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Introduction

Les matériaux composites a matrice organique sont de plus en plus utilisés dans I'industrie
des transports car ils constituent une solution d’allegement des véhicules, nécessaire pour relever
les défis environnementaux de notre époque. L’industrie aéronautique fut une pionniere dans ce
domaine, avec aujourd’hui plus de 50% de la masse structurale d’un A350 XWB constituée de
matériaux composites. L’industrie automobile suit aujourd’hui ce mouvement, en s’intéressant
au défi de la voiture électrique et en démocratisant 1'utilisation des composites dans les véhi-
cules de grandes séries et non plus seulement sur les supercars ou les voitures de compétition.
L’enjeu pour toutes ces industries est de tendre vers un design optimal des structures compo-
sites, afin de profiter pleinement du gain de masse potentiel qu’ils représentent. Pour ce faire,
il est nécessaire de fournir aux concepteurs des outils de dimensionnement permettant la prise
en compte des diverses sollicitations que pourront subir ces structures au cours de leur existence.

Un des moyens de tendre vers cette conception optimale consiste en 'utilisation de modeles
permettant une description fine du comportement des composites a matrice organique, et plus
particulierement des composites stratifiés pour ce qui nous concerne ici. Ces matériaux sont
constitués d’'un empilement de plis, eux-mémes constitués de fibres longues noyées dans une
matrice organique. Compte tenu de la morphologie d’un tel matériau, il existe trois grandes
échelles de description du comportement des stratifiés a matrice organique : les échelles macro-
scopique, mésoscopique et microscopique. Ces différentes échelles donnent lieu & ’existence d’un
grand nombre de modeles dont la représentativité et la prédictivité croissent lors de la dimi-
nution de ’échelle de description, avec en contrepartie une augmentation importante des couts
de calcul rendant inenvisageable 'utilisation d’un modele microscopique pour le calcul d’une
structure aéronautique complexe. De plus, au sein de ces différentes échelles, il existe également
une grande diversité de modeles relativement a la gamme de sollicitations visée. Par exemple, a
I’échelle mésoscopique, on trouve des modeles quasi-statiques avec une description tres fine de
I'endommagement et de la rupture (Ladeveze et Lubineau, 2001 ; Carrere et al., 2012), grace
notamment & la prise en compte de l'influence de '’endommagement microscopique sur la dé-
gradation des propriétés mécaniques du pli a ’échelle mésoscopique. Ces modeles integrent bien
souvent une description visco-élastique du comportement afin de rendre compte de la réponse du
matériau pour des essais de fluage (Trovalet, 2010 ; Maire, 1992). En revanche, I’extension de ces
modeles a des sollicitations dynamiques de type transitoire n’est pas immédiate, il existe donc
d’autres modeles décrivant 'influence des hautes vitesses de sollicitation sur le comportement des
composites, notamment les modeles viscoplastiques (Wang et al., 1996 ; Thiruppukuzhi et Sun,
2001) ou phénoménologiques (Deletombe et al., 1997). Enfin, le comportement des composites &
matrice organique est également fortement influencé par la température de I’environnement, qui
peut varier de maniere importante pour toutes les industries du domaine des transports. Certains
des modeles précédemment cités integrent dans leur formulation des termes dont 'objectif est
de prendre en compte 'effet de la température sur le comportement, avec notamment une des-
cription des contraintes résiduelles de cuisson (Carrere et al., 2012), ou encore avec 'utilisation
de fonctions d’interpolation pour la description de I’évolution des parametres du modele avec la
température (Allix et al., 1996 ; Schieffer, 2003).
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Cette grande diversité de modeles explique que I'un des objectifs actuels de la recherche soit
de proposer des modeles "unifiés” qui soient représentatifs du comportement physique complexe
des composites a matrice organique pour des sollicitations allant du fluage, que 1’on observe lors
des phases de stationnement, a des sollicitations dynamiques, lors d’un impact ou d’un acci-
dent, et ce pour diverses températures d’environnement. Pour ce faire, une compréhension et
une caractérisation fine des phénomeénes physiques aux différentes vitesses et pour différentes
températures est nécessaire afin d’identifier les mécanismes et les principes fondamentaux né-
cessaires a la justification de tels modeles sur ’ensemble de la gamme de sollicitations visée.
Il sera alors éventuellement possible, non pas de formuler un nouveau modele, mais peut-étre
simplement d’étendre un modele existant & des vitesses et des températures pour lesquels il n’a
pas été développé, tout en conservant sa prédictivité initiale. Pour ce faire, un grand nombre
de résultats expérimentaux sont disponibles dans la littérature, mais comme nous le verrons
dans ces travaux, les conclusions de ces résultats sont parfois contradictoires. De plus, il est
tres difficile de construire une base de données cohérente pour différentes vitesses et différentes
températures a ’aide de la littérature principalement a cause de problemes liés a la géométrie
des éprouvettes. Il n’existe actuellement pas de normes pour la caractérisation du comportement
dynamique des composites a matrice organique, chaque laboratoire utilise donc une géométrie
d’éprouvette adaptée a ses montages expérimentaux. Delsart (1999) a montré qu'une différence
de 20% sur la mesure du module de cisaillement pouvait étre observée lors de la modification de
la géométrie dans le plan des éprouvettes stratifiées [+45°]5. Cette différence est préjudiciable a
I'identification d’un modele unifié, car elle n’est pas liée a I’évolution des propriétés du matériau
mais uniquement a des effets géométriques. L’obtention d’un modele unifié passe nécessairement
par une caractérisation précise et cohérente d’'un composite stratifié sur une large gamme de
vitesses et de températures, en s’affranchissant des effets parasites liés a 'adaptation de la géo-
métrie des éprouvettes aux différents moyens d’essais utilisés.

Les travaux présentés dans ce manuscrit sont dédiés a la caractérisation et a la modélisation
de la dépendance a la vitesse et la température du comportement des matériaux composites
stratifiés & matrice organique, et plus particulierement du T700GC/M21. Ce matériau stratifié
est composé de fibres longues de carbone T700 et d’'une matrice thermodurcissable M21 dans
laquelle sont noyés des nodules thermoplastiques permettant d’améliorer les propriétés du stra-
tifié vis a vis des sollicitations d’impact. Ce matériau est actuellement utilisé pour la réalisation
de structures aéronautiques primaires, et il a été choisi & 'ONERA comme matériau modele
notamment pour le Projet de Recherche Fédérateur sur la Transition Statique-Dynamique dans
les structures composite, projet dans lequel s’est inscrit cette these financée par la DGA. Afin
de présenter les résultats de ces travaux de these, le manuscrit est découpé en cinq chapitres.

Le premier chapitre, qui porte sur la caractérisation et la modélisation du comportement
des composites stratifiés a matrice organique, présente des résultats expérimentaux de la litté-
rature permettant de décrire la dépendance a la vitesse et a la température du comportement
mécanique des composites CMO, tout en pointant des contradictions entre les différents résul-
tats présentés. Cette analyse nous amene a la conclusion qu’il n’est pas possible d’extraire de
cette littérature une base de données cohérente qui permette 'identification d’un modele unifié.
Il sera donc nécessaire de caractériser ces dépendances a la vitesse et a la température, dans
notre cas du T700GC/M21, pour construire et identifier un tel modele. Parallelement & ce bilan
expérimental, une analyse des différents modeles existants, ainsi que de l'intégration de la dé-
pendance a la vitesse et a la température, est réalisée afin de permettre le choix du modele qui
sera finalement étudié dans ces travaux.
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La premiere partie de la caractérisation du T700GC/M21 est présentée dans le second cha-
pitre de ce mémoire. Elle porte sur la dépendance a la vitesse de sollicitation du comportement de
ce matériau. Afin de répondre a I’objectif d’obtenir une base de données qui ne soit pas parasitée
par les changements de géométries des éprouvettes entre les différents moyens d’essais, un exer-
cice de validation de la géométrie des éprouvettes qui serviront pour nos essais est effectué. Le but
de cette validation étant que le comportement visco-élastique obtenu avec ces éprouvettes soit
similaire a celui obtenu avec des éprouvettes normalisées. Pour cela, des mesures des champs de
déplacement a la surface des différentes éprouvettes a ’aide d’une technique de stéréo-corrélation
d’images numériques sont réalisées, ainsi que des essais a vitesse de déformation controlée. Les
éprouvettes validées lors de cet exercice sont ensuite utilisées pour la réalisation d’essais hautes
vitesses de déformation a ’aide d’un vérin hydraulique, et d’essais a faibles vitesses de déforma-
tion a ’aide d’une machine de fluage. L’analyse des essais dynamiques permet également de faire
un bilan sur 'extension aux essais dynamiques des formules permettant de calculer les grandeurs
élastiques issues des normes pour les essais quasi-statiques.

Dans le troisieme chapitre, la caractérisation de 'influence de la température sur le compor-
tement T700GC/M21 est réalisée. Elle se décompose en trois parties. La premiere partie de cette
étude porte sur 'analyse de la variation de la température du matériau pour des sollicitations
a différentes vitesses. L’objectif est de vérifier que cette variation de la température au cours de
I’essai peut-étre négligée, ce qui servira notamment pour la construction des hypotheses ulté-
rieures de modélisation du comportement. La seconde partie porte sur I’étude de I'influence de
la température d’environnement, et particulierement sur une diminution de celle-ci par rapport
a I’ambiante, sur la réponse du stratifié lors d’'un essai de traction a différentes vitesses. La
troisieme partie de cette étude porte enfin sur la caractérisation plus fine de la dépendance a
la température du comportement visco-élastique du T700GC/M21 et de la résine M21 pure, a
I’aide d’essais DMA, a des fins cette fois de justification physique des précédentes observations.
Ces essais permettent notamment la caractérisation des différentes transitions se développant
dans la matrice, en fonction de la température.

Ces deux chapitres expérimentaux sont suivis de deux chapitres consacrés a la modélisation
des effets de la vitesse et de la température observés expérimentalement. Le quatrieme cha-
pitre porte donc sur la modélisation de 'influence de la vitesse sur le comportement du stratifié
T700GC/M21. 11 se focalise sur la modélisation visco-élastique du comportement sur une large
gamme de vitesses de sollicitation. Dans un premier temps, il est nécessaire de choisir le modele
qui sera étudié et étendu par la suite, en 'occurrence un modele visco-élastique spectral. Une fois
ce choix effectué, le modele est implémenté sous Matlab et une étude de sensibilité est réalisée
afin de mieux comprendre le role de chacun des parametres, et de les associer aux observations
effectuées expérimentalement. L’extension de ce modele aux sollicitations dynamiques est en-
suite réalisée a ’aide d’une reformulation reposant sur 'introduction d’un bi-spectre gaussien,
le modele mono-spectre n’étant pas jugé satisfaisant.

Le cinquiéme et dernier chapitre est consacré a la modélisation de 'influence de la tempéra-
ture sur le comportement du stratifié T7T00GC/M21. Cette modélisation se décompose en deux
étapes. Dans un premier temps, les contraintes résiduelles de cuisson sont introduites dans le
modele, ce qui ne permet pas de décrire 'influence de la température telle qu’elle a pu étre
observée expérimentalement au chapitre 3. Dans un second temps, le décalage temporel des mé-
canismes visqueux avec la diminution de la température est donc étudié : la description de ce
phénomene a l’aide d’une loi d’Arrhénius est proposée sur la base des résultats des essais DMA
réalisés dans nos travaux. Une équivalence temps-température est ainsi introduite dans le modele
visco-élastique bi-spectral, identifiée et validée.
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Le manuscrit s’achéve sur les principales conclusions de ces travaux ainsi que les perspectives
restant a explorer.




Chapitre 1

Caractérisation et modélisation des
composites a matrice organique

Ce chapitre réalisant un état de I'art sur la caractérisation et la modélisation des
composites a matrices organiques est découpé en deux parties. Dans une premieére
partie, une étude du comportement du composite, des plis et de leurs constituants
est réalisée. Elle est suivie d’'une deuxiéme partie traitant de la modélisation a
I’échelle mésoscopique du comportement des composites stratifiés. Dans ces deux
parties une attention particuliére est portée sur la dépendance a la vitesse de
sollicitation et a la température.
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1.1. Comportement des CMO

1.1 Comportement des CMO

Un matériau composite est, par définition, un matériau formé de plusieurs composants élé-
mentaires, non miscibles, dont 'association confere & I’ensemble des propriétés qu’aucun des
composants pris séparément ne possede. Dans un contexte plus mécanique, un matériau com-
posite est défini par Berthelot (Berthelot, 1999) comme étant le mélange d’une (ou plusieurs)
phase(s) discontinue(s) dans une phase continue. La phase continue est classiquement appelée
matrice et la phase discontinue est appelée renfort. La classification des composites est donc
principalement basée sur le type de renforts, le type de matrice et leur arrangement. En fonction
des renforts et de la matrice, pour un arrangement donné, il est possible d’obtenir un matériau
avec des propriétés spécifiquement recherchées par le concepteur, pouvant étre anisotrope, ce qui
explique 'attrait croissant pour ces matériaux.

Cette these se focalise sur les composites stratifiés a matrice organique, avec comme renforts
des fibres de carbone. Ces matériaux sont principalement utilisés dans 'industrie aéronautique
et de plus en plus pour des structures qui possedent un haut niveau de criticité, comme par
exemple le caisson central de 1’Airbus A380.

Les composites stratifiés se présentent sous la forme d’un pli de résine organique, dans notre
cas une résine époxy, dans lequel sont noyées des fibres longues de carbone, dans une seule di-
rection pour les stratifiés unidirectionnels, ou sous la forme d’un tissu plan pour les plis tissés
2D. Ces plis sont empilés dans différentes directions afin d’obtenir un stratifié. Un stratifié sera
donc défini par sa séquence d’empilement, de la forme [(—60/6), ], avec n un entier et s désignant
une séquence symétrique. Dans le cas n=2, le stratifié est constitué de 8 plis avec une séquence
d’empilement —0/0/ —0/6/0/ —0/0/ — 0. Ces matériaux sont par définition hétérogenes, mais
cette hétérogéneité peut étre considérée a plusieurs échelles. Tout d’abord, au niveau microsco-
pique, il y a des fibres noyées dans une matrice et réparties de facon aléatoire (Voir Figure 1.1).
On trouve également des hétérogénéités a 1’échelle des différents plis, que 'on appelle échelle
mésoscopique, avec par exemple des zones pauvres en renfort et d’autres plus riches (Voir Fi-
gure 1.2). Enfin, a ’échelle macroscopique, c’est a dire a ’échelle de ’éprouvette de laboratoire,
le stratifié est composé de plis avec des orientations diverses, ce qui constitue une troisieme
échelle d’hétérogéneité.

FIGURE 1.1: Micrographie d’un pli de T700GC/M21 pour une surface perpendiculaire & la
direction des fibres au grossissement x100

Ces trois échelles peuvent constituer trois échelles d’étude pour la compréhension et la des-
cription du comportement du matériau. A I’échelle micro, I’étude portera principalement sur le
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comportement des constituants et de 'interface entre ceux-ci, afin d’en déduire le comportement
du composite. A 1’échelle mésoscopique, ’étude se focalisera sur le comportement du pli UD
ou tissé 2D suivant des directions privilégiées. Enfin a 1’échelle macroscopique, I’étude portera
principalement sur ’étude globale du stratifié.

FIGURE 1.2: Micrographie d’une plaque de stratifié T700GC/M21 pour une surface perpendi-
culaire a la direction des fibres au grossissement x20

Dans la suite du paragraphe, une pré-analyse du comportement a chacune des échelles est
réalisée. Elle se focalise plus particulierement sur 1’échelle mésoscopique qui, comme nous le
préciserons, semble la plus pertinente pour notre étude.

1.1.1 Le comportement a ’échelle du stratifié

Dans un premier temps, il est possible d’analyser le comportement d’un composite stratifié
constitué de plis unidirectionnels, & 1’échelle macroscopique, lors d’un essai de traction dans le
plan, comme cela est fait dans la these de Huchette (2005). Par exemple pour un stratifié [0/90]s,
le comportement, qui peut étre décrit comme globalement élastique fragile, peut étre décomposé
en trois grandes étapes (voir Figure 1.3).

Dans une premiere phase, entre l’origine de la courbe et le point n° 2, on observe un compor-
tement macroscopique linéaire, malgré apparition de micro-dommages (point n”1). Ces micro-
dommages, caractérisés par de la décohésion fibre-matrice ou du délaminage diffus (Trovalet,
2010), apparaissent pour des niveaux de chargement faible mais n’entrainent pas nécessairement
de non-linéarités visibles dans le comportement macroscopique du stratifié sur cette gamme de
déformation (Lecomte-Grosbras, 2009). Ensuite leur densité augmente, et la coalescence de cet
endommagement diffus a 1’échelle du pli entraine 'apparition de la premiere fissure dans le stra-
tifié (point n”2). Cette fissure apparait ici dans le pli & 90" elle est parallele aux fibres et traverse
le pli dans toute la largeur et sur toute 1’épaisseur.

La deuxiéme phase dans le comportement, entre le point n° 2 et le point n° 4, se caractérise
par 'augmentation de 'endommagement dans le pli a 90°, ce qui affecte le comportement macro-
scopique du stratifié et se traduit par une diminution du module tangent. Cet endommagement
se caractérise par de la fissuration transverse ainsi que des délaminages locaux (point n” 3) en
pointe de fissures, liés aux concentrations de contraintes. Le taux de fissuration transverse aug-
mente jusqu’a apparition d’un phénomeéne de saturation. La fissuration transverse cesse alors
et le délaminage devient la principale cause d’endommagement (Abisset, 2012)

La derniére phase du comportement est la ruine finale du stratifié (point n°4), se caractérisant
ici par la rupture brutale des fibres dans la direction du chargement.

Si 'on s’intéresse maintenant a un essai de traction dans le plan d’un stratifié & base de
plis tissés 2D avec un empilement [(£45)4]s, un comportement bien différent du précédent est
obtenu (voir Figure 1.4). Ce comportement, apres une premiere phase élastique, est non-linéaire
et atteint des niveaux de déformation beaucoup plus élevés que pour le stratifié [0/90]s.
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Quoiqu’il en soit, il est clair que la description et la compréhension du comportement des
composites doivent étre réalisées a une échelle plus fine que I’échelle macroscopique, d’une part
pour s’affranchir de la variation de comportement liée a ’empilement, et d’autre part, car les
phénomenes physiques qui caractérisent le comportement se produisent a une échelle plus fine,
comme le montre I’étude du comportement du stratifié [0/90]5.

1.1.2 Le comportement des constituants

L’échelle la plus fine pour 'analyse du comportement des composites stratifiés est 1’échelle
microscopique. Nous nous intéressons plus particulierement au comportement des constituants,
qui peuvent théoriquement étre étudiés de fagon indépendante a cette échelle.

Les fibres de carbone

Les fibres de carbone sont classées en différentes catégories en fonction de leurs propriétés
mécaniques en traction : les fibres HR (Haute Résistance), HM (Haut Module) et THM (Tres
Haut Module). Les différences entre ces fibres sont liées aux imperfections dans la structure
cristalline qui apparaissent lors de la fabrication.

Il existe deux essais classiques pour la détermination des propriétés en traction des fibres
de carbone (Peebles, 1994) : I’essai sur le filament seul ou l’essai sur une meche preimprégnée
de résine. L’essai sur le filament seul est le plus laborieux, car il faut réaliser un grand nombre
d’essais pour obtenir les propriétés a rupture des filaments dans la mesure ou celles-ci sont tres
dispersives. En outre, cet essai en lui méme est complexe & mettre en ceuvre. L’essai sur la meche
préimprégnée est donc l'essai le plus couramment utilisé.

Les fibres de carbone sont des matériaux isotropes transverses avec un comportement de type
élastique fragile. La limite a rupture de la fibre est environ deux fois plus grande en traction
qu’en compression (Peebles, 1994).

Le comportement en traction de la fibre de carbone est indépendant de la vitesse de solli-
citation (Zhou et al., 2003 ; Wang et al., 2007). Par contre, le comportement est dépendant de
la température, particulierement pour les températures supérieures & 1000 °C. Mais cette dépen-
dance est souvent négligée pour les températures d’utilisation classiques des polymeres renforcés
par des fibres de carbone (T' € [—65 °C; 180 °C]). En effet, Sauder et al. ont montré une faible
évolution du module d’Young et de la limite a rupture en traction, avec respectivement une
diminution et une augmentation inférieure a 5%, pour des températures comprises entre 20 °C
et 1000 °C (Sauder et al., 2004).

La matrice époxy

Il existe deux grandes familles de matrices organiques : les matrices thermodurcissables et
les matrices thermoplastiques. Les résines thermoplastiques présentent ’avantage de pouvoir
étre mises en forme plusieurs fois, elles peuvent donc étre recyclées contrairement aux résines
thermodurcissables. En revanche, les propriétés mécaniques et thermomécaniques des résines
thermodurcissables sont meilleures que celles des thermoplastiques, bien que cet écart se réduise
progressivement : les résines thermodurcissables sont aujourd’hui les résines les plus utilisées. Il
existe différents types de résines thermodurcissables : les résines polyesters, les résines époxy,
les résines vinylester... Dans la suite, notre étude se focalise sur les résines époxy couramment
utilisées dans I'industrie aéronautique.

Les résines époxy sont des matériaux isotropes qui présentent un comportement plutot fra-
gile en traction, alors qu’elles présentent un comportement plutot ductile en compression et
en cisaillement (Fiedler et al., 2001). Le comportement des résines époxy dépend de la vitesse
de sollicitation et de la température. On constate classiquement un accroissement du module
apparent et de la limite a rupture, accompagné d’une diminution de la déformation maximale
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(Korber, 2010), avec 'augmentation de la vitesse de déformation (voir Figure 1.5) ou avec une
diminution de la température (voir Figure 1.6).
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F1GURE 1.5: Essai de traction a différentes vitesses de sollicitation pour la résine epoxy 977-2
(Gilat et al., 2002)

L’inconvénient d’étudier la résine seule est que celle-ci est bien souvent dans un état physico-
chimique différent dans le stratifié. En effet, Schieffer a montré qu’apres le cycle de cuisson
préconisé par le constructeur, la résine dans le stratifié est a un niveau plus faible de réticulation
que la résine seule (Schieffer, 2003). Si I'on ajoute & cela la présence d’un état de contraintes
résiduelles triaxiales dans le stratifié, la comparaison entre la matrice seule et la matrice dans le
stratifié doit étre réalisée avec de nombreuses précautions.

1.1.3 Le comportement du pli

L’étude du comportement doit étre réalisée a une échelle plus fine que 1’échelle macroscopique,
notamment afin de mieux appréhender les mécanismes d’endommagement. Cette étude doit
également étre réalisée sur le matériau composite et non sur les constituants seuls afin de tenir
compte des différences de propriétés physico-chimiques des éléments seuls ou assemblés, mais
aussi car 'interface entre les fibres et la matrice joue un role primordial et que sa caractérisation
est complexe. L’échelle qui a été retenue pour la suite de I’étude est pour ces raisons celle du pli
stratifié, également appelée échelle mésoscopique.

A cette échelle, le matériau présente des orientations privilégiées qui vont nécessairement
transparaitre dans le comportement du pli. En effet, le comportement dans le sens des fibres,
direction 1 sur la Figure 1.7, sera principalement piloté par le comportement des fibres. Alors
que le comportement dans la direction transverse des fibres, direction 2 sur la Figure 1.7, se
rapprochera plus de celui de la matrice, tout en étant également lié & celui de 'interface.

De plus, comme nous ’avons vu dans le paragraphe 1.1.1, '’endommagement va se développer
suivant ces directions privilégiées, avec notamment ’apparition de fissures transverses lors d’un
essal de traction sur un stratifié [0/90]s. Ces directions privilégiées constituent donc a priori le
repere le plus approprié pour la description du comportement du pli. Ce manuscrit se focalise
sur le comportement dans le plan des stratifiés, I’analyse portant sur ’étude du comportement
en traction/compression dans le sens fibre, dans le sens transverse et en cisaillement. D’autres
travaux sont actuellement en cours a 'ONERA sur le comportement hors plan des stratifiés,
avec notamment 1’étude des interfaces délaminantes.
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FIGURE 1.6: Essai de traction a différentes températures pour la résine époxy L1351 (Fiedler
et al., 2005)

FIGURE 1.7: Repeére associé aux directions privilégiées du pli
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Sens fibre

Le comportement en traction dans le sens fibre du pli composite est classiquement décrit
comme l