continue. De plus, ceux-ci dégradent moins les fibres que les premiers procédés
présentés ci-dessus et permettent donc 'obtention de composites ayant des longueurs de
meches de fibres de verre pouvant atteindre 50 mm.

Ces deux classes de procédés d’élaboration permettent d’obtenir des matieres prati-
quement dépourvues de porosité avant leur mise en forme. Ce point constitue un avantage
majeur du procédé BMC par rapport au procédé SMC.

3.3 Mise en forme des BMC

Nous allons présenter ici les deux procédés d’injection les plus utilisés dans les indus-
tries automobile et électrique pour fabriquer des pieces a base de BMC. Le point commun
de ces deux procédés est qu’ils visent tous deux a injecter la matiere a grande vitesse sous
une pression importante (15 a 18 MPa) dans un moule fermé, chauffé entre 150 et 160°C
(cas des résines UP). La forte pression d’injection permet le remplissage de l’empreinte
par fluage du compound. Le premier procédé décrit utilise une vis d’injection pour injecter
le compound dans le moule. Le deuxiéme, qui a été développé et breveté par la société
Inoplast (Saint-Désirat, France) sous le nom de procédé Inorok, utilise un systéme de pis-
tons et de tubes pour pousser la matiére dans le moule.

- Le cycle d’injection du premier procédé se déroule en quatre phases qui sont repré-
sentées sur la figure 3.2 et décrites par Le [2008] selon :

1. Le dosage : le BMC est amené dans un systéme vis-fourreau, une dose de matiere est
accumulée en téte de vis. Apres 'injection, le systeme vis-fourreau est alors reculé : la
buse n’est plus en contact avec le moule chaud pour éviter un échauffement exagéré
pouvant entrainer des risques de réticulation au sein du systéme vis-fourreau. Au
cours de cette étape les renforts fibreux subissent une dégradation importante, les
meches sont cassées et un matériau chargé de fibres courtes (de 1 & 6 mm de longueur)
est obtenu. Certains procédés utilisent une chambre de pré-dosage de la matiéere avant
le passage de cette derniére dans la vis (procédé CIC).

2. Le remplissage : le BMC remplit le moule en un temps trés rapide (quelques se-
condes). Il est poussé par la vis qui joue alors le réle de piston.

3. Le compactage : il permet de compenser autant que possible le retrait de réticulation,
il est réalisé en imposant une pression au sein de la cavité moulante. Cette pression
est imposée par 'intermédiaire de la vis toujours utilisée comme un piston.

4. La cuisson, qui commence en réalité des la phase de compactage. Durant cette phase,
la réaction se poursuit et lorsque le taux de conversion est jugé suffisant la piece
est alors éjectée. Le temps nécessaire pour atteindre une réticulation quasi totale
des pieces est de 3 mn environ. Le dosage BMC nécessaire pour la piece suivante
s’effectue pendant le temps de cuisson.
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1. Dosage

2. Remplissage

3. Compactage et cuisson

4 Cuverture du moule et éjection

FIGURE 3.2: Schéma de principe du procédé de mise en forme des BMC

- Le principe du deuxieme procédé est représenté sur la figure 3.3. Le cycle d’injection est
assez comparable au cycle utilisant le syteme vis-fourreau décrit précédement. En effet, au
cours de la phase de dosage, le compound nécessaire au remplissage du moule est amené
du bourreur aux doseurs par l'intermédiaire d’un systeme de tubes. Le méme type de
systéme permet ensuite d’amener la matiére des doseurs aux injecteurs qui accomplissent
le remplissage du moule. Il est important de signaler que ce procédé pistons-tubes permet
de conserver au maximum l’intégrité, par ’absence du passage de la matiére au travers de
vis dans le cycle de remplissage, des meches de fibres de verre. Le compactage compensant
le retrait est assuré par la presse et par les injecteurs. Le passage de la matiere a travers
les points d’injection, qui constituent un rétrécissement brusque de la zone d’écoulement
de la matiére, peut induire une dégradation de I’état du renfort fibreux dans le moule.
Enfin, lorsque la réticulation de la pate est assez avancée, la piece peut étre éjectée.

Ces deux procédés d’injection permettent des cadences plus importantes que celles
atteintes par le procédé de moulage par compression des SMC. En revanche, les carac-
téristiques mécaniques des pieces fabriquées sont généralement moins bonnes que celles
obtenues avec le procédé SMC en raison notamment de la dégradation du renfort fibreux,
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FIGURE 3.3: Schéma de principe de procédé d’élaboration Inorok

mais aussi des hétérogénéités de répartition et de l'orientation tres désordonnée des fibres.

3.4 Mécanismes d’écoulement et rhéologie des BMC

Deux études bibliographiques récentes réalisées par Le [2008] et Orgéas et al. [2008]
mettent en évidence le manque d’observations des mécanismes ou cinématiques d’écou-
lement des BMC dans les moules et la rareté de données fiables sur le comportement
rhéologique réel de ces matériaux qui permettraient d’établir des modeles rhéologiques
pertinents liant contrainte, déformation et vitesse de déformation. ..

Il apparait néanmoins dans une étude de Lafranche et al. [2002] que les cinématiques
d’écoulement des BMC au cours de leur mise en forme se rapprocheraient de celles des
SMC. Ces matériaux suivraient un écoulement de type plutét bouchon associant défor-
mation élongationnelle et cisaillement dans le plan, loin des parois du moule, du front
d’écoulement et hors de zones de rétrécissement comme les nervures, par exemple. Pres
des parois, le BMC est supposé subir de fortes contraintes de cisaillement [Gibson and
Williamson, 1985] 2.

Dans les premieres études consacrées a la détermination du comportement rhéologique
des BMC, il apparait que deux types de techniques expérimentales ont été utilisés, comme
indiqué par Le [2008].

- Certains essais rhéologiques ont en effet été réalisés dans des conditions proches du
procédé d’injection en utilisant des rhéometres capillaires, des buses rhéologiques ou des
essais de «squeeze flow». Lors de ces essais, la matiere est sollicitée de maniére hétéro-
gene, ce qui nécessite de supposer une loi de comportement pour pouvoir dépouiller les

a. Dans la suite de ce travail, nous intégrerons ce type d’hypothéses sur I’écoulement des BMC dans le
code de simulation éléments finis que nous utiliserons pour simuler les opérations de mise en forme de ces
compounds (voir chapitre 9).
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résultats comme nous ’avons signalé au chapitre précédent. Ces essais sont mal adaptés
a la caractérisation de suspensions, des ségrégations pouvant apparaitre et entrainer des
oscillations de pression qui perturbent la mesure.

- D’autres auteurs ont utilisé des essais réalisés sur des rhéometres cone-plan ou des
essais de compression simple. Ces essais présentent des conditions d’écoulement assez éloi-
gnées de celles rencontrées lors de I'injection de pieces industrielles. Toutefois, ce sont des
essais homogenes qui ne nécessitent pas de connaitre au préalable la loi d’écoulement du
matériau testé. Malheureusement, le rhéometre cone-plan présente 'inconvénient de ne
pas étre bien adapté pour réaliser des essais sur des suspensions fibreuses. En effet comme
nous ’avons vu ci-dessus des problemes de ségrégation, ainsi qu’une taille d’échantillon
testé trop petite et non représentative du matériau peuvent fausser les mesures effectuées.

Plusieurs facteurs tels que la vitesse de déformation, la température, le taux et I’orien-
tation des fibres, tous influencant de maniere significative le comportement rhéologique
des BMC, ont néanmoins pu étre dégagés grace a ces études. Les BMC apparaissent ainsi
comme des matériaux rhéofluidifiants dont les viscosités mesurées en modes de déforma-
tion élongationnelle ou cisaillante sont des lois puissance de la vitesse de déformation, voir
par exemple Gibson and Williamson [1985]; Blanc et al. [1992]; Kenny and Opalicki [1996].
De plus, les viscosités mesurées diminuent lorsque la température augmente. Leur évolu-
tion suit des lois de type Arrhenius de la température. Les viscosités mesurées augmentent
lorsque le taux de fibres s’accroit. L’indice de sensibilité a la vitesse de déformation des
lois puissance n est de 'ordre de 0.5 et 0.6 pour des taux de fibres massiques de 15 et 20
%, respectivement (longueur des fibres de 6 mm et vitesse de déformation de 1 & 100 s~1).
La consistance des lois puissance varie entre 2.10% et 17.10° Pa.s”, elle diminue lorsque
le taux de fibres diminue [Owen and Whybrew, 1976]. Plusieurs auteurs soulignent enfin
I'importance de la microstructure fibreuse sur le comportement rhéologique du BMC, par
exemple Ménio [2000]. Blanc [1988] signale qu’il est important de prendre en compte, dans
le dépouillement des essais, l'orientation des fibres.

Les données concernant le matériau testé (influence du taux de fibres, de la longueur,
de la taille des échantillons) ou les conditions expérimentales (taux de cisaillement, tem-
pérature des essais, mode de préparation des échantillons) présentées dans ces études sont
malheureusement souvent incomplétes. Il y a particulierement un manque de précision sur
la géométrie des renforts dans les BMC testés. Ménio [2000] indique par exemple que le
renfort présent dans la piece injectée n’a pas la méme géométrie que celui initialement in-
troduit dans le compound lors de sa fabrication, ceci en raison des opérations de malaxage
et d’acheminement de la matiere (passage a l'intérieur de la vis d’injection) qui cassent
les meches de fibres.

Suite & ces constats sur les déficiences des précédentes études expérimentales, Orgéas
et al. [2008] ont réalisé plus récemment un nombre important d’expériences de caracté-
risation de la rhéologie des BMC en utilisant des essais de compression simple lubrifiée,
identiques, dans leur mise en ceuvre, a ceux réalisés pour caractériser les SMC (voir cha-
pitre précédent). Une attention particuliére a été portée au prélévement du BMC testé.
Celui-ci a en effet été pris en sortie de buse d’injection apres étre passé au travers d’une
vis d’injection. Une procédure spécifique a par ailleurs été systématiquement suivie pour
élaborer les échantillons utilisés lors des essais. Ces essais ont permis de mettre en exergue
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Iinfluence de la fraction de fibres, la granulométrie des charges minérales, la vitesse de dé-
formation ainsi que de la déformation et de son histoire sur le comportement rhéologique
des BMC. L’ensemble de ces données a permis de montrer que le comportement peut étre
considéré comme étant viscoélastique, non-linéaire et que le BMC s’écrouit également au
cours de sa déformation. Sur la base de ces essais, un modele monodimensionnel de com-
portement reproduisant ces observations, prenant en compte 'influence de la température,
a pu étre proposé. Ce modele n’est malheureusement que monodimensionnel et ne peut
donc pas étre implanté tel quel dans un code numérique de simulation des opérations de
remplissage des moules.

3.5 Conclusion

La caractérisation de la rhéologie des compounds BMC s’avére extrémement complexe.
Dans cette partie, nous avons présenté les différents dispositifs qui ont été utilisés jusqu’a
présent pour caractériser la rhéologie des BMC, ainsi que leurs avantages et désavantages.
Dans la plupart des études réalisées, les cinématiques d’essais utilisés ne sont pas ho-
mogenes (ou si elles le sont, elles ne sont pas adaptées a la nature spécifique du renfort
fibreux des BMC) ce qui oblige a présupposer des modeles de comportement rhéologique
afin de pouvoir dépouiller les essais. Elle a montré cependant que plusieurs facteurs tels
que le taux de fibres, la vitesse de déformation, la température et l'orientation des fibres
ont une forte influence. Toutefois, les données disponibles ne sont pas exhaustives! Il y
a un manque général de données expérimentales sur 'influence de parametres tels que la
géométrie des fibres, la nature des charges, leur granulométrie, etc. sur le comportement
rhéologique des BMC. Par ailleurs, il y a une multitude de BMC différents. Est-ce que la
méthode présentée par Orgéas et al. [2008] permet de tester ces diverses sortes de BMC 7
Quelle est la dispersion des résultats expérimentaux ? Est-il possible de détecter des va-
riations de composition, faibles, et leurs effets sur la rhéologie 7 Nous allons essayer dans
la suite de répondre a quelques-unes de ces interrogations.

Notons aussi que les modes réels d’écoulement dans le moule ne sont pas suffisamment
bien connus ainsi que les interactions entre les surfaces du moule et le compound BMC.

Vu cette situation et a la suite de ’étude entamée par Le [2008], nous allons essayer
au chapitre 9, d’améliorer les méthodes d’essais rhéologiques utilisables pour les BMC
et de proposer un modele rhéologique tridimensionnel écrit sous une forme tensorielle.
Celui-ci sera implanté dans le code éléments finis développé au 3SR. Ses prévisions seront
confrontées a des mesures réalisées dans le cas d’écoulements «complexes».
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CHAPITRE

4

Matériaux

Nous présentons, dans ce chapitre, les différents matériauzr industriels et les systémes
modeéles que nous avons utilisés dans ce travail.
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4.1 Introduction

Divers compounds industriels SMC et BMC ainsi que des suspensions modeéles de fibres
concentrées, spécialement élaborées, ont été utilisés au cours de ce travail.

- Des SMC produits par les partenaires industriels du projet MOC et présentant des
variations autour des quantités d’une composition de référence ont permis d’affiner les
méthodologies de préparation des échantillons et d’utilisation des outils disponibles au
laboratoire 3SR, dans 'optique de proposer des «procédures» permettant aux industriels
d’effectuer des opérations de contréle matiére, ainsi que de mieux comprendre 'influence
de parametres matériau et procédé sur la rhéologie de ces compounds. Les SMC ont éga-
lement été choisis pour développer le nouvel outil de caractérisation rhéologique évoqué

o7
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précédemment et d’examiner les phénomeénes de compressibilité et de frottements moule-
matiere. Nous montrerons plus loin que réaliser des essais rhéologiques sur des matériaux
tels que les BMC induit des problemes plus complexes que ceux rencontrés dans le cas des
SMC : des procédures de prélevement et de préparation des échantillons bien spécifiques
doivent en effet étre adaptées pour ces compounds. Celles-ci ont été développées et testées
pour deux types de matériaux de la famille des BMC.

- Ces matériaux industriels peuvent présenter des propriétés microstructurales, par
exemple leur masse volumique, trés hétérogenes et comportent par ailleurs un nombre im-
portant de constituants. De plus, ils sont opaques. Tout ceci rend tres difficile la compré-
hension et ’examen de leurs micro-mécanismes de déformation. Pour progresser néanmoins
dans leur caractérisation, nous avons préféré utiliser une suspension de fibres concentrée
modele dont I’architecture fibreuse mime celle des SMC, tout en présentant des variations
de fraction volumique et d’orientation des fibres plus larges que celles disponibles dans les
matériaux industriels.

4.2 Sheet Molding Compound Low Profile 610 (SMC LP610)

4.2.1 Formulations étudiées

Plusieurs SMC ont été étudiés au cours de ce travail. Ils ont tous été fournis par la so-
ciété Mixt Composites Recyclables (MCR, Tournon-sur-Rhéne, France). Ce sont des SMC
«Low Profile» dans lesquels les agents anti-retrait sont des polyacétates de vinyle (PVAc).
La composition détaillée de ces SMC ne nous a pas été fournie par leur fabricant. Nous
disposons d’'un SMC LP610 dit de référence pour lequel nous donnons les informations
sur sa composition que nous avons a notre disposition dans le tableau 4.1. La figure 4.1
montre des micrographies a différentes échelles des meches de fibres de verre formant le
renfort fibreux du SMC LP610. Ces meches sont composées d’environ 600 fibres de verre
d’un diametre de 20 um. Elles ont une section droite pouvant étre considérée en premiere
approximation comme elliptique et dont les dimensions du grand axe moyen et du petit
axe moyen sont respectivement égales & 0.5 mm et 0.1 mm (c¢f. figure 4.1). Leur longueur
est de 25 mm. Ces meches ont été extraites de bobines de roving ayant une masse linéique
de 2200 g.km™!. La fraction massique de meches de fibres de verre dans les SMC fournis
est de 25 % (cf. tableau 4.1) ce qui correspond a une fraction volumique de 18.8 %.

Juste apres leur élaboration, les rouleaux de SMC sont généralement stockés durant
quatre a six jours dans une chambre chaude a l'intérieur de laquelle la température est
comprise entre 24 et 26°C pour que leur miirissement soit optimum. Ensuite, ils sont trans-
férés dans une chambre froide ou la température est maintenue entre 15 et 17°C jusqu’a
ce qu’ils soient mis en forme, ce qui peut avoir lieu jusqu’a 28 jours apres leur entrée dans
cette chambre.

Tous les autres SMC utilisés ont été fabriqués sur une ligne de production pilote du
département recherche et innovation de I'entreprise MCR. Ces SMC présentent des varia-
tions de composition autour des valeurs du SMC de référence. Ils nous ont été livrés sous
la forme de rouleaux ayant une largeur de 0.4 m et pesant de 25 a 50 kg. Ils comportent
un renfort fibreux du méme type que celui utilisé dans le SMC de référence et ont subi
le méme mirissement. Les différentes formulations testées sont décrites dans les tableaux
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Composants Pourcentage massique (%)
Polyesters insaturés
Stéarate de calcium

Polyactetate de vinyle (PVAc) 26

Oxyde de magnésium (MgO)

Péroxydes

Carbonate de calcium (CaCOsg) 49

Meches de fibres de verre 25
Total : 100

TABLE 4.1: Formulation du SMC LP610 de référence

2d,,;,=0.2 mm

FIGURE 4.1: Images MEB (Grenoble INP-Pagora) d’une meche de fibres de verre utilisée
comme renfort dans les SMC LP610

4.2 et 4.3. On peut distinguer deux catégories de matériaux.

1 - La premiére catégorie concerne des SMC, notés 2 a 5, comportant des constituants
dont les quantités varient faiblement autour des valeurs du SMC de référence, voir tableau
(4.2). Ces variations de formulation sont les plus faibles pouvant étre réalisées par le fabri-
cant au cours de ’élaboration des SMC. Elles sont généralement dictées par la sensibilité
des dispositifs de dosage des différents constituants utilisés par le fabricant. Le but de
I'utilisation de ces matériaux est essentiellement de tester la sensibilité des méthodes d’es-
sais proposées dans la suite de ce travail a détecter de faibles variations de composition
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dans les compounds.

Les SMC 2 et 3 ont des formulations qui visent respectivement a favoriser ou non
I’écoulement de la matiere dans le moule. Dans ce but, les variations de composition im-
posées portent sur les quantités de charges minérales, d’agents épaississants et de taux de
meches de fibres de verre.

Quant au SMC 4, sa formulation vise a ralentir la réticulation de la pate SMC, a
Iinverse du SMC 5 ou les variations imposées de formulation devraient accélérer ce phé-
nomene. Les variations de composition de ces deux formulations affectent les quantités de
résine polyester et de charges minérales. Dans le cadre de ce travail, nous examinerons si

ces variations peuvent avoir une influence sur la rhélogie de ces compounds.

Pate meére

Composants SMC 2 SMC 3 SMC 4 SMC 5
Résine polyester - - (VR-2)%  (VR+2)%
Catalyseurs - - (VR-2)%  (VR+2)%
Inhibiteurs - - (VR+2)% (VR-2)%
Magnésie (VR-1.5)% (VR+1.5)% - -
Charges (VR-2)%  (VR+2)% (VR+2)% (VR-2)%
Type de charges A A A A
SMC

Composants SMC 2 SMC 3 SMC 4 SMC 5
Pate mere (VR+1)% (VR-1)% - -
Verre (VR-1)% (VR+1)% - -

TABLE 4.2: Premiére catégorie de formulations testées (VR = Valeur dans la formulation
du SMC LP610 de référence)

2 - La deuxieme catégorie concerne des SMC pour lesquels les variations imposées a
la formulation par rapport a celle de référence sont importantes (tableau 4.3).

Dans le SMC 6, les charges de type A utilisées dans le compound de référence ont été
remplacées par des charges de type B. Les granulométries des charges A et B, obtenues
par granulométrie laser (Malvern Master sizer X, Grenoble-INP Pagora) sont exposées sur
le graphique de la figure 4.2. Elles ont toutes deux des diameétres de particules moyens
compris entre 5 et 6 pm. La distribution de la taille des charges de type A, comprise entre
0.03 et 17 pum, est beaucoup plus reserrée que celle des charges de type B, comprise entre
0.03 et 32 pum.

Dans le SMC 7, la fraction volumique de meches de fibres de verre a été réduite par
rapport a celle du SMC de référence. La fraction volumique de meches est un parameétre
matériau trés influant sur la réponse rhéologique des SMC (cf. chapitre 2) : plus celle-ci
est importante, plus les efforts nécessaires pour provoquer 1’écoulement du compound sont
importants. Dans le SMC 7, la fraction volumique de meches de fibres de verre est seule-
ment égale & 10.8 % au lieu de 18.8 % dans le SMC de référence. Cette diminution de la
fraction volumique de meches du SMC 7 a été guidée par la capacité maximale (100 kN)
des presses disponibles qui limite malheureusement la taille des échantillons (jusqu’a 200
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FIGURE 4.2: Granulométries des charges de type A et B utilisées dans les SMC (Malvern
Master sizer X, Grenoble-INP Pagora)

mm de diametre) pouvant étre testés.

Notons également qu’'un autre intérét de ces deux derniéres formulations est que,
contrairement aux SMC 2 a 5, un seul parametre matériau varie. Ce point permet donc
d’analyser plus facilement I'influence de ces deux parametres sur le comportement rhéo-
logique du SMC LP610 (cf. chapitre 8).

Pate meére

Composants SMC 6 SMC 7
Résine Polyester - -
Catalyseurs - -
Inhibiteurs - -
Magnésie - -
Charges - -
Type de charges B A
SMC

Composants SMC 6 SMC 7
Pate mere - (VR+10)%
Verre - (VR-10)%

TABLE 4.3: Deuxiéme catégorie de formulations de SMC testées (VR = Valeur dans la
formulation du SMC LP610 de référence)
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4.2.2 Variabilité microstructurale d'un SMC aprés élaboration : cas du S MC 7

FIGURE 4.3: Tllustration des zones de prélevement des échantillons dans les rouleaux de
SMC 7

Dans le but d’analyser les hétérogénéités dans la microstructure des feuilles de SMC
apres élaboration, des prélevements d’échantillons dans le sens marche et le sens travers de
deux rouleaux de SMC 7 ont été effectués (schéma de la figure 4.3). Dans le sens travers,
des échantillons d’un diametre Dy égal a 55 ou 70 mm ont été prélevés tandis que des
échantillons d’'un diametre de 150 ou 200 mm 'ont été selon le sens marche. Le diamétre
Dy, I'épaisseur eq et la masse de ces échantillons mg ont ensuite été mesurés ce qui a permis
de calculer leur grammage Wy = 4mg/(mDZ) ainsi que leur masse volumique apparente
po = Wo/eo.

Notons qu’il est délicat de mesurer ’épaisseur d’une feuille de SMC. Pour illustrer
cette difficulté, la figure 4.4 montre une topographie de la surface d’une feuille de SMC
obtenue sur une surface de 7x6 mm? & partir d’un appareil d’analyse optique de marque
Alicona (Grenoble INP-Pagora). Cette mesure révele des vaguelettes d’une hauteur maxi-
male de 400 pm formées a la surface des feuilles de SMC dont l'origine est certainement
liée & lopération de calandrage lors de I’étape d’imprégnation (cf. chapitre 1). Ainsi,
nous avons choisi de mesurer I’épaisseur des feuilles de SMC en réalisant cing mesures par
échantillon avec un pied a coulisse. La moyenne de ces mesures a été retenue et correspond
certainement & une épaisseur mesurée sur la créte des vaguelettes. Ce protocole de mesure
a été utilisé pour chacun des échantillons et nous a permis d’analyser 'erreur relative sur
I’épaisseur des feuilles SMC.

La figure 4.5 montre les évolutions de ’épaisseur (graphiques a et b), du grammage
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FIGURE 4.4: Topographie de surface d’'un échantillon prélevé a la surface d’une feuille
SMC 7

(graphiques ¢ et d) et de la masse volumique apparente (graphiques e et f) des échan-
tillons découpés dans les sens travers, suivant xz, et dans le sens marche, suivant y. Une
forte dispersion des mesures est visible sur ces graphiques, en particulier sur les bords
des rouleaux, c’est-a-dire pour x ¢ [0.1 , 0.3], ainsi que sur la fin du rouleau numéro
1, c’est-a-dire pour y > 10.5 m. Le tableau 4.4 expose les dispersions maximales autour
des valeurs moyennes de ’épaisseur, 1.59 mm, du grammage, 2900 g.m ™2, et de la masse
volumique apparente, 1840 kg.m ™3, des échantillons prélevés dans le sens marche et dans
le sens travers.

Les variations observées sur I’épaisseur, le grammage et la masse volumique apparente
ont sans doute pour origine le procédé d’élaboration des SMC. Au cours de ce dernier,
de nombreux problémes (c¢f. chapitre 1) peuvent se poser : répartition non uniforme des
meches de fibres de verre, création de porosité, écoulement de la pate sur les bords des
rouleaux, réarrangement locaux des meches lors du calandrage. La chute brutale des ces
trois quantités sur la fin du rouleau numéro 1 peut directement étre liée au conditionne-
ment en rouleau du SMC. En effet, a la fin ou au centre des rouleaux, les flans peuvent
fluer sous le poids des couches supérieures avant que le miirissement de la péte soit efficace
(cf. chapitre 1).

Au vu de ce constat, les échantillons destinés aux études rhéologiques qui suivent, ont
été prélevés dans la zone centrale du sens travers des rouleaux de SMC. Cette zone, défi-
nie comme la zone utile, permet de garantir une «relative» homogénéité des échantillons.
Elle correspond a la zone hachurée sur les graphiques de la figure 4.5 et elle est définie
pour z € [0.1,0.3] ety € [0, 10.5]. A lintérieur de cette zone, la dispersion maximale
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obtenue est inférieure a 10 % (cf. tableau 4.4). Les prélévements des échantillons dans le
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FIGURE 4.5: Evolutions de I’épaisseur (a) et b)), du grammage (c) et d)) et de la masse
volumique apparente (e) et f)) des échantillons prélevés dans les sens travers (suivant z)

et marche (suivant y) des rouleaux de SMC 7
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sens marche ont été effectués dans la zone utile du sens travers des rouleaux disponibles.
Ceci permet d’expliquer 'obtention d’une variabilité du SMC 7 plus faible (tableau 4.4)
dans le sens marche que dans le sens travers.

Sens Marche
Epaisseur Grammage Masse volumique apparente
Tous les échantillons +6% +12% +9%
Zone utile +5% +5% +2.5%

Sens Travers

Epaisseur Grammage Masse volumique apparente
Tous les échantillons +12% +26% +15%
Zone utile +6% +10% +7%

TABLE 4.4: Dispersion maximale autour de la moyenne de I’épaisseur, du grammage et
de la masse volumique apparente des échantillons prélevés dans le sens marche et dans le
sens travers des rouleaux.

4.3 Compounds de la famille des BMC

Deux types de compounds de la famille des BMC ont été utilisés dans cette étude : un
«Advanced Molding Compound» (AMC) et un BMC classique prélevé en sortie de buse
de vis d’injection.

4.3.1 Advanced Molding Compound (AMC)

FI1GURE 4.6: Photographie d’un échantillon d’AMC

L’AMC testé nous a été fourni par la société Mixt Composites Recyclables (MCR,
Tournon-sur-Rhone, France). C’est un matériau généralement injecté par le procédé Inorok
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illustré au chapitre précédent. La composition des AMC testés est pratiquement identique
a celle du SMC LP610 de référence présenté ci-dessus, mais sans agents épaissisants (MgO)
et avec 1% en masse de charges en moins. Une seule formulation de cette matieére a été
utilisée. L’architecture fibreuse de ces matériaux est tres désordonnée avant leur mise en
forme, comme nous pouvons l’observer sur la figure 4.6, ce qui pose un probleme majeur
pour la mise au point de méthodologies et de procédures d’essais rhéologiques comme nous
le verrons dans la suite.

4.3.2 BMC prélevé en sortie de buse d’injection

Composants Pourcentage massique (%)
Résine polyester orthophtalique 35.25
Stéarate de zinc 2.65
Agent de moulage 8.80
Charges (Al2O3) 53.30

TABLE 4.5: Formulation de la pate mére du BMC prélevé en sortie de buse de vis d’injection

Fraction volumique des particules (%)
]

OH 11l 1 1 1 1 HHI

095 2465 64 16,63 43,19 112,195

Diametre des particules (um)

FIGURE 4.7: Images MEB (a) et distribution de la taille des particules obtenue grace au
granulometre “Malvern Master Sizer X” (Grenoble INP-Pagora) (b) des charges de Al;O3

Les BMC sont généralement injectés par I'intermédiaire d’un systéme vis-fourreau (voir
chapitre 3). Le passage au travers de la vis d’injection est supposé endommager fortement
le renfort fibreux des BMC. Il nous a ainsi paru essentiel d’étudier des compounds BMC
dont I’état de I’architecture fibreuse se rapproche de celui réel lors de leur mise en forme
afin d’identifier des parametres rhéologiques pertinents et de simuler leur écoulement dans
les moules (cf. chapitre 9).
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F1GURE 4.8: Distribution de la longueur des fibres de verre dans le BMC prélevé a la sortie
d’une buse d’injection d’'un systéme vis-fourreau (Morfi LB-01, TechPap, Grenoble-INP
Pagora)

Nous avons donc choisi d’étudier un BMC prélevé en sortie de buse d’injection d’un sys-
téme vis-fourreau. Le matériau utilisé a été fabriqué par Compositec (Chambéry, France).
La composition de sa pate mere est décrite dans le tableau 4.5. Ce BMC étant destiné a
des applications dans le secteur des composants électriques, sa pate comporte des charges
d’alumine Al,Og en tres forte concentration, dont I’aspect et la granulométrie sont expo-
sés sur la figure 4.7. Ce BMC est composé de 20 % en masse de meches fibres de verre
formées de 200 fibres d’un diameétre de 13.7 um et d’une longueur initiale de 6 mm. Apres
son élaboration, il a été passé dans un systeme d’injection. Lors du passage dans la vis
d’injection, les meches de fibres de verre se sont fortement désagrégées en monofilaments
dont la longueur n’est plus uniforme. La distribution des longueurs de ces monofilaments
a été étudiée au moyen d’un dispositif automatique d’analyse (Morfi LB-01, TechPap,
Grenoble-INP) des caractéristiques morphologiques de renforts fibreux, développé a l’ori-
gine pour répondre aux besoins de 'industrie papetiere. L’obtention de la distribution de
la taille des fibres présentes dans le BMC étudié n’est cependant pas immédiate. Dans
un premier temps, des échantillons de BMC doivent étre calcinés afin d’obtenir un mé-
lange de fibres et de charges d’alumine. Les charges d’alumine sont ensuite attaquées par
une solution d’acide chlorhydrique sous ultra-sons, ce qui permet d’obtenir un mat sec de
fibres apres filtration et séchage. Les fibres sont ensuite remises en suspension a une tres
faible concentration dans I’eau. La suspension est versée dans I'appareil Morfi. Ce systeme
est composé d’une caméra et d’un logiciel d’analyses d’images qui permettent de mesurer
automatiquement les caractéristiques morphologiques des fibres en suspension. L’appareil
fournit des données statistiques pour une population de 5000 fibres. La figure 4.8 expose
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la distribution des longueurs des monofilaments qui couvre un intervalle compris entre 0.1
et 6 mm pour une valeur moyenne de 0.5 mm. Il apparait ainsi que les fibres ont subi une
réduction de longueur considérable par rapport a la valeur initiale de 6 mm.

4.4 Suspensions de meches de fibres de verre modéles

Les suspensions de fibres concentrées modeles utilisées dans ce travail (cf. chapitre 11)
mimant comportements et microstructures des SMC sont formées d’une matrice polymere
thermoplastique transparente dans laquelle sont imprégnées des meches de fibres de verre.
Le protocole d’élaboration de ces composites a été développé par Dumont puis Vassal a
partir d’une collaboration entre le laboratoire 3SR et le laboratoire LTC (EPFL, Suisse)
[Dumont et al., 2007b; Vassal, 2007]. Ces matériaux ont été utilisés dans le cadre d’études
visant & comprendre les mécanismes rhéologiques aux échelles macroscopiques (essais de
compression simple) et microscopiques (essais d’extraction de meéches continues). Dans la
suite de cette section, les différents constituants entrant dans la composition ainsi que les
différents protocoles d’élaboration de ces matériaux sont présentés.

4.4.1 Matrice

Un gel de paraffine Versagel (Penreco) a été utilisé pour former la matrice des suspen-
sions de méches de fibres de verre modeles. A une température de 120°C, la viscosité de
ce gel est tres faible (= 1 Pa.s), ce qui permet une bonne imprégnation du renfort fibreux
au cours de D’élaboration des échantillons. A température ambiante, ce gel est solide, ce
qui rend les échantillons facilement manipulables avant les essais et permet de figer la
microstructure. A une température de 50°C, il a des caractéristiques rhéologiques proches
de celles des matrices des SMC industriels. Le gel est par ailleurs transparent ce qui rend
possible la visualisation des meches de fibres de verre au travers de la matrice.

Le comportement rhéologique du gel de paraffine a été déterminé a I'aide d’un rhéo-
metre cone-plan (Anton Paar, Physica MCR301), dans des conditions isothermes & une
température de 50°C, pour une gamme de vitesses de cisaillement comprises entre 1073
s~!et 10 s~!. La figure 4.9 montre I’évolution de la viscosité p du gel de paraffine en fonc-
tion de la vitesse de cisaillement 4. La viscosité de ce gel suit une loi de Carreau (équation
4.1). Elle a un comportement quasi newtonien pour les faibles vitesses de cisaillement,
c’est-a-dire inférieures & 1072 s~! et un comportement non-newtonien rhéofluidifiant pour
les vitesses de cisaillement élevées. La loi de Carreau a la forme suivante :

= o <1 s (%))_ (41)

avec g la viscosité a faible vitesse de cisaillement, 4. la vitesse de cisaillement de chan-
gement de régime et n la sensibilité a la vitesse de cisaillement. Les parametres de cette
loi ont été directement identifiés a partir des essais. Ils sont respectivement égaux a 27000
Pa.s, 0.015 s~ ! et 0.4.
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FIGURE 4.9: Comportement rhéologique du gel de paraffine en condition isotherme a 50°C
obtenu a l'aide d’un rhéometre cone-plan (Anton Paar, Physica MCR301, Grenoble-INP
Pagora)

4.4.2 Renfort fibreux

Le renfort fibreux des suspensions modeéles est formé de meches fournies par la société
Owens Corning Vetrotex (OCV, Chambéry, France). Elles sont identiques aux méches uti-
lisées dans les SMC LP610 présentées précédemment (paragraphe 4.2 figure 4.1). A notre
demande, le fabricant a coloré dans la masse 10 % des méches fournies avant ensimage.
Comme nous pouvons 'observer sur la figure 4.10 (c), cette coloration permet d’identifier
les meéches a travers la matrice transparente. Elles peuvent donc servir de marqueurs pour
quantifier I'orientation de la microstructure des échantillons a partir de photographies de
ces derniers [ Vassal, 2007; Dumont et al., 2007b]. Notons que les meches de fibres de verre
utilisées ici different de celles de Dumont et al. [2007b] et Vassal [2007] par leur rapport
d’élancement (défini comme le rapport de la longueur des meches divisée par la taille ca-
ractéristique définie par 2v/dmindmaz, OU dmin est le petit axe et dy,q, le grand axe, de
leur section droite vue comme elliptique) de 27 contre 69 pour celles utilisées par Dumont
et Vassal.

4.4.3 Elaboration des suspensions modéles

L’élaboration des échantillons de suspensions modeles se divise en deux parties qui
sont schématisées sur la figure 4.10.

- La premiere partie consiste a fabriquer des pré-imprégnés constitués d’un mat de
meches de fibres de verre imbibé par le gel de paraffine. Pour cela, le dispositif expérimental
ainsi que le protocole développé dans Dumont et al. [2007b] puis dans Vassal [2007] ont été
utilisés ce qui permet d’obtenir des échantillons dont le renfort fibreux a une orientation
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a) Premiére partie:

b) Deuxiéme partie:
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FIGURE 4.10: Schéma de principe de 1’élaboration des suspensions modeles

plane, similaire a celle du renfort fibreux des SMC. De plus, la distribution spatiale des

meches de fibres de verre est pratiquement homogene, avec une variation maximale de la

teneur en meches de moins de 2 % autour de la valeur souhaitée [ Vassal, 2007]. Le taux et

lorientation globale des meéches peuvent aussi étre controlés. Le protocole d’élaboration

consiste a déposer le mat de meches de fibres de verre sur une couche tres fluide de gel
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de paraffine (120°C) se trouvant dans un moule d’imprégnation. La suspension est formée
par sédimentation des meches a travers la matrice.

- La seconde partie du procédé d’élaboration d’un échantillon consiste a empiler deux
pré-imprégnés (une fois ceux-ci refroidis) d’une épaisseur d’environ 3 mm, d’une longueur
de 170 mm et d’une largeur de 80 mm. Ces deux pré-imprégnés possedent généralement des
fibres seches en surface qui sont placées entre les deux demi-échantillons. Cet empilement
est ensuite inséré dans un moule chauffé a 90°C. La viscosité de la matrice chute alors
avec 'accroissement de la température ce qui a pour effet de faciliter I'imprégnation du
mat de meches de fibres de verre. Cette viscosité ne doit pas étre cependant trop faible,
car ’homogénéité de la répartition des meches dans ’épaisseur ne serait pas respectée en
raison d’un phénomene possible de sédimentation. Au cours de cette phase d’imprégnation,
I’échantillon est maintenu sous une contrainte de compression de 5000 Pa durant 10 min,
puis refroidi et extrait du moule.

Sur la figure 4.10(c), deux exemples d’échantillons élaborés sont photographiés en vue
de dessus. L’échantillon de gauche est isotrope dans le plan (ej,e2) et I’échantillon de
droite est orienté préférentiellement dans la direction e;. L’intensité de 'orientation est
ici décrite par le tenseur d’orientation du second ordre A [Advani and Tucker, 1987] dans
sa forme discrete [Le Corre et al., 2005]. Ce tenseur a été calculé a partir des mesures de
Porientation de chacune des fibres colorées visibles sur les photographies [Dumont et al.,
2007b]. Les micrographies de la figure 4.11 mettent en évidence que les architectures
fibreuses d'un SMC (a) et d’une suspension modele (b) sont similaires. Les méches de
fibres de verre sont en effet bien dispersées et ont une orientation comprise dans le plan
des échantillons.

Les échantillons utilisés pour des essais d’extraction de meéches continues (chapitre
11) nécessitent, lors de cette seconde partie du procédé d’élaboration, I'insertion entre les
deux pré-imprégnés refroidis des meches droites et continues traversant de part en part
Péchantillon dans le sens de la longueur (figure 4.10). Ces meéches sont identiques aux
meches composant le renfort fibreux de I’échantillon. Les meches continues sont paralleles
et équidistantes (distance &~ 10 mm). Le déroulement de la suite du protocole d’élaboration
est sinon identique a celui exposé ci-dessus.

Des échantillons de suspensions de fibres modeles ayant des fractions volumiques de
8, 10 et 13 % ont été fabriqués. Pour ces fractions volumiques, le régime des suspensions
est concentré, ce qui signifie que le nombre de contacts entre meches est, en principe,
supérieur a deux contacts meche-meche par meche.

Notons également que dans le cadre de la réalisation des essais d’extraction, une meche
continue a été immergée dans un échantillon de matrice pure afin de pouvoir caractériser
les interactions se produisant entre la meche extraite et la matrice.
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FIGURE 4.11: Comparaison de 'architecture fibreuse d'un SMC LP610 de référence ayant
une fraction volumique de meéches de 18.8 % (a) et d’une suspension modeéle ayant une
fraction volumique de méches d’environ 13 % (b). Images obtenues par microtomographies
a rayons X (ESRF, ligne ID19)



CHAPITRE

5)

Outils rhéomeétriques

Les rhéométres utilisés dans ce travail pour analyser la rhéologie des SMC ou autres
BMC auz échelles microscopique et macroscopique sont présentés dans ce chapitre.
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5.1 Introduction

Dans ce chapitre, nous présentons le principe des dispositifs d’essais de compression
simple, de compression en déformation plane et de compression en canal avec obstacles
dans le plan utilisés pour développer les méthodologies de contrdle et réaliser des essais
de caractérisation rhéologique des compounds industriels et des suspensions modeles dé-
crits précédemment. Ces dispositifs sont de grandes dimensions par rapport a la longueur
des meches formant le renfort fibreux de ces matériaux permettant la réalisation d’essais
sur des échantillons ayant également des grandes dimensions, ce qui apparait comme une
condition nécessaire pour obtenir des données rhéologiques fiables [Dumont et al., 2003b].
Moyennant une lubrification efficace des surfaces des moules en contact avec les échan-
tillons, les essais réalisés avec ces dispositifs soumettent les matériaux a des cinématiques
élongationnelles et cisaillantes dans le plan principal d’orientation du renfort fibreux. Ces
sollicitations sont supposées étre représentatives des écoulements & coeur de la matiere au
cours du remplissage d’un moule industriel (cf. chapitre 2), ce qui justifie entierement leur
emploi.

L’analyse des micromécanismes de déformation lors de ’écoulement de ces matériaux
fibreux (cf. chapitre 11) a également nécessité le développement et 1'utilisation d’un petit
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dispositif qui permet d’extraire des meches continues au travers des suspensions modéles.
Son principe est également décrit dans ce chapitre.

5.2 Rhéomeétre de compression simple

Le rhéometre de compression simple est un dispositif qui a été développé au sein du
laboratoire 3SR pour étudier la rhéologie des SMC [Le Corre, 2001; Le Corre et al., 2002;
Dumont, 2003; Dumont et al., 2003b]. Le dispositif est formé de deux plateaux paralléles
en aluminium poli d'un diametre de 400 mm (figure 5.1). Des emplacements pour des
cartouches chauffantes électriques sont prévus dans les plateaux supérieur et inférieur et
permettent, a 'aide d’un systéme de régulation thermique, la réalisation d’essais en tem-
pérature jusqu’a 200°C. Ces emplacements ne sont pas représentés sur le schéma simplifié
de la figure 5.1.

Ce dispositif peut étre monté sur les deux presses électromécaniques disponibles au
laboratoire. La premiere est une presse de marque MTS possédant une cellule de force de
20 kN et une vitesse de traverse maximale de 1000 mm.min~!, la deuxiéme est une presse
également de marque MTS d’une capacité de 100 kN et disposant d’une vitesse maximale
de traverse de 500 mm.min~'. Les deux presses utilisées permettent, par I'intermédiaire de

F3(t), h(t)

400 mm

() Echantillon lubrifié

FIGURE 5.1: Schéma de principe du rhéometre de compression simple

leur logiciel de pilotage, un asservissement des essais en vitesse de déformation moyenne
de compression notée Ds3. En supposant ’évolution spatiale de la vitesse, linéaire dans
I’épaisseur de 1’échantillon, la compression des échantillons est réalisée a vitesse de défor-
mation D33 constante, c’est-a-dire telle que D33 (t) = h /h = 5t avec h égale A la vitesse de
la traverse et h égale a la hauteur courante de ’échantillon. Le déplacement de la traverse
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est alors dicté par I’équation suivante :

h(t) = h() eXp(—Dggt). (5.1)

L’essai de compression simple est généralement effectué sur un échantillon cylindrique.
Cet échantillon a une épaisseur initiale notée hg et un rayon initial notée Ry.

Durant les expériences, la force axiale F3 ainsi que la hauteur courante de ’échantillon
h sont enregistrées. Les surfaces de contact entre les plateaux du rhéometre et I’échantillon
sont lubrifiées, afin d’obtenir une déformation homogene de I’échantillon testé. Le lubrifiant
doit étre adapté au matériau compressé et a sa viscosité. La graisse Molydal silicone AL-SI
36531 a été choisie comme une bonne candidate pour lubrifier efficacement les matériaux
industriels SMC, AMC et BMC. Elle a été choisie pour sa viscosité élevée lui permettant
de ne pas étre éjectée lors de la compression et pour sa résistance au styréne. Un mélange
de graisse silicone et d’huile silicone Julabo Thermal H5S a été d’autre part utilisé pour
lubrifier les essais de compression simple sur les suspensions de fibres modeles présentées
au chapitre précédent. L’ajout d’huile silicone permet d’abaisser la viscosité de la couche
lubrificatrice et donc de 'adapter a la viscosité des suspensions de fibres modéles.

L’homogénéité de la déformation d’échantillons dont les dimensions sont grandes par
rapport a la longueur caractéristique du renfort fibreux au cours d’essais de compression
simple a été mise en évidence sur les SMC dans [Le Corre et al., 2002; Dumont et al.,
2003b], sur les composites modeles de type SMC dans | Vassal, 2007] et sur les BMC dans
[Orgéas et al., 2008]. Elle permet d’exprimer les tenseurs de déformation € et de taux de
déformation D selon :

1 1

€ =éx(es®ez — se1®er—ce® e), (5.2)
— 1 1

D= Dgg(eg X ez — 581 X ey — 582 X eg). (5.3)

Les essais sont généralement réalisés dans des conditions isothermes, mais rien n’em-
péche de travailler dans des conditions anisothermes proches de celles rencontrées au cours
de la mise en forme des SMC (cf. chapitre 10).

La caractérisation du comportement rhéologique de ces matieres peut étre effectuée
directement & partir de ces essais. Des hypotheses doivent cependant étre faites sur la ci-
nématique du matériau et, éventuellement, sur le comportement rhéologique des couches
lubrificatrices.

— La premiere hypothese généralement admise pour dépouiller les essais de compres-
sion simple concerne l'incompressibilité des compounds. La conservation du vo-
lume des échantillons permet, en effet, de calculer la déformation axiale moyenne
€33 = In(h/hg) et la contrainte axiale moyenne o33 = F3h/(mR3hg) ainsi que leur
évolution au cours des essais. Cette hypothése est majoritairement admise dans les
travaux de la littérature qui étudient le comportement rhéologique des compounds?.
Quand bien méme I’écoulement du compound est incompressible, la contrainte axiale

a. Comme indiqué précédemment, nous reviendrons sur cette hypotheése tres discutable au chapitre 10.
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moyenne ne correspond cependant pas toujours a la réponse intrinseque du matériau
testé, c’est-a-dire a la contrainte axiale de Cauchy os3. En effet, les couches lubrifica-
trices entre les plateaux et I’échantillon peuvent induire des frottements perturbant
les mesures . Ces frottements n’ont pas été observés sur les SMC en conditions iso-
thermes et sous une lubrification adéquate [Le Corre et al., 2002; Dumont et al.,
2003b] ou sur les suspensions modeles [ Vassal, 2007], mais ont été clairement iden-
tifiés sur les BMC [Orgéas et al., 2008] ou bien encore sur les enduits de facade frais
et fibreux [Chalencon et al., 2010].

— La deuxiéme hypotheése concerne donc le choix d’un modele d’écoulement et d’une loi
de frottement par I'intermédiaire desquels le comportement rhéologique des matiéres
testées peut étre caractérisé. En réalisant des essais sur des échantillons ayant des
dimensions initiales différentes et en supposant un comportement newtonien des
couches lubrificatrices, avec un coefficient de frottement hydrodynamique A, il est
possible [Orgéas et al., 2008] de calculer le tenseur des contraintes de Cauchy :

o — 033e3 ® e3 (54)
avec )
_ AhoR§
Uggzgggfz%h. (55)

Pour deux essais réalisés dans les mémes conditions de vitesse de déformation axiale
moyenne Ds3, température et lubrification, mais avec des échantillons ayant des di-
mensions initiales différentes, Ry et/ou hy, il est possible d’identifier le coefficient de
frottement hydrodynamique A par ’égalité sur les deux essais de la réponse intrin-
seque du matériau oss.

Enfin, il est important de noter que ce dispositif a servi de modele pour la conception d’un
nouveau dispositif instrumenté permettant 1’obtention de données plus riches sur les frot-
tements entre le moule et la matiere compressée, une analyse accrue de la compressibilité
éventuelle des compounds testés, voire de leur cinétique de réticulation. Le principe de ce
nouveau rhéomeétre instrumenté sera présenté au chapitre 10.

5.3 Rhéométre de compression en déformation plane ou rhéome tre
de compression en canal

Le rhéomeétre de compression en déformation plane a été utilisé dans le cadre de I’étude
du comportement rhéologique du BMC prélevé en sortie de buse d’injection (cf. chapitre
9). Le choix de son utilisation a été guidé par la richesse de ses données d’essais, com-
parées a celles pouvant étre obtenues sur le rhéometre de compression simple. Il est par
exemple possible d’obtenir grace aux mesures réalisées avec ce dispositif des informations
(in)directes sur I’évolution de la microstructure du renfort fibreux du matériau au cours de
la compression ou bien encore de suivre in situ la cinématique de ’écoulement. Le schéma

de la figure 5.2 (a) ainsi que les photographies de la figure 5.3 exposent le dispositif de

b. Nous reviendrons sur l'analyse des frottements moule-matiére également au chapitre 10.
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a) Fs(t), h(t) b) Fs(t), h(t)

Caméra CCD @ Caméra CCD

@ Echantillon lubrifié @ Paroi latérale fixe @ Obstacles

@ Paroi latérale mobile @ Plateau transparent @ Plateau supérieur

FIGURE 5.2: Schéma de principe du rhéometre de compression en déformation plane et du
canal de compression avec obstacles utilisés

compression en déformation plane développé par Vassal au cours de sa these [ Vassal, 2007].
Sa conception a été réalisée sur les bases d’un premier rhéometre a cinématique identique
développé par Dumont et al. [2003b] pour caractériser le comportement rhéologique des
SMC. Il permet de compresser dans la direction es des échantillons parallélépipédiques
dont les surfaces de contact avec les plateaux du rhéometre ont été préalablement lubrifiées
(1). Les dimensions initiales de ces échantillons sont les suivantes :

— Lo dans la direction e; (des longueurs de 80 mm et 160 mm ont été testées),

— lyp dans la direction ey (cette dimension correspond a la largeur du canal de com-

pression, elle est fixe et égale a 80 mm),
— hp dans la direction ez (cette dimension correspond & 1'épaisseur initiale des échan-
tillons testés, elle est égale & environ 20 mm).

Le plateau inférieur (4) de ce rhéometre est constitué d’une plaque en verre trempé de 20
mm d’épaisseur permettant a ’aide d’une caméra CCD (JAI 1024 x 1024 pixel, 25 Hz), (6)
positionnée sous ce dernier, I'observation de ’écoulement au cours des essais (voir figure
5.2 et 5.3). Lorsque les échantillons testés sont des composites modéles transparents (cf.
chapitre précédent), il est possible de suivre 1’évolution de la direction de ’orientation
des meches de fibres de verre au cours de la compression [Vassal, 2007]. Dans les autres
cas, il est également possible de mesurer, a chaque instant, la surface dans le plan des
échantillons compressés et donc de calculer 1’évolution du volume de 1’échantillon au cours
des essais (ce qui est particulierement utile lorsque le matériau testé est compressible)
ou plus simplement de suivre la position du front d’écoulement. C’est par exemple cette
derniere possibilité qui a été utilisée au chapitre 9 pour des essais réalisés sur des BMC
prélevés en sortie de buse de vis d’injection. Durant les essais, la hauteur instantanée
de ’échantillon h, la force axiale F3 ainsi que la force latérale Fy sont enregistrées et
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(1) Echantillon lubrifié
(2) Paroi latérale mobile

(3) Paroi latérale fixe

FIGURE 5.3: Photographies du rhéomeétre de compression uniaxiale en déformation plane
(Vassal, 2007)

permettent de calculer la déformation logarithmique axiale moyenne 33 = In(h/hg) et,
avec I'information sur la surface d’écoulement S = Ll (ot L est la longueur courante de la
suspension dans le plan (e1,e2)), la contrainte axiale moyenne o33 = F3/S et la contrainte
latérale moyenne g99 = F5/(Lh). Il est aussi possible de suivre I’évolution de I’anisotropie
de ces matériaux induite par ’essai de compression en déformation plane en calculant le
rapport g33/d29 [Dumont et al., 2003b] : voir aussi le chapitre 9.

Les essais de compression sont réalisées a une vitesse moyenne de déformation axiale
Dss = h /h constante. Une bonne lubrification des surfaces de contact entre I’échantillon et
le moule permet d’obtenir une cinématique d’écoulement homogene du matériau [Dumont
et al., 2003b; Vassal, 2007]. Les tenseurs de déformation € et de taux de déformation D
peuvent ainsi étre considérés comme uniformes dans I’échantillon. Ils peuvent donc étre

exprimés de la facon suivante :

e=¢és(es@e; —e ®eyp), (5.6)

D= Dgg(eg ®e3—e1® el). (57)
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La méme démarche que celle présentée pour les essais de compression simple peut étre
adoptée pour cet essai. Il est donc possible de montrer, par exemple pour un matériau
incompressible et des frottements moule-matiére hydrodynamiques, que le tenseur des
contraintes de Cauchy peut étre estimé par

0 = 033e3 ® €3 + 0929€y ® ey (5.8)
avec -
033 = 033 — %szoh (5.9)
et
022 = G2z — %L}%:%h_ (5.10)

La réalisation d’au moins deux essais sur des échantillons ayant des dimensions initiales
différentes, Lo ou [y et/ou hg, permet donc d’identifier le coefficient de frottement hydrody-
namique A. Ce calcul est réalisé a partir de I’égalité de la réponse rhéologique intrinseque,
qui comporte deux composantes o33 ou g9, d’'une matiere.

Enfin, comme nous le verrons dans I’étude sur le BMC prélevé en sortie de buse d’injec-
tion présentée au chapitre 9, et afin de valider les méthodes de dépouillement de cet essai,
ce rhéometre a été modifié pour étudier ’écoulement d’un BMC dans un moule complexe,
c’est-a-dire un écoulement non-homogene de cette matiere. Pour cela, deux obstacles cy-
lindriques (5), d'un diametre de 30 mm, y ont été ajoutés. Ces obstacles sont insérés dans
le plateau supérieur (7) comme nous pouvons le voir sur la figure 5.2 (b). Ils sont placés
a mi-largeur du canal d’écoulement et sont distants de L., = 180 mm.

5.4 Dispositif d'extraction de meéches de fibres de verre

Le dispositif d’extraction de meches de fibres de verre a été congu au cours de la these
afin d’étudier les micromécanismes d’interaction s’opérant au niveau des contacts entre
meches lors de la mise en forme des composites (cf. chapitre 11).

Ce dispositif est représenté sur la figure 5.4. Il est composé d’un moule pouvant étre
chauffé de longueur L et de largeur [ dans le plan (ej,e2). Ses dimensions sont celles des
suspensions modéles produites (cf. chapitre précédent). Un plateau supérieur permet d’ap-
pliquer une contrainte de compression o,, = F}, /(Ll) sur I’échantillon, maintenue constante
au cours de I’essai.

Les essais consistent a extraire, a une vitesse d’extraction constante v., une des meches
continues, a enregistrer la force d’extraction F, et a calculer la force d’extraction par unité
de longueur f. = F,/L. Ceci permet de calculer un coefficient de résistance défini comme
Ae = fe/ve qui est une fonction des conditions d’essais et des microstructures étudiées.
Dans le cas de suspensions concentrées, cet essai permet notamment de solliciter les liai-
sons de la méche continue avec les meches de la suspension.

Le dispositif d’extraction de meéches permet de réaliser des essais macroscopiques dont
les résultats peuvent étre analysés & ’échelle microscopique, s’ils sont associés a des don-
nées concernant la microstructure des suspensions testées. Ces données microstructurales
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peuvent étre obtenues par la microtomographie a rayons X couplée a des procédures d’ana-

lyses d’images, ou par des modeles statistiques (cf. chapitre 2 et 11) permettant de décrire
la géométrie de la microstructure des échantillons testés.

- n
Plateau supérieur

:
..

i

1 . Y

; Suspension modéle
|

'

i

\

Meches continues

Moule chauffé

FIGURE 5.4: Schéma de principe du dispositif expérimental d’extraction
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CHAPITRE

6

Mise au point des essais de compression simple
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6.1 Introduction

Dans la littérature portant sur la rhéologie des compounds de type SMC ou BMC (cf.
chapitre 2), il n’est pas rare d’observer des dispersions (ou des incertitudes) sur les résul-
tats de mesure de 'ordre de 20 %, quand cette information est dispensée! Quantifier la
dispersion des mesures rhéologiques est pourtant nécessaire afin de jauger par exemple si
des différences obervées entre le comportement d’échantillons provenant de lots différents
issus d’une méme référence matiere peuvent étre expliquées par la dispersion «naturelle»
des mesures ou bien encore si elles sont liées a une mauvaise préparation des échantillons,
a une mauvaise utilisation des dispositifs d’essai, & un essai mal réalisé, etc. ou a de faibles
variations de composition entrainées par un probleme éventuel en amont lors de ’élabora-
tion des compounds, aux conséquences d’un mauvais stockage... Ces informations peuvent
étre cruciales d’un point de vue industriel et doivent étre de préférence obtenues avant de
lancer toute production. C’est 'objet de tdches de contrdle de la rhéologie dont la mise
au point de la démarche constitue un des objectifs de ce travail.

A premiére vue, la dispersion «naturelley des mesures effectuées lors d’essais rhéolo-
giques sur les compounds SMC ou BMC peut étre expliquée par les hétérogénéités des
microstructures (variations d’épaisseur, de grammage, de porosité, etc.) de ces matériaux
que nous avons pu mettre en évidence au chapitre 4 sur le SMC 7 ou qu’il est facile de
présager sur des matériaux de la famille des BMC (voir les photographies de ces matériaux
au chapitre 4 également).

83
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Cependant, de fortes dispersions ne sont pas forcément uniquement dues a des «dé-
fauts» dans la structure de ces matériaux. En effet, afin d’obtenir des valeurs moyennes et
des dispersions autour de celles-ci fiables pour des compounds SMC, il est connu que les
dimensions des échantillons doivent étre choisies en fonction de la longueur des fibres [Le
Corre et al., 2002; Dumont et al., 2003b], cette longueur pouvant étre considérée comme
étant une dimension caractéristique de la microstructure qui va déterminer les dimensions
du Volume Elémentaire Représentatif (VER) expérimental des échantillons. Expérimen-
talement, il est généralement admis qu’un échantillon doit au moins contenir dix fois la
longueur caractéristique de I’hétérogénéité. Ceci induit finalement le probleme de la taille
des dispositifs expérimentaux, qui doivent, dans le cas des compounds que nous étudions,
étre de grandes dimensions (de 'ordre d’une dizaine de centimeétres) et par conséquent
montés sur des presses de grande capacité. Il est possible de réduire la taille des échan-
tillons (de maniére raisonnable toutefois!) comme 'ont montré Le Corre et al. [2002] et
Dumont et al. [2003b] afin de pouvoir utiliser des dispositifs de dimensions réduites au
prix, cependant, d’un accroissement non négligeable de la dispersion des mesures et du
nombre d’essais devant étre réalisé afin d’estimer une valeur moyenne correcte pour les
propriétés mesurées.

Ici, nous avons cherché a identifier la dispersion «minimale» qu’il est possible d’at-
teindre lors d’essais de compresssion simple lubrifiée, dont le dispositif et la méthodologie
sont décrits au chapitre précédent, réalisés sur des compounds SMC ou BMC, plus préci-
sément le SMC de référence (cf. chapitre 4) et TAMC décrit au chapitre 4. Dans ce but,
nous avons essayé d’éliminer toutes les sources possibles pouvant provoquer une disper-
sion élevée des résultats de mesure telles que des prélevements effectués dans des zones
connues pour présenter de fortes hétérogénéités microstructurales, un stockage dans des
conditions incertaines des matériaux, une préparation des échantillons pas suffisamment
soignée, un protocole d’essai inadapté a la nature du renfort fibreux, une lubrification mal
maitrisée des plateaux de compression... Nous avons également choisi de tester les plus
grands échantillons possibles afin de respecter au mieux possible les conditions exposées
ci-dessus sur les dimensions des VER. Il a fallu toutefois conserver des tailles d’échan-
tillons compatibles avec les capacités des presses disponibles sur lesquelles notre dispositif
d’essais a été monté, ce qui a constitué une contrainte forte lors de la réalisation de ces
essais. Notons enfin que nous avons choisi 1’essai de compression simple lubrifiée, parce
qu’il peut étre facilement transposable dans un contexte industriel.

6.2 SMC LP610 de référence

Le protocole d’élaboration des échantillons de SMC LP610 de référence est basé sur les
méthodes d’élaboration des préformes du procédé utilisées industriellement (voir chapitre
2). 11 est composé des étapes suivantes.

— Des échantillons cylindriques ayant un diametre généralement égal a 200 mm sont
découpés dans les flans de SMC a laide d’un cutter et d’un gabarit. Cette dé-
coupe des flans est réalisée soigneusement dans la zone utile définie au chapitre 4.
Remarquons qu’au cours du procédé industriel d’élaboration des préformes, cette
précaution n’est pas prise.
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— Trois cylindres découpés dans les flans de SMC sont alors empilés soigneusement. Il
est apparu que ’homogénéité de la déformation des échantillons, au cours des essais,
était optimale pour ce nombre de flans empilés.

Quinze essais de compression simple lubrifiée ont été réalisés dans des conditions iso-
thermes a température ambiante sur le rhéometre de compression simple présenté au
chapitre 5. La vitesse de déformation axiale moyenne Dss est maintenue constante au
cours des essais. Sa valeur est 0.1 s™!. Une pré-compression des échantillons de 0.5 mm
a été effectuée avant de réaliser les essais pour d’une part aplanir les surfaces de contact
entre le moule et la matiere (présence des vaguelettes a la surface des flans), d’autre part
pour fermer (partiellement) les pores et ainsi évacuer l'air ou les autres produits gazeux
présents dans 1’échantillon. Cette porosité se trouve a l'intérieur des flans, ou elle a été
incorporée au cours du procédé d’élaboration (cf. chapitre 1), et a l'interface entre flans
en raison de leur mauvaise imbrication liée a leur rugosité. La hauteur initiale des échan-
tillons hg est définie apres la phase de pré-compression.

La figure 6.1 expose 1’évolution de la contrainte axiale moyenne o33 = 4F3h/ hmrD%,
calculée en supposant le matériau incompressible, en fonction de la déformation logarith-
mique axiale moyenne £33 = In(h/hg) des quinze essais.

Les barres d’erreur autour de la courbe moyenne sur le graphique mettent en évidence
une dispersion modérée de + 10 % des données expérimentales. Cette dispersion limitée
démontre Defficacité des précautions opératoires prises pour réaliser les essais de compres-
sion simple lubrifiée. Elle démontre également que la dispersion des mesures rhéologiques
pratiquées sur des SMC produits en grande quantité industriellement peut étre étonnam-
ment faible, méme si pour obtenir une telle valeur nous avons dii prélever nos échantillons
dans des zones bien circonscrites des rouleaux de SMC. Notons enfin que la réponse du
SMC de référence, en I’état ou il a été caractérisé sur la figure 6.1, c’est a dire apres
une période d’épaississement longue d’environ 2 mois, présente une chute de contrainte
marquée apres un pic d’écoulement. Cette chute peut étre attribuée aux modifications des
propriétés intrinseques du SMC (de sa pate) au cours de I’écoulement (thixotropie). Ce
type de réponse peut avoir des conséquences non négligeables sur la mise en forme des
compounds et engendrent des phénomenes de localisation de la déformation dans les zones
de chargement hétérogene.

6.3 AMC

Réaliser des essais de compression simple lubrifiée sur des AMC parait difficile parce
que leur architecture fibreuse est tres désordonnée, au contraire de celle des SMC ou le
renfort fibreux présente tout de méme une orientation plane.

Dans un premier temps, nous avons suivi le protocole développé par Orgéas et al. [2008]
sur des BMC prélevés en sortie de buse d’injection pour préparer les échantillons d’AMC
testés en compression simple. Ce protocole consiste a prélever exactement la quantité de
matiere nécessaire a la confection d’un échantillon qui a la forme d’une galette d’un dia-
metre d’environ de 200 mm et d’une hauteur de 20 mm (géométrie identique a celle des
échantillons de SMC précédents). La géométrie de la galette est obtenue manuellement.
Cette galette préformée est ensuite pré-comprimée légerement afin de 'aplanir.
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FIGURE 6.1: Mise en évidence de la dispersion des résultats d’essais de compression simple
sur un SMC LP610 de référence : évolution de la contrainte axiale moyenne o33 en fonction
de la déformation axiale £33 (vitesse de déformation axiale D3z = 0.1 s~ 1)

Les essais réalisés sur les échantillons d’AMC confectionnés en suivant ce protocole
de préparation ont révélé malheureusement une dispersion de = 60 % des mesures. Cette
dispersion est bien siir trop large pour prétendre réaliser en suivant ce protocole des essais
de contrdle ou de caractérisation rhéologiques fiables sur ce type de compounds.

Nous avons supposé que cette dispersion était causée par ’architecture désordonnée
des échantillons d’AMC fabriqués en suivant cette méthode, associée a la longueur de 25
mm des meches plus importante que la hauteur initiale des échantillons qui est d’environ
20 mm. De plus, il a été observé que ce type de préparation des échantillons induit un
fort foisonnement et une mauvaise cohésion des échantillons. Ceci n’est pas le cas pour
les BMC prélevés en sortie de buse d’injection, car la longueur des meches est fortement
réduite par le passage de la matiére dans la vis d’injection (voir chapitre 4). Comme dans
[Chalencon et al., 2010], dans le cas d’un mortier frais renforcé par des fibres, la solution
que nous avons donc choisie pour contourner ce probleme est d’élaborer des échantillons
d’AMC dont la microstructure fibreuse a une orientation comprise dans leur plan princi-
pal. Ce type de microstructure mime celle des SMC pour lesquels nous venons de voir que
la dispersion des mesures rhéologiques est modérée.

Une méthode d’élaboration des échantillons d’AMC a donc été développée. Son prin-
cipe consiste a soumettre I’AMC prélevé pour fabriquer I’échantillon & un écoulement dans
un moule fermé qui va permettre d’orienter les meches du renfort fibreux dans le plan des
échantillons selon le principe décrit par la figure 6.2. Le détail du protocole d’élaboration
est le suivant :

— 300 g d’AMC sont prélevés. Cette masse dépend de la taille du moule et de 1’épaisseur
des échantillons souhaitée. Dans notre cas, le moule fermé (figure 6.3(a)) permet de
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FIGURE 6.2: Schéma de principe du protocole d’élaboration des échantillons d’AMC

confectionner des échantillons cylindriques ayant un diametre de 150 mm (figure
6.3(b)). 300 g de matiere permettent d’obtenir des échantillons ayant une épaisseur
d’environ 20 mm.

Ces 300 g d’AMC sont alors malaxés pour confectionner un cylindre qui doit étre
trés élancé, ceci afin de permettre a la matiére de s’écouler sur la plus grande dis-
tance possible lorsque le moule d’élaboration est fermé. Cette écoulement permet
d’orienter les meches dans le plan principal des échantillons. Cette étape du proces-
sus d’élaboration, qui peut étre qualifiée d’artisanale, est cependant primordiale et
doit étre réalisée avec le plus grand soin.

Le moule est ensuite fermé a 1’aide d’'une presse manuelle. Cette fermeture est réa-
lisée jusqu’a l'application d’une contrainte de 1 MPa sur ’échantillon. La vitesse de
fermeture du moule n’est pas controlée au cours de cette phase.

La hauteur de ’échantillon est alors maintenue durant 4 min. Cette étape engendre
une relaxation des contraintes au sein de I’échantillon. Cette relaxation, au cours de
laquelle des réarrangements entre les meches s’operent, limite le foisonnement trop
important de ces dernieres lors du démoulage.

Le moule fermé est doté de parois latérales amovibles (figure 6.3(a)). Ces parois sont
Otées préalablement au démoulage total de ’échantillon qui est finalement effectué
juste avant la réalisation de I’essai pour éviter le foisonnement du renfort fibreux.
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FIGURE 6.3: (a) Moule fermé de fabrication des échantillons d’AMC (congu par Vassal et
Dumont). (b) Exemple d’un échantillon d’AMC avant compression.

Une vingtaine d’essais de compression simple lubrifiée ont été réalisés dans des conditions
isothermes a température ambiante sur des échantillons d’AMC élaborés de la sorte, a une
vitesse de déformation axiale moyenne D33 = 0.1 s~!. La figure 6.4 montre I’évolution de
la contrainte axiale moyenne 33 = 4F3h/homD3, calculée en supposant le matériau incom-
pressible, en fonction de la déformation logarithmique axiale moyenne &35 = In(h/hg) de
tous ces essais. Les barres d’erreur autour de la courbe moyenne sur le graphique mettent
en évidence une dispersion de + 15 % des mesures. Compte tenu de la procédure de fabri-
cation des échantillons d’AMC adoptée, cette dispersion apparait comme étant acceptable
si nous la comparons a celle obtenue ci-dessus pour les SMC. Ceci nous permet de valider
I'utilisation de ce protocole spécifique d’élaboration et de réalisation d’essais rhéologiques
sur AMC.

Remarquons que la longueur initiale des fibres dans ces échantillons d’AMC n’a cer-
tainement pas été modifiée par cette méthode de préparation, contrairement a ce qui
peut se produire lorsque ces matériaux passent dans des vis d’injection ou sont achemi-
nés au travers d’un systeme de tubes et de piston comme dans le procédé Inorok. Les
résultats d’essais rhéologiques utilisant ce type d’échantillons délivrent donc des données
amont effectivement caractéristiques du comportement rhéologique des compounds (qui
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FIGURE 6.4: Mise en évidence de la dispersion des résultats d’essais de compression simple
sur un AMC : évolution de la contrainte axiale moyenne o33 en fonction de la déformation
axiale £33.

sont employables pour accomplir des taches de controle rhéologique), mais qui devraient
étre évaluées a nouveau dans des états proches de ce qu’ils sont avant de remplir leur
moule pour construire des modeles d’écoulement dans les moules. C’est ce qui a été fait
au chapitre 10 dans le cas d’'un BMC.

6.4 Conclusion

A Dissue de cette étude, nous disposons de méthodes pour effectuer des essais rhéolo-
giques fiables sur des SMC et des AMC. Dans les deux chapitres qui suivent, nous allons
utiliser les méthodes développées ici pour illustrer, dans un premier cas, une étude de
controle rhéologique du SMC LP610 et, dans un deuxiéme cas, une étude de caractérisa-
tion rhéologique du SMC LP610.
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7.1 Introduction

Le controle rhéologique d’une matiere consiste a détecter des différences de compor-
tement rhéologique entre plusieurs lots d’un méme compound. Ces différences sont sus-
ceptibles d’engendrer des défauts sur les pieces moulées industriellement. Cette opération
de controle implique de connaitre la réponse rhéologique d’une matiere de référence avec
laquelle la qualité des moulages est optimale.

Industriellement, des opérations de controle sont actuellement réalisées pour suivre en
continu I’évolution des propriétés rhéologiques des pates. Ce type d’opérations ne peut pas
étre effectué sur les compounds, car les industriels fabriquant ces matériaux ne disposent
pas des outils rhéométriques adéquats.

L’objectif principal de cette campagne d’essais est de tester la capacité du rhéometre
de compression simple et des méthodologies d’essais présentées au chapitre précédent a
détecter I'influence de faibles variations autour des valeurs d’une formulation de référence
sur la rhéologie de lots de SMC.

91
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7.2 Protocole d’'essai

Le SMC de référence et les SMC 2 a 6 présentés au chapitre 4 ont été utilisés dans
cette campagne d’essais. Celle-ci s’est déroulée en étroite collaboration avec les partenaires
industriels du projet MOC, sur trois semaines avec une livraison de deux lots de matiere par
semaine. Les conditions de fabrication, de stockage et d’acheminement ont été controlées
pour ne pas générer de variabilités susceptibles d’étre détectées par le rhéometre et n’ayant
pas pour origine les variations choisies de formulation.

Toutes ces matieres ont été testées sur le rhéometre de compression simple ou elles
ont été déformées a une vitesse de déformation axiale moyenne D33 = 0.001 s~ ! constante
au cours des essais. Le protocole utilisé pour la fabrication des échantillons est celui qui
a été présenté dans le chapitre précédent : les échantillons cylindriques sont formés de
I’empilement soigneux de 3 flans de SMC. Ici, le diametre initial Dy des échantillons est
égal a 150 mm. Pour les essais, les surfaces de contact moule-matiere ont été lubrifiées a
laide de la graisse silicone Molydal AL-SI 3653 comme indiqué au chapitre 5. Les essais
sont réalisés dans des conditions isothermes & température ambiante. Le dépouillement
des essais a été effectué de maniere identique au chapitre précédent.

Les données présentées dans la suite de ce chapitre sont des données moyennes obtenues
a partir d’au moins cinq essais réalisés dans les mémes conditions.

7.3 \Variations de formulation visant a modifier les propriét €s rhéo-
logiques du SMC de référence
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FIGURE 7.1: Evolution de la contrainte axiale moyenne G33 en fonction de la déformation
axiale moyenne £33 pour les SMC de référence, SMC 2 et SMC 3

La premiere série d’essais a consisté a comparer les SMC de référence avec les SMC
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2 et 3, dont les formulations respectives visent a favoriser ou non I’écoulement de la ma-
tiere dans le moule. Les variations de formulation ont affecté tres légérement les quantités
de meéches de fibre verre, de charges et d’agents de miirissement comme il est décrit au
chapitre 4. La figure 7.1 montre les évolutions des contraintes axiales moyennes g33 en
fonction de la déformation logarithmique axiale moyenne £33 pour ces deux formulations
ainsi que pour le SMC de référence. Les trois courbes de cette figure peuvent étre aisé-
ment discriminées entre elles. Elles montrent que ces trois formulations de SMC ont des
comportements rhéologiques différents. Leur allure générale est cependant comparable.
Elles affichent une croissance rapide de la contrainte jusqu’a ce qu’un seuil correspondant
a une contrainte d’écoulement notée 733, soit atteint et maintenu jusqu’a la fin de I'essai.
Une légere différence de forme entre les courbes semble néanmoins apparaitre lorsque la
quantité de charges dans les compounds augmentent : un pic de contrainte apparait avant

ZSMC

le seuil. Il est possible de calculer, pour une formulation donnée, le parametre i qui

quantifie «’écart rhéologique» de la formulation (i) avec la formulation de référence :

_SMC;
75MCi _ T33c )

ZSMC

Les valeurs de ce parametre rhéologique de controle i sont respectivement égaux

pour ces deux formulations & :
Z5MC2 ~ 0.5

et
75MC3 1 34.

Les petites variations de formulations étudiées ici ont donc des conséquences importantes
sur le comportement rhéologique de ces matieres, en particulier sur les efforts de presse
nécessaires pour les mettre en forme industriellement. La contrainte d’écoulement du SMC
3 est en effet deux fois plus faible que la contrainte du SMC de référence. Le remplissage
d’un moule industriel avec le SMC 3 nécessiterait une presse ayant une capacité environ
deux fois moins importante qu’avec le SMC de référence. 1l est important de noter que
les mémes valeurs du parametre de controle rhéologique ont été obtenues pour des essais
réalisés & des vitesses de déformations axiales moyennes D33 = 0.1 et 0.01 s™1.

Une analyse plus fine des données rhéologiques obtenues sur ces deux formulations
n’est malheureusement guere possible, car plusieurs parametres matériau varient en méme
temps dans ces formulations dont le choix a été fait par les industriels du projet MOC.

7.4 Variations de formulation visant & modifier les propriét és de
réticulation du SMC de référence

Dans la deuxieme série d’essais, ’essai de compression simple lubrifiée a été utilisée
pour évaluer le comportement rhéologique des SMC 4 et 5 dont les formulations ont été
modifiées par rapport a celle de référence pour modifier sa cinétique de réticulation. Il est
cependant possible que les variations imposées puissent modifier le comportement rhéolo-
gique du SMC de référence (cf. chapitre 2). Les variations imposées ont affecté les quantités
de résine, d’amorceur, d’inhibiteur et de charges minérales comme indiqué au chapitre 4.
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FIGURE 7.2: Evolution de la contrainte axiale moyenne o33 en fonction de la déformation
axiale moyenne £33 pour les SMC de référence, SMC 4 et SMC 5

La figure 7.2 montre les évolutions des contraintes axiales moyennes 33 en fonction
de la déformation axiale moyenne £33 de ces deux formulations ainsi que de la formula-
tion de référence. Nous pouvons voir sur cette figure qu’il est possible de différencier le
comportement du SMC 5 de celui du SMC de référence. En effet, le parametre de controle
rhéologique Z5MC5 ~ (.57. Par contre, il est treés difficile de discriminer les comportements
rhéologiques du SMC de référence et du SMC 4 car, en prenant en compte de la barre
d’erreur de £ 10 %, les deux formulations ont des comportements rhéologiques quasiment
identiques, en tout cas du point de vue de cet essai.

Deux matériaux ayant des cinétiques de réticulation différentes peuvent ainsi avoir des
comportements rhéologiques comparables, au moins au niveau de leur contrainte d’écoule-
ment mesurée par un essai de compression simple lubrifiée. De 1égeres différences peuvent
néanmoins étre observées sur la forme des courbes de contraintes axiales moyennes o33
entre le SMC de référence et le SMC 4. Celui-ci, qui comporte un taux de charges supérieur
a celui du SMC de référence, voit sa contrainte axiale moyenne chuter plus fortement apres
I'initiation de I’écoulement de la matiere, c’est-a-dire le passage du pic de contrainte. Les
formulations moins chargées, comme le SMC de référence et le SMC 5, voient au contraire
leur contrainte d’écoulement étre stable tres rapidement sur une large plage de déforma-
tions. La tendance observée pour le SMC 4 se retrouve de maniére assez similaire pour
le SMC 3 (figure 7.1), qui est également un matériau trés chargé. Cette différence de
comportement est peut étre ainsi liée aux variations de taux de charges minérales dans la
pate de ces SMC. Variations qui peuvent elle méme induire des variations de propriétés
rhéologiques [Coussot, 2005] et qui peuvent aussi induire des cinétiques d’épaississement
différentes, qui induisent a leur tour des modifications du comportement rhéologique. Des
études complémentaires traitant de ce point sont nécessaires.
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7.5 Conclusion

Le rhéometre de compression simple est un outil permettant le controle rhéologique
d’un compound SMC. Pour cela, un protocole expérimental rigoureux doit étre suivi, du
transport de la matiere a la réalisation des essais de compression simple en passant par
la fabrication des échantillons. Lorsque tous ces criteres sont réunis, il est possible de dé-
tecter 'influence sur la rhéologie de faibles variations des quantités d’un ou plusieurs des
constituants du SMC.

La rhéologie des compounds SMC n’est pas le seul critere déterminant la réussite des
moulages et la fabrication de pieces de bonne qualité. Les comportements du SMC 5 et
du SMC de référence montrent en effet que des formulations ayant des cinétiques de ré-
ticulation différentes peuvent avoir des comportements rhéologiques similaires. Elles ont
donc une méme aptitude a remplir le moule pour des qualités finales de pieces a priori
différentes.

Industriellement, la démarche de contréle rhéologique, que nous avons présentée ici
pour des SMC, a prouvé son efficacité. Des partenaires du projet MOC ont mené une
campagne de controle rhéologique sur un CIC utilisé industriellement. En suivant le pro-
tocole que nous avons mis au point, de faibles variations dans la formulation de ce CIC ainsi
qu’un lot défectueux, générateur de défauts sur les pieces moulées, ont pu étre détectés.
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8.1 Introduction

Dans ce chapitre, nous allons utiliser le rhéométre de compression simple et les pro-
tocoles expérimentaux mis au point et montrer leur utilité pour caractériser le comporte-
ment rhéologique du SMC LP610. Les résultats expérimentaux obtenus seront comparés
aux tendances trouvées dans la littérature et pourront éventuellement les compléter.

L’influence de deux parameétres matériau ont été testés : la fraction volumique de
meches de fibres de verre, notée ¢, et la granulométrie des charges de carbonate de cal-
cium. A notre connaissance, 'influence de la granulométrie des charges sur le comporte-
ment rhéologique des SMC n’a pas de précédent dans la littérature. Elle a cependant été
étudiée pour les BMC [Orgéas et al., 2008|.

L’influence de parametres procédé tels que la vitesse de déformation axiale, la tem-
pérature des essais ou encore la déformation a été étudiée. Les vitesses de déformation
axiale, la déformation axiale et les températures testées ont été choisies pour étre repré-
sentatives des sollicitations (thermiques ou mécaniques) subies par le SMC au cours du
procédé industriel (cf. chapitre 2).

L’ensemble des courbes présentées dans cette étude sont des courbes moyennes obte-
nues sur un minimum de 5 essais réalisés sur le SMC de référence, le SMC 6 et le SMC 7
en veillant a conserver des conditions d’essais identiques.
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8.2 Vérification de I'absence de frottements rhéometre-mat iere
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FIGURE 8.1: Evolution de la contrainte axiale moyenne o33 en fonction de la déformation
axiale moyenne £33 pour deux échantillons cylindriques de SMC 7 déformés & 0.1 s~! ayant
des diametres initiaux différents, Dy = 150 et 200 mm

Pour caractériser le comportement rhéologique d’une matiere sur le rhéometre de com-
pression simple, la premiere étape consiste a s’assurer que les données d’essais corres-
pondent a la réponse intrinseque du matériau et non a la somme des réponses du maté-
riau et de possible frottements entre la matiére et les parois du rhéometre (cf. chapitre
10). Pour cela, la démarche déja utilisée précédemment [Dumont et al., 2003b; Orgéas
et al., 2008; Vassal, 2007] consistant & réaliser des essais sur des échantillons ayant des
dimensions initiales différentes a été adoptée. Le protocole d’élaboration présenté au cha-
pitre 6 a été utilisé. Il a permis la fabrication d’échantillons cylindriques de diametres
initiaux égaux a Dy = 150 ou 200 mm, prélevés dans un rouleau de SMC 7. Les essais de
compression simple lubrifiée ont été réalisés a une vitesse de déformation axiale moyenne
constante au cours des essais D33 = 0.1 s~ 1. Ces essais ont été effectués dans des conditions
isothermes a température ambiante. La figure 8.1 montre les évolutions des contraintes
axiales moyennes o33 = 4F3h/mhoD3, calculées en supposant le matériau incompressible,
en fonction de la déformation axiale moyenne 33 = In(h/hyg).

Nous pouvons voir sur les courbes de la figure 8.1 que les réponses rhéologiques des
deux échantillons sont identiques. Ceci nous permet donc de dire que I’essai de compression
simple lubrifiée permet d’obtenir directement le comportement rhéologique intrinseque du
matériau et vérifie par la méme occasion ’absence de frottements. Ce constat nous per-
met de supposer, pour la suite de ’étude, 'absence de frottements lors de la compression
lubrifiée des échantillons du SMC de référence et du SMC 6.
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8.3 Influence de la vitesse de déformation
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FIGURE 8.2: (a) Evolution de la contrainte axiale moyenne &33 en fonction de la déforma-
tion axiale moyenne £33 pour trois vitesses de déformations axiales moyennes différentes,
D33 = 0.001, 0.01 et 0.1 571, (b) Evolution de la contrainte axiale moyenne G33 en fonction
de la vitesse de déformation axiale moyenne D33 pour des déformations axiales moyennes
différentes, £33 = 0.2, 0.4, 0.6 et 0.8

Les essais de compression simple lubrifiée ont été réalisés sur le SMC LP610 de référence
dans des conditions isothermes a température ambiante, notée T,.. Cette température de
référence correspond a une température de 20°C, soit 293 K. La forte influence de la vitesse
de déformation sur la réponse rhéologique du SMC LP610 de référence est mise en évidence
sur la figure 8.2 (a) ol nous pouvons voir ’évolution de la contrainte axiale moyenne o33 en
fonction de la déformation axiale moyenne £33 pour des vitesses de déformations axiales
moyennes Ds3 égales & 0.001, 0.01 et 0.1 s~!'. Afin de souligner et de quantifier cette
influence de la vitesse de déformation axiale, nous avons tracé 1’évolution de la contrainte
axiale moyenne en fonction de D33 pour quatre déformations axiales moyennes &35 = 0.2,
0.4, 0.6 et 0.8. Ces courbes sont visibles sur la figure 8.2 (b). Dans tous les cas, la contrainte
axiale moyenne suit une fonction puissance de la vitesse de déformation axiale moyenne
de la forme :

33 = n33(¢, T) D33
avec n33(o, T) = n§3(¢, T)Dég(¢’T)_1). Dans cette derniere expression, n§3(¢, T) est n(o,T)
sont respectivement la viscosité et la sensibilité a la vitesse de déformation. Les barres d’er-
reurs de £ 10 % représentées sur la figure 8.2 (b) caractérisent la dispersion des données
d’essais. Elles montrent qu’il est possible de négliger en premiere approximation I’influence
de la déformation sur les parametres 77§3(0.188,Tr) et n(0.188,7)). Ces parametres sont
respectivement égaux & 6.35 MPa.s™(0-188.77) o (.44,

Ces résultats mettent en évidence le caractére rhéofluidifiant des SMC dans la gamme
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de vitesses de déformation testées. Cette caractéristique des SMC est classiquement re-
trouvée dans la littérature [Lee et al., 1981; Kim et al., 1992, 1997; Le Corre et al., 2002;
Dumont et al., 2003b]. De plus, sur la base des résultats expérimentaux montrés dans Le
Corre et al. [2002] et Dumont et al. [2003b], pour la suite de cette étude, nous supposerons
que la sensibilité a la vitesse de déformation n ne dépend pas de la fraction volumique de
fibres. Ainsi, nous écrirons n(0.188,7") = n(0.108,7") = 0.44. Enfin, on notera d’une part
que la sensibilité a la vitesse de déformation n est identique a celle trouvée précédemment
sur une formulation LP606 [Le Corre et al., 2002; Dumont et al., 2005]. On remarquera
d’autre part que la consistance est également proche de celle trouvée pour la formulation
LP606 a un taux de fibre identique (¢ = 0.188).

8.4 Influence de la température

Pour quantifier I'influence de la température sur la rhéologie des SMC LP610, plusieurs
essais lubrifiés ont été réalisés dans des conditions isothermes a des températures de 40,
60 et 80°C sur le SMC de référence. Nous avons vérifié au préalable (vérification faite
par MCR) par calorimétrie différentielle que les temps de chauffe de 15 minutes environ,
utiles pour porter les échantillons a la température d’essai, n’affectaient pas la réaction
de réticulation de la pate. Ces essais viennent s’ajouter aux essais réalisés a température
ambiante présentés au paragraphe précédent. Ils ont été réalisés pour deux vitesses de
déformation moyennes D33=0.1 et 0.01 s L.

La figure 8.3 (a) met en évidence la forte chute du niveau de contrainte lorsque la
température d’essai augmente. Cette chute est causée par la diminution de la viscosité de
la pate SMC. Elle a été de plus observée pour les deux vitesses de déformation testées. Il
a été montré dans la littérature [Le Corre et al., 2002; Dumont et al., 2003b] que, quelle
que soit la température testée, la contrainte axiale moyenne est une fonction puissance de
la vitesse de déformation (figure 8.3 (b)). Il est donc possible d’identifier les parametres
ngg(gb, T) et n(¢,T) et de mesurer leur évolution lorsque la température augmente (figure
8.3 (c) et (d)). Nous pouvons voir sur la figure 8.3 (c) que la viscosité 77:?3(@1), T') suit une
loi d’Arrhenius de la température :

b b(A—%
ng{%(gb’ T) = 77;,536 <Tr T)7

avec 77?3, la viscosité du SMC a la température ambiante T, et b identifié & partir de
I'ensemble des expériences comme étant égal a 2600 K—!. Ces résultats sont comparables
aux résultats de la littérature [Boylan et al., 2003; Orgéas et al., 2001].

De la méme facon, nous pouvons voir que la sensibilité a la vitesse de déformation
augmente fortement lorsque la température augmente. Ceci tend a faire évoluer le régime
du SMC vers un régime newtonien pour lequel n = 1. Enfin, la figure 8.3 (b) met en
évidence le bon accord entre les données expérimentales et les tendances données par
Péquation suivante, dont I’évolution des parametres est donnée sur les figures 8.3 (c) et

(d).
G35 = 1 (6, T) D™ (8.1)
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FIGURE 8.3: (a) Evolution des contraintes axiales moyennes &33 en fonction de la défor-
mation axiale moyenne £33 pour les quatre températures considérées (7' = 20, 40, 60 et
80 °C). (b) Evolution de la contrainte axiale moyenne &33 en fonction de la vitesse de
déformation axiale moyenne D33 pour les quatre températures considérées et comparaison
au modele de Orgéas et al. [2001]; Le Corre et al. [2001]; Dumont [2003]. Evolution de la

viscosité n§3 (c) et de la sensibilité a la vitesse de déformation n (d) avec la température

8.5 Influence de la fraction volumique de méches de fibres de ve rre

Deux fractions volumiques de meéches de fibres de verre ont été testées au cours de
cette étude. Les graphiques de la figure 8.4 mettent en évidence la forte influence de ce
parametre matériau sur le comportement rhéologique des SMC et en particulier sur le
niveau de contrainte nécessaire a ’écoulement de ces derniers. Nous pouvons voir sur la
figure 8.4 (b), la comparaison des viscosités de compression 17:?3 = 733/ D33 obtenues pour
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FIGURE 8.4: (a) Evolution des contraintes axiales moyennes &3z en fonction de la défor-
mation axiale moyenne £33 pour les deux fractions volumiques de meches de fibres de
verre ¢=0.108 et 0.188 et & une vitesse de déformation axiale moyenne Dz = 0.1 s 1.
(b) Comparaison de 1’évolution de la viscosité n§3 au pic de contrainte en fonction de la
fraction volumique de méches de fibres de verre ¢ entre les données obtenues sur la LP610
(ce travail), la LP606 [Dumont et al., 2003b] et la forme phénoménologique proposée dans
[Dumont et al., 2003b]

des formulations trés proches, c’est-a-dire la LP606 [Dumont et al., 2003b] et la LP610
(toutes deux issues du méme fournisseur matiere). On remarque que, quelle que soit la
formulation testée, les données semblent suivre une évolution similaire a la forme polyno-

miale proposée dans [Dumont et al., 2003b] pour quantifier I'effet du renfort fibreux sur
la rhéologie du SMC LP606 :

1% = (0.86 4 866 + 8606195 (8.2)

8.6 Influence de la granulométrie des charges de CaCO j

Nous avons caractérisé la rhéologie du SMC 6, dont la formulation ne difféere de celle
du SMC de référence que par la granulométrie de ses charges minérales (cf. chapitre 4).
Pour cela, des essais de compression simple lubrifiée ont été réalisés a trois vitesses de
déformation axiale moyenne D33 = 0.001, 0.01 et 0.03 s~*, dans des conditions isothermes
a la température ambiante 7)., sur le SMC de référence et le SMC 6. La figure 8.5 (a)
met en exergue la forte influence de la granulométrie des charges minérales (de type A
pour le SMC de référence et de type B pour le SMC 6) sur le niveau de contraintes
atteint au cours des essais de compression simple lubrifiée. La forme des courbes est tou-
tefois comparable, avec une augmentation rapide de la contrainte axiale moyenne jusqu’a
une contrainte d’écoulement, puis une stabilisation de cette derniere lorsque la déforma-
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tion axiale moyenne augmente. Le graphique de la figure 8.5 (b) montre I’évolution de la
contrainte axiale moyenne (au seuil) avec la vitesse de déformation axiale moyenne pour
les deux SMC testés présentant des granulométries différentes. Nous remarquons que la
contrainte axiale moyenne suit une fonction puissance de la vitesse de déformation, quelle
que soit la granulométrie des charges considérée. Le comportement des deux SMC est rhé-
fluidifiant : les consistances et sensibilité a la vitesse de déformation sont respectivement
égales a 6.35 MPa.s" et 0.44 pour la formulation de référence (avec la granulométrie A),
et de 6.29 MPa.s™ et 0.5 pour le SMC 6 (avec la granulométrie B).

Ces tendances rejoignent celles obtenues sur du BMC prélevé en sortie de buse [Orgéas
et al., 2008] et plus généralement les tendances enregistrées pour les pates et suspensions
granulaires [Coussot, 2005] : il est plus aisé de déformer une suspension granulaire a la
granulométrie étalée (granulométrie B) qu’'une suspension équivalente, mais & la granulo-
métrie plus reserrée (granulométrie A).
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FIGURE 8.5: (a) Evolution des contraintes axiales moyennes &33 en fonction de la défor-
mation axiale moyenne £33 pour les deux granulométries A et B testées a une vitesse
de déformation axiale moyenne D3z = 0.001 s~'. (b) Evolution de la contrainte axiale
moyenne 33 en fonction de la vitesse de déformation axiale moyenne D33 pour les deux
types de charges A (SMC de référence) et B (SMC 6)

8.7 Conclusion

La rhéologie du SMC LP610 a été caractérisée dans ce chapitre. L’influence de divers
parametres matériau (granulométrie de charges, taux de fibres) et procédé (vitesse de
déformation, température) a pu étre mise en évidence. Ces résultats expérimentaux ont
été comparés aux tendances relevées dans la littérature sur une formulation proche, et ont



104 CHAPITRE 8. UTILITE 2 : CARACTERISATION RHEOLOGIQUE

permis de mettre en évidence des tendances similaires. Nous avons pu également montrer
la dépendance de la rhéologie de ces matériaux avec la granulométrie de leurs charges de
carbonate de calcium.

Cette influence est non négligeable, peu étudiée dans la littérature, et mériterait des
travaux plus poussés (role de la granulométrie, de la forme des charges, de leur affinité
avec la matrice polymeére, couplage avec les réactions d’épaississement. ..), qui dépassent
les objectifs fixés dans cette these.

A lissue de ces deux derniers chapitres, nous avons ainsi vu qu'il était possible, &
partir d’essais rhéologiques de compression simple, de méthodes de préparation et de
dépouillement d’essais appropriés, de contréler, mais aussi de caractériser la rhéologie des
SMC et BMC. Nous allons voir dans le chapitre suivant que ce type de caractérisation
permet de simuler la mise en forme de ces matériaux.



CHAPITRE

9

Utilité 3 : caractérisation et modélisation de la
rhéologie d’un BMC - vers la modeélisation de sa
mise en forme

Pour illustrer l'utilisation qui peut étre faite des rhéométres de compression simple et
de compression en canal dans le cadre de la caractérisation de la rhéologie des compounds,
une étude compléte sur un BMC prélevé en sortie de buse d’injection est présentée ici. Les
résultats de cette étude ont fait 'objet d’un article dans la revue «International Journal
of Materials Forming» en 2010 dont le résumé est donné ci-dessous en francais.

“Towards the mould filling simulation of polymer composites reinforced with
mineral fillers and short fibres”

O. Guiraud, P.J.J. Dumont, L. Orgéas, J.P. Vassal, T.H. Le and D. Favier

publié dans
“International Journal of Materials Forming, Vol. 3, p. 1313-1326 (2010)”

Les BMC sont des composites a renfort fibreux court qui, au cours de leur mise en forme,
se comportent comme des suspensions concentrées de fibres dans lesquelles le fluide sus-
pensif peut lui-méme étre vu comme une suspension granulaire constituée de polyméres et
de charges minérales. Dans cette étude, une méthode est proposée afin de modéliser leur
écoulement dans les moules. La rhéologie d’un BMC' industriel a ainsi été analysée en
réalisant deuz types d’essais rhéologiques : un essat de compression simple et un essai de
compression en déformation plane (ou compression en canal). Les résultats expérimentauz
obtenus ont permis de mettre en évidence le réle de la déformation, de la vitesse de défor-
mation et du type de chargement mécanique sur la rhéologie des BMC. Sur la base de ces
observations, un modéle tensoriel tridimensionnel pour le comportement viscoplastique et
anisotrope des BMC' est proposé. Ses paramétres sont identifiés a partir des résultats des
essais précédents. Ce modéle a €été implanté dans un code éléments finis spécifiquement
développé pour la simulation du moulage par compression des compounds BMC et SMC.
Le code développé permet de tester linfluence des paramétres rhéologiques et des frotte-

105
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ments moule-matiére sur la réponse du modéle. Les prévisions de la simulation ont été
comparées auxr résultats expérimentaux obtenus dans le cas d’un écoulement complexe ou
le BMC rempli un moule canal muni d’obstacles. Elles s’accordent bien avec les observa-
tions expérimentales.

L’article a €té inséré ci-dessous dans ce manuscrit dans sa version rédigée en anglais. No-
tons que les éléments présentés dans les paragraphes 9.2.1 et 9.2.2 ont déja été détaillés
dans certains chapitres précédents.
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9.1 Introduction

Bulk Moulding Compounds (BMC) are polymer composite materials. Their matrix is
made up of ~ 20-40 wt% thermoset polymer (polyester) with a high content (= 40-60
wt%) of mineral fillers (CaCOs, AlyO3). The matrix is reinforced by ~ 20-30 wt% of short
entangled glass fibres. BMC’s are widely used by the electric industry to produce small
components having good surface quality and complex shapes, as well as by the automotive
industry to produce for example car panels. Their processing consists in (i) the compoun-
ding phase, i.e. mixing uncured polyester resin, mineral fillers, glass-fibre bundles and
other additives, (ii) the injection or compression moulding phase (1 - 10 s) during which
these compounds are forced to fill a hot mould (150°C), (iii) the resin cure within the hot
mould (60 - 180 s). During their forming process (stage (ii)), BMC behave as concentrated
fibre suspensions with a suspending fluid which is also a concentrated granular suspension
made up of a liquid polymer filled with a high content of mineral fillers.

Many studies in the literature deal with the experimental characterisation of the rheology
of “standard” polymer composites reinforced by short, long or continuous fibres or fibre
bundles, by subjecting these semi-dilute or concentrated fibre suspensions to shear, elon-
gational, lubricated compression or squeeze flows (e.g. [Ausias et al., 1992; Souloumiac and
Vincent, 1998; Dweib and Brddaigh, 1999; Servais et al., 1999b, 2002; Thomasset et al.,
2005; Sepehr et al., 2004; Djalili-Moghaddam and Toll, 2006; Caba et al., 2007; Dumont
et al., 2007b; Férec et al., 2009]). These studies are the basis to establish or validate rheo-
logical models that can be used to simulate the forming processes of these composites (e.g.
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[Lipscomb et al., 1988; Shagfeh and Fredrickson, 1990; Toll and Mdanson, 1994; Yamane
et al., 1995; Switzer and Klingenberg, 2003; Le Corre et al., 2004, 2005; Djalili-Moghaddam
and Toll, 2005; Ausias et al., 20006]).

However, less is known on the rheology of fibre-reinforced polymer composites when the
polymer is also filled with solid particles, i.e. when the suspending fluid is also a concen-
trated granular suspension [Coussot and Ancey, 1999]. For example, some studies were
carried out to understand the rheology of Sheet Moulding Compounds (SMC), a fibre-
bundle reinforced thermoset polymer composites with a matrix, which was similar to that
of the BMC [Silva-Nieto and Fisher, 1981; Lee et al., 1981; Lin et al., 1997; Kotsikos
and Gibson, 1998; Le Corre et al., 2002; Abrams and Castro, 2003; Dumont et al., 2003b;
Comte et al., 2006].

Surprisingly, even though BMC are widely used in the industry for two decades, very few
studies concern their rheology during their forming process. Similarly, studies concerning
the simulation of their forming are scarce. Blanc et al. [1992] were the first to show that
during their forming process, BMC’s follow a temperature-dependent shear-thinning be-
haviour. This was confirmed by Kenny and Opalicki [1996]. However, in these studies,
BMC’s were subjected to heterogenous deformation modes, so that it was not possible
to propose suitable rheological models for these materials without a priori constitutive
assumptions. More recently, Orgéas et al. [2008] proposed an extensive experimental study
of the rheology of a BMC. For that purpose, BMC samples were deformed using lubrica-
ted simple compression experiments, similar to those initially proposed for SMC or other
planar fibre or fibre-bundle reinforced polymer composites [Le Corre et al., 2002; Dumont
et al., 2003b, 2007b]. Provided both a good lubrication and samples of large dimensions
(with respect to the fibre length), these tests allow the rheology of compounds to be ana-
lysed with reduced variability and without any a priori constitutive assumptions. Doing
so, the roles of the fibre content, the granulometry of the mineral filler, the current strain,
the strain rate and the mechanical loading history on stress levels required to deform the
studied BMC’s were emphasised. In all cases, it was concluded that BMC’s exhibited a
pronounced and dominant non-linear viscous behaviour, with some elastic and strain har-
dening effects : a simple non-linear 1D viscoelastic model was proposed to capture such
effects. However, the 1D model cannot be used in mould filling simulations.

Within that context, the aim of this paper is to pursue the work that has been initiated in
Orgéas et al. [2008] to model mould filling with BMC. For that purpose, an industrial BMC
was collected at the outlet of an industrial injection machine (section 9.2.1). BMC samples
were then deformed by using lubricated simple and plane strain compression deformation
modes (section 9.2.2). Experimental results underline the influence of the loading path, the
current strain, as well as the imposed strain rate on recorded stress levels (section 9.3) : a
simple 3D non-linear viscous tensorial model is then proposed to fit these trends (section
9.4). This model is implemented into a finite element code dedicated to the compression
moulding of compounds. Simulations results are compared with compression experiments
achieved with rather complex flow situations (section 9.5).
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FIGURE 9.1: SEM micrograph (a) and particle size distribution (obtained from a particle
sizer Malvern Master Sizer X) (b) of the AlyO3 filler.

9.2 Experimental Procedure

9.2.1 Material

The tested BMC is very close to that used in Orgéas et al. [2008]. It differs from the
last formulation by its longer ageing time. It was prepared and mixed by Compositec
(Le Bourget-du-Lac, France). Its matrix is made up of polyester resin (35.25 wt%), zinc
stearate (2.65 wt%), moulding agents (8.8 wt%), and is filled with alumina (53.3 wt%)
particles, the typical aspect and size distribution of which are given in figure 9.1 (a) and
9.1 (b), respectively. Hence, the matrix is a granular suspension with a high concentration
of mineral fillers. It is then reinforced with glass-fibre bundles (initial length 6mm, 200
fibres with a 13.7 pum diameter) at a mass fraction of 20 wt%, which corresponds to a
volume fraction of fibres of 15.4%. In order to account for the modifications entailed prior
to mould filling on the fibrous microstructure of the BMC compounds (e.g. induced by the
flow through an injection screw), the tested BMC was preliminary poured into an injection
screw and taken at its exhaust. At this stage, fibre bundles were completely broken up,
and the remaining fibres had a length comprised between 0.1 and 10 mm (see figure 9.2,
mean value ~ 0.5 mm). They form a complex intricate connected network where (i) no
privileged orientation can be found [Orgéas et al., 2008] and (ii) approximately 5 to 10
fibre-fibre contacts per fibre may occur [Doi and Edwards, 1978; Ranganathan and Advani,
1991; Toll, 1998; Le Corre et al., 2005].
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FI1GURE 9.2: Distribution of the fibre length within the BMC at the exhaust of the injection
press (obtained from the Morfi LB-01, TechPap).

9.2.2 Rheometers

In order to characterise the rheology of the studied fibre-reinforced granular suspen-
sion, two specifically designed rheometers were used. Compared with standard commercial
rheometers, these rheometers allow samples with very large dimensions , i.e. higher than
the size of the microstructure heterogeneities, to be deformed, thus reducing both the
scattering of results and possible boundary effects. These two rheometers were mounted
on a mechanical testing machine (MTS 4M, load cell 20 kN, maximum cross-head velocity

8 mm s~1).

1. The first apparatus is the simple compression rheometer initially developed for the
rheology of sheet moulding compounds [Le Corre et al., 2002; Dumont et al., 2003b;
Orgéas et al., 2008]. Tests consist in compressing lubricated cylindrical samples (ini-
tial radii Rp= 35 mm and 50 mm, initial height hp= 20 mm) at constant axial
average strain rates Ds3 = h/h (compression direction given by the unit vector es)
between two horizontal platens parallel to the (e1,e2) plane : (eq,es,e3) being the
usual orthogonal reference frame. During the test, the sample height h and the axial
force F3 are measured so that the average axial logarithmic strain 33 and stress o33
can be estimated by In(h/ho) and F3ho/(wR3h) 2, respectively (assuming the incom-
pressibility of the studied suspensions). Provided a good lubrication of the samples
(here using a silicone grease), a homogeneous deformation mode of the samples is
observed [Dumont et al., 2003b; Orgéas et al., 2008]. Hence, the Hencky strain &
and strain rate D tensors can be estimated for all material points of the tested
specimens :

_ 1 1
£ = 633(63 ® ez — 561 ®er — 562 & ez), (91)

a. In the following, compression forces, stresses, strains and strain rates will be plotted arbitrarily as
positive values, by convention
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FIGURE 9.3: Oversimplified schemes of the plane strain compression rheometer without
(a) and with (b) cylindrical obstacles.

_ 1 1
D= D33(e3 X ez — 591 X ey — 592 & eg). (9.2)

The lubrication layers between the platens and the specimen ensure the homogeneity
of the flow, but they may induce friction forces that may disturb results. This was
not observed for SMC [Le Corre et al., 2002; Dumont et al., 2003b], but was clearly
established for BMC [Orgéas et al., 2008]. In such a case, (i) by performing two tests
using two different initial radii Ry and (ii) by assuming the lubrication layers act as
Newtonian boundary layers (with a hydrodynamic friction coefficient \), it is then
possible [Orgéas et al., 2008] to estimate the Cauchy stress tensor

0 = 033€3 X e3 (9.3)
with )
_ AhoRj -
033 :0'33—1 (]]130h‘ (94)

The friction coefficient A was found to be close to 1 1072 N s mm ™3 for the experi-
ments performed using the simple compression rheometer. As shown in figure 9.5(a),
accounting for the correction proposed by equation (9.4), stress-strain curves do not
depend on the initial radii of the samples.

2. The second apparatus is a plane strain compression rheometer, which was recently
designed [ Vassal, 2007] based on that previously developed for SMC [Dumont et al.,
2003b]. As shown in the oversimplified scheme given in figure 9.3(a) and the pho-
tographs displayed in figure 9.4, lubricated rectangular samples (1) (initial length



9.2. EXPERIMENTAL PROCEDURE 111

[ @

o Transparent plate

A6 ccp visible Camera

(JAI 1024x1024, 25Hz)

FIGURE 9.4: Photographs of the plane strain compression rheometer.
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FIGURE 9.5: Correction of simple (a) and plane strain (b) compression stress-strain curves
obtained for various samples dimensions.
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along the ej-direction Lo= 80 mm or 160 mm, initial length along the es-direction
lo= 80 mm, initial height along the es-direction hp= 20 mm) are compressed in the
es-direction at constant axial average strain rates D33 = h/ h and forced to flow in
the e;-direction. During the test, the sample height h, the axial force F3 but also
the lateral force F, are measured, so that the average axial logarithmic strain £33
and stresses 033 and g9 can be estimated by In(h/hg), Fsho/(Loloh) and F5/(Lohg),
respectively. Notice that the lower platen (4) of this new rheometer is a 20 mm thick
quenched glass plate, which permits to observe, using a CCD camera (6) positioned
below it (JAI 1024x1024 pixel, 25 Hz), the flow of samples during the experiments
(see figures 9.3 and 9.4). Once again, a good lubrication of samples allows a homo-
geneous sample flow [Dumont et al., 2003b; Vassal, 2007] to be obtained, so that e
and D can be considered as uniform in the sample :

e =éxles®es —e; ®ey), (9.5)

D= Dgg(eg Xe3—e® el). (9.6)

By adopting a similar approach to that followed for the analysis of simple compres-
sion tests [Orgéas et al., 2008], it can be shown that the Cauchy stress tensor within
flowing samples can be estimated by

0 = 033€3 ® e3 + 022€2 & e (9.7)

with - -
_ NL2R3. NI
033:033_6 h4 h and 022:022_6 h4

As shown from figure 9.5(b), fairly good corrections of plane strain compression

h. (9.8)

curves were obtained with A = 0.8 1073 N s mm 3. This value is lower than the one
found for the simple compression rheometer, because the surface roughness is lower
for the plane strain compression rheometer than for the simple compression one.
Likewise, in order to check the validity of the method proposed in this work (see
section 9.5), notice that this second rheometer was also modified to analyse the BMC
flow in a more complex mould. This one allows the compression through a channel
with two vertical cylindrical obstacles (5) (diameter = 30 mm) which can slide inside
the upper platen (7), as depicted in figure 9.3(b). The cylinders are positioned in
the middle of the width of the channel at a distance L,,s = 180 mm.

9.2.3 Sample preparation and testing conditions

To produce simple and plane strain compression samples, the following method was
strictly repeated in order to assume that all tested samples have nearly the same initial
fibrous microstructure :

— a prescribed amount of BMC was extracted from bags and hand-mixed in order to
induce fibrous microstructures with random fibre orientation and to pre-shape cylin-
drical (for simple compression) or rectangular samples (for plane strain compression)
close to their final dimensions.
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FIGURE 9.6: Evolution of the axial stress o33 with the axial strain €33 during plane strain
compressions performed at different strain rates Dss.

— pre-shaped samples were then put into cylindrical or rectangular moulds and com-
pressed at a closing force of 20 kN in order to adjust the final sample dimensions.
During such a nearly cedometric compaction, the flow of the BMC was limited, so
that its microstructure was likely to evolve weakly.

Thus, the fibrous microstructures of produced samples initially exhibit transverse isotropy,
the symmetry axis of which is parallel to the compression axis e3. Therefrom, samples were
placed into the rheometers and deformed at room temperature (25°C) and at constant

average axial strain rate D3z ranging from 1073 to 1071 s~ 1.

9.3 Experimental Results

Typical stress-strain curves obtained during simple or plane strain compression expe-
riments are plotted in figures 9.5 and 9.6.

— As evident from these figures, whatever the mechanical loading and whatever the
considered strain rate, the stress-strain curves exhibit a noteworthy strain hardening.
The first stress increase, i.e. when €33 < 0.25, can be due to viscoelastic effects
[Orgéas et al., 2008]. Above, the stress increase is approximately 300% to 1000%
when the strain goes from 0.25 to 1. Such a hardening may be induced (i) by the
rearrangement of the mineral particles and the polymer within the matrix and (ii)
by the alignment of the glass fibres along the flow direction. In order to gauge the
importance of these two possible mechanisms, two graphs have been plotted in figure
9.7 :

— Graph (a) is built from the simple compression experiments performed in [Orgéas
et al., 2008]. For this type of flow, the initial nearly planar random fibrous micro-
structure should not evolve drastically [Dumont et al., 2007b; Chalencon et al.,
2010]. The graph represents the evolution of the normalised stress o* as a func-
tion of the axial strain e33, during the simple compression at D33= 0.1 s~! of two
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F_ IGURE 9.7: Evolution of the dimensionless stress o* with the axial strain £33 when
D33=0.1 s7!. 0* is estimated from simple compression experiments performed in Orgéas
et al. [2008] (a) and compressions (simple and plane) performed in this work (b)

BMC’s exhibiting a fibre content of 10 wt% and 20 wt%. The dimensionless axial
stress ¢* corresponds to the axial stress o33 recorded for those BMC divided by
the axial stress o33 recorded for the BMC without fibre (fibre content = 0 wt%).
As shown from this graph, whatever the investigated fibre content, the dimen-
sionless stress o* is more or less constant. An identical trend was also noticed
during the flow of fibre reinforced mortars, that displayed a microstructure and a
rheology rather close to the BMC ones [Chalencon et al., 2010]. Hence, the strain
hardening observed in simple compression is mainly due to the pasty matrix, e.g.
to a rearrangement of the mineral particles and the polymer during flow.

— Graph (b) is built from the simple and plane strain compression experiments
shown in figure 9.5, i.e. with the same material. In this case, ¢* corresponds to
the axial stress o33 recorded during the plane strain compression divided by the
axial stress o33 recorded during the simple compression. As seen in this graph, a
slight increase, about 20%, of o* is observed. Such a trend follows that observed
during the elongation of standard polymer suspensions reinforced with fibres (e.g.
Férec et al. [2009]), it is due to the evolution of the fibre orientation along the
flow direction e; during the plane strain compression [Dumont et al., 2007b]. It is
also of the same order of magnitude as that predicted by the micro-macro model
developed in Le Corre et al. [2005] for SMC, i.e. quite similar concentrated fibre
suspensions. Anyway, the strain hardening that fibre orientation evolution can
induce is much smaller than the one which is induced by the local deformation of
the pasty matrix, at least for the investigated testing conditions.

— The imposed axial strain rate D33 also plays a significant influence, as shown from
figure 9.6, which emphasises the strong viscous behaviour of the tested BMC. To
better underline this, figure 9.8 reports the evolution of the axial plane strain stress
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FIGURE 9.8: Plane strain compression results. Evolution of the axial stresses o33 recorded
at two axial strains (€=0.25 and 0.8) with respect to the axial strain rate D33 (continuous
lines are the power-laws used to “t the data)

o33 recorded at two axial strains €33, 7.e. 0.25 and 0.8. In both cases, the viscosity is
a power-law function of the strain rate Dss, i.e. 133 = ng3D§3_ ! The consistency n9s
and the strain rate sensitivity n are respectively equal to 0.09 MPa s™ and 0.22 MPa
s” and to 0.34 and 0.22, when e33 = 0.25 and 0.8, respectively. A very similar trend
has been reported previously [Orgéas et al., 2008], even for the BMC without fibre.
Thus, both the decrease of n with 33 and the strain hardening (which implicitly
induces an increase of the consistency 73;) are mainly due to a rearrangement of
the mineral fillers and the polymer during flow. For instance, as the compression is
increased, the Newtonian polymer which is between contacting particles and which
acts as a lubricant may be progressively expelled from contacting zones, so that
associate lubrication forces would be lowered with respect to Coulombic friction
forces [Coussot and Ancey, 1999] : this would be a possible scenario occurring at the
microscale.

— For plane strain compression tests, the stress ratio o33/092 is a decreasing function
of the axial strain £33, as evident from figure 9.9. This evolution is also related to
the evolution of the BMC microstructure (7.e. polymer matrix and fibres) during
the flow. Nonetheless, it is important to notice from the same figure that the stress
ratio does not depend on the imposed strain rate D33 since the curves are nearly
superimposed.
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FIGURE 9.9: Evolution of the stress ratio o33/092 during the plain strain compressions
plotted in figure 9.6. The continuous line represents the prediction of the proposed model.

9.4 Proposition of a 3D tensorial model

9.4.1 Model definition

On the basis of the previous experimental results, a 3D tensorial model is proposed
to model the rheology of BMC. For the sake of simplicity, we neglect viscoelastic effects
associated with the rheology of BMC [Orgéas et al., 2008]. In particular, such effects are
mainly responsible for the stress increase observed during the monotonic loadings for axial
strain below a characteristic value . ~ 0.25. Instead, we assume here that the considered
BMC can be seen as a one-phase viscous and incompressible continuum. Its corresponding
stress tensor o is therefore written as

o=-pSi+a, (9.9)

where p, § and oV are the incompressibility pressure, the identity tensor and the viscous
stress tensor, respectively. As already proposed previously for SMC [Dumont et al., 2003b],
oV is assumed to be the partial derivative of a volumetric viscous dissipation potential €2
with respect to the strain rate tensor D. €2 is supposed to be a convex and positive function
of D and it is equal to zero when D = 0. We further assume that € can be written as a
function of a positive scalar equivalent strain D.q,(D). Thus,

99 9Q 9D, 9Dy
~ 9D 0D, 0D 9D’

O_’U

(9.10)

where the equivalent stress o, is associated with the equivalent strain rate D, by the
following expression :
Piis = 0" : D = 0¢gDeq, (9.11)
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Pj;s being the volumetric mechanical dissipation. The experimental results shown in the
previous section lead to propose the following constitutive equation, in order to account
for the observed strain hardening and non-linear viscous effects :

Oeq = noekequan (9.12)

where the consistency 1), the strain hardening coefficient k£ and the power-law exponent
n are constitutive parameters and where the equivalent strain e., is defined as

‘ d
Eoq = / Degdt or j:q = D,,. (9.13)
0

where the symbol d/dt represents the material time derivative. The choice of the equivalent
strain rate D, is open. In the next section, the compression moulding of thin BMC
plates is addressed, with an initial fibrous microstructure, which is mainly aligned along
the midplane (ej,e2) of the plates. Results gained in the previous section showed that
the mechanical behaviour of the BMC was not strongly affected by the fibre orientation
evolution (see figure 9.9), at least compared with the impact of the strain hardening
of the pasty matrix on the BMC rheology. Thus, it seems reasonable to assume, as a
first approximation, that the mechanical behaviour of the considered BMC under the
considered flow conditions does not depend on the fibre orientation evolution and exhibits
transverse isotropy, the privileged direction eg of which is the normal to the midplane of
the plate. In this situation, a possible form of D, is [Meyssonier et al., 2001; Dumont
et al., 2003b] :

D, =ao(D:D+a1(M: D)’ +as(D-M): D) (9.14)
with )
X = 152H
o = 1+ H-2421 (9.15)
ap = 2(H 1)

and where M = e3 ® e3 is the microstructure tensor characterising the transverse iso-
tropy of the material [Boelher, 1987]. H>-0.5 and L>0 are two additional constitutive
parameters. Their physical meaning can be expressed as follows : for the same given me-
chanical dissipation Pys, the BMC flow occurs when ooy = 033, 0¢q = /(1 + H)/2 and
Ocq = V/3Lo3; when the BMC is subjected to a simple compression along es, a simple com-
pression along e, and a shear in the (e;,e3) plane, respectively. Please also notice that the
above expression of D, is such that its associated dual variable, i.e. the equivalent stress
Oeq, €quals the well-known Hill yield criterion [Hill, 1950] established for elastic-plastic
materials exhibiting a transverse isotropy along the e direction. Hence, the combination
of the previous expressions leads finally to the following form of the viscous stress tensor :

o = agmeeD (D + (M : D)M

(9.16)
+ %2(D-M+M-.D))

The influence of the fibre orientation evolution was neglected (as a first approximation)
in the above constitutive equations, compared with the strong influence of the pasty matrix
on the rheological behaviour (see above). However, fibre orientation may play a role on the
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final mechanical and physical properties of produced composites parts (e.g. Osswald and
Tseng [1994]). Hence, in order to estimate the flow-induced fibre orientation, the above
set of constitutive equations is completed with a standard modified Jeffery’s equation
[Jeffery, 1922; Folgar and Tucker, 1984]. This equation is here expressed (i) by assuming
that fibres are very slender with a planar orientation along (ej,e2) (ii) by assuming that
the BMC follows a plug flow along the midplane (ej,eq2) of the considered plates during
its forming (see below), and (iii) by using the in-plane second order A and fourth order
A fibre orientation tensors [Advani and Tucker, 1987 :

A =QA-AQ+A-D+D-A

~ o~ e~ (9.17)
n A:D+2(Z’m(5—2A)

where Q and 4 are respectively the in-plane vorticity tensor and equivalent shear strain
rate, and where C7 is a constitutive parameter that accounts for fibre-fibre interactions
[Folgar and Tucker, 1984]. The fourth order fibre orientation tensor involved in the last
equation is expressed as a function of the second order fibre orientation tensor, by using

the 2D natural closure approximation [Dupret and Verleye, 1999]. Hence, in (ej,e3), this
yields to (i, j, k, l = 1,2) :

(gijgkl + A Ay + flufljk>
(0i50k1 + Gir 01 + 0qydjr.) det A

Ajju =
+

1
i (9.18)
6

Please note that the microstructure tensor M is not equivalent to the second order fibre
orientation tensor A. For the considered BMC’s, fibrous microstructures are mainly aligned
in the principal plane of the samples. The normal to this plane is a preferred direction and
the microstructure tensor accounts for it in the rheological model. For the flow situations
considered in this work, the principal plane of the samples is invariant, so that there is no
need to update the microstructure tensor.

9.4.2 Identification of constitutive parameters

With the help of the simple and plane strain compression tests performed in the
previous section, for which e = eg, it is possible to determine five of the six constitutive
parameters of the model, i.e. g, k, n, H and Cy. For the flow kinematics that will be
considered in the next section, i.e. plug flows, notice that it is not necessary to determine
the last constitutive parameter L, which could have been determined from shear tests in
the (e1, es) plane [Le Corre et al., 2002; Dumont et al., 2003b].

— The interaction coeficient Cj was set to 0.005. This value corresponds to the averaged
value of those used in the literature for fibre suspensions displaying similar fibre
content and aspect ratio [Bay and Tucker II1, 1992; Phan-Thien et al., 2002; Sepehr
et al., 2004].

— From the plane strain compression experiments, H can be directly deduced from the
stress ratio oss/o99 since

I8 _1+H (9.19)
022
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FIGURE 9.10: Stress-strain curves showing a comparison between the model prediction
(continuous lines) and the experiments (marks) during simple compression (a) and plane
strain compression (b).

Results reported in figure 9.9 show that H should depend on the strain. To take this
into account, H was taken as a function of the equivalent strain e, :

H=1- g <5eq + \/(6eq —e)?—a?— \/52 — a2> (9.20)

where the characteristic strain e, the slope i and the curvature o were set to 0.25, 1
and 0.01, respectively. As shown in the graph of figure 9.9, such an expression allows
a reasonable fit of experimental data for strain above 0.25. Below this value, viscoe-
lastic effects occur and are not accounted for in the present model : in this strain
domain, H was arbitrarily fixed to the value obtained near e., = 0.25. Likewise,
above the equivalent strain equal to 1, H was also fixed arbitrarily to H(e,q = 1),
in the absence of experimental data.

— From the axial stresses recorded during the compression experiments performed at

various axial strain rates, 19, k and n can be estimated. For example, the axial stress
o33 for simple compression is

g33 — ’I’}Oeksgng%. (921)

Doing so, within the investigated strain and strain rate ranges, the following values
were determined :

no = 0.06 MPa s", k = 0.8,n = —0.23¢.4 + 0.41. (9.22)

Once again, in the absence of experimental data above e, > 1, n was fixed arbitrarily
to n(eeq = 1).
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Stress-strain curves plotted in figure 9.10 show the comparison between the predictions
given by the proposed model and the experimental data collected during various simple
and plane strain compressions. Together with the stress ratios shown in 9.9, these graphs
indicate that the model permits a fairly good fit of experimental results, whatever the
considered mechanical loading. Of course, experimental and model curves differ in their
early stages, i.e. when e., < 0.25, because the very simple proposed model does not
account for viscoelastic effects observed experimentally [Orgéas et al., 2008].

9.5 Mould filling simulation

9.5.1 Finite Element code for compression moulding

The previous rheological model is then implemented into a Finite Element (FE) code
able to simulate the compression moulding of thin SMC or BMC charges. Mechanical and
numerical aspects related to this code are extensively described in Dumont et al. [2007a].
Briefly, the flow of the compound during the compression is supposed to be equivalent to
an incompressible and one-phase plug flow [Barone and Caulk, 1986; Abrams and Castro,
2003], so that the velocity of the suspension along the thickness of the BMC is uniform.
Hydrodynamic friction forces having the same effects than those used to correct stress
measurements during homogeneous compression experiments (cf. section 9.2) can also be
taken into account. Hence, only the mid-plane of the mould cavity is considered, and
by following an Eulerian description, the whole mould is meshed (see figure 9.11). The
flow problem (mass balance and quasi-static momentum balance equations + constitutive
equations (9.9-9.16)) is then treated using a mixed pressure-velocity formulation (modified
Uzawa algorithm + Newton Raphson linearisation, P2+ /P1 FE elements). The evolution
of the flow front during the compression is solved using a level set function, which is
advected by using a characteristic based method and P2 FE elements. In order to compute
the equivalent strain €., and the fibre orientation A at each material points during the
flow, a similar resolution scheme is implemented for the weak form of equations (9.13b)
and (9.17), respectively.

9.5.2 Comparison experiments / simulations

To test the capability of the FE code to simulate complex flow situations, the com-
pression experiments in the channel with the obstacles are now considered. During the
tests, the CCD camera is used in order to capture the BMC flow front. The samples used
in this case are rectangular samples of dimensions Ly x [y X hg = 80 x 80 x 20 mm?. They
are initially lubricated and placed in the centre of the channel. They are then compressed
at constant axial strain rate and three initial cross-head velocities equal to 0.2, 2 and 6
mm s~ L. Tests are performed at room temperature. It must be pointed out that such tes-
ting conditions, despite their simplicity, are not so far from the industrially encountered
ones. Indeed, during the short duration of the compression mouldings, it is fair to assume
[Barone and Caulk, 1979] that the temperature of the compounds (i) is sufficiently low to
avoid curing of the polymer and (ii) is approximately constant except near the lower and
upper parts of the mould, where the heated polymer matrix acts as a lubricant [Barone
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FIGURE 9.11: Geometry, mesh, position of the initial BMC charge and boundary conditions
used to run the simulation.

and Caulk, 1985; Boylan et al., 2003; Odenberger et al., 2004; Rabinovich et al., 2008; Le
et al., 2008].

In parallel, the same compression experiments are simulated with the FE code together
with the rheological model developed in this work. The geometry, the mesh, the initial
and boundary conditions are given in figure 9.11. The comparison between the experi-
ments and the simulation is presented in figure 9.10. This figure brings up the following
comments :

— The pictures taken with the CCD camera at various times during the compression
at the initial cross-head velocity of 2 mm s~! (see figure 9.12(c)) together with the
snapshots extracted from the corresponding simulation at the same times also prove
that the simulated flow fronts rather well fit the experimental ones.

— When the simulation is performed both with the rheological model, which has been
proposed in the previous section, and with the hydrodynamic friction coeficient A,
which has been determined for the plane strain compression rheometer (cf. subsec-
tion 9.2), the experimental force-height curves are correctly reproduced, whatever
the initial cross-head velocity, as shown in the graph of figure 9.12(a). The best
correspondence is obtained whenever the equivalent strain ., remains below 1 and
becomes deteriorated when ., > 1. This constitutes a limitation of the presented
model as the identification of its parameters has not been performed when €., > 1,
as previously explained. This point should be further improved. In the particular
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FIGURE 9.12: Compression in the channel with cylindrical obstacles : comparison between
experiments and simulations when the initial compression velocity equals 2 mm s™! (a)
and when it equals 0.2 mm s~! and 6 mm s~!(b). Graphs (a) represent the mould closure
force F' as a function of the height h of the mould cavity. Marks represent the experimental
data and lines predictions given by the simulations. Graph (b) represents the influence of
constitutive parameters on the mould closing force (initial compression velocity equals 2
mm s~ !). Photographs (experiment on top, simulation on bottom) shown in (c) represent
the bottom view of the mould. They were taken at various times (1,2,3,4) during the com-
pression at 2 mm s~!. Colormaps shown in the numerical pictures represent the equivalent
strain €., and the first principal component A; of the orientation tensor, from zero (red)
to the maximal value (white).
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9.6

studied flow, a state of equivalent strain e,, > 1 is reached quite rapidly around
the cylindrical obstacles, as it is illustrated in figure 9.12(c) in the case of an initial
cross-head velocity of 2 mm s™!.

In order to gauge the effect of constitutive parameters on the simulation, different
runs have also been achieved in the case of the compression at the initial cross-head
velocity of 2 mm s, see figure 9.12(b). As evident and shown from the simulation
tests achieved without friction, neglecting the strain hardening (k = 0) leads to the
lowest mould closure force F. Adding both the effects of the friction and the strain
hardening leads to the highest closure force. It is 1.5 times higher than the previous
value at half the compression and triples near the end of the compression. Consi-
dering the individual effects of the friction or the strain hardening leads to closure
force values comprised between the two previous cases and of close magnitudes, sho-
wing both the importance of the bulk rheological behaviour of the BMC and of its
interaction with the mould surfaces.

At least, the evolution of the first principal value Aj of the fibre orientation tensor
and the corresponding orientation ellipses (they are aligned with the principal 2D
reference frame and their major and minor axes are respectively equal to Ay and Ay
= 1- Aj) are given in figure 9.12(c) in the case of an initial cross-head velocity of 2
mm s~ . This graph shows an overall alignment of the fibres along the channel axis,
with a complex orientation when the BMC flows around the cylindrical obstacles. An
interesting analysis, which would have to be performed, would consist in determining
experimentally the orientation state of fibres around these obstacles and to compare
it with these numerical results. Nevertheless, this work cannot be easily performed
with BMC materials. It would require special observation techniques developed in
[Teyssier et al., 2003a] or [Le et al., 2008], for instance.

Conclusion

The analysis, which was initiated in [Orgéas et al., 2008] in order to understand the
rheology of Bulk Moulding Compounds, was pursued. Once again, results have shown
that these polymer composites behave as highly concentrated fibre-reinforced non-
Newtonian suspensions during their forming phase, exhibiting a complex rheology.
In particular, the role of mechanical loading on the suspension rheology was here
emphasised, by performing both simple and plane strain compression experiments
on large size rheometers. This database could be completed by shear tests such as
those achieved in [Le Corre et al., 2002], since shear is another important deformation
mode arising during processing of BMC’s. In order to better understand the BMC
rheology, an important work should also be carried out concerning the analysis of
their microstructures, which are induced during flow [Teyssier et al., 2003b; Comite
et al., 2006; Le et al., 2008|.

As a quick answer towards the modelling of mould filling, a mesoscopic phenomeno-
logical tensorial rheological model was proposed. Such a model requires few consti-
tutive parameters, and captures the main features of the BMC rheology. However,
it is not able to link finely the BMC’s rheology with their microstructure. Based
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on an experimental analysis of flow-induced microstructures, such a model should
be in future work replaced by more sophisticated rheological models dedicated to
these types of fibre suspensions [Toll and Manson, 1994; Yamane et al., 1995; Fan
et al., 1998; Mackaplow and Shaqfeh, 1996; Souloumiac and Vincent, 1998; Switzer
and Klingenberg, 2003; Le Corre et al., 2004, 2005; Ausias et al., 2006].

This phenomenological model was implemented into a FE code dedicated to the com-
pression of compounds [Dumont et al., 2007a]. Compared to heterogeneous compres-
sion moulding cases, rather good trends were obtained from the simulation. Future
work should now focus on simulating more complex geometries and more complex

situations combining thermal and mechanical loading.
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CHAPITRE

10

Vers une meilleure estimation de la rhéologie
des compounds et des frottements rhéometre-
matériau

Dans ce chapitre, un nouveau Théométre et de nouvelles méthodes de dépouillement
sont développés pour caractériser plus finement la rhéologie des SMC et BMC ainsi que
les frottements de ces derniers avec les parois du Théométre qui les comprime.
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10.1 Introduction

Nous avons vu dans les chapitres précédents que le rhéometre de compression simple
lubrifiée apparaissait comme un outil pertinent pour controler la rhéologie des compounds,
moyennant une procédure expérimentale rigoureuse. Nous avons également montré que ce
rhéometre pouvait, dans certaines conditions, étre capable de caractériser la rhéologie des
compounds. Parmi ces conditions, deux d’entre elles peuvent étre levées :

— condition de lubrification parfaite - Cette derniére est requise pour pouvoir
déduire facilement le comportement intrinseque des compounds : les forces de frot-
tement induites par le cisaillement les couches de lubrifiant doivent étre négligeables
devant les efforts produits par le compound qui s’écoule. Dans le cas contraire, nous
avons vu au chapitre 2 qu’il existait des méthodes de dépouillement capables de tenir
compte des frottements en supposant des formes arbitraires et discutables pour ces
derniéres : est-il possible de faire autrement et d’estimer directement et sans a priori
les frottements, tout en étant capable de caractériser la rhéologie des compounds?

— hypothése d’incompressibilité des compounds - Bien que trés souvent postulée
lors du dépouillement de campagnes rhéologiques ou bien encore lors des simulations
numériques du remplissage de moules (cf. chapitre 2), cette hypothése est rarement
remise en question, méme si la présence non négligeable de pores dans les compounds
est, quant a elle, admise : est-il possible de mesurer simplement la compressibilité
des compounds lorsqu’ils s’écoulent 7 Si oui, quelles sont les conséquences d’une telle
compressibilité sur les méthodes de dépouillement ?

Dans ce contexte, 'objectif de ce chapitre est de tenter d’apporter des réponses aux ques-
tions posées ci-dessus. Ainsi, dans un premier temps, une série d’expériences est réalisée
pour mettre en évidence a la fois les frottements rhéometre-matiere et la compressibilité
des SMC (cf. paragraphe 10.2). Le constat issu de ces expériences nous a amené (i) a
concevoir et mettre au point un nouveau rhéometre de compression instrumenté (cf. pa-
ragraphe 10.3), (ii) & développer une méthode originale de dépouillement (c¢f paragraphe
10.4) et (iii) a valider cette méthode sur des fluides modeles et sur des compounds (cf.
paragraphes 10.5 & 10.7).

10.2 Constat expérimental

Plusieurs séries d’essais ont été effectuées pour tester la validité des hypotheses faites
dans les différents modeles d’écoulement de la littérature [Barone and Caulk, 1986; Abrams
and Castro, 2003; Dumont et al., 2007a]. Ces hypotheses concernent I'homogénéité de
la déformation des SMC au cours de leur compression simple ainsi que le respect d’un
écoulement de type bouchon de la matiere, I'incompressibilité des SMC et le type des
frottements éventuels entre les plateaux de compression et la matiere.

Pour cela, la matiere utilisée au cours de cette étude est le SMC 7 (c¢f. chapitre 4).
Tous les essais présentés dans ce paragraphe ont été réalisés a vitesse de déformation
axiale D33 = 0.1 s~! constante et & température ambiante. Une précompression de 0.5
mm est appliquée aux échantillons afin d’aplanir les surfaces de contact entre le moule et
la matiere (vaguelettes en surface des SMC). La hauteur initiale de ’échantillon hg est



10.2. CONSTAT EXPERIMENTAL 129

définie apres 'application de la précompression. Les courbes présentées dans la suite de
cette étude sont des courbes moyennes obtenues sur un minimum de 5 essais.

La figure 10.1 (a) montre 1’évolution caractéristique de la contrainte axiale nominale
moyenne 233 = F3/Sp (moins riche que la contrainte de Cauchy utilisée jusqu’alors, mais
qui ne nécessite aucune hypothese sur la compressibilité des SMC) en fonction de la
déformation axiale moyenne £33 = In(h/hg) obtenue lors d’essais de compression simple
non lubrifiée. Ces essais ont été réalisés sur des échantillons d’un diametre initial Dy = 200
mm. Cette figure montre aussi des photographies, en vue de dessus, d’un échantillon ayant
été marqué sur sa face supérieure ainsi que sur son pourtour. Ces dernieres ont été prises
pour plusieurs états de déformation, £33 = 0,0.27 et 0.66, lors d’essais interrompus.

(a) @ (b)
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FIGURE 10.1: Compression simple d’'un SMC 7. (a) Evolution de la contrainte axiale nomi-
nale en fonction de la déformation axiale moyenne. (b) Variation du volume de I’échantillon
au cours de la déformation axiale moyenne.(c) Photographies d’un échantillon prises & dif-
férentes déformations axiales moyennes. Les cercles tracés en rouge sur les photos 2 et 3
correspondraient a la surface des échantillons s’ils étaient incompressibles.
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10.2.1 Ecoulement bouchon et homogénéité de la déformation

Gréce a une bonne lubrification, nous pouvons vérifier une nouvelle fois sur les pho-
tographies de la figure 10.1 (c) la validité de I’hypotheése de 1’écoulement bouchon de la
matiére. En effet, le marquage réalisé sur le pourtour des flans reste sur le pourtour jusqu’a
une déformation axiale £33 = 0.66.

De plus, I’homogénéité de la déformation a été examinée a partir du marquage dessiné
sur les surfaces des échantillons, comme déja réalisé par Dumont et al. [2003b]. Ce mar-
quage permet de calculer la déformation logarithmique radiale moyenne &,, = In(l;/l;).
Dans cette formule, If et I; représentent respectivement les longueurs des segments avant
et apres compression. Ansi, pour évaluer &,.,., les segments de différentes longueurs et choi-
sis en différents endroits ont été utilisés, et leur longueur finale mesurée. La figure 10.2
(a) donne ’évolution de la déformation radiale £,, résultante en fonction de la longueur
initiale des segments [;. Elle met en évidence (i) les hétérogénéités locales fortes de la
cinématique de l'essai, c’est-a-dire pour /; < 100 mm, causées par les réarrangements
s’opérant au sein du renfort fibreux au cours de la déformation des échantillons et (ii)
I’homogénéité de la déformation des segments d’une taille supérieure ou égale a 100 mm.
Ces résultats sont confortés par des résultats identiques de la littérature [Dumont et al.,
2003b]. Cette figure montre également que pour cet état de déformation axiale £33 = 0.66,
la déformation radiale moyenne est plutét homogene dans I’échantillon. Elle est environ
égale a &, ~ 0.135.
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FIGURE 10.2: Evolution de la déformation radiale moyenne &, avec la longueur initiale
du segment [; pour les différents marquages de I’échantillon de la figure 10.1.
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10.2.2 Compressibilité du SMC

La hauteur de I’échantillon est obtenue a partir des données de la presse. La surface
dans le plan (e,,ey) nous permet de calculer, a tout instant photographié, le volume de
I’échantillon testé et donc d’étudier la compressibilité du SMC. Les cercles bleus des pho-
tographies de la figure 10.1 (c) mettent en évidence les circonférences réelles, mesurées
par analyse d’images, des échantillons de SMC alors que les cercles rouges représentent
I’évolution que l'on devrait observer pour les échantillons, si leur écoulement était in-
compressible. Le graphique de la figure 10.1 (b) quantifie la variation logarithmique de
volume ¢, = In(V/V})) s’opérant au cours de l'essai et montre la forte compressibilité de
I’échantillon testé de SMC 7. Il est toutefois important de noter que les essais interrom-
pus génerent des erreurs de mesures sur la hauteur et la surface des échantillons pouvant
correspondre au retour élastique de 1’échantillon déchargé (avant de prendre les photogra-
phies). Pour cela, des barres d’erreurs ont été tracées sur le graphique de la figure 10.1
(b). Elles représentent l’erreur pouvant étre faite sur la mesure de la hauteur (~ 0.5 mm,
estimée en rechargeant ’échantillon) et son impact sur la variation de volume au cours
de la déformation. En prenant en compte cette erreur de mesure, on observe cependant
la non conservation du volume et sa diminution de 20 a 30 % attribuée essentiellement a
I’expulsion de l’air ou des gaz contenus entre ou dans les feuilles de SMC.

10.2.3 Mise en évidence des frottements moule-matiére

Comme nous avons pu le voir au chapitre 6, des essais de compression simple lubrifiée
sur des échantillons ayant des dimensions initiales différentes mettent en évidence 1’absence
de frottements rhéometre-matiere. Des essais sur des échantillons ayant des dimensions
initiales différentes ont ici été réalisés sans lubrification sur des échantillons cylindriques
d’un diametre Dy = 150 et 200 mm. La figure 10.3 montre les évolutions des contraintes
axiales nominales moyennes en fonction de la déformation axiale moyenne pour ces deux
dimensions d’échantillons. On peut voir que la contrainte est bien moins importante pour
I’échantillon cylindrique ayant un diametre initial plus petit. Ceci caractérise la présence
de frottements.

10.3 Conception d’'un nouveau rhéométre instrumenteé

Les exemples simples présentés dans le paragraphe précédent ont montré que d’une
maniere générale, vouloir caractériser proprement la rhéologie des compounds de type
SMC et BMC par un essai de compression simple non lubrifiée requiert le développement
d’un nouveau rhéometre capable de mesurer avec un minimum d’a priori d’une part les
frottements se produisant au cours d’un essai entre le matériau et les parois du rhéometre,
et d’autre part la compressibilité non négligeable des compounds.

— Pour s’attaquer a la mesure des frottements, qui induisent des gradients de la
contrainte axiale le long des échantillons, nous nous sommes inspirés du rhéometre
de «squeeze flow» utilisé par Gibson and Toll [1999] : ce rhéometre est équipé de
capteurs de contraintes normales locaux, capables de mesurer le profil de contrainte
axiale locale au cours de ces essais de «squeeze flow», ou les matériaux testés sont
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FIGURE 10.3: Evolution des contraintes axiales nominales moyennes en fonction des dé-
formations axiales moyennes d’échantillons ayant des dimensions initiales différentes lors
d’essais de compression simple non lubrifiée. Mise en évidence de la présence de frottements
moule matiere.

cisaillés et collent aux parois. Dans le cas de ’essai de compression non lubrifiée, il
faudra accompagner une telle instrumentation par une méthode d’analyse d’essais
dédiée (cf. paragraphe 10.4).

— Pour effectuer la mesure de compressibilité, plusieurs solutions sont envisageables.
Combinée a la mesure de hauteur de I’échantillon, il est par exemple possible de
mesurer in situ la surface de I’échantillon par des systémes optiques latéraux [Oden-
berger et al., 2004] (valable quand le rhéometre est «ouvert») ou positionnés sous
un plateau de compression inférieur et transparent, ou repose ’échantillon [ Vassal,
2007] (Voir aussi chapitre 9). Ce type de systéme permettrait une bonne mesure;
dans le méme temps, il requerrait de 'instrumentation supplémentaire. Ainsi, pour
limiter les cofits du rhéomeétre, nous avons choisi de prendre avantage de 'instrumen-
tation choisie pour la mesure des frottements : les capteurs de contrainte normale
seront utilisés pour avoir des mesures instantanées et discrétes de 'avancée du front
de matiére s’écoulant dans le rhéometre, et donc permettre une estimation de la
surface de I’échantillon.

La figure 10.4 expose un schéma et une photographie du rhéometre instrumenté ainsi
concu. Il est composé de deux plateaux cylindriques d’un rayon de 200 mm correspondant
a la zone d’écoulement de la matiére. Une empreinte fermée (3) d’une épaisseur de 10 mm
ainsi que des emplacements pour des capteurs de flux thermiques ont été prévus afin de
pouvoir respectivement remplir le moule (et étudier la rhéologie du compound testé) et
suivre, a terme (non utilisé dans ce travail), 'avancement de la réaction de réticulation
(concernant ce dernier point, les emplacements pour des capteurs de flux thermiques ont
été disposés en vis-a-vis dans les plateaux inférieur et supérieur du rhéometre). Pour faci-
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liter le démoulage des pieces, lorsque ces dernieres ont, le cas échéant, été réticulées, des
éjecteurs (4) ont aussi été prévus. Des cartouches chauffantes (9) sont insérées dans les

Dispositif de

de pressions locales cartouches chauffantes

Emplacement de
thermocouples pour
I'asservissement thermique

Plateau supérieur Empreinte fermée . -

® P ® P @ refroidissement supérieur

Plateau inférieur @ Ejecteurs Liaison presse supérieure
Empl t t Emplacement de
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®

@ Dispositif de refroidissement inférieur Liaison presse inférieure

F1GURE 10.4: Schéma et photographie du rhéomeétre instrumenté congu

plateaux inférieur (B) et supérieur (A) du rhéometre pour effectuer des essais en tempé-
rature. Les cartouches utilisées au cours de ces travaux ont une puissance individuelle de
400 Watts. Elles sont reliées a un dispositif permettant ’asservissement de la tempéra-
ture des plateaux par l'intermédiaire de thermocouples placés au coeur du moule (10). De
plus, deux dispositifs de refroidissement placés respectivement au-dessus (7) et au-dessous
(2) des plateaux supérieur et inférieur du rhéometre permettent d’une part de préserver
Iintégrité du capteur de force de la presse sur laquelle est monté le rhéometre lorsque les
températures d’essais sont trop élevées, d’autre part de garantir la symétrie thermique du
dispositif expérimental.

Cingq emplacements pour des capteurs de contraintes normales locales (1) d’un dia-
metre de 4 mm ont de plus été disposés le long d’un rayon du plateau cylindrique inférieur
(B) (cf. figure 10.5). Les capteurs utilisés sont de marque Kistler et de type 6167A. Ils
ont une gamme de mesure s’étalant de 0 a 20 MPa et ils permettent d’obtenir des infor-
mations (i) sur I'avancement du front de matiére dans le moule, ce qui permet de calculer
I’évolution du volume de I'échantillon au cours des essais et (ii) sur ’état de contraintes
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axiales locales sur une des faces de ’échantillon. Ces informations permettent de tracer le
profil, & chaque instant, de contraintes axiales locales le long d’un rayon de I’échantillon,
c’est-a-dire dans la direction e,, et de faire une mesure directe et locale des frottements a
I'interface matiére-rhéometre (cf. figure 10.6).

Fy(t) 05(r =i,t) avec i0{0,40,80,120,160}

h(t) t

7 \

v

< 200mm

Y

Capteurs de pressions locales disposés en

@ Plateau supérieur =0, 40, 80, 120, 160 mm

L
14 1 Plateau inférieur

Emplacements de capteurs de flux thermiques

Empreinte fermée

® 0O

Echantillon

FIGURE 10.5: Schéma de principe des essais de compression simple sur le rhéomeétre ins-
trumenté

Comme on peut le voir sur la figure 10.5 exposant le schéma de principe du rhéometre
instrumenté, les essais consistent a comprimer des échantillons cylindriques d’un rayon
initial Ry et d’une hauteur initiale hg placés au centre du moule. Pour cela, le rhéometre
est installé sur presses MTS de 100/20 kN permettant une vitesse de traverse maximum de
500/1000 mm.min~! et pouvant étre asservies en vitesse de déformation. La cinématique
visée ici est celle de la compression simple des échantillons. La direction de compression
est donnée par le vecteur es. Cette compression simple est réalisée a une vitesse de dé-
formation axiale moyenne Ds3 = h/h constante au cours des essais. L’effort axial F3, la
hauteur de I’échantillon h ainsi que les contraintes axiales locales o33(r) pour r= 0, 40,
80, 120 et 160 mm sont enregistrées au cours des essais. Ces données nous permettent
de calculer la déformation axiale moyenne £33 = In(h/ho) ainsi que la contrainte axiale
moyenne courante o33 = F3/mR2.
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10.4 Modélisation de I'essai

Sur la base des données pouvant étre obtenues avec le rhéometre instrumenté pré-
senté au paragraphe précédent, un modele d’écoulement «bouchony a été développé pour
dépouiller ’essai de compression simple lubrifiée ou non. Ce modele s’appuie sur les mo-
deles développés pour les SMC ou les GMT au cours de moulages industriels [Barone and
Caulk, 1986; Abrams and Castro, 2003; Dumont et al., 2007a]. Pour cela, le compound est
supposé monophasique, homogene et isotrope transverse dans le plan (e, ep). On suppose
de plus (cf. paragraphe 10.2) que le champ de vitesse de déformation D est homogene
dans I’ensemble de ’échantillon et que les frottements éventuels exercent des contraintes
de cisaillement sur les plateaux haut et bas du rhéometre. La compressibilité éventuelle du
matériau est également prise en compte et aucune forme de frottements n’est présupposée :
ceci constitue les deux originalités de la présente approche.

10.4.1 Cinématigue de I'essai

En considérant une cinématique de compression simple et I’hypotheése d’un écoulement
«bouchony, la vitesse d'un point matériel de I’échantillon comprimé peut s’écrire :

V= UT(T, 0)67“ + 03(T7 ‘97 .%'3)83

avec x3, la hauteur par rapport au plan médian de ’échantillon cylindrique du point
matériel considéré et r son rayon par rapport au centre de ’échantillon. L’équation de
conservation de la masse s’écrit dans sa forme générale :
Dp
Dt

En remarquant 'homogénéité du matériau dans la direction e3 et en dérivant cette ex-

+ pdiv(v) = 0. (10.1)

pression par rapport a x3, on obtient I’équation :

ox3
soit avec comme conditions aux limites v3(r,0,—h/2) = 0 et vs(r,0,h/2) = h, ce qui
signifie que seul le plateau supérieur est en mouvement :

V3 = E.%'g = D33x3.

De plus, 'hypotheése d’homogénéité de la déformation nous permet d’écrire le tenseur des
taux de déformation D selon :

vy 00 )
-~ h
D=| 0 = 0 :D+Ee3®e3. (10.2)
0o o0 &

(er:GG:GB)

W~

Le symbole est introduit de fagon a distinguer les champs et les opérateurs différentiels
2D du plan (e,,ey), de ceux utilisés dans 'espace 3D. D’apres I’équation 10.1, il est possible
d’écrire la relation suivante :
div(v) = —L =T = C*(t) V {r, 0,25} (10.3)
p
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ou I' est le taux de variation de volume supposé constant spatialement (pour un maté-
riau incompressible I' = 0). Il est aussi possible d’exprimer ’équation 10.3 de fagon a
caractériser la variation de surface dans le plan (e,,eg) de I’échantillon :
— i
divv =T — —. (10.4)
h
Le matériau étant considéré comme isotrope transverse dans le plan (e,,ey), il est possible

de résoudre ’équation 10.4 et d’obtenir la vitesse d’un point matériel le long d’un rayon
de I’échantillon v,.(r) :

vp(r) = —% (% - F) T. (10.5)

Pour calculer la vitesse du matériau le long d’un rayon r, il est nécessaire de calculer I', qui
peut étre obtenue par le rhéometre instrumenté et ses possibilités de mesurer 1’évolution

du volume des compounds au cours du temps.

10.4.2 Comportement mécanique

D’apres le bilan de quantité de mouvement, en supposant des conditions quasi-statiques
et des efforts volumiques extérieurs nuls, on peut écrire :

dive =0 (10.6)

Afin de respecter la cinématique de compression simple, un multiplicateur de Lagrange T'
est introduit dans le tenseur des contrainte o pour contraindre les composantes cisaillantes
(Dgz pour 8 € {1,2}) du tenseur D a étre nulles. De la méme manieére, on introduit
une pression ¢ (multiplicateur de Lagrange) dans le tenseur des contraintes o afin de
contraindre le matériau a avoir une compressibilité homogene spatialement, c’est-a-dire a
respecter 1’équation 10.3. Le tenseur des contraintes o peut alors s’écrire sous la forme
suivante :

oc=—q0+T(e,Res+e3Re,)+ 0o, (10.7)

ou d est le tenseur identité et o° est le tenseur des contraintes effectives associées au
matériau testé. A partir des hypothéses faites précédemment, ’équation de conservation de
la quantité de mouvement dans le plan (e,,eg) moyennée dans 1’épaisseur h de I’échantillon
peut s’écrire, en supposant les frottements sur le plateau supérieur (en x3 = h/2) et sur

le plateau inférieur (en x3 = —h/2) égaux :
— 2.~
—grad@ + ET +div ¥¢ =0, (10.8)
en ayant noté :
1 [h/2 - 1 [h/2
Q= —/ qdrs, X°¢= —/ ofdxs (10.9)
h J-hs2 hJ-n/2
et
(2T).e5 = [T)"7,, avec 8 € {1,2}. (10.10)

Q et e représentent respectivement la pression et les contraintes effectives dans le
plan (e,,ey) moyennées dans ’épaisseur des échantillons. T représente le vecteur des
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contraintes tangentielles exercées sur I’échantillon au niveau de ses surfaces de contacts
avec le rhéometre. Les hypotheses d’écoulement bouchon et I'invariance spatiale du ten-
seur des contraintes effectives (¢ = C* V x) nous permettent d’écrire 'équation (10.8)
sous la forme du systéme suivant

va + 2T =0
o (10.11)
—Qp=0
dont la solution Q(r) peut étre obtenue en intégrant la premiére équation du sytéme
(10.11) avec comme conditions aux limites en r = R : ¥,, = —Q(R) + X¢, = 0. Ainsi, il
vient
2 T
Q) =%, — - / T(r)dr. (10.12)
0

A partir de I'expression du tenseur des contrainte o (équation 10.7) moyennée dans ’épais-
seur h de I’échantillon le long de 'axe e3, on a :

Na3(r) = —Q(r) + Xg3, (10.13)

si bien qu’a partir de ’équation 10.12 :

2 s
Sya(r) = s = S5+ - /O T(r)dr. (10.14)
Jgg,eo S—————

245" (r)

otl 0B représente le comportement intrinséque du matériau testé et ou Eggic(r) est une
contrainte axiale engendrée par les frottements (en 7 = R, $45°(R) = 0). Ceci est mis en
évidence sur la figure 10.6.

Jusqu’alors, outre le fait que ’analyse était conduite dans le cadre de I'incompressibilité
(I'=0), des formes analytiques simples étaient ensuite postulées pour les frottements 7' :
frottements de Coulomb, hydrodynamiques linéaires ou non linéaire [Barone and Caulk,
1986; Dumont et al., 2003b]. Ceci permettait d’estimer rapidement la rhéologie des maté-
riaux testés avec I’équation (10.14). Les estimations ainsi réalisées souffraient de la validité
des lois de frottements choisies.

Or, a partir de la dérivée de I’équation (10.13) par rapport au rayon r et de la premiére
équation du systeme (10.11), on peut remarquer que si le profil ¥33(r) est connu, ce qui
est le cas avec le nouveau rhéometre développé dans ce travail, il est possible d’obtenir

expérimentalement la loi de frottement 7', sans a priori. En effet :

0%33(r) _ _ . r
o Qr(r)= 1 (10.15)
si bien que
o h 8233(7“)
T = 5 oy (10.16)

Si I’épaisseur h des échantillons est faible (ce qui est le cas dans ce travail), le gradient
de o33 peut étre considéré comme faible a travers I’épaisseur de 1’échantillon [Barone and
Caulk, 1986], si bien que Y33 &~ 033. La loi de frottement peut donc étre obtenue en tout
point et en tout temps a partir des profils des contraintes axiales locales mesurées o33(r),
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233

Contraintes axiales locales
moyennées dans |'épaisseur

Rayon de I’échantillon

FI1GURE 10.6: Schéma de principe simplifié exposant la décomposition et le profil de la
contrainte axiale Y33 au cours d’un essai de compression simple avec frottements

de leur dérivée par rapport au rayon r et de I’évolution de ces grandeurs au cours du temps.
Il est de plus possible de calculer la contrainte axiale moyenne o33 dont I’expression est

By _ 2
S  R?

R R
033 = /0 osgrdr = —%/0 q(r,x3)rdr + 053 ¥ x3, (10.17)
otl F3 est Ieffort de compression axial et S = mnR? = 7 R3T'hg/h. Le rayon R de 1’échantillon
est obtenu par la méthode donnée dans la section précédente. Cette expression de la
contrainte axiale moyenne est valable quelle que soit la position 3. Elle peut donc étre
écrite en x3 = h/2, c’est-a~dire sur la surface supérieure de 1’échantillon. On peut alors
montrer [Dumont et al., 2007a] que
R R

/0 Q(r)rdr :/0 q(r,xs = h/2)rdr. (10.18)
La contrainte axiale moyenne peut donc aussi étre vue comme la somme d’une contribution
des frottements entre les plateaux de compression et la matiere et d’une contribution
rhéologique. Nous pouvons donc écrire, avec I’équation (10.12) :

4 R T
033 = 053 — O + TR / (/ T(r)dr) rdr. (10.19)
N—— 0 0
o'gg'eo 5_f'ric
33

Il est possible de remarquer que 'absence de frottements entre les plateaux de com-
pression et la matiére se traduit par 1’égalité de toutes les contraintes axiales locales
os3(r) Vr € [0, R] et de la contrainte axiale moyenne os3.

En résumé, les données d’essais de compression simple réalisés sur le rhéometre pré-
senté au paragraphe précédent sont donc
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— Les contraintes axiales locales o33(r) en r = 0, 40, 80, 120 et 160 mm qui per-
mettent de réaliser des interpolations des profils de contraintes axiales locales au
cours de la déformations de I’échantillon testé. Ces interpolations peuvent alors étre
extrapolées afin de calculer o33(r = R). Elles permettent d’obtenir le comportement
rhéologique du matériau testé. Cette méthode nécessite de connaitre le rayon courant
des échantillons R qui est obtenu par détection du passage du front d’écoulement
sur les capteurs locaux. Les profils de contraintes peuvent ensuite étre dérivés par la
méthode présentée précédemment afin d’obtenir les frottements entre les plateaux
de compression et la matiéere 7.

— Les données du capteur d’effort de la presse qui permettent de calculer la contrainte
axiale moyenne 733.

En multipliant les essais et en faisant varier les parameétres procédé tels que la vitesse
de déformation ou la température, il est donc possible d’obtenir directement une loi de
frottement compléte caractérisant un couple matiere-rhéometre.

10.5 Validation de la méthode sur plasticine

Cette étude a consisté a réaliser des essais de compression simple lubrifiée sur le rhéo-
metre instrumenté présenté au paragraphe 10.3 avec de la plasticine «Play Doh». Des
essais ont été réalisés sur ce matériau a une seule vitesse de déformation axiale moyenne
D33 = 0.1 s71, sur des échantillons cylindriques d’un diameétre initial Dy = 150 mm et
d’une hauteur initiale hg d’environ 16 mm. La lubrification des surfaces de contact entre
le moule et I’échantillon a été réalisée a 1'aide d’'un mélange de graisse silicone (graisse
Molydal silicone AL/SI 3653) et d’huile silicone (Julabo Thermal H5S) étalées au pinceau
(1 passage pour la graisse, puis 1 passage pour I'huile) sur les deux plateaux du rhéometre.
Les données obtenues au cours des différents essais réalisés présentent une dispersion in-
férieure & £ 10 %. Les courbes présentées dans la suite de cette étude sont des courbes
moyennes obtenues a partir des données d’au moins 5 essais.

10.5.1 Incompressibilité de la plasticine

Dans un premier temps, nous avons cherché a caractériser la compressibilité éventuelle
de la plasticine utilisée. Le passage de la matiere sur les capteurs de contraintes axiales
locales nous a permis en effet de tracer I’évolution du rayon des échantillons au cours de
leur déformation et de la comparer a I’évolution du rayon d’un matériau incompressible.
La figure 10.7 met ainsi en évidence I'incompressibilité de la plasticine utilisée au cours
de cette étude.

10.5.2 Mise en évidence des frottements moule-matiére

Afin de vérifier la présence de frottements, des essais de compressions simples ont
été réalisés sur des échantillons ayant des dimensions initiales différentes, c’est-a-dire des
diametres initiaux Dy de 70 et 150 mm. La figure 10.8 met en évidence ’évolution des
contraintes axiales moyennes o33 = 4F3h/7rh0D(2) en fonction des déformations axiales
moyennes £33 des deux diameétres testés. La contrainte axiale moyenne de ’échantillon
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FIGURE 10.7: Mise en évidence de I'incompressibilité de la plasticine, les points repré-

sentent le passage du front de matiere relevé avec les capteurs de contraintes axiales
locaux.

d’un diametre initial de 70 mm est bien plus faible que celle de I’échantillon ayant un
diametre de 150 mm. Ceci caractérise la présence non négligeable de frottements. La

0.05 — T T T 1

—=— D, =150mm
004 —°o— D0:110mm

0.03

a,, (MPa)

0.02

0.01

0.00 £— : : : : :
00 02 04 06 08 10 12

FIGURE 10.8: Evolution des contraintes axiales moyennes 33 = 4F3h / whng en fonction
des déformations axiales moyennes £33 de deux diametres d’échantillons compressés

figure 10.9 montre les évolutions des contraintes axiales locales, o33(0), 033(40), 033(80)
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et 033(120) ainsi que de la contrainte axiale moyenne 33 en fonction de la déformation
axiale moyenne €33 = In(h/hg) des échantillons. Seulement trois capteurs de contrainte
axiale locale étaient disponibles pour ces expériences. Afin d’obtenir les informations aux
quatre rayons cités précédemment (0, 40, 80 et 120 mm), les mémes essais ont été réalisés
au moins 15 fois en changeant les capteurs de place. La figure 10.9 montre que lorsque ’on
s’éloigne du centre du moule la contrainte axiale locale diminue. De plus, les contraintes
axiales locales en r = 0, 40 et 80 mm sont plus importantes que la contrainte axiale
moyenne o33 tout au long de la déformation.

010 ——
L 633
—*— 033(0)
0.08 + A 033(40)
;_ct? | —e—0,(80)
S 006 —=—g (120)
I

0.02

0.00 & : : ‘ ‘ :
00 02 04 06 08 10 12

FIGURE 10.9: Evolutions des contraintes axiales locales, 033(0), 033(40), 033(80) et 033(120)
ainsi que de la contrainte axiale moyenne ¢33 en fonction de la déformation axiale moyenne
€33

10.5.3 Obtention du comportement rhéologique de la plasticine

Afin d’obtenir le comportement rhéologique de la plasticine, la méthode présentée au
paragraphe 10.4 est maintenant mise en ceuvre. La figure 10.10(a) montre les profils de
contraintes axiales locales le long du rayon r du moule pour une plage de déformations
axiales moyennes allant jusqu’a £33 = 1.2. L’interpolation des profils de contraintes axiales
locales choisie est la suivante :

o33(r) = Ar? + Br + C.

Ces interpolations sont représentées sur le graphique de la figure 10.10(b). Elles ont été
réalisées pour chacune des déformations axiales moyennes £33 avec : C' = 033(0) qui est
une donnée d’essais. De plus, la symétrie de ’étude implique :

. 80'33

B or

(0) = 0.
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FIGURE 10.10: Points expérimentaux (a) et interpolations (b) des profils de contraintes
axiales locales le long d’un rayon r du rhéometre instrumenté de compression simple.

Ces interpolations ont enfin été contraintes en » = R par la relation suivante :

_ 2 [k
033 ~ ﬁ/o oss(r)rdr,

ol 033 est aussi une donnée d’essais et ou R = \/ho/hRy est obtenu & partir des dimen-
sions initiales des échantillons et l'incompressibilité de la pate testée (figure 10.7). Avec
les profils de contraintes axiales locales interpolés oss(r), on peut donc calculer le com-

portement rhéologique du matériau testé Jgg(ef) enr=R:

1o
Oh
La figure 10.11 montre ’évolution de la contrainte axiale moyenne mesurée o33, de la

033(R) = o34 = AR® + C = ARG — + C.

contrainte rhéologique intrinseque du matériau ainsi calculée Jgg(ef) et de l'intégrale de 0 a
R pour toutes les déformations des profils de contraintes axiales locales mesurées o33(r),
en fonction de la déformation axiale moyenne £33. Cette figure montre d’'une part que les
mesures locales interpolées et intégrées correspondent quasiment & la contrainte moyenne
mesurée, ce qui valide 'approche. Elle montre d’autre part que la rhéologie de la pate est
bien différente des contraintes moyennes mesurées au cours des essais.

10.5.4 Analyse des frottements

Comme nous ’avons vu au paragraphe 10.4, les frottements T peuvent étre obtenus a
partir de la dérivée spatiale par rapport a r des profils de contraintes axiales locales. Si
on suppose que les interpolations quadratiques réalisées sont satisfaisantes, on a alors

Jo33(r)

a = 2Ar
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FIGURE 10.11: Evolution de la contrainte axiale moyenne mesurée o33, de la contrainte

rhéologique intrinseque du matériau calculée O'gg(ef) et de l'intégrale de 0 & R pour toutes

les déformations des profils de contraintes axiales locales mesurées o33(r) en fonction de
la déformation axiale moyenne £33

si bien que
T = —Arh.

Les figures 10.12(a) et (b) montrent respectivement 1’évolution de 7" ainsi estimés avec la
déformation axiale moyenne £33 et la contrainte axiale locale o33. On peut remarquer que
jusqu’a une déformation axiale moyenne £33 d’environ 0.6, soit une contrainte axiale locale
o33 d’environ 0.2 MPa, une légere augmentation de T' est visible. Elle peut étre causée
par la couche de lubrification qui, en début d’essai, va étre expulsée hors des surfaces
de I’échantillon. Lors de la suite de l’essai, la stabilisation de T pourrait quant a elle
étre induite par la persistance d’une couche lubrificatrice d’une épaisseur uniforme entre
les plateaux du rhéometre et ’échantillon. Le capteur placé en =120 mm ne voit pas
la matiére avant une déformation axiale moyenne d’environ 0.85. Ceci explique pourquoi
l'augmentation de T" en début d’essai n’est pas visible sur les données enregistrées par ce
capteur.

La figure 10.12(c) expose I’évolution de T avec la vitesse v, = rDs3/2 du matériau
montrant une dépendance linéaire de T" avec v,.. On retrouve 'augmentation de 1" en début
d’essai observée sur les graphes (a) et (b). Ceci se traduit ici par une légére augmentation
de la pente des droites. D’autre part, a partir des expressions de la vitesse v, du matériau
dans le rhéometre et de T', on peut écrire :

T =—Ahr = 2:4hvr.
D33

ce qui montre le caractere hydrodynamique marqué des frottements dans cet essai.
La figure 10.12(d) synthétise les graphes précédent et montre I’évolution de T en fonc-
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tion de o33 et v, déterminé par la méthode. Ce graphe montre la complexité des frottements
et permettrait de proposer a posteriori des modeles de frottement.

Par exemple, en considérant que le produit Ah dans I’équation précédente est constant
au cours de 'essai, c’est-a-dire indépendant de la déformation, on peut supposer en pre-
micre approximation que les frottements obtenus sont purement hydrodynamiques et li-

néaires. Un coefficient de frottement hydrodynamique moyen A = 254;32 ~ 3.2107* N.s.mm 3

peut étre défini, ot Ah est la valeur moyenne de Ah lors de Pessai. La loi de frottement
modele peut donc étre écrite de la fagon suivante :

7Mo% = \o,. (10.20)

Les lignes en gras tracées sur les graphe (a-c) de la figure 10.12 donne les prévisions de ce
modele vis-a-vis des données expérimentales enregistrées pour 1" et permettent d’apprécier
les approximations faites par ce modele. Il est possible de vérifier la validité du modele de
frottement simple ainsi défini a partir des données de compression et de 1’équation (10.19)

qui donne I’expression de Eggic(r) :

. R
sfrie(r) — % /0 T(r)dr. (10.21)

Connaissant I'expression de ™% on peut calculer $45°(r) :

; AD
S () = 5 (- R?) (10.22)

et donc obtenir la réponse rhéologique :
o5heS) = o3s(r) — B45"(r) pour r = 0, 40, 80, 120 mm. (10.23)

Finalement, il est possible de corriger les données enregistrées par les capteurs de contraintes
axiales locales o33(r) pour r = 0,40, 80 et 120 mm en leur 6tant la contribution des frotte-
ments Eggic(r). La figure 10.13 expose les corrections réalisées sur les courbes caractérisant
I’évolution des contraintes axiales locales avec la déformation axiale £33.

Il apparait que la réponse rhéologique calculée a partir du modele de frottement (équa-

tion 10.20), Jggfg), est en assez bon accord avec la réponse rhéologique du matériau issue

de l'interpolation des profils de contraintes axiales locales agg‘(el"), montrant ainsi que pour

cet exemple, un modele simple hydrodynamique pourrait suffire.

10.6 Cas des SMC modeéles

Afin d’éprouver les méthodes exposées précédemment sur la plasticine, des essais de
compressions simple lubrifiée (graisse et huile silicone) ont été réalisés a deux vitesses de
déformations axiales moyennes D33=0.1 et 0.01 s~ constantes sur les SMC modeéles pré-
sentés au chapitre 4, dans des conditions isothermes a 50°C. Les échantillons testés ont
une fraction volumique de meches égale a 0.13. Les dimensions initiales de ces échantillons
sont égales a Iy x lg x hg=80x80x 6 mm?. Pour réaliser le dépouillement des essais, les
suspensions modeles sont supposées incompressibles. Cette hypotheése n’a pas été vérifiée
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FIGURE 10.12: (a) Evolution de T avec la déformation axiale moyenne £33 pour différents
rayon 7 = 0, 40, 80, 120 mm. (b) Evolution de T avec la contrainte axiale locale ¢33 pour
différents rayons r = 0, 40, 80, 120 mm. (c) Evolution de T avec le rayon r pour différentes
déformations axiales moyennes £33 = 0, 0.2, 0.4, 0.6, 0.8, 1 et 1.2. (d) Loi de frottement
fonction de la vitesse v, du matériau et de la contrainte axiale locale o33

a ’aide du rhéometre instrumenté, car la taille initiale des échantillons ne permettait pas
de solliciter les capteurs locaux placés au dela de r=40 mm. Elle a été vérifiée précédem-
ment [Vassal, 2007] et revérifiée dans ce travail a partir de la mesure des dimensions des
échantillons apres compression.

La figure 10.14 montre 1’évolution des contraintes axiales moyennes o33 = F3h/ l%ho
ainsi que des contraintes axiales locales o33(r) en r=0 et 40 mm en fonction de la défor-
mation axiale moyenne £33 = In(h/hg) pour les deux vitesses d’essais réalisés. Les courbes
présentées sont des courbes moyennes obtenues sur un minimum de 5 essais réalisés dans
les mémes conditions. Les barres d’erreur quantifient une dispersion de 10 % des données
d’essais. Cette dispersion observée au cours de la campagne est en accord avec celle obser-
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vée par Vassal sur les méme suspensions. La figure 10.14 met en évidence des contraintes

axiales locales o33(r) ne pouvant étre discriminées des contraintes axiales moyennes 33

quelle que soit I'état de déformation axiale moyen et la vitesse de déformation axiale

moyenne étudiés. Ceci caractérise une absence

de frottements.

0.06 — —
——D,,=0.01s™- G, ——D,_=0.1s"- 3,
| = D,70.01s™ 0,(40) = D,=01s™ 0, (40) |
o D,=0.01s™ g, (0) ° D,=0.1s™0,(0)
T
0.04 |- o
o RS 0 © 00
= 0 ©
N 0©
3 0 © °° ° DDDfDDDD$ o
b o % [l 0
(]
be®
o
o oo o
0.02 - o o _
o
° o O & o &
8 - o i - T iy & g b
0.00 L | | L |
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8
g
33

FIGURE 10.14: Evolution des contraintes axiales moyennes G33 ainsi que des contraintes
axiales locales o33(r) en 7=0 et 40 mm en fonction de la déformation axiale moyenne £33

pour les deux vitesses d’essais réalisées D33=0.

1 et 0.01 s~ 1
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10.7 Cas d’'un SMC industriel

Dans la méme optique, une campagne d’essais de compression simple a été réalisée
sur le SMC 7. Comme nous l'avons vu au paragraphe 10.2, les SMC sont compressibles.
Il a donc été nécessaire, dans un premier temps, de caractériser leur compressibilité (pa-
ragraphe 10.7.1). Dans un second temps, une étude dans des conditions isothermes a
température ambiante a été réalisée avec (paragraphe 10.7.2) et sans lubrification (para-
graphe 10.7.3). Enfin, nous nous sommes placés dans les conditions du procédé industriel
pour caractériser la rhéologie du SMC 7 et les frottements éventuels (paragraphe 10.7.4).

Les échantillons élaborés dans cette étude sont des échantillons cylindriques formés de
I’empilement de 3 flans de SMC. Ils ont un diametre de 200 mm et une épaisseur d’environ
5 mm. L’ensemble des essais a été réalisé a une vitesse de déformation axiale moyenne
D33=0.1 s7!. Les données expérimentales présentées dans cette section sont des données
moyennes obtenues sur un minimum de 5 essais réalisés dans des conditions identiques.

10.7.1 Compressibilité

La figure 10.15 montre I’évolution du rayon des échantillons en fonction de la défor-
mation axiale moyenne £33 pour des essais réalisés en conditions isothermes a I’ambiante
(20°C) et pour des essais effectués en conditions industrielles, anisothermes, avec le rhéo-
metre a 150°C et les échantillons a 20°C. Comme le montre cette figure a une température
de 150°C, le SMC 7 peut étre considéré comme incompressible (I'=0) alors qu’a 20°C il
est compressible (I' #0). Ces résultats montrent que les mécanismes de déformation lo-
caux sont tres différents selon le type de chargement thermomécanique. Ils appellent des
études complémentaires qu’il conviendrait de mener. Visiblement, a ’ambiante, les pores
initialement présents sembleraient s’extraire progressivement du SMC. Dans des condi-
tions industrielles, soit ces derniers sont évacués au cours de la précompression, soit ils
sont transportés au cours de ’essai.

10.7.2 Rhéologie et frottements a I'ambiante, avec lubrification

La figure 10.16, obtenue avec le SMC a I'ambiante, montre que les contraintes axiales
locales o33(r) en 7=0, 40 et 80 mm sont égales & la contrainte axiale moyenne (estimée
en tenant compte de la compressibilité du SMC), quelle que soit la déformation axiale
moyenne considérée. Les données d’essais correspondent donc, dans ce cas, a la réponse
rhéologique intrinseque du SMC, sans frottement.

10.7.3 Rhéologie et frottements a I'ambiante, sans lubrification

Dans l'objectif de se rapprocher de mauvaises conditions de lubrification, des essais de
compression simple non lubrifiés ont été réalisés & I'ambiante. La figure 10.17 (a) expose
I’évolution des contraintes axiales moyennes o33 = F3/mR? en fonction des déformations
axiales moyennes £33 pour deux diameétres initiaux d’échantillons différents Dy=150 et 200
mm. Ces courbes prennent elles aussi la compressibilité du SMC en compte. On peut voir
sur cette figure (ainsi que sur la suivante, figure 10.17 (b)) la présence de frottements.
Elle est caractérisée par des niveaux de contrainte différents sur le graphe (a) et par des
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FIGURE 10.15: Evolution du rayon R des échantillons en fonction de la déformation axiale
moyenne sz a des températures de 20°C et de 150°C
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FIGURE 10.16: Evolution de la contrainte axiale moyenne o33 ainsi que des contraintes
axiales locales o33(r) en r=0, 40 et 80 mm en fonction de la déformation axiale moyenne
£33. Mise en évidence de ’'absence de frottements

profils de contraintes axiales locales qui diminuent le long du rayon r sur le graphe (b).

De plus les contraintes axiales locales en r=0 et 40 mm, reportées sur le graphe (b) sont

supérieures a la contrainte axiale moyenne mesurée o33.
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FIGURE 10.17: (a) Evolution de la contrainte axiale moyenne o33 en fonction de la défor-
mation axiale moyenne £33 pour deux diametre initiaux d’échantillons différents, mise en
évidence de la présence de frottements. (b) Mise en évidence de la présence de frottement
moule-matiere a partir des mesures de contraintes axiales locales

Afin de caractériser d’une part le comportement rhéologique du SMC au cours de cet
essai imparfait, la démarche utilisée pour la plasticine (cf. section 10.5) est réitérée. La
figure 10.18 expose ainsi les profils de contraintes axiales locales et leur interpolation le
long d’un rayon r du moule au cours de la déformation des échantillons. Des fonctions
d’interpolation bilinéaires sont choisies ici pour interpoler ces résultats :

{ o33(r) = Ar+ B Y r €]0, R] (10.24)

os3(r)=Benr=0

Cette méthode permet d’obtenir la réponse rhéologique Ugéleo intrinseque du SMC 7 au

cours de l'essai :
rheo
033% = 033(R)

ou I'évolution de R est connue (figure 10.15) et ot B = 033(0) est une donnée d’essais. La
figure 10.19 montre ainsi les évolutions de la contrainte axiale moyenne et de la contrainte
axiale corrigée, respectivement o33 et Jggeo, en fonction de la déformation axiale moyenne
£33 ainsi que ’évolution de l'intégrale de 0 a R des profils de contraintes axiales locales.
La comparaison de cette intégrale et de d33, tres proches, tend a valider la méthode de
dépouillement. La courbe Uggeo, bien plus basse que les deux autres, montre les erreurs
commises dans un dépouillement sans prise en compte des frottements. Pour renforcer
la validité de la méthode de dépouillement, nous avons comparé la courbe intrinseque
oheo ainsi déterminée, avec celle obtenue dans I’essai précédent sans frottement. Cette
comparaison est donnée sur la figure 10.20 sur laquelle les deux courbes sont quasiment

superposées.
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FIGURE 10.19: Evolution de la contrainte axiale moyenne mesurée a3, de la contrainte
rhéologique intrinseque du matériau calculée Jggeo et de I'intégrale de 0 & R pour toutes
les déformations des profils de contraintes axiales locales mesurées o33(r) en fonction de

la déformation axiale moyenne £33

La méthode permet aussi d’obtenir les frottements 7' = —Ah/2. Ces derniers sont don-
nés sur la figure 10.21 : ils sont foncierement différents de ceux obtenus sur la figure 10.12.
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FIGURE 10.20: Comparaison de la contrainte axiale moyenne corrigée (obtenue au cours
des essais non lubrifiés), de la contrainte axiale moyenne mesurée au cours d’essais non
lubrifiés (présence de frottements) et de la contrainte axiale moyenne obtenue au cours
d’essais lubrifiés (absence de frottements).

FIGURE 10.21: Loi de frottement T en fonction de la vitesse v, du matériau et de la
contrainte axiale locale o33
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10.7.4 Essais non lubrifiés anisothermes a 150C

Afin de réaliser des essais de compression simple dans des conditions industrielles, des
précautions doivent étre prises : le temps entre la dépose de I’échantillon dans le rhéometre
et la compression de ce dernier doit étre court. Il doit étre inférieur a environ 40 secondes
car au-dela, la réticulation de la résine polyester débute et ’essai ne peut étre réalisé.

La figure 10.22 montre I’évolution de la contrainte axiale moyenne o33 ainsi que des
contraintes axiales locales o33(r) en 7=0, 40, 80 et 120 mm en fonction de la déformation
axiale moyenne £33. On peut voir que la réponse rhéologique du SMC a cette température
est radicalement différente du comportement rhéologique observé au cours des essais a
température ambiante. La contrainte axiale moyenne augmente en effet rapidement jus-
qu’a une contrainte maximale, pour une déformation axiale moyenne d’environ 0.2, puis
chute rapidement jusqu’a une déformation axiale moyenne d’environ 0.7. Lorsque la dé-
formation de I’échantillon dépasse 0.7, la contrainte axiale moyenne semble a nouveau
augmenter.

La figure 10.22 montre de plus I'égalité des contraintes axiales locales, quel que soit le
rayon considéré, et de la contrainte axiale moyenne, quelle que soit la déformation axiale

moyenne considérée.
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FIGURE 10.22: Evolution de la contrainte axiale moyenne 33 ainsi que des contraintes
axiales locales o33(r) en r=0, 40, 80 et 120 mm en fonction de la déformation axiale
moyenne £33.

Durant ces essais préliminaires, il nous a été difficile d’apprécier les mécanismes d’écou-
lement de la matiere dans la mesure ou les marquages que nous avions utilisés pour cela
avaient tendance & s’effacer pour ces conditions d’essais. Il semblerait néanmoins que les
écoulements se soient produits de maniere plutét homogene selon un mode de type «bou-
chon» (quelques marques initialement positionnées sur les bords des échantillons sont
retrouvées en fin de cuisson). Si de telles conditions se produisent (a vérifier), les résultats
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reportés sur la figure 10.22 tendraient & montrer que les frottements sont négligeables. Des
essais complémentaires doivent cependant confirmer cette hypothese.

10.8 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons montré dans un premier temps que les compounds de
type SMC pouvaient étre compressibles lorsqu’ils étaient comprimés, alors que la plupart
des expérimentateurs et modélisateurs travaillant sur ces matériaux négligent cette com-
pressibilité pourtant importante. Nous avons aussi mis en évidence que I'analyse des essais
de compression simple lubrifiée pouvait étre entachée d’erreurs importantes induites par
la présence de frottements entre ’échantillon et les parois du rhéometre.

Sur ce constat, nous avons développé un nouveau rhéometre capable de tenir compte
de ces deux aspects, par la présence de capteurs de contrainte normale le long d’un des
plateaux du rhéometre. Avec ce rhéometre, nous avons aussi développé une méthode de
dépouillement reposant sur la mesure discréte et in situ de champ de contraintes. Cette
méthode permet de quantifier d’une part la compressibilité des SMC et d’autre part les
frottements sans a priori sur la forme de ces derniers.

Le nouveau rhéometre et sa méthode de dépouillement ont été testés avec succes
d’abord sur la plasticine, puis sur des SMC avec différentes conditions de lubrification
a température ambiante. Des premiers essais sur SMC en conditions industrielles ont
également été réalisés, ils sont plus délicats a analyser : ce travail préliminaire doit se
poursuivre.
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CHAPITRE

11

Caractérisation fine et modélisation des méca-
nismes d’interaction

Nous présentons dans ce chapitre une €tude visant da caractériser les microstructures
et les micro-mécanismes de déformation dans les SMC au cours de leur mise en forme.
Ce travail a fait 'objet d’une publication intitulée :

«Microstructure and deformation micro-mechanisms of concentrated fibre
bundle suspensions : an analysis combining X-ray microtomography and
pull-out tests»

O. Guiraud, L. Orgéas, P.J.J. Dumont, S. Rolland du Roscoat and D. Favier,
en soumission dans le «Journal of Rheology».

Au cours de leur mise en forme, les composites renforcés par des fibres ou des méches de
fibres courtes tels que les SMC, les GMT ou encore les CMT se comportent comme des
suspensions de fibres trés concentrées au comportement fortement non-newtonien. Leur
comportement rhéologique est fortement dépendant de leur microstructure ainsi que des
micromécanismes s’opérant au niveau des contacts entre fibres. Dans cette étude, ces deux
aspects sont étudiés avec des suspensions modele composées de meches de fibres de verre
courtes immergées dans un fluide polymére tranparent. Pour cela, la microtomographie
a rayons X multi-échelles a été utilisée pour analyser les microstructures fibreuses. Elle
a permis de montrer que les suspensions étudiées avaient des meéches de fibres droites,
principalement orientées dans le plan des échantillons et que la connectivité du réseau
fibreux pouvait étre correctement estimée par le modéle statistique géométrique de «tubey.
D’autre part, les efforts d’interaction entre méches ainsi qu’entre les méches et le fluide
suspensif ont été étudiés a partir d’essais d’extraction. Ces essais ont permis de quanti-
fier Uinfluence de la vitesse d’extraction, de la contrainte de confinement et de la fraction
volumique de méches sur les effort d’extraction enregistrés. Ces résultats, combinés aux
données microstructurales ont permis de proposer un modele de contact méche-méche per-
mettant d’alimenter les modeles d’homogénéisation de la litérature existants. L’article a
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été inséré dans la thése dans sa forme compleéte, certaines parties de ce dernier ont déja
été présentées dans les chapitres précédents.
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11.1 Introduction

Due to their cost-efficiency and their very interesting specific physical and mecha-
nical properties, polymer composites reinforced with short fiber bundles such as Sheet
molding Compounds (SMC), Glass Mats Thermoplastics (GMT), Carbon Mat Thermo-
plastics (CMT) are extensively used in many applications. These composites have a high
volume fraction ¢ of slender fiber bundles (typically ranging from 0.05 to 0.2) with a more
or less planar random fiber orientation. Hence, each fiber bundle inside the composite has
multiple contact points with its neighbours. This highly affects the physical and mechani-
cal properties of these materials [Osswald and Tseng, 1994; Thomasson and Viug, 1996].
This also drastically affects their rheology during their forming process, i.e. compression
molding [Dawvis et al., 2003; Berglund and Ericson, 1995; Advani, 1994]. Indeed, during
the compression molding, such composite materials behave as non-Newtonian and highly
concentrated fiber suspensions, exhibiting a complex and still not very well understood
rheology which is significantly affected by bundle-bundle contacts during the suspension
flow.

The modeling of the contact micro-mechanisms constitute one of the key points of multi-
scale rheological models dedicated to concentrated fiber suspensions [Sandstrom and Tu-
cker, 1993; Toll and Manson, 1994; Yamane et al., 1995; Sundararajokumar and Koch,
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1997; Fan et al., 1998; Petrich and Koch, 1998; Servais et al., 1999b, a; Joung et al.,
2001, 2002; Switzer and Klingenberg, 2003, 2004; Le Corre et al., 2004; Djalili-Moghaddam
and Toll, 2005; Le Corre et al., 2005; Ausias et al., 2006; Dumont et al., 2009; Férec et al.,
2009]. By following the framework of such models, fiber suspensions are usually considered
as incompressible and suspending fluids are often assumed to be Newtonian [ Yamane et al.,
1995; Sundararajakumar and Koch, 1997; Fan et al., 1998; Joung et al., 2001, 2002; Swit-
zer and Klingenberg, 2003, 2004; Djalili-Moghaddam and Toll, 2005; Ausias et al., 2006;
Férec et al., 2009], even if in most applications suspending fluids exhibit non-Newtonian
behaviours [Silva-Nieto and Fisher, 1981; Ericsson et al., 1997; Gibson and Toll, 1999;
Servais et al., 1999b, a; Dumont et al., 2003b; Le Corre et al., 2002; Orgéas et al., 2008;
Férec et al., 2009]. The overall suspension Cauchy stress o° is often expressed as the sum
of various contributions :

o =—pd+o™+olm+ ol (11.1)

where the first pressure term —pd is associated with the suspension incompressibility,

o.m

is the extra stress within the suspending fluid, o/™ is the fiber stress contribution
that accounts for the hydrodynamical interactions between the suspending fluid and the
fibers far from fiber-fiber contacts (for the two last stress contributions, see for instance
[Batchelor, 1970b, 1971; Mackaplow and Shagfeh, 1996; Shaqfeh and Fredrickson, 1990;
Lipscomb et al., 1988; Dinh and Armstrong, 1984] in case of Newtonian suspending fluids
and [Goddard, 1976; Souloumiac and Vincent, 1998; Gibson and Toll, 1999] for power-
law ones), and where the fiber stress o// accounts for the mechanical interactions bet-
ween contacting fibers. In concentrated systems interactions between contacting fibers are
usually modelled as Newtonian lubrication forces. Other multi-scale models have tried to
account for more realistic non-Newtonian fiber-fiber interactions such as Coulombic fric-
tion and/or non-linear hydrodynamics friction forces [Sundararajokumar and Koch, 1997;
Petrich and Koch, 1998; Servais et al., 1999b, a; Switzer and Klingenberg, 2003, 2004; Le
Corre et al., 2004, 2005]. Nonetheless, in this case, because of the very high number of
fiber-fiber contacts per unit of volume n., the contribution o/™ is sometimes neglected
with respect to off [Sundararajakumar and Koch, 1997; Toll and Mdanson, 1994; Servais
et al., 1999b, a; Caba et al., 2007] : such a strong assumption has however never been
checked experimentally. Anyway, whatever the type of suspending fluid and the type of
fiber-fiber interaction, o// can usually be expressed in the following discrete form :

1
Ff = G;G; @ fF 11.2
g Vrev ]\;v 1~ ® ( )

where N/ = n V" are the number of fiber-fiber contacts contained inside a representa-
tive elementary volume V" of the suspension, each contact k between two fibers i and j
of centers of mass G; and G inducing a contact force f* exerted by the fiber j on the fiber
i. The discrete expression (11.2) of the extra stress tensor o/ reveals the very strong role
of the fibrous microstructure. It also emphasizes the role of contact micro-mechanisms on
the overall rheological behaviour of concentrated fiber suspensions.

(i) The fibrous architecture together with the fiber geometry are of first importance.
For example, they directly determine the number of fiber-fiber contacts per unit of
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volume n, (and hence N/"), the relative positions G;Gj of contacting fibers 7 and j,
but also the contact surfaces S*¥ which play a great role on contact forces f*. So far,
if some nice experiments have been carried out to analyse the fibrous architectures
and their flow-induced evolution in dilute and semi-dilute systems [Folgar and Tu-
cker, 1984; Petrich et al., 2000; Yasuda et al., 2002], very few experimental studies
have focused on the characterisation of fibrous architectures within the concentrated
regime. This clearly hinder both the development and the validation of the micro-
mechanical assumptions of the multi-scale rheological models cited previously. For
instance, by studying the compression flow of model transparent concentrated fiber
bundle suspensions (PMMA + colored glass fiber bundles), Dumont et al. [2007b]
could analyse the evolution of the bundle orientation, bending and flattening in-
duced by the suspension flow. However, results gained in this work were limited
because the microstructure characterisation was restricted to 2D micrographs. More
recent studies tried to overcome such a drawback by using X-ray microtomography;,
a technique which is now widely used in materials science [Baruchel et al., 2006]
and which allows 3D characterisation of fibrous microstructures [Rolland du Roscoat
et al., 2007; Badel et al., 2008; Chalencon et al., 2010]. For example, by using the
phase contrast imaging mode, Le et al. [2008] confirmed and refined the results of
Dumont et al. [2007b] using an industrial compression molded SMC. In particular,
the planar orientation of the SMC bundle network was fully characterized, and a
non-affine significant flattening of bundle was observed during compression molding :
despite this bundle flattening should lead to an increase of bundle-bundle contact
zones (and hence of contact forces £¥), it is not taken into account in current multi-
scale models. More recently, Latil et al. [2011] performed a compression test of a
bundle of aligned fibers saturated by a Newtonian fluid together with in situ 3D
characterisation of the fibrous network. The position, the orientation, the displace-
ment and the deformation of each fiber but also the position and the evolution of each
fiber-fiber contact were followed during the compression. In particular, it was shown
that the average number of fiber-fiber contacts per fiber, 7.e. the average coordina-
tion number Z = 2n./n 7 (ny being the number of fiber per unit of volume), could
be roughly estimated by a simple soft core model for straight overlapping fibers.
It could be very interesting to see whether such kind of elementary microstructure
models based upon excluded volume framework [Balberg et al., 1984; Komori and
Makishima, 1977; Doi and Edwards, 1978; Ranganathan and Advani, 1991; Pan,
1993; Toll, 1993; Komori and Itoh, 1994] could be used to describe the coordina-
tion number in the considered suspensions, which are made up of disordered and
entangled fiber bundles. Indeed, even if this has never been checked experimentally,
many multi-scale analytical models of concentrated fiber suspensions use a priori a
soft core model, namely the tube model [Doi and Edwards, 1978; Ranganathan and
Advani, 1991; Toll, 1993; Le Corre et al., 2005; Vassal et al., 2008c], in order to
model the fiber connectivity and to compute the extra stress tensor o// from (11.2)
[Toll and Manson, 1994; Toll, 1998; Servais et al., 1999b, a; Djalili-Moghaddam and
Toll, 2005; Alkhagen and Toll, 2007; Férec et al., 2009).

(ii) In order to characterise contact micro-mechanics between contacting fibers (or fi-
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ber bundles), several authors carried out interesting pull-out experiments, which
consisted in extracting a straight continuous fiber (or fiber bundle) initially em-
bedded in the fiber suspension. These studies were performed by using industrial
GMT reinforced by fibers [Servais et al., 1999b] or fiber bundles [Servais et al.,
1999a], but also by using CMT [Caba et al., 2007]. They are rather complete. For
instance, whatever the tested materials, it was observed that the measured pull-
out force exhibited a velocity independent yield force at very low pull-out veloci-

1 ie. below the expected relative velocities AvF

ties, typically below 107° m s~
between contacting fibers at their contacts during industrial compression molding
(1075 ms~! < [|Av¥|| < 107! m s71). Above this pull-out velocity, the pull-out force
exhibited a noticeable viscous behaviour, following power-law [Servais et al., 1999b]
or Carreau-Yasuda [Servais et al., 1999a; Caba et al., 2007] functions of the pull-out
velocity. In all cases, pull-out forces significantly increased with the fiber content ¢,
this increase was directly attributed to the increase of the coordination number Z
with ¢. It must be pointed out that these studies did not investigate the influence
of a confining stress on contact micro-mechanisms, whereas such a confining stress
cannot be considered as negligible during compression molding : this point should

be explored.

In order to extract contact forces from the pull-out experiments, the drag force
the suspending fluid exert along the continuous bundle outside contacts zones was
neglected. As mentioned earlier, this assumption has never been validated experi-
mentally. Besides, contact forces were seen as the sum of three contributions [Toll
and Madanson, 1994; Servais et al., 1999b] : (a) a normal force due to the elastic
deformation of the fibrous network (in the approach proposed in Toll and Manson
[1994]; Servais et al. [1999b], the unique source of elastic deformation is the bending
of fiber or fiber bundles between contact points), (b) a dry Coulombic friction force
induced by the contact between fibers, and (c) a lubrication force due to shearing
of the thin film of suspending fluid separating the fibers in the vicinity of contact
zones. Lastly, in order to estimate the number contacts along the continuous ex-
tracted fiber, and hence in order to estimate contact forces, it was assumed that
the fibrous microstructures of the studied suspensions were well described by the
statistical tube model. Once again, the relevance of the tube model still remains a
question to be investigated.

From these observations, the aim of this study is to complete the aforementioned stu-
dies [Servais et al., 1999b, a; Caba et al., 2007], in order to better estimate both the
microstructures and contact micro-mechanisms in concentrated fiber bundle suspensions
such as GMT, CMT or SMC. More precisely, the objective is to bring some answers to
the following opened questions. What is the 3D architecture of such fiber suspensions?
What is the fiber coordination number? Can it be predicted by an analytical micro-
structure model such as the tube model? How do contact surfaces look like? What is
the nature contact micro-mechanisms? Are contacts micro-mechanisms sensitive to the
confining stress 7 Can the role of the suspending fluid far from the contact zones be ne-
glected 7 For that purpose, model fiber bundle suspensions were processed with various
fiber bundle contents and planar random fiber bundle orientation (section 11.2). Their 3D
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fibrous microstructure were finely characterised by using X-ray microtomography and de-
dicated image analysis subroutines (section 11.3). Therefrom, pull-out experiments were
carried out using these suspensions at various confining stresses and pull-out velocities
(section 11.5). These different results are combined to propose a bundle-bundle contact
model (section 11.6).

11.2 Materials and experimental procedure

11.2.1 Materials

The suspending fluid which was used for the considered suspensions is a hydrocarbon
gel (Versagel C, Perenco, USA). It was selected for the following reasons. Firstly, it is
transparent : this facilitates the quick observation and the control of the quality of the
processed suspensions. Secondly, at 120°C, it behaves as a Newtonian fluid with a very
low viscosity of ~ 1 Pa s : this facilitates the impregnation and the saturation of the
fibrous network during the suspension processing (see next subsection). Thirdly, at room
temperature, it behaves as a solid gel, so that the processed suspensions can be easily
handled before the experiments, without damaging their microstructures. Lastly, at 50°C,
i.e at reasonable testing temperature, its rheology is close to the rheology of matrices
used in commercial GMT or SMC formulations. This last point is illustrated in figure
11.1(a), where the steady state shear viscosity of the gel p at 50°C is plotted as a function
of the shear rate 4 (the data were obtained on a x cone-plate rheometer, each point
being obtained in steady state conditions). As shown by the continuous line plotted in the
graph, data are rather well fitted by a standard Carreau-Yasuda model [Carreau et al.,
1979; Yasuda et al., 1981], i.e

one (@)

where the Newtonian viscosity ug, the power-law exponent n, the curvature factor a and
the characteristic shear strain rate 4, equal 27000 Pa s, 0.4, 2 and 2.10~?s~!, respectively.
It has to be emphasized that above a shear strain rates of 10 to 100 s~!, no reliable
measurement of the shear viscosity was possible, since the polymer exhibited severe strain
localization and the rheometry experiments became heterogeneous.

The fiber bundles which were introduced inside the suspensions were identical to those
used in industrial SMC. They were made up of about 200 sized glass fibers of length
I = 13 mm and diameter d = 15 pm. They were processed and sized by Owens Cor-
ning (Chambéry, France). As shown from the 3D micrograph displayed in figure 11.1(b),
the studied fiber bundles exhibit very flat cross sections, which can be approximated to
elliptical cross sections of major axis dq;/2 ~ 0.5 mm and minor axis d;,/2 ~ 0.1 mm.
Notice that once they are immersed in the matrix, bundles are nearly transparent. Thus,
in order to enable a quick control of the quality of the processed suspensions, 10% of them
were colored in black before their sizing.
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FIGURE 11.1: Materials - (a) Evolution of the steady state shear viscosity u of the suspen-
ding fluid with the shear strain rate 4 at 50°C (dots represent the experimental data and
the continuous line the Carreau fit). (b) 3D view and cross section of a glass fiber bundle
(X-ray microtomography, voxel size = 0.7pm).

11.2.2 Processing of fiber suspensions

The fiber bundle suspensions were processed by following a processing route close to
that used in Dumont et al. [2007b]. Briefly, unsaturated preimpregnated homogeneous
fibrous networks, with controlled volume fraction ¢ and controlled planar orientation of
bundles were first manufactured. Then, these bundles networks were fully impregnated
by the suspending fluid. This was achieved inside a heated rectangular mold (surface
Sy =165 x 80 mm?) at 90°C under a compression pressure of 500 Pa for 20 min. The
thickness of the as-processed samples was hg = 6 mm. Samples were processed with a slight
preferred orientation of the bundles along the pull-out direction e; and with three different
volume fractions of bundles ¢= 0.08, 0.1 and 0.13. Notice that in order to perform pull-out
experiments (see the next subsection), five straight continuous, parallel to e, fiber bundles
were also inserted along the mid-plane of the suspensions during their processing. Also
notice that in order to characterize the rheology of the suspending fluid but also to check
the validity of the pull-out tests, samples with the straight continuous and parallel to ey
fiber bundles immersed in the suspending fluid alone were also processed. Finally, in order
to analyze the macroscale rheology of the processed suspensions under (i) drained/dry
testing conditions (consolidation tests without suspending fluid or with the suspending
fluid at high temperature) or (ii) homogeneous one-phase flows encountered in typical
industrial conditions (lubricated compression tests), fiber bundle suspensions and dry
fibrous mats were also prepared without any continuous bundle.

11.2.3 Imaging of fibrous microstructures

To perform 3D characterization of the fibrous microstructures of the as-processed sus-
pensions (see the next section), the X-ray microtomography was used at various spatial
resolutions [Baruchel et al., 2006; Dumont et al., 2007b; Rolland du Roscoat et al., 2007;
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FIGURE 11.2: 3D micrographs obtained from a fiber bundle suspension with ¢ = 0.13.
(a) 3D map of the X-ray absorption coefficient (voxel size 15.6um); (b) 3D overview of
the fibrous network after thresholding; (¢ and g) 3D views showing the continuous fiber
bundle (green) and the short fiber bundles (red) in contact with it; (d,e,f) : zooms on a
bundle-bundle contact with a 3D view (d), an upper view (e) and a cross section along
one of the two fiber bundles (f) (voxel size 3.2um).
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Badel et al., 2008; Le et al., 2008; Chalencon et al., 2010; Latil et al., 2011]. For that
purpose, two different microtomographs were used. For high spatial resolutions, i.e. for
voxel sizes of 0.7 and 3.2um, the microtomograph of the ESRF ID19 beamline (Grenoble,
France) was used. Fast scans of small samples cut from the processed suspensions were
achieved (overall scanning time ~ 20 min), consisting in 2700 X-ray 2D radiographs onto
a CCD detector (2048 <2048 pixels) obtained from the incremental rotation of the imaged
sample with respect to the synchrotron X-ray source (overall rotation = 180°, beam energy
= 34 keV). For medium spatial resolutions, i.e. for voxel sizes of 15.6um, a standard labo-
ratory microtomograph was used (RX solution apparatus located in 3SR Lab, Grenoble,
France). Scans of very large samples could then be achieved (1500 X-ray 2D radiographs
onto a 1914x 1580 pixels CCD detector, overall rotation = 360°, scanning time a~ 90 min,
100 kV, 140 mA). After suitable reconstruction and image analysis procedures, 3D maps
of the of the X-ray absorption coefficient within each scanned specimen could be obtained
(see figure 11.2(a)). By using a standard thresholding operation (implemented into the
software ImagelJ), it was then possible to obtain 3D binary representations of the fiber
bundles (see for examples figures 11.1(b) and 11.2(b-f)).

11.2.4 Pull-out experiments

In order to analyse deformation micro-mechanisms within the processed suspsensions,
a pull-out device slighlty different from those already used previously [Servais et al.,
1999b, a; Caba et al., 2007] was designed. Figure 11.3 depicts the simplified scheme of this
apparatus. Briefly, to perform a pull-out experiment, a suspension sample was inserted a
second time inside the mold used to process it which permitted to limit the suspension
flow during the tests. Then, it was heated at 50°C. Furthermore, the upper rectangular
plate of the mold could exert a prescribed confining force F), (or a confining normal stress
on = F,/Sp) which was kept constant during the test. A pull-out experiment consisted
in extracting one of the five straight and continuous fiber bundles at a constant pull-out
velocity ve over a pull-out length L.. This motion was precisely controlled since the conti-
nuous bundle was fixed to the crosshead of a tensile testing machine (MTS 4M). During
such an experiment, the pull-out force F, is recorded using a load cell with a maximum
capacity of 60 N. Therefrom, the pull-out force per unit of length f. = F./L. together
with the drag coefficient A = f./v, can be estimated. By following this procedure, various
tests were achieved for confining stress o,, and pull-out velocities v, ranging respectively
from 0 to 18000 Pa and from to 107° to 10~! m s~!. Such values corresponded to those
encountered when processing the considered industrial composites.

11.2.5 Macroscale compressions

To analyse the rheology of the suspensions under drained/dry testing conditions or
homogeneous one-phase flow situations, consolidation and lubricated compression tests
were respectively carried out with the compression rheometer developed in previous studies
[Le Corre et al., 2002; Dumont et al., 2003b]. For that purpose, the rheometer was mounted
onto the M'T'S 4M mechanical testing machine equipped with a 2 kN load cell. In case of the
consolidation tests, the dry fibrous mat and the suspensions which were heated at 120°C
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FIGURE 11.3: Scheme of the pull-out apparatus.

(at this temperature, the viscositity of the suspending fluid is ~ 1 Pa s) were used. In case
of lubricated compression tests, the suspensions were heated at 50°C. In this case, to ensure
a homogeneous compression flow, the external surface of the samples were lubricated using
silicone oil. In both cases, test were carried out at a constant compression strain rate of
0.1 s~! whereas the current heigth A of the sample together with the compression force F'
were simultaneously recorded.

11.3 Characterization of fibrous microstructures

Figure 11.2 gives a collection of 3D micrographs which were obtained at various loca-
tions inside the processed fiber bundle suspsensions (here with a bundle content ¢ = 0.13)
and various spatial resolutions. Without any further quantitative image analysis, this fi-
gure brings up the following comments :

— The 3D overview of the fibrous network shown in figure 11.2(b) shows that the
bundles are rather well dispersed inside the suspension. Even if this has to be confir-
med quantitatively (see below), bundles seem to be mainly aligned in the (e, es2)
plane. This micrograph also shows that the considered suspensions are concentrated
so that each bundle has contacts with its neighbours.

— The 3D micrographs displayed in figure 11.2(c,g) confirms the previous remarks.
Besides, it clearly shows that the continuous bundles (green color in the figure)
which have been inserted in the suspension for the pull-out experiments remain
straight and parallel to e; after the processing phase. These continuous bundles also
touch many bundles (in red color in the figure) within the suspensions.

— The visual scrutinization of the volume shown in figure 11.2(b) shows that there
are two types of bundle-bundle contacts. A first minor set of contacts is observed
between adjacent bundles along their thinnest lateral faces. But the major part of
bundle-bundle contacts looks like that is represented in the micrographs (d-f) in
figure 11.2. In this case, contact occurs on the largest lateral surfaces of the bundles.
Hence, as the bundles are very flat, the contact zone S* between two contacting
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FIGURE 11.4: Method used to estimate fibrous microstructure descriptors. From the seg-
mented volume (a), the bundle centerlines are determined (b), then the bundle network
is numerically generated (c) so that bundle-bundle contacts can be detected (d).

bundles of local bundle orientations p’ and p’ (characterized by a local relative
angle «, see figure 11.2(e)) can be roughly estimated by a rhomb surface :

CT T x Pl sina”

S

— As shown from the various micrographs displayed in figure 11.2, the major axes of
the cross section of the bundles mostly lie within the (e;,eq) plane : this is a direct
consequence of the processing route used to process the bundle suspensions. In the
following, we will assume reasonably that all the major axes all lie in (e1, e3).

In order to get more quantitative data on the fibrous microstructures (e.g. fiber bundle
location, tortuosity, orientation, bundle-bundle contact locations and orientations), addi-
tional image analysis operations were required and achieved using the softwares ImageJ
and Matlab. They are briefly described below and summarized in figure 11.4. These ope-
rations were performed on two scanned volumes : (i) the volume shown in figure 11.2(b),
and (ii) around the continuous fiber bundle displayed in figure 11.2(c).

— Characterization of fiber bundles - To detect the centerlines of the bundles contained

inside the scanned and segmented volumes (i.e. to obtain figure 11.4(b) from figure
11.4(a)), standard 3D skeletonization algorithms (citer des refs Jeulin, Matheron,
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FIGURE 11.5: Orientation of the bundles (a) and of the bundle-bundle contacts (c) in the
volume (b).

Beucher) were first tested and found to be inappropriate. This was essentially due to
the very slender geometry of the cross section of the studied bundles. Consequently,
the bundle centerlines were detected by using a manual procedure similar to that
adopted previously for SMC [Le et al., 2008]. It was then possible to assess the
tortuosity of each bundle, defined as the length of the bundle centerline divided by
the chord joining the two extremities of the same centerline. Doing so, the average
value of the bundle tortuosity was found to be very close to 1 (1.005 in the example
of figure 11.4(b)). Thus, each fiber bundle i can be considered as straight enough so
that a unique mean orientation vector p’, defined as the unit vector parallel to the
minor inertia axis of the considered bundle, can be assigned to it. It is then possible



11.3. CHARACTERIZATION OF FIBROUS MICROSTRUCTURES 169

to gauge the bundle orientation in the studied suspensions. This is illustrated in
the example of figure 11.5(a), in which two representations of the bundle orientation
have been chosen. The first one is the richest : the spots plotted on the surface of the
unit sphere represent the extremities of the N orientation vectors p’ (the number
of bundles N equals 150 in the example given in figure 11.4), their origin being
located at the center of the sphere. The second one, more compact, is the second
order bundle orientation tensors A [Advani and Tucker, 1987], defined here in its
discrete form as [Le Corre et al., 2005; Dumont et al., 2007b; Vassal et al., 2008c;
Latil et al., 2011] :

> p'ep. (11.5)

As evident from figure 11.5(a), bundle orientation vectors p’ nearly lie in the mid-
plane (e, e3) of the processed planar bundle suspension. Furthermore, as expected,
a slight preferred orientation is detected in this plane along the e; direction.

— Characterization of bundle-bundle contacts - To get estimations of the coordination
number Z together with the orientation of bundle-bundle contacts in the studied
suspensions, a dedicated algorithm was developed. Thus, from the centerlines of the
bundle (see figure 11.4(b)), all the bundles contained in the analyzed volumes were
first regenerated numerically, by assuming that they exhibit elliptical cross section
(with dimensions dy,q, and dy,;p, ) : this is illustrated in the example of figure 11.4(c).
Then, a contact algorithm was developed and used in order to detect the location
of the A/ bundle-bundle contacts (a contact was considered as relevant each time a
couple of regenerated bundles overlapped), together with the normal unit vector of
each contact k, G* (see figure 11.4(d)). An example of results obtained by following
this procedure is illustrated in figure 11.5(b). Then, it is firstly possible to obtain
estimations of the average coordination numbers in the studied suspensions. For
the example shown in figure 11.4(a), i.e. when ¢ = 0.13, Z reaches 2.940.3. The
scattering takes into account possible errors induced during the determination of the
bundle centerlines [Latil et al., 2011]. Anyway, this results proves that the studied
suspensions belong to the concentrated regime since Z # 0. Similarly, it is found
that the number of bundle-bundle contacts per unit of length, here noted z, along
the continuous bundle shown in figure 11.2(b) is 291 m~!. Secondly, as for the bundle
orientation, it is also possible to analyze the orientation of contacts, either by using
a unit sphere representation or the second order orientation contact tensor A€ [Latil
et al., 2011] :

1 N
Ac=—=>"g"®q" (11.6)
Nk:l

As shown in the example of figure 11.5(c), most of the normal vectors of bundle-
bundle contacts (7.e. those corresponding to the second type which was identified
previously) are orientated along the es-direction.
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11.4 Macroscale experiments

11.4.1 Lubricated compression experiments

During these experiments, it was first observed that the suspension flow proceeded
homogeneously and as a one-phase plug flow (no fountain flow and no bundle-suspending
fluid separation is observed). Besides, measurements of the sample dimensions before and
after the tests showed that the flow proceeded practically as incompressible flow (the
volume variation being negligible compared with the deviatoric strain the suspensions were
subjected to). The graph reported in figure 11.6 show typical stress-strain and stress-time
diagram recorded after two typical tests performed at a compression strain rate of 0.1 s=*
(the Cauchy compression stress was estimated by assuming the incompressibility of the
flow, and the compression strain was the usual Hencky strain). As shown from this figure,
a rather good reproducibility of compression curves was observed. Besides, stress-strain
curves plotted in graph (a) exhibited a first sharp increase followed by a strain hardening
with a lower tangential modulus. Lastly, stress-time curves displayed in the graph (b) of
this figure show that relaxation curves performed at the end of the compression loading
experiments were nearly complete and exhibit no noteworthy yield stress.
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FIGURE 11.6: Stress-strain (a) and stress-time (b) curves recorded during two lubricated
simple compressions performed using a suspension with ¢ = 0.13 at a constant compression
strain rate of 0.1 s~! and with two different final compression strains.

11.4.2 Consolidation experiments

For these tests, the packing of the fibrous media occurred without noticeable trans-
verse motion of fiber bundles : the suspending fluid initially saturating homogeneously the
fibrous mats was expelled from them during the tests. The stress-fiber content diagram
plotted in figure 11.7 gives the typical responses recorded during these tests. The two
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curves which are not very different were obtained with the dry fibrous mat and with the
fiber bundle suspension (notice that the high scattering observed at low stress was due
to the low force levels which were difficult to measure with the used load cell). As shown
from the continuous line also plotted in the graph, the two curves could be fitted by a
standard power-law type relation which is often proposed for the consolidation of fibrous
media [Toll, 1998] :

o33 = k(o™ — ¢p"), (11.7)

where the stiffness k was close to 60 Pa, the fiber content ¢ reached 0.077, and where
the power-law exponent m was equal to 6.55, 7.e. a value which is similar to those usually
observed for such planar random fibrous media [Toll, 1998; Servais et al., 1999a]. Lastly,
it is important to notice that for the fiber contents which were considered in this work, i.e.
0.08, 0.1 and 0.13, the recorded consolidation stress was much lower than the compression
observed during lubricated compression experiments.
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F1GurE 11.7: Evolution of the consolidation stress with respect to the fiber content at
a consolidation strain rate of 0.1 s~. The two sets of data have been obtained with a
dry fibrous mat and with the bundle suspension heated at 120°. The continuous lines
represents the fit given by the expression (11.7).

11.5 Micromechanical experiments

11.5.1 Preliminary remarks

The two graphs plotted in figure 11.8 represents the typical evolution of the pull-
out force f. as a function of the extracted length L. for the matrix alone (a) and for
a suspension with ¢$=0.13 (b). In both cases, the confining stress o, was zero and the
pull-out velocity v, was kept constant during the test. Various preliminary comments can
be made from this figure.
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FI1GURE 11.8: Typical evolution of the drag force f. with respect to the pull-out length L.
recorded for the suspending fluid (a) and for the suspension (b). In (a), the five experi-
mental curves are obtained by extracting successively the five continuous bundles. In (b),
they are obtained for different samples and different initial conditions.

— Reproducibility of the results - The five experimental curves plotted in graph (a) were
obtained with one sample, by extracting successively the five immersed continuous
bundles. Obviously, a weak scattering of the results was observed. Thus, in the fol-
lowing, only the averaged value of the five experimental curves will be used, i.e. the
blue continuous curve shown in this graph. Besides, the averaged curves plotted in
graph (b) were obtained by using three different suspensions with the same micro-
structure. Once again, the scattering of the results was rather weak. This implies (i)
that the processing route of the suspensions yielded to reproducible samples and (ii)
sample dimensions used to perform pull-out tests were large enough to contain en-
ough bundle-bundle contacts on the continuous bundles to be representative. Lastly,
the graph (b) also shows that after testing sample 3, it was possible to recover its
initial pull-out response by a “healing” treatment which consisted in heating the
sample at 90°C for 20 min and cooling it down to the testing temperature.

— Validility of the pull-out test for the suspending fluid - The graph (a) of figure 11.8
shows that the pull-out force f, rapidly increased in the beginning of the test (due
to the viscoelasticity of the suspending fluid) and reached a steady state horizontal
plateau f,, which only depended on the pull-out velocity v.. To illustrate this the
drag coefficient at the plateau A, was plotted in figure 11.9(a) as a function of
the pull-out velocity v (notice that large error bars reported in this graph at low
velocities were due to the difficulty to measure pull-out force in this range with the
used load cell). The evolution of A, exhibited two stages : a first one at low pull-out
velocities where the drag coefficient tended to a constant value, and a second one
where it was a decreasing function (in power-law) of v.. To see whether this trend
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was purely due to the rheology of the suspending fluid (which behaved as a Carreau
fluid, see figure 11.1(a)) and not induced by any artefact of the pull-out device, the
pull-out test was numerically simulated and an inverse method was carried out to
determine the constitutive parameters of the Carreau-Yasuda model (11.3) whith
the best fit of the data of figure 11.9(a). For that purpose, the direct 2D fluid flow
problem was solved inside the suspending fluid flow domain €,, by using the Finite
Element code Comsol [Orgéas et al., 2007] equipped with a mixt velocity-pressure
formulation of the problem and P2-P1 finite elements (see a zoom of the mesh around
the cross section of the bundle in figure 11.9(b)) :

V = ve€1 on I', , (11.8)

v=20 on T

In the above boundary value problem, which was solved up to an arbitrary pressure,
the unknowns were the 3D velocity field v and the pressure field p, both being
functions of only the two space variables x9 and x3. Furthermore, D and 4 were the
strain rate tensor and the generalized shear rate, respectively. Besides, the viscosity
wu(%) followed the Carreau-Yasuda law (11.3). Lastly, the extraction velocity v, was
prescribed on the external surface I'. of the extracted bundle, whereas the velocity
was set to zero on the lateral surfaces I' of the pull-out device. The optimization of the
inverse method was carried out in Matlab by following the Nelder Mead algorithm
used for multidimensional unconstrained non-linear minimization. pg, a and 7. were
the three constitutive parameters to be determined : by using theoretical results of
homogenization [Auriault et al., 2002; Orgéas et al., 2006, 2007], n was directly set
to the value found in rheometry. As shown from the continuous line plotted in figure
11.9(a), the results of the inverse method showed a very good fit of the experimental
results. Furthermore, this fit was reached for constitutive parameters very close to
those measured by the cone-plate rheometer (section 11.2.1), i.e. pg = 27030 Pa s,
a =2.02 and 4, = 2.03 1072 s~!, thus validating the pull-out tests for the suspending
fluid.

— Validility of the pull-out test for the suspensions - To analyze properly deformation
micro-mechanisms from the curves shown in figure 11.8(b), it was important to check
whether the extraction of the continuous bundles did not disturb significantly their
surrounding fibrous microstructure during the pull-out experiments. Up to day, this
is an a priori assumption which has never been validated [Servais et al., 1999b, a;
Caba et al., 2007]. By combining pull-out tests and X-ray microtomogrpahy, it was
here possible to bring some answers to this crucial point. To do so, three scans of
were carried out using a sample which was subjected to an interrupted pull-out test
the testing conditions of which were similar to those given in figure 11.8(b). The first
scan was achieved in the initial state. It corresponds to the micrograph (c) in figure
11.2. The second one was done at the peak force observed in figure 11.8(b), 7.e. in the
early stages of the experiment, and the last one at the end of the experiments, i.e. at
L.=20 mm. By using these scans, it was possible, as shown from figure 11.2(c), (i) to
measure the angles a; between the continuous bundle and its contacting visible short
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FIGURE 11.9: Evolution of the drag coefficient A, with v, for the suspending fluid (a).
The continuous line shown in this graph is the best fit obtained by an inverse modelling
that used a direct FE calculation : a zoom of the corresponding P2-P1 mesh around the
cross section of the extracted bundle is shown in (b).

bundles i, together with the distance d;; between adjacent visible short bundles 4
and j in contact with the extracted bundle, and (ii) to estimate the mean length and
angle ratios (d;; /d%) and (a;/ad), dgj and o) being measured in the initial state.
At the peak force, these ratios respectively equal 0.9 and 1, whereas they equal
0.87 and 1.07 at the end of the test. These ratios prove that very weak variations
of the tested microstructures were induced during the very large displacement the
continuous bundle was subjected to during a pull-out test.

11.5.2 Results

The curves plotted in the graphs of figure 11.10 summarize the behaviors which were

observed during the pull-out experiments achieved on the bundle suspensions. This figure

conjures up the following points :

— Usually, after a fast increase of the pull-out force f., which was similar to the one

observed in figure 11.8(a) for the suspending fluid, a decrease of f. was observed
after a peak force f.p, see for instance figure 11.8(b) and 11.10(a-b). Such a decrease
was more and more pronounced as the fiber content increases. It was related to
the damage of the matrix within bundle-bundle contact zones, within which shear
strains and shear strain rates were very high (see remarks stated in subsection 11.2.1
for the suspending fluid rheology). Depending on the testing conditions, such a
decrease could be more or less pronounced. Indeed, it could be hindered and could
even disappear (i) as the confining pressure o, was increased, as shown in figure
11.10(a-b) and/or (ii) as the pull-out velocity v. was decreased, as evident from
figure 11.10(c).
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FIGURE 11.10: Evolution of the pull-out force f, in various testing conditions. (a) : fe — v,
curves showing the influence of the confining stress o,,. (b) : same tests but with f, — time
graph. (c) and (d) : fe — L. curves showing the influence of the pull-out velocity v. and
the fiber content ¢, respectively.

— Whatever the confining stress o,,, fiber content ¢, extracted length L. and pull out
velocity v, relaxation curves recorded at the end of tests never exhibited any residual
force. This is illustrated with the two curves plotted in figure 11.10(b), where the
force fall rapidly down to zero after the end of the pull-out tests, i.e. after 30 s.

— As shown in figure 11.10(a-b), the confining stress curbed the decrease of the force
after fe,. Furthermore, it also increases pull-out force levels. To illustrate this more
precisely, we have plotted in the graph (a) of figure 11.11 the evolution of the drag
coefficient recorded at the peak force, i.e. Aep = fep/ve, With the confining stress
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oy This graph clearly shows the nearly affine increase of A, with o,,. For example,
when ¢ = 0.13 and v, = 6.5 107 m s~ !, the drag coefficient was subjected to an
increase of approximately 35% when the confining stress went from 0 to 18000 Pa.

— The graph (c) of figure 11.10 also reveals the strong and major influence of the pull-
out velocity v. on the pull-out the force. This point is further emphasized in the
graph (b) of figure 11.11, where the evolution of A\, with v. has been plotted. As
evident from this graph, A.,(ve) nearly followed a power-law, i.e. Aep = Agv2 L. Tt
is important to mention that the exponent n of this power-law was equal to 0.4, i.e.
the value found for the suspending fluid at high shear strain rates (see figure 11.1).

— As underlined from figure 11.10(d), the higher the fiber content ¢, the higher the
pull-out force and the stiffer the pull-out response. This is more precisely illustrated
in figure 11.11(c) : whatever the confining stress o,, the drag coefficient A\, was
an affine function of the fiber content ¢. For instance, when o, = 0 Pa and v, =
6.5 107* m s!, a approximately 100% increase of Aep Was recorded as the fiber
content ¢ went from 0 to 0.13. Lastly, please notice that the drag coefficient A, of
the matrix alone (¢ = 0) was of the same order of magnitude than those recorded
for the bundle suspensions.

11.6 Discussion

11.6.1 Comments on the fibrous microstructures

The 3D micrographs obtained from X-ray microtomography, together with their asso-
ciated image analysis subroutines, bring very useful data on the fibrous architectures of
the studied fiber bundle suspensions. These data can greatly contribute to build relevant
representations of the stress tensors 6™ and o/ involved in equation (11.1). The following
points illustrate this idea.

— By using the discrete representation of the suspension (e.g. figure 11.5(b)), the
present method allows to get 3D data about the geometry, position and orientation
of fiber bundles. For example, in case of the processed suspensions, fiber bundles can
be approximated as a first approximation as straight rod-like cylinders. This obser-
vation is in accordance with most of the multiscale rheological models dedicated to
suspensions made up of rigid fibers (see the references cited in the introduction). For
fiber bundles, if this assumption may be questionable in some severe flow conditions
[Odenberger et al., 2004; Le et al., 2008], it remains however valid and reasonable
in most flow situations [Dumont et al., 2007b; Le et al., 2008]. Hence, it is then
possible to get 3D discrete estimations, e.g. from figure 11.5(a), of the fiber orienta-
tion distribution function ¢ which is widely used in analytical rheological models for
semi-dilute or concentrated fiber suspensions (see the references cited in the intro-
duction). In case of Newtonian suspending fluids and linear fiber-fiber interactions,
it is also possible to estimate the fourth order fiber orientation tensor A’ [Advani
and Tucker, 1987] usually involved in analytical expressions of o :

1 M . A A
Ab = NZ;‘)Z QP ®P @ P, (11.9)
=1
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FIGURE 11.11: Evolution of the drag coefficient )., with the confining stress o, the pull-
out velocity v, and the fiber content ¢. Continuous lines are the predictions given by the
proposed pull-out model.

together with the fourth order interaction tensors B® introduced in some recent
analytical forms of o/ in case of linear fiber-fiber interactions [Djalili-Moghaddam
and Toll, 2005; Férec et al., 2009] :

1

b _
B—m

N

N

SSIp <Pl P ep ®p ®p, (11.10)
i=1j=1

— The present method also allows the estimation of the locations and the number of

bundle-bundle contacts in the suspensions, showing that they belong to the concen-
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trated regime, the average coordination number being far from zero. As mentioned
in the introduction, it may be very useful to see whether the as-determined bundle
connectivity can be approached by simple analytical expressions. Among them, the
tube model [Doi and Edwards, 1978; Ranganathan and Advani, 1991; Toll, 1993]
is of particular interest since it is very simple and widely used in theoretical ap-
proaches dedicated to concentrated fiber suspensions [Toll and Mdanson, 1994; Toll,
1998; Servais et al., 1999b, a; Le Corre et al., 2005; Djalili-Moghaddam and Toll,
2005; Vassal et al., 2008c; Férec et al., 2009]. Basically, by assuming that fibers
are straight, homogeneously distributed in space, and by assuming that fibers can
overlap (soft core assumption), the tube model proposes an estimation of the ave-
rage coordination number Z in case of fibers with identical circular cross section of
diameter d and identical length [, from the knowledge of the fiber content ¢ and

orientation :

7 =4¢ (——@1+<I>2+ > (11.11)

Similarly, the number of fibers per unit of length z intersecting a straight and conti-
nuous fiber of the same diameter, orientated along the e;-direction and immersed
within the same suspension is estimated as :

5 — 19 (%i@ + 1) ] (11.12)

In the two above expressions, the functions ®;, ®; and ¢; only depend on the fiber
orientation. They can be estimated by the following discrete forms :
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In the particular case of the studied suspensions, made up of fiber bundles with
elliptical cross sections displaying planar fiber bundle orientations, it is possible to
revisit and recast the above expressions, which remain valid by simply replacing d
by dimae. Thus, equations (11.11) and (11.12) show that the predicted coordination
numbers Z and z are linear functions of the fiber bundle content ¢ and that Z
is an affine function of the fiber bundle aspect ratio I/d;a,. From the knowledge
of the microstructure descriptors obtained in section 11.3 (geometry, content and
orientation of fiber bundles), the predicted values of Z and z are found to be equal
to 3.0 and 285 m™!, respectively. These predictions are fairly close to the experi-
mental values of 2.9 and 291 m~! directly found from the 3D micrographs shown
in figure 11.2. Even if this result has to be further validated with other similar fi-
brous microstructures (planned work), it tends to prove that the tube model is able
to capture correctly the coordination numbers of the studied fiber bundle suspen-
sions, despite its simplicity and its underlying assumptions (straight fiber bundles,
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soft core assumption). The consequences of this result are twofold. Firstly, it gives
strength and relevance to the rheological models which have been developed with
similar microstructure assumptions in order to propose representations for the stress
contribution for o/ [Toll and Mdanson, 1994; Servais et al., 1999b, a; Le Corre et al.,
2005; Djalili-Moghaddam and Toll, 2005; Férec et al., 2009]. Secondly, it allows us
to analyse the pull-out experiments detailed in section 11.5 without strong a priori
assumptions on the coordination number z (see next subsection).

— As shown from figure 11.5, the orientation of the fiber bundles is essentially planar,
the major axes of the cross section of the bundles lying in the principal orientation
plane (ej,ez). This particular orientation induces fiber bundle contacts (i) which
are mainly orientated along the eg-direction and (ii) with contact surfaces exhibi-
ting rhomb shape that can be estimated from the simple knowledge of the relative
orientation of contacting bundles, as emphasized from figure 11.4. The first point is
in accordance with models dedicated to planar fiber suspensions [Toll and Mdnson,
1994; Toll, 1998; Servais et al., 1999b, a; Le Corre et al., 2004, 2005; Dumont et al.,
2009]. Besides, the second point is in accordance with the assumptions stated in the
micro-mechanical model proposed in [Le Corre et al., 2005] in order to estimate the
tangential components of contact forces f¥ involved in equation (11.2).

11.6.2 Comments on the pull-out experiments

The trends emphasized in figures 11.10 and 11.11 can also be commented as follows :

— In previous works dedicated to the experimental analysis of contact mechanisms
within concentrated fiber or fiber bundle suspensions [Servais et al., 1999b, a; Caba
et al., 2007], a yield pull-out force was observed both during constant pull-out velo-
city experiments (at low velocities) and relaxation tests. Such a yield pull-out force
was sometimes dominant [Servais et al., 1999b] or of the same order of magnitude
than the viscous part of the pull-out force. It was ascribed to dry Coulombic forces
between contacting fibers or fiber bundles. According to the authors, the resulting
dry contact forces induce a macroscopic yield stress when the suspension is defor-
med : this was confirmed by the macroscopic rheological measurements the authors
performed. Results obtained in this work do not follow this trend. Indeed, the typical
relaxation curves plotted in figure 11.10(b) and the evolution of the pull-out drag
coefficient A, shown in figure 11.11(b) prove that flow micro-mechanisms arising
along the extracted continuous bundle induce no noticeable yield pull-out force, at
least for the tested conditions which are close to those encountered in industrial
conditions : relaxation curves are complete and the function A¢p(ve) is a power-law,
the power-law exponent of which being equal to -0.6, i.e. the value found for the
suspending fluid alone at high shear strain rates (see figure 11.1(a)) or high pull-
out velocities (see figures 11.9(a) and 11.11(b)). Hence, by reasonably assuming the
following decompositon of the pull-out force f, :

fe= I+ 1, (11.14)

the interaction forces fI" and fef the matrix and the contacting bundles respectively
exert on the extracted continuous bundle are proved to be mostly of visco-elastic type
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for the studied fiber bundle suspensions. If this seems obvious for the interaction force
contribution f, this implies that the contact force contribution f/ may be mainly
related to non-linear hydrodynamic lubrication forces induced by the deformation
of the suspending fluid entrapped within contact zones. This idea is in accordance
with some of the micromechanical assumptions stated in multi-scale models [Toll
and Manson, 1994; Servais et al., 1999b, a; Le Corre et al., 2004, 2005]. As a direct
consequence, the studied suspensions should exhibit a macroscopic rheology with
dominant fluid-like behavior [Le Corre et al., 2004]. As shown in figure 11.6, this
trend is confirmed : stress relaxation curves performed after the constant strain rate
loading did not show any significant yield stress (notice that this fluid-like rheology
was already observed with some GMT or SMC [Duclouz et al., 1992; Gibson and
Toll, 1999; Le Corre et al., 2002; Dumont et al., 2003b, 2007b]).

In order to study the influence of the fiber content ¢ on the pull-force, Servais et al.
[1999b, a] and Caba et al. [2007] packed their suspensions under dry or drained
conditions. The induced packing stresses yielded to increase both contact areas and
normal contact forces. The increase of the normal contact forces have been related
to the out-of-plane bending of fiber bundles during the packing [Toll and Manson,
1994; Toll, 1998]. Such normal contact forces induced in turn tangential dry Coulom-
bic forces observed during their pull-out experiments. The present experiments have
been carried out in different testing conditions and complete the aforementioned
studies. Indeed, in our case, once the studied suspensions were packed during their
initial processing phase (section 11.2), they were not packed any longer. Instead,
during the pull-out experiments, they were subjected to an additional macroscopic
confining stress ¢, under undrained testing conditions and at nearly constant vo-
lume (by assuming the incompressibility of the suspensions). Thus, at the mesoscale,
i.e. at the bundle scale, the deformation of the bundle network was expected to be
negligible, even in the presence of o, which essentially acted as a confining pressure
p. However, as underlined from figure 11.11(a), a non negligible increase of A, with
on was observed. Hence, it is concluded that the origin of this trend may be due to
other pressure-induced micro-mechanisms occurring within bundle-bundle contact
zones, such as the diminishing of the thickness of the entrapped suspending fluid or
the enlarging of the bundle width in contact zones (the last mechanism was already
observed during lubricated compression [Dumont et al., 2007b] or compression mol-
ding [Le et al., 2008]). Unfortunately, at the moment, it is not possible to observe
such microstructure changes by using the microtomography : scanning large samples
subjected to a confining stress is currently not available.

Microtomography measurements (section 11.3) have shown that the tube model
could reasonably predict coordination numbers z and Z in the studied fiber bundle
suspensions (see previous subsection). In particular, at constant bundle orientation,
the tube model predicts a linear increase of the coordination number z of the ex-
tracted continuous bundle with respect to the fiber content ¢, as underlined from
equation (11.12). Thus, this implies that, in the concentrated regime, the contact
force contribution ff probably increases more or less linearly with the fiber content
too. From both this result and the tendencies shown in figure 11.11(c), this also
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implies that the contribution force f!" is either constant or an affine function of ¢,
at least for the tested conditions shown in this graph. From figure 11.11(c), it is
also interesting to notice that the drag coefficient of the matrix alone is of the same
order of magnitude than those obtained for the suspensions. Thus, this also proves
that f7 should not be neglected compared to ff. This is not in accordance with the
micro-mechanical assumptions stated in some of the pull-out or suspension models
of the literature [Toll and Manson, 1994; Servais et al., 1999b, a; Caba et al., 2007;
Le Corre et al., 2005].

11.6.3 A pull-out model

From the experimental results and the discussion stated previously, a pull-out model is
now proposed in order to estimate the contributions f™ and fJ. This model is built upon
two main hypotheses. Firstly, as revealed in subsection 11.6.1, the geometrical statistical
tube model is supposed to be a relevant model to describe the bundle structure. Secondly,
as underlined in the previous subsection, no significant yield force was observed so that it is
assumed the pull-out force is induced by fluid-like interaction forces. Within this framework
and for the sake of simplicity, the model focuses only on peak forces by assuming purely
viscous flow mechanisms at the bundle scale.

11.6.3.1 Estimation of fI"

In order to estimate f!, the numerical procedure used to check the validity of the pull-
out test in case of the suspending fluid (section 11.5 and figure 11.9) was adapted to the
case of the concentrated bundle suspensions, by taking advantage of the 3D micrographs
shown in figure 11.2. More precisely :

— Within zones that were located in between bundle-bundle contacts (see figure 11.12(a)),
slices orthogonal to the continuous bundle were extracted from the 3D micrographs
(three per zones see the examples shown in figure 11.12(a)). On each slice, the boun-
dary value problem (11.8) was solved (i) by idealizing the sections of fiber bundles as
ellipsoids (see figure 11.12(c)) and (ii) by updating the surface I' of problem (11.8)
in order to account for a zero velocity field on the external surfaces of the bundles
surrounding the extracted one.

— Within zones that were located above or below bundle-bundle contacts (see figure
11.12(b)), the same procedure was followed. However, in these cases only the half
spaces above or below contacts were considered, and a symmetry boundary condition
was added on the surfaces I'y (see figure 11.12(d)).

— Then, for each zone, the three calculations were averaged and used to compute the
drag force per zone, the sum of these drag forces being finally normalized by the
total length of the scanned sample in order to get an estimation of the drag force
per unit of length fI".

Such an estimation is not as precise as a full 3D calculation which would have been heavy
and difficult to perform, in particular due to discontinuities in contact zones and to the
very high degrees of freedom it would have required to run such non-linear calculations
with reasonable accuracy. Nonetheless, it should capture the main trends of the nearly
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unidirectional flow surrounding the continuous bundle during its extraction. At the same
time, it is expected to give more accurate results than analytical forms which could have
been developed based on micro-mechanical cell approaches ususally dedicated to semi-
dilute systems [Batchelor, 1971; Goddard, 1976; Souloumiac and Vincent, 1998].

Results deduced from the numerical analysis (achieved with the bundle suspensions
with ¢ = 0.13) are displayed in figure 11.12(e). This figure shows that the resulting
drag coefficient A" exhibited a Carreau-like response with a Newtonian plateau (i) higher
than that recorded for the suspending fluid alone and (ii) occurring at pull-out velocities
lower than those obtained for the suspending fluid. These two trends are associated to
two competitive phenomena : (i) the presence of neighbouring bundles that restrain the
flow of the suspending fluid and increase local shear strain rates, (ii) the diminishing of
the contact surface between the suspending fluid and the continuous bundle due to the
presence of bundle-bundle contacts. Besides, at high pull-out velocities, A\[*(¢ = 0.13)
was surprisingly slightly below but nearly identical to A*(¢ = 0) : the first mentioned
phenomenon is diminished because of the high shear thinning of the suspending fluid that
restrain sheared zones in the very close neighbouring of the continuous extracted bundle
[Souloumiac and Vincent, 1998]. Thus, from the numerical results obtained in the cases
where ¢ = 0 and ¢ = 0.13, the following phenomenological analytical form of f* is then
proposed :

2 [0 \2 =
F = N, = Xy (1 + 56) (1+<1+6¢>m (2= ) e (1115)
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The last expression involves only three constitutive parameters : A} and v, set res-

pectively to 75000 Pa s and 2.2 107° m s~! from pull-out experiments carried out with
the suspending fluid alone, and 3, found to be equal to 8. Keeping in mind that an «a
priori evolution was chosen in equation (11.15) for fiber contents ¢ comprised between
0 and 0.13 (this has to be validated in future work), figure 11.12(e) shows that such a
phenomenological model allows a correct fit of numerical results.

11.6.3.2 Estimation of f/

As proposed in Servais et al. [1999a] and Le Corre et al. [2005], the very complex
shear occurring inside a given contact zone during the relative motion of two contacting
bundles is supposed to be equivalent to the simple shear of an equivalent thickness e of the
suspending fluid at an equivalent shear rate 4 = v, /e. For the simplicity, it is then further
assumed that (i) contact zones had more or less the same thickness e and (ii) the shear
viscosity of the suspending fluid obeyed to a Carreau’s law (see figure 11.1 and (11.3)).
Thus, the contact force contribution fcf can be expressed as :

== (11.16)

The averaged contact force f7 involved in the last equation is written as

n—1
_ _ 1 . 2\ 2 .
7= S <1 n p%) <1 + (7—%> ) % (11.17)
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where S represents the averaged contact surface and depends on the relative orientations
of contacting bundles with respect to the continuous bundle. From the geometry of contact
zones (see figure 11.2(d-f) and equation (11.4)), S can be estimated from the following
expression :

. 1 Y 1
S = d2 ! Where = =7 11.18
maz¢1 ¢1 N ; sz » elH ( )

the function ¢] (here written in a discrete form) being estimated from the knowledge
of the bundle orientation (here captured from the microtomography images). Compared
to the hydrodynamic forces proposed by Servais et al. [1999a], the proposed equations
(11.16-11.18) accounts for (i) the dependence of contact surfaces on the bundle orientation
and (ii) the affine influence of the confining pressure p. It requires only two constitutive
parameters to be estimated, i.e. the equivalent sheared thickness e and the pressure py.
These parameters were determined from the experimental data plotted in figure 11.11 and
set to 2 107°m and 30000 Pa.

11.6.3.3 Comparison with the pull-out experiments

As shown, in figure 11.11, despite its simplicity, the pull-out model (11.14-11.15) allows
a good fit of the experimental data. All the experimental trends are captured : effects of
the pull-out velocity, confining stress, fiber content, interaction between the suspending
fluid and the continuous bundle (see the dotted line in the graph (c) of this figure).

11.6.4 Coming backto o’/

It is now possible to write more precisely the expression of the stress contribution o/
(11.2) involved in the definition of the suspension stress o (11.1).

— Results obtained in subsection 11.6.1 tend to validate the use of elementary soft
core approaches in order to model the microstructures of the considered fiber bundle
suspensions. Thus, the number of bundle-bundle contacts N7’ contained inside a
representative elementary volume V" of the suspension, together with the vectors
G;G; involved in equation (11.2), can be estimated from numerical procedures in-
volving these types of soft core assumptions [Le Corre et al., 2005; Vassal et al.,
2008¢; Dumont et al., 2009] or by using directly the analytical tube model, provided
the spatial homogeneity of the suspension at the microscale [Toll and Manson, 1994;
Servais et al., 1999a; Férec et al., 2009; Vassal et al., 2008c; Djalili-Moghaddam and
Toll, 2005; Alkhagen and Toll, 2007].

— The work carried out in this study also allows a suitable expression of the tangential
components ff of f¥ to be proposed. Indeed, these forces can be directly deduced
from the averaged contact force f/ defined in equation (11.17), by replacing the
averaged contact surface S and the pull-out velocity v, by proper expressions, i.e
by the considered contact surface S* (11.4) and the relative tangential velocity

AvF = vi — v} between contacting bundles i and 7, respectively :

n—1

2 1AVEIN ) 7 Avk
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In this equation, the relative orientation ||p* x p’|| between contacting bundles i
and j can be estimated numerically or by the use of the tube model (see the first
previous point). Similarly, approximations of the relative tangential velocity AvVF can
be established from particle level simulations [Le Corre et al., 2005; Ausias et al.,
2006; Dumont et al., 2009] or by using affine assumptions concerning the kinematics
of fiber bundles [Toll and Manson, 1994; Servais et al., 1999a; Férec et al., 2009;
Djalili-Moghaddam and Toll, 2005; Alkhagen and Toll, 2007].

In order to fully specify the stress contribution o//, the normal components f,’qu
of f¥ have to be established too. These forces are directly connected to the de-
formation of the fibrous network occurring either during the suspension processing
(mainly occurring by packing mechanisms that induce the consolidation of the fi-
brous networks) or during the suspension flow (mainly occuring by elongational and
shear flows under confined stress states at more of less constant fiber content). Va-
rious micro-mechanisms can induce these forces : bending, torsion, longitudinal and
transverse tension/compression of bundles... Some theories have been established to
estimate them analytically under simplifying assumptions [Van Wyk, 1946; Toll and
Manson, 1994; Toll, 1998; Alkhagen and Toll, 2007]. The validity of these theories in
the case of fibrous networks made up of fiber bundles is not straightforward [Servais
et al., 1999a]. Some work is still needed to better estimate such mechanisms analyti-
cally. Anyway, it is possible to estimate the effect of f*G" on the overall suspension
stress o® by analyzing the consolidation and the lubricated compression experiments
performed in section 11.4. Indeed, during the consolidation experiments, the pressure
term —pd and the contributions e™ and o™ are negligible so that o* ~ off. By
assuming for simplicity a planar bundle orientation normal to the packing direction
e3, by noting G;G;j = xfel, the macroscopic packing stress o35 reads :

1
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As shown in figure 11.7, for the three investigated fiber bundle contents, the stress
03f3 never exceeds 200 Pa and gives an order of magnitude of the contribution of
contact forces f¥g* on the overall behavior of the studied suspensions. This low
value is related to the weak bending rigidity of fiber bundles when they are bent
along their smallest thickness d;py.-

At the same time, during the lubricated compression of the suspension, 7.e. when the
flow of the suspension exhibits a homogeneous and nearly incompressible one-phase

flow, the suspension suspension stress 035 is expressed as :

1 k ¢k 1 k ok
05 = Neren O T8N~ Nemmay O WS o —off +ofs —of". (11.21)
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As for the consolidation tests, the first term of the last equation is induced by the
bending of bundles, and its magnitude can be considered to be close to that recor-
ded during the consolidation tests when ¢ = 0.13, i.e. & 200 Pa. Please notice that
it is also possible to get an estimation of the second term of equation (11.21), (i)
from the 3D micrograph analyzed in section 11.3 (figure 11.4), (ii) by assuming that
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the motion of fiber bundles is an affine function of the velocity gradient and (iii)
from the contact law (11.19) stated previously. Indeed, point (i) provides the bund-
les’ position, orientation, connectivity and contact surfaces. Together with point (i),
point (ii) allows the relative velocities between bundles at their contact points to be
roughly estimated. Both points are finally useful to achieve point (iii). Doing so, it
is found that the second stress contribution is ranging within approximately 2000
and 4000 Pa (depending on the confining pressure estimated from figure 11.6). Of
course, this result should be taken cautiously and should be confirmed with other
similar 3D micrographs. Nonetheless, it shows that the second term of equation
(11.21) is (i) much higher than the first one and (ii) of the same order of magnitude
than the macroscopic stress levels recorded in figure 11.6. Hence, during the typi-
cal flow situations encountered during the compression molding of the considered
composites, i.e. incompressible one-phase and homogeneous flows, the effect of the
normal component of contact forces f¥q* on the overall behavior of the suspension
is negligible compared with the role played by the tangential components ff of f*,
at least for the tested experimental conditions. This point is in accordance with the
assumptions stated in the multiscale model established by Le Corre et al. [2005] for
SMC. By returning to the pull-out experiments, this result may also explain why
dry Coulombic forces were negligible compared with viscous ones in this case.

By returning to the lubricated compression experiments displayed in figure 11.6,
the previous result also allows the following comment to be established. For the
studied suspensions, which exhibit rather small numbers of bundle-bundle contacts
per unit of volume n,, the stress contribution due to bundle-bundle contacts of/
cannot be neglected. At the same time, it does not play the leading role, and the
other stress contributions such as /™ and o™ have to be taken into account. It
is clear that for higher coordination numbers, i.e. for higher fiber contents and/or
slenderer fiber bundles, such a situation can change and the role of of may become
rapidly predominant since from equation (11.11) and n. ~ 2Z¢/Tdmazdminl, o7 is
expected to be a quadratic and a linear function of ¢ and [/d;q., respectively.

11.7 Conclusion

The first aim of this study was to analyze the fibrous microstructures of concentrated
planar fiber suspensions very close to the polymer composites reinforced with fiber bundles
such as SMC, GMT or CMT. For that purpose, an original analysis of 3D micrographs ob-
tained from X-ray microtomography at various spatial resolution was carried out. Despite
the difficulties encountered to use automatic image analysis subroutines, very interesting
results have been obtained, emphasizing that X-ray microtomography is a powerful tool
to analyze the microstructures of such materials :

— it was possible to describe finely the bundle architecture and to prove that fiber
bundles were rather straight, mainly orientated in the principal plane of the studied
planar suspensions,

— it was also possible to detect bundle-bundle contacts, to analyze the geometry of
contact surfaces, mainly looking like planar rhombs, and to estimate the coordination
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number of the considered suspensions, 7.e. the number of bundle-bundle contacts per
bundle. For this last point, if few 3D micrographs could have been analyzed, it seems
that the statistical soft core tube model appears as a simple but accurate enough
microstructure model for the studied fiber bundle suspensions.

— X-ray microtomography was also successfully used in order to check whether the
testing conditions of the pull-out experiments were correct, i.e by showing that
the continuous extracted bundle was straight and that its motion did not affect
strongly its surrounding fibrous architecture. This is another interesting use of such
a technique. Work in progress is now focusing on in situ observations during pull-out
experiments, e.g. in order to detect possible geometrical changes in contact zones,
or on standard micro-rheometry experiments, as already done for suspensions of
aligned fibers [Latil et al., 2011].

— from the two last points, it was finally possible from this technique (i) to analyze the
pull-out experiments and (ii) to estimate the fiber stress contribution, both without
any strong a priori assumptions concerning the fibrous microstructures.

The second objective of this study was to analyze the deformation micro-mechanisms of
the considered suspensions. For this reason, pull-out experiments were carried out by using
a specially designed apparatus the validity of which was checked for the suspending fluid
and for the suspensions (by using the microtomography, see above) :

— Whatever the investigated testing conditions, the recorded extraction forces exhibi-
ted no noticeable yield force and rather reflect a fluid-like behavior. Such a pheno-
menological behavior is also in accordance with observations made at the macroscale
during lubricated compression tests. It has already been observed in the literature
for industrial fiber bundle suspensions. It suggests that flow mechanisms in bundle-
bundle contacts mainly lead to lubrication forces induced by the shearing of the
suspending fluid entrapped in contact zones.

— The influences of the pull-out velocity v, confining stress o, and fiber content ¢
on the pull-out force f. were then investigated. The first one leads to a power-law
evolution of f. with v., the power-law exponent of which being identical to that
exhibited by the suspending fluid at high shear rates. The second one is linear and
cannot be neglected. It is related to pressure-induced modifications of contact zones :
this has to be confirmed by in situ observations of contact zones (see above). The last
one is also significant, linear and is directly connected to the coordination number
along the extracted fiber bundle.

— It was also shown that the extraction force induced by hydrodynamic interactions
between the suspending fluid and the extracted bundle far from contact zones was
of the same order of magnitude than that induced by bundle-bundle contacts. A
phenomenological expression was proposed to account for it, based on simplified
simulations of the fluid flow problem in zones far from contacts.

— The two last point were used to propose a pull-out model. From the knowledge of the
fibrous microstructure and the rheology of the suspending fluid, this model requires
only three additional constitutive parameters, and proposes a nice fit of experimental
data. It was finally used to propose a micromechanical model for bundle-bundle
contacts in such suspensions.
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FIGURE 11.12: Method used to estimate f*. (a-b) Along the continuous bundle, orthogonal
slices were extracted from 3D micrographs. (c-d) Slice idealization used to run the FEM
calculations. In case where slices are located in a bundle-bundle contact zone (d), only
the half space was modeled and a symmetry condition was set on I's. Color maps given in
(c-d) represent the norm of the velocity field ranging linearly from zero (blue) to v, (red).
(e) Evolution of the computed drag coefficient A" with v, (marks) and fits of equation
(11.15) used to capture numerical results (continuous lines).






Conclusion genérale

Les matériaux composites a matrice polymere thermodurcissable, chargée et renforcée
par des meches de fibres de verre, tels que les SMC ou les BMC, présentent des potentiali-
tés telles que, depuis une vingtaine d’années, ils comptent parmi les matériaux composites
les plus utilisés, et ce, dans de nombreux domaines d’application.

Nous avons vu que ces potentialités pouvaient tres largement étre accrues si leurs pro-
cédés d’élaboration et de mise en forme étaient mieux maitrisés. Nous avons également vu
que cela passait, entre autres, par une meilleure connaissance et un meilleur contréle de
la relation complexe microstructures / micro-mécanismes / rhéologie macroscopique dans
ces matériaux au cours de leur mise en forme. C’est dans ce contexte et avec cet objectif
principal que s’est positionné ce travail de thése. Au regard des travaux de la littérature
portant sur cette problématique et des nombreuses pistes restant & explorer, deux d’entre
elles nous paraissant pertinentes ont été creusées.

La premiere piste de recherche s’est concentrée sur la mise au point d’une technique
rhéométrique macroscopique (i) adaptée a I’étude du comportement de ces matériaux a
microstructures centimétriques complexes et a leur modes principaux d’écoulement en
conditions de mise en forme, (ii) simple de mise en ceuvre et économique pour pouvoir
étre utilisée sur site industriel comme un outil de controle matiere, et (iii) a la fois suf-
fisamment bien congue et bien instrumentée pour étre capable de donner un maximum
d’informations rhéologiques fiables sans trop d’artefacts expérimentaux. Ainsi, parmi les
rhéometres utilisés dans la littérature, le rhéometre de compression simple lubrifiée nous
a semblé remplir le maximum des contraintes précédentes.

* Dans un premier temps, nous avons éprouvé les capacités de ce rhéomeétre a étu-
dier la rhéologie des SMC et BMC industriels. Cela nous a tout d’abord amené a
mettre au point des protocoles rigoureux d’élaboration d’échantillons et de réalisa-
tion d’essais, adaptés & chaque type de compounds (SMC, BMC, AMC), cela afin
de minimiser les dispersions des résultats expérimentaux et étre capable de détecter
des tendances de la réponse intrinseque de ces matériaux, elle-méme connue pour
présenter une dispersion problématique.
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* Nous avons ensuite pu estimer les points forts et les points faibles de ce rhéomeétre :

— Moyennant un protocole expérimental, lui aussi rigoureux et systématique, nous
avons vu que le rhéometre de compression simple, en 1’état, pouvait étre utilisé
comme un outil de contrdle simple, capable de détecter en cours de production
des variations de rhéologie, induites par de faibles variations de composition (ty-
piquement générées en production) et pouvant conduire a des défauts de moulage.

— Moyennant une lubrification «idéale» des interfaces rhéometre-matériau et en
postulant I'incompressibilité des compounds, nous avons également montré que
le rhéometre pouvait étre utilisé comme un véritable outil de formulation et de
caractérisation matiere, permettant d’analyser finement le role des parameétres
microstructuraux ou procédés sur la réponse des compounds. A titre d’exemple,
la caractérisation de la rhéologie d’une formulation industrielle de SMC a été réa-
lisée, des tendances déja observées par le passé sur des formulations proches ont
été retrouvées, d’autres comme le role de la granulométrie des charges ont été
explorées succinctement, montrant les potentialités du rhéometre. Dans le méme
registre, nous avons également mené une campagne de caractérisation originale
sur un BMC pris en sortie de buse d’injection, pour montrer une autre utilité du
rhéometre : celle de pouvoir produire des bases de données expérimentales pour
Iidentification de modeles rhéologiques et la simulation numérique des procédés
de mise en forme. Pour cela, nous avons également proposé un modéle rhéologique
macroscopique tensoriel simple, perfectible, capable de reproduire grosso modo la
rhéologie des BMC et d’estimer les évolutions de l'orientation des fibres au cours
d’un moulage par des modeles d’orientation usuels. Les parameétres constitutifs de
ce modele ont été identifiés a partir de la campagne d’essais réalisés sur BMC, ce
modele a été implanté dans un code de simulation numérique de la compression
des SMC/BMC, et nous avons montré que les prévisions des simulations étaient
correctes vis-a-vis des compressions hétérogenes d’'un BMC dans un canal avec
obstacles. Ces simulations permettent alors de jauger I'influence des parameétres
procédé (vitesse de compression), de la rhéologie des BMC et des frottements
moule-matiere sur le remplissage de moule.

— Parmi les points faibles du rhéomeétre, deux hypothéses de dépouillement tres dis-
cutables ont été étudiées plus en détail pour permettre a ce dernier de mieux
caractériser la rhéologie des compounds : celle portant sur I'incompressibilité des
compounds, et celle effectuée sur les possibles frottements entre les parois du
rhéometre et la matiere caractérisée, induits par une lubrification imparfaite. Ce
travail a conduit a la conception et la mise au point d’un nouveau rhéometre de
compression, équipé de capteurs de contraintes normales et capable de détecter
I’avancée du front de matiere s’écoulant dans le rhéometre ainsi que les gradients
de contraintes normales le long de I’échantillon testé. Parallelement a ce rhéo-
metre, une méthode de dépouillement assise sur un minimum d’hypotheses a été
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proposée pour extraire des expériences rhéologie et compressibilité des compounds
ainsi que frottements rhéometre-matiere. Cette méthode a été validée sur systemes
modeles (plasticine et suspensions modeéles) et industriels (SMC).

* Si deux & trois capteurs de contraintes supplémentaires seraient bienvenus pour af-
finer les mesures du rhéometre, la méthodologie mise au point semble en ’état étre
pertinente et doit pouvoir étre appliquée sur différents plans.

— Un prototype du rhéomeétre a été fabriqué par le consortium d’industriels du pro-
jet MOC au cours du projet, en lien avec le laboratoire. Ce prototype a lui aussi
montré ses capacités d’outil de controle de matiere sur une ligne de production de
CIC. C’est une grande satisfaction.

— Sur le plan de la caractérisation rhéologique, la méthodologie doit pouvoir servir a
revisiter certaines données obtenues dans la littérature sur les SMC et BMC, par
exemple pour (re)formuler des modeles rhéologiques (compressibles) plus perti-
nents. Elle doit pouvoir étre utilisée pour explorer de nouvelles pistes de formula-
tion (role de la granulométrie, de 'ensimage des fibres. ..) mais aussi étre étendue
a d’autres familles de suspensions concentrées a renforts milli ou centimétriques :
autres composites (CMT, GMT, unidirectionnels estampables. ..), pates granu-
laires et/ou fibreuses. . .

— En réalisant des premiéres compressions avec le rhéometre sur SMC en conditions
industrielles, nous avons initié un pan de recherche aval qui doit se poursuivre
et qui a terme doit permettre de mieux comprendre la rhéologie des compounds
sous chargements thermomécaniques hétérogeénes, de mieux estimer les frotte-
ments moule-matiere sur presses.

— Enfin, le rhéomeétre a été développé avec le souci d’étre capable, a terme, de
caractériser rhéologie mais aussi réactivité et retrait des compounds ou autres
composites & matrice polymeére thermodurcissable. Pour cela, nous avons initié au
cours de la theése des contacts avec Nicolas Boyard (Laboratoire de Thermociné-
tique de Nantes, Université de Nantes), spécialiste des mesures de réactivité et
des couplages thermomécaniques dans les composites a matrice polymeére thermo-
durcissable. Ce début de collaboration gagnerait a étre poursuivi.

La deuxieme piste de recherche est partie d’'un constat bibliographique montrant le
manque certain de données expérimentales portant sur les microstructures et les micro-
mécanismes de déformation dans les suspensions fibreuses concentrées telles que les com-
pounds de cette étude. Cette carence, que nous avons essayé de combler, constitue ac-
tuellement un frein indubitable au développement et & la fiabilité des modeles rhéolo-
giques multi-échelles de la littérature dédiés a ce genre de matériaux, nombreux et pro-
metteurs. Ainsi, c’est en combinant d’une part des techniques micro-rhéométriques, i.e.
I’essai d’extraction initialement introduit par les équipes du Laboratoire de Technologie
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des Composites (EPFL, Suisse), et d’autre part des techniques d’imagerie 3D a partir de
microtomographie a rayons X, largement utilisée de nos jours en science des matériaux et
étonnamment peu connue dans le domaine de la rhéologie, que nous avons abordé le pro-
bléeme. Cette démarche couplant ’analyse de la microstructure et de la micro-mécanique
a permis d’apporter certaines réponses aux hypothéses en suspens des modeles multi-
échelles. Par exemple, en caractérisant finement le réseau de meches de fibres sur quelques
images, par des processus d’analyse d’images encore laborieux et qu’il reste & améliorer,
nous avons pu décrire le taux, la position, 'orientation et la tortuosité des meches, les
surfaces et le nombre de contacts meche-meche, validant par la méme occasion 'un des
modeles de microstructures les plus utilisés, également utile pour dépouiller les essais d’ex-
traction. Ces derniers ont aussi souligné I'influence de parameétres microstructuraux (taux
de fibres) et micro-mécaniques (vitesse d’extraction et contrainte de confinement) sur les
mécanismes d’écoulement locaux dans les suspensions concentrées de fibres : les systemes
modeles concentrés étudiés présentent des micro-mécanismes qui ne présentent pas de seuil
viscoplastique, essentiellement visqueux et non-linéaires, qui semblent sensibles & la pres-
sion interstitielle de fluide, qui sont étroitement liés au nombre de coordination des meches
et qui montrent que les interactions hydrodynamiques entre fluide et meches ne peuvent
pas étre négligés. De la, un modele d’extraction a été proposé, conduisant a la formulation
d’une loi de contact entre meches. Plusieurs perspectives sont envisageables autour de la
problématique : formulation d’un modele d’interaction fluide-méche adaptés aux fluides
suspensifs non-newtoniens, réalisation d’autres expériences sur d’autres systémes modeles
ou industriels (pour analyser par exemple l'effet de ’ensimage, de I'orientation des meéches,
des charges. . .), introduction du modeéle de contact dans les modéles multi-échelles et com-
paraison avec comportement rhéologique macroscopique réel (travail en cours sur systemes

modeles avec le nouveau rhéometre). . .

D’une maniere plus générale, a l'issue de ce travail, il serait intéressant, a 'avenir,
pour aller plus loin sur la compréhension et la modélisation de la relation microstruc-
tures / micro-mécanismes / rhéologie et réactivité macroscopiques dans ces matériaux, de
coupler entre elles (i) techniques rhéométriques macro. et microscopiques, telles que celles
développées et utilisées dans ce travail, (ii) techniques de mesures de réactivité et de retrait
macro et microscopiques, telles que par exemple les systemes PVTX développé au LTN
pour I’échelle macro, la DSC et la dilatométrie par exemple pour ’échelle micro, et (iii)
techniques d’imagerie 3D et d’analyse de microstructures telle que la microtomographie a
rayons X utilisée dans cette étude.
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Résumé

Rhéologie des suspensions concentrées de fibres : application a la mise en forme des
matériaux composites

Cette étude porte sur la mise en forme des matériaux composites renforcés par des fibres ou
des meches de fibres courtes tels que les SMC ou les BMC. Un travail expérimental a dans un
premier temps été réalisé a I'échelle macroscopique. Ce travail a permis de mettre au point
un rhéometre de compression lubrifiée ainsi que des méthodes d’essais et de dépouillement.
Ceci permet de mieux caractériser la rhéologie des compounds SMC et BMC en traitant les
problématiques de leur compressibilité et des frottements éventuels entre les parois du
rhéométre et la matiére déformée. Un travail numérique a ensuite permis de simuler la mise
en forme d’un BMC aprés l'identification des paramétres d’'un modéle rhéologique simple a
partir des données expérimentales obtenues sur le rhéometre. Enfin, un travail expérimental
a I’échelle microscopique a permis d’une part de caractériser finement les microstuctures de
SMC modéles a partir de microtomographies a rayons X, et d’autre part de caractériser et de
modéliser par le biais d’essais d’extraction de fibres les interactions entre les meches formant
le renfort fibreux de ces matériaux.

Mot clés : composites a fibres courtes, suspensions de fibres ou de meéches concentrées, SMC,
BMLC, rhéologie, frottements, compressibilité, caractérisation expérimentale,
microtomographie a rayons X, microstructure, extraction, squelettisation, individualisation

Abstract

Rheology of concentrated fibre suspensions: Application to polymer composite forming

This study focuses on the processing of composite materials reinforced with short fibres or
fibres bundles such as SMC or BMC. Firstly, an experimental work was carried-out at the
macroscopic scale. This work led to the development of a lubricated compression rheometer
and associated analysis methods to better characterize the rheology of SMC and BMC
compounds, by accounting for the compressibility of compounds and the possible friction
between the rheometer wall and the flowing composite. Numerical simulation was then
achieved in order to simulate the forming of a BMC. For that purpose, the constitutive
parameters of a simple tensorial rheological model were determined from experimental data
obtained with the rheometer. Finally, an experimental work at the microscopic level allowed
(i) the microstuctures of SMC models from X-ray microtomography micrographs and (ii) fibre
pull-out experiment to be characterized, and the interaction mechanisms between the fiber
bundles forming the fiber reinforcement of these materials to be modelled.

Keywords: Short fiber composites, concentrated fiber or fiber bundles suspensions, SMC,
BMC, rheology, friction, compressibility,  experimental characterization, X-ray
microtomography, microstructure, pull-out, skeletonization, individualisation



