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Chapitre 1Introdu
tion
1.1 Contexte de l'étudeCe travail est réalisé dans le 
adre d'une thèse de do
torat préparée au Laboratoire de GénieMé
anique et Matériaux (LG2M) de l'Université de Bretagne-Sud. Cette thèse est menée enpartenariat ave
 la Région Bretagne et l'entreprise La So
iété des Polymères Barre ThomasSPBT (an
iennement C.F. GOMMA) située à Rennes. Cette so
iété est spé
ialisée dans ledéveloppement de piè
es te
hniques en élastomère destinées au se
teur automobile pour diversesappli
ations telles que les piè
es anti-vibratoires, l'étan
héité ou en
ore le transport de �uides
omme l'illustre la �gure 1.1.

Fig. 1.1 � Illustration des diverses piè
es développées par la So
iété des Polymères BarreThomas.
1



1.2 Les élastomères 
hargésLes 
onstru
teurs automobiles sont fortement 
onsommateurs de piè
es en élastomère.Certaines piè
es permettent d'atténuer les e�ets vibratoires des groupes motorisés ou dela route, 
e qui implique des 
hargements alternés à fréquen
e élevée. Pour ajuster lespropriétés mé
aniques des élastomères permettant de répondre à un 
ahier des 
hargesbien dé�ni, di�érents additifs peuvent être asso
iés à la matri
e de 
aout
hou
 lors de laformulation [Leblan
, 2002℄. Les mélanges industriels 
ontiennent 
lassiquement une ving-taine de 
omposants, parmi lesquels se trouvent les 
harges renforçantes, qui ont un r�leprédominant sur le 
omportement mé
anique [Cur
hod, 1984℄. Les 
harges utilisées à l'é
helleindustrielle sont les noirs de 
arbone et la sili
e. La mi
rostru
ture est 
ontr�lée par lesdiverses intera
tions 
harge-
harge et 
harge-matri
e élastomère qui se développent au 
oursdu pro
édé d'élaboration. Ces relations privilégiées entre le polymère et les parti
ules de noirde 
arbone ou de sili
e ont un r�le majeur et sont à l'origine du renfor
ement des élastomères[Bokobza, 2004, Fröhli
h et al., 2004, Henri
h et al., 2002, Kohls et Beau
age, 2002℄.Le servi
e � 
al
ul � de l'entreprise partenaire travaille en étroite 
ollaboration ave
 le servi
e� essais et matériau �. Les ingénieurs matériaux mettent au point des formulations 
omplexesa�n d'essayer de répondre à un 
ahier des 
harges pré
is. Une série d'essais permettant dedéterminer 
ertains paramètres né
essaires à la 
ara
térisation des mélanges sont ensuiteréalisés. Le servi
e � 
al
ul � ré
upère les résultats et utilise des lois de 
omportementphénoménologiques de type Odgen d'ordre 1 ou 2 [Ogden, 1972℄ ou en
ore Mooney-Rivlin[Mooney, 1940℄, qui peuvent être asso
iées à des séries de Prony pour la prise en 
ompte du
omportement vis
oélastique des élastomères. A
tuellement, le servi
e � 
al
ul � a uniquementla possibilité d'optimiser la géométrie de la piè
e et se trouve fa
e à un problème lorsqueles résultats ne 
orrespondent pas aux exigen
es du 
ahier des 
harges. Il est né
essaire dese rappro
her du servi
e � matériaux � pour réaliser d'autres mélanges et par 
onséquentd'autres essais retardant la mise en produ
tion. L'idée prin
ipale de l'étude est d'établir une� passerelle � entre les deux servi
es en proposant un outil permettant d'optimiser à la fois lagéométrie et la formulation et ainsi d'orienter le servi
e � matériaux � en indiquant l'in�uen
ede tels ou tels 
onstituants sur le 
omportement mé
anique, en parti
ulier le noir de 
arbone.Cet ingrédient 
onstitue un élément de base dans la produ
tion de piè
es en 
aout
hou
 quel'entreprise développe et 
'est prin
ipalement sur 
ette 
harge renforçante que l'étude se fo
alise.L'obje
tif des travaux est de développer un modèle de 
omportement mé
anique qui prend en
ompte la fra
tion volumique et le type de noir de 
arbone. Le 
omportement en servi
e estsimulé dans des 
onditions isothermes, sans 
onsidérer un éventuel é
hau�ement des piè
es et
ette étude, qui est pour l'entreprise une première investigation dans le domaine de l'homogé-néisation, se limite au 
omportement à température ambiante. De plus, pour les appli
ationsvisées (anti-vibratoires), les déformations moyennes restent inférieures, en valeurs absolues à0.4-0.5 et les modèles seront développés dans 
e domaine des déformations modérées, 
e qui per-met de ne pas 
onsidérer le phénomène de 
ristallisation sous 
ontrainte du 
aout
hou
 naturel.Les élastomères 
hargés sont 
onsidérés dans 
ette étude 
omme des matériaux hétérogènes etune appro
he mi
romé
anique est développée. Deux modèles auto
ohérents généralisés ACGsont proposés ave
 di�érents motifs représentatifs qui s'appuient sur la littérature et sur la
ara
térisation de la mi
rostru
ture. Les modèles ACG présentés sont étendus en non linéaireave
 le modèle en � béta �qui a été utilisé pour dé
rire à l'origine le 
omportement mé
a-2



nique des matériaux métalliques [Forest et Pilvin, 1995℄, des a
iers à transformation de phase[Gallée et al., 2007℄ et ré
emment sur les élastomères thermoplastiques [Ausias et al., 2007℄.Cette étude a pour obje
tif également de tester la pertinen
e et les limitations de 
ette ap-pro
he pour 
es matériaux et fait suite à mes travaux de DEA [Omnès, 2004℄.1.3 Organisation du mémoireLe présent do
ument se divise en trois parties prin
ipales. Après une introdu
tion générale(
hapitre 1), la partie I regroupe les 
hapitres relatifs au matériau et à son 
omportementmé
anique. Le 
hapitre 2 expose l'état de l'art sur les relations entre la mi
rostru
ture et lespropriétés mé
aniques des élastomères 
hargés. Cette étude bibliographique est 
entrée surles prin
ipaux 
onstituants ayant un r�le majeur dans le 
omportement ma
ros
opique dumatériau, autrement dit le 
aout
hou
 naturel et le noir de 
arbone. Après avoir expli
ité laformulation des matériaux de l'étude ainsi que leur mise en forme, l'étude de la mi
rostru
tureet la 
ara
térisation du 
omportement mé
anique, sous 
hargements quasi-statique et dyna-mique sont présentées dans le 
hapitre 3.La partie II regroupe les éléments relatifs à la modélisation. Une étude bibliographique nonexhaustive sur l'homogénéisation est réalisée au 
hapitre 4. Cette synthèse permet de mettreen pla
e les outils né
essaires à l'étude sur les élastomères 
hargés. L'importan
e des é
hellesau niveau de la mi
rostru
ture est abordée. La détermination des modules e�e
tifs en élasti
itélinéaire par en
adrement et par estimation est dé�nie. L'extension au domaine non linéaireest également introduite en vue de la modélisation des matériaux de l'étude. Le 
hapitre 5 est
onsa
ré à l'appro
he mi
romé
anique sur les élastomères 
hargés élaborés pour l'étude. Ladémar
he d'homogénéisation, les hypothèses et les 
hoix proposés y sont dé
rits. Deux modèlesACG sont proposés pour dé
rire le 
omportement des matériaux de l'étude. Le premiermodèle, nommé � 2+1-phases �, s'appuie sur une représentation simpli�ée des élastomères
hargés en 
onsidérant uniquement deux phases qui sont la gomme pure entourée de la phaserenforçante. Cette loi ave
 un nombre limité de pararamètres, a pour obje
tif d'être utiliséepar l'entreprise partenaire. Un se
ond modèle nommé (3ϕ)2 est proposé pour améliorer lades
ription d'élastomères 
hargés en s'appuyant sur une des
ription �ne de la mi
rostru
ture.Il intègre un nombre plus important, qui représentent les intera
tions entre la 
harge et lamatri
e de phases. Les résultats numériques obtenus ave
 les deux modèles sont 
onfrontésaux résultats expérimentaux en élasti
ité linéaire et dans le domaine des déformations modérées.En�n, la partie III (
hapitre 6) est 
onsa
rée à une appli
ation industrielle sur une arti
ulationde liaison au sol. Le modèle � 2+1-phases � proposé au 
ours de 
ette étude est 
onfronté auxessais expérimentaux ainsi qu'à un modèle hyperélastique utilisé 
lassiquement par l'entreprisepartenaire. L'obje
tif est de montrer les avantages et les limites du modèle mi
romé
aniqueimplanté dans le 
ode éléments �nis industriel Abaqus. Les essais sur piè
es sont présentésainsi que la démar
he utilisée a
tuellement dans le servi
e 
al
ul de la SPBT.Pour des raisons de 
on�dentialité vis-à-vis de 
ertaines données industrielles, 
ertaines valeursnumériques ont été omises du présent do
ument. Pour ne pas modi�er sa mise en page, ellessont rempla
ées par le symbole †. 3





Première partieCara
térisation de lami
rostru
ture et du 
omportementmé
anique
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Introdu
tionLe 
hapitre 2 présente l'état de l'art sur les relations entre la mi
rostu
ture des élasto-mères 
hargés et leur propriétés mé
aniques aussi bien en solli
itations quasi-statique quedynamique. Cette bibliographie met en avant les parti
ularités liées à 
es matériaux enintroduisant les notions de réti
ulation, de mise en ÷uvre ainsi que les diverses intera
tionsentre les parti
ules de noir de 
arbone et la matri
e. La 
omplexité de la mi
rostru
tureest largement dis
utée à l'heure a
tuelle 
omme le montrent les travaux de J.-L.Leblan
[Leblan
 et Stragliati, 1997, Leblan
, 2000, Leblan
, 2002℄ et de S.S. Choi [Choi, 2004℄.Cette étude bibliographique dé
rit également le 
omportement mé
anique des élastomèreset des élastomères 
hargés. L'introdu
tion de 
harges telles que le noir de 
arbone ou la sili
eentraîne des modi�
ations majeures du 
omportement du matériau 
omposite. Ces 
hargessont dites renforçantes lorsqu'elles ont une in�uen
e sur le 
omportement mé
anique. Lesmodi�
ations induites par 
es 
harges font l'objet de nombreux travaux.Le 
hapitre 3 est 
onsa
ré aux moyens d'analyses physi
o-
himiques utilisés pour 
ara
tériserla mi
rostru
ture des matériaux de l'étude permettant de retrouver et quanti�er l'in�uen
e des
harges sur la matri
e élastomère dé
rite dans la littérature. Les résultats obtenus sont utiliséspour pré
iser la morphologie 
omplexe des élastomères 
hargés permettant une représentations
hématique né
essaire à la modélisation mi
romé
anique. Ensuite, les essais mé
aniques enquasi-statique et en dynamique sont détaillés dans le paragraphe 3.3. Ces essais sont réaliséssur l'ensemble des mélanges permettant ainsi de montrer l'in�uen
e de la fra
tion volumiqueet de la nature des 
harges. Ces résultats vont 
onstituer la base expérimentale né
essaire àl'identi�
ation des modèles mi
romé
aniques.
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Chapitre 2Etude bibliographique sur le renfor
ementdes élastomères 
hargésLes 
aout
hou
s ou élastomères font partie de la famille des polymères qui ont une transitionvitreuse (Tg) inférieure à la température ambiante. Une des parti
ularités des élastomères estleur fa
ulté à se déformer de façon quasi-réversible lors de fortes élongations. Ils se divisent endeux grandes familles les 
aout
hou
s naturels et les élastomères synthétiques et il est possibled'ajuster leurs 
ara
téristiques mé
aniques en agissant sur leur formulation. Le matériausubit une 
uisson lors de la mise en forme, appelée vul
anisation assurant une stabilisationgéométrique de la piè
e. Un pro
essus de 
réation de liaisons 
himiques entre les 
haînesma
romolé
ulaires rend possible une quasi re
ouvran
e des propriétés initiales du matériau àla �n de la solli
itation [Cur
hod, 1984℄.Toutefois, le 
aout
hou
 qu'il soit d'origine naturelle ou synthétique n'est que rarementutilisé seul. Pour améliorer les 
ara
téristiques mé
aniques, des 
harges renforçantes sontin
orporées lors du mélangeage. Deux types de 
harges renforçantes sont 
lassiquement utilisésdans le se
teur industriel : les noirs de 
arbone, majoritaires dans le domaine automobile etles sili
es. Leur présen
e permet d'a

roître sensiblement le module d'élasti
ité, la dissipationd'énergie ou en
ore la résistan
e à la rupture. Les 
harges ont une in�uen
e aussi biendans le domaine des petites déformations que dans 
elui des fortes élongations. Le domainelinéaire du 
omportement élastique diminue en présen
e des 
harges et la rigidité du ma-tériau 
ommen
e par diminuer puis par augmenter 
onsidérablement aux grandes déformations.L'origine pré
ise de 
es phénomènes est en
ore dis
utée 
omme le montre la littérature[Flandin et al., 2000b, Leblan
, 2002, Vilgis, 2005℄. Les mé
anismes molé
ulaires qui inter-viennent dans le renfor
ement ne sont pas 
lairement établis. Toutefois, un grand nombred'études attribue le renfor
ement à l'intensité et à la nature des liaisons interfa
iales entreles 
harges elles-mêmes et entre les 
harges et la matri
e élastomère.2.1 Les élastomères2.1.1 GénéralitésLe prin
ipal 
onstituant des piè
es 
aout
houtiques est la matri
e 
aout
hou
, appelé éga-lement gomme pure. Ce polymère est 
onstitué de plusieurs millions de 
haînes ma
romolé-8




ulaires. Une 
haîne est en réalité une su

ession de molé
ules monomères assemblées par unsquelette 
ovalent d'atomes de 
arbone pouvant se replier sur elle-même pour former une pelotestatistique. Du fait de la multipli
ité des 
haînes, 
elles-
i sont en
hevêtrées 
e qui engendre despoints de jon
tion physique appelés en
hevêtrements. Ces 
haînes peuvent se désen
hevêtrersous solli
itation et permettre l'é
oulement de l'élastomère lors de la mise en ÷uvre. Pour avoirun matériau qui 
onserve sa forme pendant l'usage, il sera né
essaire de 
réer quelques liaisons
himiques entre les 
haînes appelés ponts de réti
ulation permettant d'éviter l'é
oulement. Lestailles 
ara
téristiques d'un 
aout
hou
 naturel sont indiquées dans le tableau 2.1.unité de cis− 1, 4 polyisopèrene pelote statistique
0.81 nm 50 nmTab. 2.1 � Di�érentes é
helles de taille du 
aout
hou
 naturel [Vilgis, 2005℄.La longueur des 
haînes du polymère et sa distribution sont 
ara
térisées par la masse molaireen nombre M̄n(éq. 2.1), la masse molaire en poids Mw (éq. 2.2) et l'indi
e de polydispersité I(éq. 2.3) [Ehrenstein et Montagne, 2000, De et White, 2001℄.� Mn 
orrespond à la masse totale de toutes les ma
romolé
ules dans un é
hantillon diviséepar le nombre total de ma
romolé
ules de l'é
hantillon :

Mn =

∑

i ni.Mi
∑

i ni
(2.1)� Le 
al
ul de Mw suppose qu'une molé
ule plus grosse 
ontient davantage de masse totalede l'é
hantillon qu'une molé
ule plus petite :

Mw =

∑

i ni.Mi
2

∑

i ni.Mi
(2.2)� I traduit la distribution des longueurs des 
haînes ma
romolé
ulaires de l'é
hantillon :

I =
Mw

Mn

(2.3)ave
 Mi la masse d'une ma
romolé
ule et ni le nombre de ma
romolé
ules de masse
Mi. A titre d'exemple, l'ordre de grandeur de 
es 
ara
téristiques pour un 
aout
hou
naturel sont Mn = 5.105 g.mol−1, Mw = 2.106 g.mol−1 et I = 4.0 dans les travaux de[Kovuttikulrangsie et Sakdapipani
h, 2004℄. 9



Dans le 
as des polymères, le matériau peut se trouver dans deux états. Si on se situe en-dessousde la température de transition vitreuse, les liaisons se
ondaires de type van der Waals relient lesmolé
ules pour former un solide rigide. Lorsque la température est supérieure à Tg, 
es liaisons
ommen
ent à disparaître et le solide se trouve dans un état 
aout
houtique. Les 
ara
téristiquesmé
aniques entre 
es deux états sont très di�érentes du fait de la mobilité des 
haînes ma
ro-molé
ulaires [Cur
hod, 1984, Laraba-Abbes, 1998, Clarke et al., 2000, Berriot et al., 2003℄.Dans l'état vitreux, le matériau est parti
ulièrement rigide 
ar l'agitation thermique est tropfaible pour faire disparaître les liaisons de van der Waals. Le 
omportement mé
anique estde type élastoplastique dans 
e 
as. En revan
he dans l'état 
aout
houtique, le matériau estrelativement souple grâ
e à des 
hangements aisés de 
onformation des 
haînes molé
ulaires.Par 
onséquent, lors de 
hargements mé
aniques, les 
haînes peuvent s'étirer aisément. La�gure 2.1 illustre l'évolution du module d'Young en fon
tion de la température d'utilisationréduite, autrement dit adimensionnée par rapport à Tg [Verron, 2003℄.
E (MPa)

Plateau vitreux

Ecoulement visqueux

Plateau caoutchoutique

1

transition
vitreuse

1

0.1

T/Tg

1000

Zone de

(état vulcanisé)

(état cru)

Fig. 2.1 � Module d'élasti
ité d'un élastomère vul
anisé et 
ru en fon
tion du domaine detempérature à 1 Hz [Cur
hod, 1984, Verron, 2003℄.Les élastomères sont dans leur état 
aout
houtique à la température ambiante[M.S.Sobhy et al., 2003, Vieweg et al., 1998℄ et l'ordre de grandeur du module d'Youngdes élastomères à 20�C est de 1 à 100 MPa.Deux voies sont possibles pour obtenir des élastomères : la voie naturelle et la voie synthétique.Le 
aout
hou
 naturel se présente sous forme d'un latex et est extrait de l'hévéa, arbre présentdans di�érentes régions du monde (Asie, Afrique, Amérique du Sud). Le 
ontexte mondial lorsde la se
onde guerre mondiale a augmenté les besoins en 
aout
hou
 naturel forçant les indus-triels à s'orienter vers des produits de synthèse possédant les mêmes propriétés mé
aniques.Des produits synthétiques ont été dé
ouverts lors de 
es re
her
hes 
omme les 
opolymèresstyrène-butadiène (SBR), les homopolymères isoprène (IR) ou en
ore les 
opolymères éthylèneet propylène (EPDM). Toutefois, 
es matériaux n'ont pas les 
ara
téristiques mé
aniques10



né
essaires pour rempla
er totalement le 
aout
hou
 naturel [Cur
hod, 1984℄. Pour exemple,la quasi totalité des piè
es anti-vibratoires destinées au se
teur automobile sont 
onstituées de
aout
hou
 naturel (SPBT).Cependant, le 
aout
hou
 naturel (NR) présente peu d'intérêt à l'état 
ru du point de vueindustriel 
ar 
'est un liquide vis
oélastique, autrement dit qui s'é
oule lors d'une solli
itationmé
anique. On fait subir au polymère un traitement au 
ours duquel des liaisons 
ovalentess'établissent entre les longues 
haînes molé
ulaires transformant le 
aout
hou
 naturel en solidevis
oélastique. Un réseau tridimensionnel se forme lors de la vul
anisation, pro
édé dé
ouvertpar Goodyear en 1839, supprimant l'é
oulement des 
haînes et 
onduisant à une stabilité di-mensionnelle [Cur
hod, 1984℄. Ce pro
édé est dé
rit dans la partie suivante.2.1.2 La réti
ulationLa réti
ulation peut être réalisée de di�érentes manières dépendant prin
ipalement de lanature de l'élastomère. Sur 
ertains élastomères, la vul
anisation peut se faire dire
tementgrâ
e aux sites a
tifs présents sur les 
haînes [Laraba-Abbes, 1998℄. Dans d'autres 
as, il est né-
essaire d'utiliser des agents de réti
ulation qui viennent agir au niveau des insaturations de la
haîne 
arbonée. Dans le 
as du 
aout
hou
 naturel (NR) et dans la plupart des 
aout
hou
, lesoufre est l'agent le plus répandu. Il se �xe sur les 
haînes naturellement ou par l'intermédiairede réa
tions 
himiques faisant intervenir des a

élérateurs et des a
tivateurs. L'a

élérateurle plus utilisé est le CBS (n-
y
lohexyl-2-benzothiazyl sulfénamide) et les a
tivateurs sontl'oxyde de zin
 ZnO et l'a
ide stéarique qui permettent de fa
iliter et d'optimiser les durées deréti
ulation. Les a

élérateurs jouent un r�le prépondérant en permettant d'a

roître la vitessede vul
anisation. La 
ourbe 2.2(a) montre l'in�uen
e des di�érents agents de vul
anisation surl'évolution du 
ouple mesuré en fon
tion du temps à une température de T = 150�C à unefréquen
e de 1Hz dans un rhéomètre à disque os
illant (Rubber Pro
ess Analyser type RPA2000) dans le 
as d'un SBR [Ramier, 2004℄.Les propriétés des élastomères varient selon 
ertains paramètres liés à la vul
anisation. Il estpossible d'intervenir à plusieurs niveaux pour modi�er la réti
ulation en faisant par exemplevarier la quantité d'agents de vul
anisation ou d'a

élérateurs, ou en modi�ant la durée devul
anisation [Cur
hod, 1984℄. Certaines 
ara
téristiques mé
aniques sont 
onsidérablementaméliorées ave
 la densité de réti
ulation telles que le module dynamique ou statique 
ommele montre la �gure 2.2(b). En revan
he, d'autres propriétés du matériau se dégradent 
ommela résistan
e à la rupture ou l'hystérésis [Bellander, 1998℄.2.1.3 Les 
hargesLorsque l'introdu
tion d'un 
onstituant engendre une amélioration des 
ara
téristiquesmé
aniques du polymère 
omme la rigidité et la résistan
e, on parle de renfor
ement. Les
harges renforçantes de type noir de 
arbone ou sili
e sont des 
harges � a
tives � puisqu'ellespermettent d'améliorer 
ertaines propriétés de l'élastomère telles que l'augmentation dumodule et le niveau de 
ontrainte à la rupture [Ehrenstein et Montagne, 2000℄. Le domained'appli
ation des élastomères s'a

roît 
onsidérablement ave
 
e type de 
harges.11
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(a)Fig. 2.2 � (a) In�uen
e de l'a
tivateur ZnO et de l'a

élérateur CBS sur une 
ourbe de vul-
anisation obtenue sur un rhéomètre à disque os
illant [Ramier, 2004℄ à une température de
T = 150�C et une fréquen
e de 1Hz ; (b) Evolution des propriétés mé
aniques en fon
tion de ladensité de réti
ulation [Bellander, 1998, Bou
hereau, 1997℄.L'in
orporation de noir du 
arbone au sein d'une matri
e élastomère est aisée du fait de lanature 
himique des deux 
omposants qui sont similaires [Ramier, 2004℄. Le noir de 
arbone est
onstitué d'arrangements 
omplexes de parti
ules à peu près sphériques [Donnet, 2003℄ dontle diamètre est de quelques dizaines de nm 
omme le montre la �gure 2.4(a). Ces parti
ulesdont la taille est 
omprise entre 20 et 50 nm sont soudées de façon aléatoire formant ainsides agrégats de taille 
omprise entre 100 et 200 nm. Ces amas sont insé
ables et ont desstru
tures rami�ées assimilables à des 
hapelets 
onnus sous le nom de stru
tures primaires
omme le montre l'image 2.4(b) obtenue par Mi
ros
opie Ele
tronique à Transmission(MET). Un noir de 
arbone de faible degré peut 
ontenir moins de 20 parti
ules par agrégatalors qu'un noir de haut degré peut 
ontenir jusqu'à 200 parti
ules [Leblan
, 2002, Vilgis, 2005℄.

Fig. 2.3 � (a) Diamètre et fréquen
e des agglomérats de noir de 
arbone de type N330, N650 etN990 [Kim et Jeong, 2004℄ ; (b) mi
rographie au MET d'un 
aout
hou
 naturel 
hargé de noirde 
arbone N351 à 9 %v et (
) un 
aout
hou
 
hloroprène 
hargé de N600 à 7 %vLes 
harges renforçantes sont 
ara
térisées par trois paramètres prin
ipaux à savoir la12



Fig. 2.4 � Modèle d'une parti
ule de noir de 
arbone (20-50 nm) ; (b) mi
rographie MET denoir de 
arbone [Donnet, 2003℄.stru
ture, la surfa
e spé
i�que et l'a
tivité 
himique dé�nies 
i-dessous. L'ouvrage de G.Wypy
h [Wypy
h, 2000℄ détaille largement les di�érentes 
harges asso
iées aux polymères.� la stru
ture : la stru
ture 
orrespond au nombre de parti
ules de noir de 
arbone dansl'agrégat supposé être une stru
ture primaire indivisible. Un noir de 
arbone de faiblestru
ture 
omporte environ 20 parti
ules alors qu'un noir de 
arbone de stru
ture élevée en
omporte environ 200. Une attra
tion plus faible entre les agrégats 
onduit à la formationd'une stru
ture se
ondaire sous forme d'agglomérats. Elle est destru
tible sous l'e�et d'unea
tion mé
anique durant le malaxage ou en
ore lors d'une solli
itation. Ce paramètre varieselon les types de noir de 
arbone 
omme le montrent les travaux de [Kim et Jeong, 2004℄sur le graphe 2.3(a).� la surfa
e spé
i�que (Sp) : 
ette surfa
e 
orrespond à l'aire de la surfa
e développée dela 
harge par unité de masse. La surfa
e spé
i�que est d'autant plus grande que la taille dela parti
ule est faible. Selon le type de noir de 
arbone, la surfa
e varie de quelques m2.g−1à 150 m2.g−1 [Leblan
, 2002, Wang et al., 1993℄. Les mi
rographies 2.3(b) et (
) montrentdeux types de noir de 
arbone N351 (Sp=85 m2.g−1) et N600 (Sp=40 m2.g−1) dans desmatri
es de 
aout
hou
 pour des fra
tions volumiques pro
hes. La surfa
e spé
i�que in�uesur la taille et la distan
e entre les parti
ules 
e qui engendre des di�éren
es au niveau dela dispersion et au 
as é
héant des réseaux de 
harges, et par 
onséquent des 
omportementdi�érents.� l'a
tivité de surfa
e : elle permet de quanti�er les di�érentes intera
tions 
harges-
harges ou 
harges-matri
e ainsi que la dispersion des parti
ules dans le polymère[Wang et al., 1991℄. La grandeur observée est l'énergie de surfa
e γ de la 
harge qui sedé
ompose :
γ = γd

s + γsp
s (2.4)où γd

s est la 
omposante dispersive 
orrespondant aux intera
tions entre la matri
eet la 
harge, γsp
s est la 
omposante spé
i�que ou polaire dont dépendent souvent lesintera
tions 
harge-
harge. J.L Leblan
 re
ense des valeurs d'a
tivités 
himiques dans
es travaux [Leblan
, 2002℄ ainsi que leur noir de 
arbone surfa
e spé
i�que. Quelquesvaleurs sont indiquées dans le tableau 2.2 sur trois noirs de 
arbone distin
ts. D'après13



[Kohls et Beau
age, 2002℄, la 
omposante dispersive γd
s serait reliée à la surfa
e spé
i�que.Tab. 2.2 � Surfa
e spé
i�que et a
tivité 
himique de di�érents noirs de 
arbone[Kohls et Beau
age, 2002℄Référen
e Surfa
e spé
i�que Composante dispersive Composante spé
i�que(m2.g−1) γd

s à 150�C (mJ.m−2) γsp
s à 150�C (mJ.m−2)N330 84 150 80N660 27 125 71N990 10 79 59Ces agrégats interagissent par des liaisons faibles et forment des agglomérats appelés stru
turese
ondaire ave
 une taille de l'ordre du µm (tableau 2.3).Graphite Parti
ules élémentaires Agrégats Agglomérats

20-50 nm 100-200 nm 104-106 nmTab. 2.3 � Di�érentes é
helles de taille de noir de 
arbone [Mar
eau, 2003, Vilgis, 2005℄.Une 
harge est d'autant plus renforçante que son degré de stru
ture est élevé et que sa surfa
espé
i�que est grande (nombre de sites a
tifs pour l'adsorption). Il est possible de mesurer 
esagglomérat par Mi
ros
opie Ele
tronique à Balayage ou par absorption de dibutylphtalate(DBP). Cette dernière méthode dé
rite dans la norme ASTM2414-00 se base sur la quantitéd'huile qui s'absorbe sur le noir de 
arbone. Au point 
ritique où l'on observe une augmentationde la vis
osité, le volume ajouté 
orrespond au volume mort au sein des agrégats et agglomérats.Cette valeur est fon
tion de la stru
ture de la 
harge [Choi, 2004, Fröhli
h et al., 2004℄, ellemesure le niveau de stru
ture primaire d'une 
harge sur le prin
ipe de l'adsorption.Il existe de plus un seuil de per
olation du noir de 
arbone, autrement dit,un réseau supposé 
ontinu se forme au-delà d'une 
ertaine teneur en 
harge[Berriot et al., 2002, Gauthier et al., 2003, Yurekli et al., 2000℄.2.1.4 La mise en ÷uvreLa mise en ÷uvre des élastomères 
hargés est une étape déterminante 
ar elle assure unebonne in
orporation et une bonne dispersion des 
harges et des autres 
onstituants dans lamatri
e. Les e�orts de 
isaillement sont relativement élevés surtout lors de l'introdu
tiondes 
harges. Les malaxeurs 
isaillent la matière 
e qui permet de diminuer sa vis
osité etainsi éviter l'agglomération des agrégats. Le mélangeage se dé
ompose en trois phases : la14



plasti�
ation de l'élastomère, l'in
orporation des 
onstituants et la �nition du mélange.L'in
orporation du noir de 
arbone dans le malaxeur entraîne une augmentation de lavis
osité suivie d'une diminution. Certains auteurs [Clarke et Freakley, 1994℄ attribuent 
etteaugmentation de la vis
osité aux intera
tions physiques entre la matri
e et le noir de 
arbone.La diminution de la vis
osité serait induite par la désagglomération des 
harges en agrégatsinsé
ables.La durée de malaxage, l'énergie apportée ainsi que l'ordre d'in
orporation des di�érents ingré-dients sont des paramètres importants qui in�uent sur les 
ara
téristiques �nales du matériauet assurent une bonne dispersion des 
onstituants. Une partie des intera
tions qui existent entreles 
harges et la matri
e prennent naissan
e lors de 
ette étape de mélangeage [Cur
hod, 1984℄.L'in�uen
e de 
es intera
tions semble être à l'origine des propriétés mé
aniques des élastomères
hargés [Leblan
, 2002, Mar
eau, 2003, Ramier, 2004℄. Cette morphologie parti
ulière est dé-
rite dans la partie suivante.2.2 Mi
rostru
ture d'un élastomère 
hargéLa mi
rostru
ture des élastomères 
hargés est 
omplexe, résultant des intera
tions entre les
harges et le polymère. Ces intera
tions ont des origines 
himiques par la présen
e de liaisons
ovalentes et physiques par des liaisons faibles de type Van der Waals et hydrogène. Selon dif-férents auteurs [Donnet, 2003, Fröhli
h et al., 2004, Kohls et Beau
age, 2002, Leblan
, 2002℄,l'origine du renfor
ement des élastomères se trouve dans 
es diverses intera
tions. La nature dela 
harge est un paramètre important parmis 
e qui gouvernent la nature de l'intera
tion ave
les 
haînes de polymère.2.2.1 Gomme o

luseLors du mélangeage, le polymère et les 
harges sont 
isaillés. L'énergie apportée au systèmepermet d'assurer une bonne dispersion des di�érents 
onstituants. Une partie de l'élastomères'introduit dans les intersti
es intraparti
ulaires des agrégats et des agglomérats lors dumalaxage et de la mise en forme. Ce polymère est ainsi isolé au sein de la stru
ture denoir de 
arbone ou de sili
e, l'empê
hant de jouer son r�le lors de solli
itations mé
aniquesma
ros
opiques. L'élastomère peut être emprisonné soit au sein de l'agrégat � inter �, soit dansdes régions relativement resserrées � intra � [Ban et al., 1974, Ramier, 2004℄.Le paramètre permettant de remonter au volume de gomme o

luse est la mesure d'absorptionde DBP [Medalia, 1970℄. Cette donnée va permettre de 
al
uler la fra
tion volumique e�e
tive
φe du renfort qui est supérieure à la fra
tion volumique de noir de 
arbone φ obtenue à partirde la masse volumique du noir de 
arbone seule. Ce 
on
ept permet de prendre en 
ompteles morphologies ave
 de la gomme o

luse [Kohls et Beau
age, 2002℄. Il en résulte un fa
teur
orre
tif du type :

β ′ =
φe

φ
= 0.5

[

1 +
1 + 0.02139 ×DBP

1.46

] (2.5)
15



Les travaux de [Yatsuyanagi et al., 2001, Suzuki et al., 2005℄ prennent en 
ompte 
ette fra
tionvolumique e�e
tive et représentent la gomme o

luse au sein des agglomérats de sili
e 
ommesur la �gure 2.5. Cette 
orre
tion de la fra
tion volumique de 
harges ne prend pas en 
omptel'in�uen
e du malaxage sur l'état d'agglomération du noir de 
arbone. Toutefois, elle permetd'avoir une première estimation de la quantité de gomme o

luse.
Agglomérat

Gomme occluse

10
 à

 1
00

  µ
m

Fig. 2.5 � Représentation s
hématique de la gomme o

luse au sein d'un agglomérat de sili
e[Yatsuyanagi et al., 2001℄.
2.2.2 Gomme liéeDe fortes intera
tions d'origines physiques se font lors de la phase de mélangeageentre les 
haînes d'élastomère et les 
harges. Une fra
tion de l'élastomère est adsor-bée en surfa
e du noir de 
arbone. Elle 
orrespond à la quantité de gomme qui nepeut pas être extraite à l'aide d'un bon solvant même pour un matériau non vul
anisé[Ban et al., 1974, Kruse, 2002, Leblan
, 2000, Leblan
, 2002℄. Cette gomme �xée aux 
hargesforme un gel élastomère-renfort, elle est appelée 
ouramment � gomme liée � ou � boundrubber � (BdR).La quantité de gomme liée est sensible à plusieurs paramètres tels que le taux, la nature ouen
ore l'énergie de surfa
e de la 
harge renforçante [Wol� et Wang, 1992℄. Tout d'abord, laquantité de gomme liée augmenterait proportionnellement ave
 la teneur en noir de 
arbone oude sili
e. S. Choi [Choi, 2004℄ montre dans 
es travaux que la gomme liée évolue de façon a�neave
 la fra
tion volumique de 
harges et estime une augmentation de 
ette gomme de 4.6%par 10 p
e (parts pour 
ent d'élastomère) dans le 
as du noir de 
arbone N330 HAF (�gure2.6(a)). De plus, il existerait un seuil en dessous duquel le gel obtenu, après solubilisationdans le toluène, n'aurait au
une tenue mé
anique [Ramier, 2004℄. La distan
e interparti
ulaireserait trop grande pour permettre l'établissement de 
onnexions entre les il�ts de gommeliée (�gure 2.7a). Les travaux de [Berriot et al., 2002℄ montrent que 
ette gomme liée a un
omportement mé
anique di�érent 
ar la mobilité des 
haînes serait réduite à proximité des
harges de noir de 
arbone qui se traduit par une augmentation du module d'élasti
ité �gure2.7(b). Pour une épaisseur z in�eure à l'épaisseur eg de polymère peu mobile, le module de
onservation G = Gglass. En revan
he, pour z > eg +∆z, G = GN où GN 
orrespond au plateau
aout
houtique de la matri
e élastomère. Les travaux de thèse de [Mar
adon, 2005℄ 
on�rment16



Fig. 2.6 � Evolution de la gomme liée en fon
tion de la fra
tion volumique (a) et de la surfa
espé
i�que (b) [Choi, 2004, Ramier, 2004℄.également 
es observations en simulant par dynamique molé
ulaire le 
omportement d'un poly-mère 
hargé de nanoparti
ules. La mobilité en dépla
ement des 
haînes de polymère augmenteau fur et à mesure que l'on s'éloigne de la surfa
e de la parti
ule. L'épaisseur de 
ette 
ou
hede gomme liée se situe entre 2 et 10 nm selon les auteurs [Mélé et al., 2002, Fukahori, 2005℄.Ensuite, la nature et la morphologie de la 
harge in�uent sur 
ette quantité de gommeliée. Elle augmente ave
 la surfa
e spé
i�que du noir de 
arbone, autrement dit, la surfa
ed'é
hange ave
 le polymère est plus importante lorsque la taille des parti
ules diminue (�gure2.6b). L'énergie de surfa
e de la 
harge (éq. 2.4) peut avoir également un r�le important. Ene�et, 
ette valeur 
onditionne la bonne mouillabilité ave
 l'élastomère.En�n, au-delà de 
es prin
ipaux paramètres, les 
onditions de mise en ÷uvre, la nature del'élastomère ou en
ore la période de sto
kage in�ue sur 
ette quantité de gomme liée 
ommele montrent les travaux de Leblan
 [Leblan
, 2002, Leblan
 et Stragliati, 1997℄ (�gure 2.7).Par 
onséquent, il est di�
ile d'obtenir de façon théorique 
ette valeur et elle peut variersensiblement d'une étude à l'autre. Cependant, si on s'intéresse à des systèmes élaborés demanière similaire, il est possible d'interpréter les résultats et d'en retirer des informationspertinentes. Les travaux de J.L Leblan
 [Leblan
, 2000, Leblan
, 2002℄ proposent plusieurséquations pour estimer la quantité de gomme liée. Il 
onsidère par les expressions 2.6 et 2.7 quela gomme liée est fon
tion de la surfa
e spé
i�que Sp. Dans le 
as d'un polymère peu dispersé,la relation est du type :
BdR = 1 − exp

(

MwcSp

A0NAv

) (2.6)et pour un polymère dispersé aléatoirement :17



Fig. 2.7 � (a) S
hématisation de la gomme liée sur le noir de 
arbone [Leblan
, 2002℄ ; (b)représentation s
hématique de la variation du module de 
isaillement G des 
haînes de po-lymères en fon
tion de la distan
e vis-à-vis d'une parti
ule de noir de 
arbone [Wang, 1998,Berriot et al., 2002℄.
BdR = 1 − exp

(

4

2 + MwcSp

A0NAv

) (2.7)ave
 BdR la fra
tion massique de gomme liée, c la fra
tion massique de noir de 
arbone, NAvle nombre d'Avogadro (6.023 × 1023) et A0 la surfa
e d'un site a
tif sur la 
harge (nm2). Deplus, J.L. Leblan
 [Leblan
, 2002℄ montre que la quantité de gomme liée évolue ave
 la fra
tionvolumique de noir de 
arbone et propose la relation 2.8 qui s'inspire des travaux de Guth etGold [Guth et Gold, 1938℄.
BdR = 2.5Aφ+ 14.1Bφ2 (2.8)ave
 A et B des paramètres ajustables prenant en 
ompte l'assymétrie de l'agrégat et ayantpour valeurs respe
tives 22 et 24 pour un noir de 
arbone N330. La fra
tion volumique degomme liée fgl est 
al
ulée dire
tement par l'expression 2.9.

fgl =
BdR× ρcmp

ρrb Mcmp
(2.9)où ρcmp et ρrb sont respe
tivement la masse volumique du 
omposite et la masse volumique dela gomme pure (g.
m−3),Mcmp la masse totale du 
omposite. La masse volumique du noir de 
ar-bone est prise égale à 1.8 g.
m−3 et 
elle du 
aout
hou
 naturel de 0.93 g.
m−3 [Leblan
, 2002℄.

2.2.3 Réseau per
olant de 
hargesLes 
harges présentes dans l'élastomère peuvent se 
omporter de di�érentes manières suivantles 
onditions de mise en ÷uvre, de leur nature et de leur quantité. Lorsque leur fra
tion volu-18



Fig. 2.8 � E�et du temps de sto
kage et du mélangeage sur la gomme liée sur un polybutadiène
hargé à 50 p
e de N330.mique augmente, un réseau 
ontinu peut s'établir appelé également réseau per
olant (�gure 2.9).

Fig. 2.9 � Observations par MET de nano
omposites renfor
és par (a) 5%v et (b) 11%v environde sili
e [Mélé et al., 2005℄.Ce phénomène apparaît au-delà d'un 
ertain seuil qui 
orrespond au seuil de per
olation géo-métrique. Cet aspe
t a fait l'objet de nombreuses études [Torquato, 1998, Vieweg et al., 1998,Leblan
, 2000, Yurekli et al., 2000, Mar
eau, 2003, Mélé et al., 2005℄. Les propriétés mé
a-niques 
hangent d'un ordre de grandeur entre 
es deux stru
tures morphologiques. En e�et,lorsque le seuil de per
olation est fran
hi, il existe un réseau 
onstitué de 
harges et d'unequantité d'élastomère. La �gure 2.10(a) montre que le module d'Young évolue non linéairementen fon
tion de la fra
tion volumique de 
harge au-delà d'une valeur seuil pour un matériau19



vul
anisé.Le seuil de per
olation peut être déterminé de deux manières di�érentes soit par mesuresmé
aniques, soit par mesures éle
triques. Cependant, une réelle di�éren
e existe entre laper
olation mé
anique et la per
olation éle
trique. Certains auteurs [Flandin et al., 2000a℄ sesont intéressés à l'évolution de la résistivité en fon
tion de la fra
tion volumique et de la naturede la 
harge. La per
olation éle
trique se traduit par une 
hute importante de la résistivité etapparaît entre 10-40%v selon les 
ara
téristiques des renforts. La 
ondu
tivité entre agrégatsde noir de 
arbone apparaît pour des distan
es quasi-nulles 
e qui entraîne des seuils deper
olation éle
trique élevés. De plus, le réseau per
olant semble sensible aux solli
itationsmé
aniques suggérant une réorganisation des 
harges [Flandin et al., 2000b℄.En revan
he la per
olation mé
anique apparaît pour des seuils plus faibles. Le réseau 
ontinuest 
onstitué d'un squelette de noir de 
arbone 
onne
té par des �laments de gomme liée.Les travaux rhéologiques de [Yurekli et al., 2000℄ montrent un seuil de per
olation mé
aniquedé
rit par un plateau du module d'élasti
ité aux basses fréquen
es sur des matériaux nonvul
anisés. Cette per
olation apparaît pour une fra
tion volumique située aux alentours de
9%v ave
 un BrPMS (brominated isobutylene paramethylstyrene) 
hargé de N234 (�gure2.10b). En prenant le prin
ipe d'équivalen
e temps-température auquel obéit de nombreuxpolymères, les matériaux non vul
anisés dont le taux de noir de 
arbone est inférieur auseuil de per
olation, s'é
oulent de façon monotone à température élevée. Pour des tauxsupérieurs au seuil de per
olation, le réseau 
ontinu empê
he l'é
oulement de la matri
e 
e quise 
ara
térise par un plateau du module de 
onservation. La valeur du seuil de per
olationdonnée par [Yurekli et al., 2000℄ est 
ohérente ave
 les travaux de [Wang et Ra
kaitis, 2006℄qui l'estime à 8 %v pour un polybutadiène 
hargé de N343 et 
eux de [Ravier et al., 2001℄ quidétermine le seuil à 7.5%v pour un 
opolymère 
hargé de noir de 
arbone N300. Les travauxde [Mélé et al., 2005℄ sur les élastomères 
hargés de sili
e montrent un seuil de per
olationau-delà de 6 %v.Cette des
ription de la morphologie des élastomères 
hargés permet de 
omprendre les di�é-rentes intera
tions qui existent entre les 
harges et le polymère. Ces di�érentes 
ara
téristiquessont à la base de l'interprétation des réponses mé
aniques ma
ros
opiques de 
es matériaux
omposites.2.3 Comportement mé
anique des élastomères 
hargés2.3.1 Comportement mé
aniqueLe 
omportement mé
anique des élastomères est basé sur la grande déformabilité desma
romolé
ules, points d'an
rage et en
hevêtrements 
ompris. La déformabilité du réseau est
ara
térisée par une extension possible des 
haînes et par la 
apa
ité d'un retour à l'état initialinstantané après suppression de la solli
itation. Lors de la déformation, le réseau se réorganiseet l'entropie diminue 
e qui se traduit par une élévation de la température. Lorsque l'e�ortdiminue, les 
haînes se 
ontra
tent et l'élastomère se refroidit simultanément.Le 
omportement mé
anique de la plupart des élastomères vul
anisés est non linéaire et20
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(a)Fig. 2.10 � (a) Module d'Young en fon
tion de la fra
tion volumique de noir de 
arbone surmatériau vul
anisé ; (b) 
ourbes maîtresses du module de 
onservation G′ à Tref = 120�C pourdi�érents mélanges non vul
anisés 
hargés de noir de 
arbone. La valeur de G′ dé
roit auxfaibles fréquen
es pour des fra
tions volumiques inférieures à 9 %v.quasi-in
ompressible [Holownia, 1974℄. Les 
ourbes 
ontrainte-déformation issues d'essais detra
tion ne présentent au
une limite d'élasti
ité nette (seuil d'é
oulement), mais un pointd'in�exion 
omme le montre la �gure (2.11) [Ehrenstein et Montagne, 2000℄. Trois phases sontobservées sur 
ette 
ourbe :� phase I : rigidité initiale de l'élastomère et pro
essus de dépla
ement de 
haînes les unespar rapport aux autres à partir d'un allongement 
ritique.� phase II : les 
haînes entre les n÷uds s'orientent dans le sens de la solli
itation, augmentantlégèrement la 
ontrainte.� phase III : les segments de 
haînes alignés peuvent 
ristalliser ou tout simplement per-mettre une rigidi�
ation provenant de l'extensibilité limite des 
haînes ma
romolé
ulaires.La 
ontrainte augmente fortement jusqu'à la rupture à de très fortes élongations.Il est possible de modéliser l'élasti
ité 
aout
houtique en utilisant la théorie statistique ave
une distribution gaussienne. On 
onsidère les 
haînes 
omme un assemblage indépendantde segments libres en rotation. L'origine de l'élasti
ité 
aout
houtique est entropique etpermet une des
ription statistique des nombreuses 
onformations possibles des segments.L'élasti
ité dépend de la longueur des 
haînes entre les n÷uds d'en
hevêtrement et des pointsde réti
ulation.Dans le 
as d'une appro
he molé
ulaire, l'expression de Flory et Huhn [Flory, 1944,Flory, 1979℄ peut être utilisée. La 
ontrainte de Cau
hy (éq. 2.10) est 
al
ulée à partir del'élongation λ = l/l0, ave
 l0 la longueur intiale et l la longueur a
tuelle, pour une solli
itationuniaxiale et en 
onsidérant le matériau quasi-in
ompressible.
21
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Fig. 2.11 � Courbe 
ontrainte-déformation (essais de tra
tion) d'un élastomère vul
anisé non
hargé [Ehrenstein et Montagne, 2000℄.
σ = G

(

λ2 −
1

λ

) (2.10)ave
 G = nkT , où on 
onsidère un réseau 
onstitué de n−
haînes molé
ulaires par unité devolume, k = 1.38.10−23J.K−1 la 
onstante de Boltzmann, T la température en kelvin.Ce modèle lisse 
orre
tement l'expérien
e uniquement sur de faibles élongations. Par 
onsé-quent, Arruda et Boy
e [Arruda et al., 1995℄ ont rempla
é l'appro
he gaussienne par une autreappro
he qui prend en 
ompte une extensibilité limite des 
haînes. L'équation (2.13) devientainsi :
σ =

nkT

3
n1/2

(

λ2 − λ−2

λc

)

L
−1

(

λc

n1/2

) (2.11)ave
 λc = [(λ2 + 2/λ)/3]1/2, n est un paramètre qui permet de reproduire la 
ourbure po-sitive, autrement dit le dur
issement lors de la tra
tion, L−1 est la fon
tion inverse de Langevin.La relation 2.11 permet de dé
rire le 
omportement de la matri
e élastomère pour les grandesdéformations. Dans le 
as des élastomères 
hargés, il est né
essaire d'introduire des modèlesdi�érents qui vont être exposés dans la partie suivante.L'appro
he phénoménologique permet dans le 
adre de l'hyperélasti
ité d'établir le tenseur des
ontraintes en dérivant un potentiel hyperélastiqueW tel que σ = ∂W/∂ε. La théorie fondatri
eest développée en 1948 par Rivlin [Rivlin, 1948℄ et propose l'expression 2.12.
W (C) =

∞
∑

i,j=0,0

Cij(I1 − 3)i(I2 − 3)j (2.12)22



ave
 Cij des paramètres matériau, et I1 et I2 le premier et le se
ond invariant du tenseur deCau
hy droit C = F tF obtenu à partir du gradient de transformation F . Les invariants sontdé�nis par les expressions suivantes :
I1 = tr(C) et I2 =

1

2

[

I2
1 − tr(C2)

] (2.13)Les travaux menés ave
 Mooney [Mooney, 1940℄ ont permis d'établir une fon
tion linéaire desdeux invariants I1 et I2 permettant de 
al
uler d'énergie de déformation sous la forme :
W = C10(I1 − 3) + C01(I2 − 3) (2.14)ave
 C10 et C01 deux paramètres matériau du modèle.D'autres modèles phénomélogiques basés sur les fon
tions d'énergie de déformation W sontutilisés pour dé
rire le 
omportement hyperélastique des élastomères tel que le modèle de Ogden[Ogden, 1972℄ utilisé dans la validation industrielle, présentée partie III).2.3.2 In�uen
e des 
harges renforçantesNotion de renfor
ementLa présen
e des 
harges favorise le renfor
ement du matériau et peut s'expliquer par di�érentsmé
anismes. Beau
oup de théories s'appuient sur l'e�et hydrodynamique des 
harges dans un�uide selon la théorie d'Einstein, établie en 1906 [Einstein, 1906℄. Les hypothèses de 
ettethéorie 
orrespondent à des 
as très simpli�és. On 
onsidère des 
harges rigides sphériques,isolées et bien dispersées dans un milieu 
ontinu de vis
osité 
onstante η0. L'expression qui endé
oule est la suivante :

η = η0(1 + 2.5φ) (2.15)où la vis
osité η du mélange dépend de la fra
tion volumique du renfort. Smallwood[Smallwood, 1944℄ a extrapolé 
ette relation au 
as des élastomères en remplaçant la vis
o-sité par le module d'Young :
E = E0(1 + 2.5φ) (2.16)Toutefois, 
ette théorie ne s'applique qu'au 
as des milieux fortement dilués. A�n de prendreen 
ompte les intera
tions possibles entre les 
harges lorsque la teneur augmente, Guth et Gold[Guth et Gold, 1938℄ se sont appuyés sur l'équation (2.16) et ont ajouté un terme quadratique :

E = E0(1 + 2.5φ+ 14.1φ2) (2.17)ave
 E0 le module de la gomme pure.La validité de 
es équations est limitée aux 
harges purement sphériques. Il est possible deprendre en 
ompte l'évolution de l'agrégation et l'anisotropie des 
harges par l'expression 2.18proposée par Guth [Guth, 1945℄. Elle fait intervenir un fa
teur de forme ψ qui 
orrespond aurapport des axes d'un ellipsoïde enveloppant un agrégat moyen.
E = E0(1 + 0.67ψφ+ 1.62(ψφ)2) (2.18)23



Cette équation ne rend que partiellement 
ompte du 
omportement mé
anique des élastomères
hargés dans le domaine des petites déformations. Lorsque le taux de 
harges tend vers desvaleurs élevées, les résultats expérimentaux s'éloignent de 
es modèles. Les modules d'élasti
itésont sous-estimés par rapport à la réalité et 
ela peut s'expliquer par la présen
e des intera
-tions entre les parti
ules, la gomme o

luse ou par la gomme liée. Certains auteurs 
ommeWang [Wang, 1998℄ ont déterminé que la valeur 
ritique de taux de 
harges, à partir de laquelleune divergen
e est observée, est inversement proportionnelle à la surfa
e spé
i�que de la 
harge.D'autres travaux ré
ents ont tenté d'améliorer 
es expressions en introduisant la no-tion de 
ompa
ité maximum, φmax, pour des 
omposites parti
ulaires fortement 
hargés[Smith et al., 2002℄ :
E = E0

(

1 +
1.25φ

(1 − φ/φmax)2

) (2.19)Ces modèles sont illustrés sur les �gures 2.12(a) et (b), et sont 
omparés aux résultats expéri-mentaux de l'étude détaillés dans la partie 3.3. Les modules d'élasti
ité sont obtenus à partir desessais de tra
tion uniaxiale. La �gure 2.12(a) montre que les di�érents modèles sous-estimentle renfor
ement lorsque la gomme o

luse n'est pas prise en 
ompte. Le modèle de Guth-Goldintégrant le fa
teur de forme ψ permet d'estimer 
orre
tement les résultats expérimentaux pour
ψ = 2. En revan
he, dans le 
as où la gomme o

luse est prise en 
ompte, les modèles prennentmieux en 
ompte le renfor
ement 
omme le montre la �gure 2.12(b) pour un fa
teur de forme
ψ = 1.25 dans 
e 
as.
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Fig. 2.12 � Evolution du module d'élasti
ité en fon
tion de la fra
tion volumique de noir de
arbone. Comparaison modèles-expérien
e pour des élastomères 
hargés de N330 (
f partie 3.3)ave
 la fra
tion volumique de noir de 
arbone pour (a) et la fra
tion volumique e�e
tive pour(b).Cependant, 
es expressions empiriques sont limitées 
ar elles ne prennent pas en 
ompte lamorphologie 
omplexe des élastomères 
hargés ni l'in�uen
e des 
harges sur la mi
rostru
ture del'élastomère [Mélé, 2004℄. Le taux de 
harges a une in�uen
e sur la réponse mé
anique 
ommel'illustre la �gure 2.13. Toutefois, la 
omparaison entre di�érents types de noir de 
arbonen'est pas aisée 
ar le 
omportement mé
anique des élastomères 
hargés dépend de la qua-24



lité et de la �nesse du noir de 
arbone qui in�ue sur la liaison gomme et 
harges [Cur
hod, 1984℄.
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e du taux de noir de 
arbone sur le 
omportement mé
anique du 
aout
hou
naturel [Holownia, 1974℄.Une autre démar
he fait l'objet de ré
ents travaux en s'appuyant sur une appro
he mi
ro-mé
anique [Mar
adon, 2005, Mar
eau, 2003, Ravier et al., 2001℄. Cette appro
he se base surdes méthodes d'homogénéisation permettant de gérer le passage de l'é
helle mésos
opique àl'é
helle ma
ros
opique et inversement. Les premiers travaux réalisés sur l'homogénéisationsont 
eux de Voigt et Reuss [Bornert et al., 2001, Forest, 2006℄, qui se basent sur les propriétésmé
aniques et la morphologie des di�érentes phases présentes dans le mélange pour prédirele 
omportement ma
ros
opique du matériau 
omposite. En élasti
ité linéaire, les bornesproposées par Voigt et Reuss permettent d'en
adrer les résultats expérimentaux mais lesvaleurs obtenues sont dans la plupart des 
as très éloignées.L'appro
he dite auto
ohérente 
onsiste à prendre en 
onsidération la morpho-logie des 
harges et faire le 
hoix d'un motif qui soit le plus représentatif dumatériau 
omposite [Bornert et al., 2001℄. Des modèles mi
romé
aniques sont deplus en plus développés pour modéliser le 
omportement des élastomères 
hargés[Ramier, 2004, Mar
eau, 2003, Bokobza, 2004℄. Le modèle a
tuellement le plus répanduest le modèle auto
ohérent à N+1 phases, où N est le nombre de phases prises en 
ompte[Alberola et al., 2001, Mar
eau, 2003, Ramier, 2004, Raos, 2003℄. La démar
he adoptée estl'utilisation de sphères 
on
entriques plongées dans un milieu homogène équivalent (MHE)ayant les propriétés mé
aniques du matériau 
omposite. Les paramètres utilisés pour dé�nir lessphères in
luses les unes dans les autres sont les fra
tions volumiques. La position d'une phase25



par rapport à une autre joue également un r�le important. Cette appro
he mi
romé
aniquepermet de modéliser des élastomères fortement 
hargés allant jusqu'à 40% en volume pour
ertains auteurs [Raos, 2003℄.Bien que la plupart des travaux utilisent deux phases, il semble assez di�
ile de dé
rire
orre
tement le 
omportement des élastomères 
hargés ave
 un modèle à deux phases. Certainstravaux proposent des alternatives pour prendre en 
ompte les di�érentes intera
tions entreles 
harges et le polymère [Gauthier et al., 2003℄. Ils utilisent un modèle auto
ohérent 2 + 1phases en trois étapes. Dans d'autres 
as, le nombre de phases N est supérieur à 2 
ommedans les travaux de [Mar
eau, 2003, Mélé et al., 2005℄ 
e qui permet également de prendreen 
ompte la 
omplexité de la morphologie du matériau. Cette appro
he mi
romé
anique estdétaillée plus largement dans la bibliographie de la partie II.Dans 
ette partie, nous avons vu que l'introdu
tion des 
harges dans la matri
e élastomère aune in�uen
e sur le 
omportement mé
anique. L'origine des mé
anismes de renfor
ement peuts'expliquer par le biais de 
ertaines théories dans un domaine bien dé�ni. Un autre phénomèneobservé sur les élastomères 
hargés et mis en éviden
e par [Payne, 1962, Payne, 1965℄ est unediminution non linéaire du module d'élasti
ité en fon
tion de l'amplitude de déformation, 
onnusous le nom d'e�et Payne. Cette parti
ularité des élastomères 
hargés est présentée dans leparagraphe suivant.In�uen
e des 
harges aux faibles déformations : l'e�et PayneL'évolution non linéaire du module d'élasti
ité en fon
tion de la déforma-tion, 
ommunément appelée e�et Payne, est étudiée dans de nombreux travaux[Krauss, 1984, Maier et Göritz, 1996, Vieweg et al., 1998, Gauthier et al., 2003℄. Dans le
as d'essais alternés à di�érentes fréquen
es, le 
omportement d'un matériau 
hargé évolue
onsidérablement. Le domaine de linéarité du 
omportement vis
oélastique des élastomèresnon 
hargés s'étend jusqu'à 50 % environ. Comme le montre la �gure 2.14(b), la présen
e des
harges vient réduire 
e domaine de linéarité et la non linéarité s'a

entue quand la fra
tionvolumique augmente. Quand les déformations tendent vers zéro, un plateau apparaît (moduleinitial G′
0) et 
orrespond au module du plateau 
aout
houtique évoqué dans la partie 2.1.1. Lavaleur du module d'élasti
ité diminue ave
 la déformation imposée et tend à se stabiliser versune valeur de saturation G′

∞. Les travaux de [Chazeau et al., 2000℄ montrent que la variationde la pente 
ontrainte-déformation (�gure 2.14a) observée sur des essais quasi-statiques entra
tion uniaxiale traduit également l'e�et Payne. Les points A et B indiqués sur la 
ourbe(2.14a) 
orrespondent aux valeurs du module obtenues au 
ours d'essais dynamiques à deuxamplitudes di�érentes.La diminution du module de 
onservation G′ se traduit par une augmentation de la dissi-pation d'énergie visible sur la �gure 2.15(a). Le phénomène est sensible à di�érents paramètres :� teneur en 
harge : le module G′
0 est relativement sensible à la fra
tion volumique de
harges 
ontrairement au module G′
∞. Cette augmentation du module est nette lorsque leseuil de per
olation est dépassé.� surfa
e spé
i�que et stru
ture : l'e�et Payne augmente lorsque la surfa
e spé
i�que de26
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(a)Fig. 2.14 � (a) Contrainte-déformation en tra
tion uniaxiale ave
 A et B les valeurs du moduletangent obtenus sur des essais dynamiques à deux amplitudes di�érentes [Chazeau et al., 2000℄ ;(b) évolution du module 
omplexeG∗ en fon
tion de l'amplitude de déformation pour di�érentesfra
tions volumiques de 
harges [Fröhli
h et al., 2004℄.la 
harge augmente. Comme pré
édemment, le module d'élasti
ité initial G′
0 est beau
oupplus sensible à 
e paramètre que le module G′

∞.
M

od
ul

e 
d’

él
as

tic
ité

 (
M

P
a)

Déformation(b)

G’

G’

0

8

Réseau de charge

Effet hydrodynamique

Interaction matrice−charge

Caoutchouc vulcaniséFig. 2.15 � (a) Modules de 
onservation G′ et de perte G′′ en fon
tion de la déformation pourun 
aout
hou
 naturel 
hargé à 75 p
e à une fréquen
e de 1 Hz [Chazeau et al., 2000℄ ; (b)
ontributions des di�érents phénomènes sur le module de 
onservation G′ en fon
tion de ladéformation [Cur
hod, 1984, Fröhli
h et al., 2004, Vieweg et al., 1998℄.27



L'origine de l'e�et Payne est toujours sujet à dis
ussion mais 
orrespondrait à la modi�
ationde la morphologie du matériau lors de la solli
itation. Plusieurs théories existent mettant enavant soit un pro
essus de désagglomération ou de rupture du réseau de 
harges ou en
oredes mé
anismes liés à l'interfa
e 
harges-polymère [Mar
eau, 2003℄. [Yatsuyanagi et al., 2001℄proposent une représentation s
hématique de 
ette déstru
turation du réseau de 
harges ave
la déformation 
omme le montre la �gure 2.16.Payne [Payne, 1965℄ attribue la valeur du module G′
0 aux intera
tions présentesentre les 
harges et élastomère-
harges. Cette hypothèse semble validée par Flandin[Flandin et al., 2000b℄, qui met en éviden
e une 
orrélation entre la 
ondu
tivité des élasto-mères 
hargés et l'évolution du module d'élasti
ité en fon
tion de la déformation. En e�et, lemodule d'élasti
ité diminue lorsque la déformation augmente et parallèlement la 
ondu
tivitébaisse. Lorsque le réseau est totalement déstru
turé, deux paramètres interviennent sur lavaleur du module G′

∞ : les e�ets hydrodynamiques induits par les 
harges et les intera
tionsfortes entre le polymère et les agrégats.

Fig. 2.16 � Représentation s
hématique de la désorganisation des agglomérats pour un élasto-mère SBR 
hargé de sili
e [Suzuki et al., 2005, Yatsuyanagi et al., 2001℄.L'évolution du module d'élasti
ité est souvent dé
rit par le s
héma 2.15(b). Ce phénomène denon-linéarité élastique des élastomères 
hargés est dé
rit par plusieurs modèles. Deux modèlessont souvent évoqués dans la littérature [Mar
eau, 2003, Ramier, 2004, Vieweg et al., 1998℄.Le premier 
ité est le modèle de Krauss [Krauss, 1984℄. Il 
onsidère que l'évolution du module
G′ est induit par la destru
tion et la reformation du réseau de 
harges par la présen
e desfor
es de van der Waals. Cette modi�
ation de la stru
ture s'a

ompagne d'une augmentationde la dissipation d'énergie mise en éviden
e par le module de perte G′′. Les essais menés dans
es travaux sont des essais rhéologiques de 
isaillement au 
ours desquels l'évolution du module
omplexeG∗ est mesurée en fon
tion de la déformation en 
isaillement γ qui est reliée à l'angle derotation de la géométrie. Toutefois, 
e modèle (éq. 2.20) ne prend pas en 
ompte les intera
tionsentre les 
harges et l'élastomère et l'adhésion entre les di�érentes phases est supposée parfaite.L'évolution des deux modules est donnée par les relations 2.20 en fon
tion de l'amplitude dedéformation en 
isaillement γ. 28
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(
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∞
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(
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)2m (2.20)ave
 γc la déformation 
orrespondant à la moitié de la 
hute du module et m un paramètreajustable.Le se
ond modèle est 
elui de Maier et Göritz [Maier et Göritz, 1996℄. Ce modèle 
onsidèreque les 
haînes ma
romolé
ulaires se désadsorbent lors du 
hargement mé
anique. Lorsquele matériau 
omposite n'est pas solli
ité, les 
haînes de polymère s'adsorbe à la surfa
e des
harges, soit en segments isolés, soit en plusieurs segments 
onsé
utifs. Dans le premier 
as, lesliaisons mises en jeu sont relativement faibles, les rendant instables. Elles sont très sensibles auxsolli
itations. En revan
he, dans l'autre 
as, l'adsorption est plus forte du fait de la présen
edes di�érents segments. La liaison entre les 
harges et l'élastomère est stable. A�n de rendre
ompte de 
es phénomènes de liaisons stables et instables, Maier et Göritz ont développé leurmodèle (éq. 2.21) en reliant l'évolution des modules en fon
tion de la déformation à la quantitéde liens stables et instables entre les agrégats et la matri
e ; elle est donnée par :
G′(γ) = G′

st +
G′

i

1 + cγ
et G′′(γ) = G′′

st +G′′
i

cγ

(1 + cγ)2
(2.21)ave
 :� G′

st est la 
ontribution des liens stables, in
luant les points de réti
ulation et les lienspolymère-
harges, autrement dit l'équivalent de G′
∞,� G′

i la 
ontribution des liens instables,� G′′
st la 
ontribution induite par les frottements internes dans le polymère,� G′′
i la 
ontribution induite par les glissements des segments,� c une 
onstante.Maïer et Goritz montrent que le module G′

st évolue linéairement ave
 la fra
tion volumiquede noir de 
arbone. En revan
he, l'évolution de G′
i est non linéaire.Les 
harges ont une réelle in�uen
e sur le 
omportement mé
anique des élastomères dès ledomaine des petites déformations. Toutefois, les piè
es te
hniques en élastomère 
hargé déve-loppées par les industriels subissent de fortes élongations dans la plupart des 
as. Le 
omporte-ment mé
anique des élastomères 
hargés dans le domaine des grandes déformations fait l'objetdu paragraphe suivant.Comportement mé
anique aux grandes déformationsE�et MullinsUne des propriétés les plus 
onnues des élastomères est leur 
apa
ité à supporter de grandesdéformations 
omme le montre la 
ourbe 2.11. Cette parti
ularité des élastomères justi�eleur utilisation dans de nombreuses appli
ations industrielles. La stru
ture morphologiquedes élastomères, dé
rite pré
édemment, est à l'origine de 
ette propriété. Certains travaux[Mullins, 1947, Mullins, 1969, Dorfmann et Ogden, 2003℄ ont étudié le 
omportement des élas-tomères sous 
hargement 
y
lique. Les 
ourbes 2.17(a) et (b) illustrent quelques parti
ularités29



de 
es 
omportements. La 
ontrainte nominale, dé�nie par σn = F/S0 ave
 F la for
e et S0l'aire de la se
tion initiale est tra
ée en fon
tion de l'élongation λ dans le 
as d'un essai detra
tion uniaxiale pour deux taux de 
harges (1 et 60 p
e). Au regard de 
es 
ourbes plusieursphénomènes peuvent être mis en éviden
e :

Fig. 2.17 � Contrainte nominale en fon
tion de l'élongation dans le 
as de la tra
tion uniaxialepour 1 p
e (a) et 60 p
e (b) de noir de 
arbone [Dorfmann et Ogden, 2003℄.� quel que soit le 
y
le 
onsidéré, on peut voir une di�éren
e notable de la valeur de
ontrainte pour une déformation donnée entre la 
harge et la dé
harge, mettant en éviden
el'hystérésis du pro
essus. Cette di�éren
e est d'autant plus importante que la fra
tionvolumique de 
harges est importante,� le niveau de 
ontrainte diminue ave
 le nombre de 
y
les et tend à se stabiliser aussi bien en
harge qu'en dé
harge. Cette diminution est 
onnue sous le nom d'e�et Mullins ou en
ored'a

ommodation dans le se
teur industriel. Cette variation de 
ontrainte est fortementdépendante du taux de noir de 
arbone 
omme le montrent les �gures 2.17(a) et (b),� le module du matériau s'a

roît ave
 la quantité de noir de 
arbone ainsi que la déformationrémanente. Cette déformation 
orrespond à la déformation résiduelle lorsque la 
ontraintes'annule lors de la dé
harge. Cependant, 
ette déformation rémanente se résorbe et disparaîtaprès une durée d'attente su�samment longue (re
ouvran
e).L'e�et Mullins reste sujet à dis
ussion à 
e jour. Certains auteurs [Govindjee et Simo, 1992,Miehe et Ke
k, 2000℄ modélisent 
e phénomène en basant leur modélisation sur la mé
aniquede l'endommagement. Dans le 
adre de 
ette étude, la modélisation de l'e�et Mullins n'est pasenvisagée, autrement dit le modèle mi
romé
anique n'intégrera pas 
et assouplissement sous
ontrainte [Verron, 2003℄. Toutefois, l'histoire du matériau est 
onservée à l'aide des variablesinternes présentes dans le modèle mi
romé
anique.30



Cristallisation sous 
ontrainteUn autre phénomène apparaît aux grandes déformations sur 
ertains élastomères et enparti
ulier dans le 
as d'un 
aout
hou
 naturel, 
'est la 
ristallisation sous 
ontrainte. Certainsauteurs et al. [Trabelsi et al., 2003℄ ont étudié 
ette parti
ularité sur le 
aout
hou
 naturelvul
anisé non renfor
é. Les travaux mettent en éviden
e la 
ristallisation en imposant un
hargement en tra
tion uniaxiale pour de fortes élongations ε = 1.8. La �gure 2.18 montrela 
ontrainte en fon
tion de l'élongation. La 
ristallisation débute à une déformation loga-rithmique de ε = 1.4 (λ = 4) au point A. Une stabilisation est observée entre A et B puisun raidissement important apparaît entre 1.6 < ε < 1.8. Lors de la dé
harge, la 
ontraintediminue rapidement vers le point D puis tend vers un plateau entre D et E. La 
ourbe esten forme de � ventre � à 
e niveau 
e qui traduit la 
ristallisation [Trabelsi et al., 2003℄. Lavaleur du plateau est dépendante de la densité de réti
ulation du 
aout
hou
. Lorsque ε < εE,la 
ristallisation disparaît et l'élasti
ité du matériau est pro
he de l'élasti
ité originale.

Fig. 2.18 � Evolution de la 
ontrainte en fon
tion de l'élongation sur un 
aout
hou
 naturelnon renfor
é, en tra
tion uniaxiale à température ambiante et à une vitesse de déformation
ε̇ = 0.5 10−3s−1 [Trabelsi et al., 2003℄.De plus, la formation des 
ristallites est favorisée thermodynamiquement et 
inématiquementdès qu'une 
haîne ma
romolé
ulaire atteint une extension 
ritique 
omme le montre les travauxde [Mar
hal, 2006℄. Les 
ristallites jouent alors le même r�le qu'un point de réti
ulation surle module. La �gure 2.19 met en éviden
e que la fra
tion volumique de 
harges in�ue surla 
ristallisation. En e�et, la 
ristallisation débute à des élongations plus faibles lorsque laquantité de noir de 
arbone augmente dans l'é
hantillon et l'hystérésis augmente également.Le phénomène peut apparaître pour des élongations voisines de ε =0.7 à 1.0 pour un tauxde noir de 
arbone de 50 p
e. Toutefois, les piè
es te
hniques de l'étude n'atteignent pas 
esdéformations lorsqu'elles sont solli
itées. Par 
onséquent, la modélisation de la 
ristallisationne sera pas envisagée dans 
e travail. 31



Fig. 2.19 � Evolution de la 
ontrainte nominale en fon
tion de l'élongation en tra
tion uniaxialesur la gomme pure (NR) et des élastomères 
hargés de noir de 
arbone N375 à 20, 40 et 50 p
e[Mar
hal, 2006℄.2.4 SynthèseAu travers de 
et état de l'art, l'in�uen
e des 
harges sur le 
omportement mé
anique desélastomères a été analysée. L'origine de 
es modi�
ations est due aux di�érentes intera
tionsexistantes entre les 
harges elles-mêmes et le polymère. Plusieurs paramètres semblentintervenir dans l'établissement de 
es intera
tions 
omme la nature, la stru
ture ou en
orel'a
tivité 
himique des 
harges. Le renfor
ement des élastomères s'explique par diverses théoriespré
édemment 
itées qui s'appuient sur les e�ets hydrodymaniques, les intera
tions possiblesentre les di�érentes phases voire la forme des agrégats.Ces prin
ipaux phénomènes mé
aniques liés aux élastomères 
hargés ont été évoqués dans 
ettebibliographie 
omme l'e�et Payne, l'e�et Mullins, la 
ristallisation sous 
ontrainte ainsi que lanotion d'hystérésis. Il semble né
essaire de 
onsidérer 
ertains phénomènes a�n de modéliser auxmieux le 
omportement mé
anique. Les informations évoquées vont 
onstituer la base de l'étudesur la 
ara
térisation de la mi
rostru
ture et du 
omportement mé
anique des élastomères
hargés élaborés par le partenaire industriel. L'obje
tif est de développer un modèle pour lesmatériaux 
onstitués de 
aout
hou
 naturel et de noir de 
arbone, qui prenne en 
ompte φ et
Sp pour la des
ription du 
omportement mé
anique en statique et l'e�et Payne.
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Chapitre 3Cara
térisation des élastomères 
hargésCe 
hapitre présente les matériaux de l'étude dont la formulation et la mise en ÷uvre sontassurées par le servi
e � matériau � de l'entreprise. Les mélanges réalisés sont volontairementsimpli�és a�n de limiter les e�ets 
onnexes dus aux nombreux 
onstituants (environ vingt)présents dans un mélange industriel. Les ingrédients retenus assurent un mélange homogèneet une bonne densité de réti
ulation. Un 
ontr�le a

ru des paramètres liés à la durée devul
anisation est réalisé permettant de déterminer la durée optimale de vul
anisation.Les expérien
es liées à la 
ara
térisation de la mi
rostru
ture sont détaillées dans la partie3.2. Des observations au Mi
ros
ope Ele
tronique à Balayage (MEB) montrent l'homogénéitédes matériaux 
omposites à l'é
helle mi
ronique et également les di�éren
es en fon
tion dela fra
tion volumique de noir de 
arbone et de leur nature. Des essais de gon�ement ont étéréalisés sur les di�érents é
hantillons vul
anisés a�n de 
ara
tériser le réseau tridimensionnel.En�n, le seuil de per
olation mé
anique est mis en éviden
e à partir d'essais rhéologiques surles matériaux non vul
anisés.La partie 3.3 est dédiée à l'étude du 
omportement mé
anique des matériaux vul
anisés. Desessais quasi-statiques sont menés suivant di�érentes solli
itations telles que la tra
tion et la
ompression uniaxiale, le 
isaillement simple monotone et alterné. Des essais de relaxationen 
ompression ainsi que des essais à di�érentes vitesses de déformation 
omplètent la baseexpérimentale. La détermination du module de 
ompressibilité k est obtenue à l'aide d'undispositif ÷dométrique 
onçu pour l'étude. Par ailleurs, l'obje
tif est de développer un modèlepermettant de répondre aux exigen
es en solli
itation quasi-statique mais également dyna-mique. Pour 
e faire, des essais spé
i�ques permettant de 
ara
tériser l'e�et Payne, dé
rit dansla bibliographie [Payne, 1962℄, sont réalisés. Des balayages des faibles aux fortes amplitudes etinversement sont réalisés à di�érentes fréquen
es sur des éprouvettes de 
isaillement double.Les 
ara
térisations physi
o-
himiques et mé
aniques ont pour obje
tif de dé
rire 
orre
tementla mi
rostru
ture des élastomères 
hargés, de mettre en pla
e la modélisation mi
romé
aniqueet de déterminer l'ensemble des paramètres matériaux des modèles proposés.3.1 Les matériaux de l'étudeUne formulation simpli�ée des matériaux a été retenue par le servi
e � matériau � del'entreprise diminuant ainsi la 
omplexité des e�ets. Les ingrédients autres que le noir de33




arbone sont à quantité 
onstante et les teneurs sont reportées dans le tableau 3.1. Ceséléments d'addition servent à maîtriser la dispersion des 
harges renforçantes lors du malaxagepour l'homogénéité du mélange, et à assurer la 
inétique et la densité de réti
ulation. L'obje
tifde l'étude étant de rendre 
ompte de l'in�uen
e de la fra
tion volumique φ de la 
harge, 
inqteneurs sont 
hoisies : 0, 2, 5, 15, 30 et 45 p
e.Tab. 3.1 � Composition des mélanges en p
e et masse volumique des 
onstituantsConstituants (i) masse (g) pour 100 g masse volumique ρide 
aout
hou
 mi (p
e) (g.
m−3)
aout
hou
 naturel 100 ρrba
ide stéarique † †a
tivateur ZnO † †noir de 
arbone 0<X<45 ρcbsoufre † †a

élérateur CBS † †Total † + X -Les 
harges renforçantes de type noir de 
arbone di�èrent selon les pro
édés de fabri
ation.Ils sont rangés en di�érentes familles suivant leur surfa
e spé
i�que, leur a
tivité 
himique etde leur stru
ture [Leblan
, 2002℄. La norme ASTM permet de 
lasser les noirs de 
arbone et
haque noir est dé
rit par trois 
hi�res.� le premier désigne les neuf 
lasses de noirs de 
arbone 
ara
térisés par une four
hette dediamètre moyen des parti
ules élémentaires qui les 
omposent, auxquels 
orrespondent dessurfa
es spé
i�ques,� le se
ond 
orrespond à l'indi
e de stru
ture,� le troisième est réservé à la désignation de 
ara
téristiques parti
ulières.A�n de rendre 
ompte de la nature de la 
harge sur le 
omportement des élastomères, lesdeux noirs de 
arbone retenus sont le N330 HAF et le Spheron 5000 A qui est pro
he d'unN650. Leurs 
ara
téristiques sont distin
tes et permettent ainsi de voir l'in�uen
e de la naturede la 
harge. Les mélanges sont notés respe
tivement NX et SX dans la suite de l'étude, où Xest la masse de noir de 
arbone pour 100 g de 
aout
hou
 (p
e) dans le mélange. Le tableau3.2 indique les prin
ipales 
ara
téristiques des noirs de 
arbone de l'étude données par lefournisseur CABOT [Vi
ario, 2001℄.Tab. 3.2 � Cara
téristiques prin
ipales des noirs de 
arbone de l'étude [Vi
ario, 2001℄Référen
e diamètre de parti
ules surfa
e spé
i�que DBP(nm) Sp (m2.g−1) (ml.(100g)−1)N330-HAF 29 84 101N650 50 27 12234



La fra
tion volumique de noir de 
arbone est réalisée en prenant en 
ompte l'ensemble des
onstituants ave
 la relations 3.1 et les valeurs sont reportées dans le tableau 3.5.
φ =

X/ρcb
∑

mi/ρi
(3.1)Tab. 3.3 � Correspondan
e entre p
e et fra
tion volumique de noir de 
arbonep
e fra
tion volumique2 0.0105 0.02415 0.06830 0.12845 0.179D'autre part, le 
onstituant majoritaire est le 
aout
hou
 naturel, soit le cis−1, 4 polyisoprène.Une analyse du 
aout
hou
 naturel de l'étude a été réalisée et les valeurs sont reportées dansle tableau 3.4. Tab. 3.4 � Masses molaires et indi
e de polydispersitéMatériau M̄n (kg.mol−1) M̄w (kg.mol−1) I

cis− 1, 4 polyisoprène 316.8 672.7 2.1La stru
ture 
himique et les 
ara
téristiques des ma
romolé
ules de la matri
e élastomèrein�uent sur la quantité de � gomme liée � dé�nie par Leblan
 [Leblan
, 2002℄. Le poly-mère utilisé a un indi
e de polydispersité I = 2.1. Cette valeur d'indi
e semble faiblepour un 
aout
hou
 naturel 
ar 
ertains travaux montrent que I est 
ompris entre 2 et 11[Kovuttikulrangsie et Sakdapipani
h, 2004℄.3.1.1 Mélangeage et mise en ÷uvreLe mélangeage et la mise en ÷uvre sont des étapes déterminantes pour la qualité des piè
esen élastomère. Les ingénieurs de SPBT ont déterminé le proto
ole le plus adapté pour s'assurerd'une bonne reprodu
tibilité lors de la 
ara
térisation physi
o-
himique et mé
anique. Laplasti�
ation de l'élastomère de base s'opère pendant la phase de malaxage et les di�érentsingrédients sont ajoutés dans le mélangeur interne. Cette opération est déli
ate 
ar elle
onditionne les propriétés �nales du matériau et doit être réalisée rapidement pour évitertoute dégradation prématurée de l'élastomère. Lors de la stabilisation du 
ouple appliquéau mélangeur 
ara
térisant la �n de la dispersion des ingrédients, le mélange est refroidiénergiquement. Les informations relatives au malaxage des matériaux sont indiquées dansle tableau 3.5 et une 
ourbe type d'évolution de la température et de l'énergie fournie aumélangeur en fon
tion du temps de malaxage est illustrée sur la �gure 3.1.35



Tab. 3.5 � Informations relatives au malaxageMélange Temps de Températrure Energie fourniemalaxage (s) maximale (�C) (kWh)N0 † † †N5 † † †N15 † † †N30 † † †N45 † † †S5 - - -S15 † † †S30 - - -S45 † † †La �gure 3.1 montre que la température dans le malaxeur augmente lors du mélangeage. Latempérature du pi
 
roît ave
 la fra
tion volumique de 
harges traduisant une vis
osité plusimportante de la matière (tableau 3.5).
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Fig. 3.1 � Courbe d'évolution type de la température et de l'énergie en fon
tion du temps demalaxageUne fois les mélanges obtenus, les piè
es sont mises en forme et vul
anisées dans le moule. Lemoulage permet de vul
aniser la piè
e dire
tement, 
ontrairement à l'extrusion ou au 
alan-drage qui 
onduisent à des semi-produits ; les piè
es sont alors réti
ulées dans un se
ond temps[Laraba-Abbes, 1998℄.3.1.2 Détermination de la durée optimale de vul
anisationUne des di�
ultés dans la mise en ÷uvre des élastomères 
hargés est de déterminer la duréeoptimale de vul
anisation (DOV). Ce laps de temps est déterminant pour obtenir une piè
eayant des propriétés mé
aniques optimisées. La démar
he 
onsiste à faire varier la durée de36




uisson pour une même formulation et à observer les 
ara
téristisques mé
aniques des piè
esobtenues. Deux 
ritères peuvent être retenus pour déterminer la DOV :� la 
ontrainte atteinte pour une déformation donnée : la durée optimale de vul
anisation
orrespond à la durée minimale pour laquelle la 
ontrainte est la plus élevée pour unedéformation donnée,� la déformation rémanente : la durée optimale de vul
anisation 
orrespond à la duréeminimale pour laquelle la déformation rémanente est la plus faible lorsque l'é
hantillon estdé
hargé.Le tableau 3.6 indique les DOV retenues après des mesures réalisées sur des plots Goodri
h en
ompression et sur des éprouvettes haltères H2 en tra
tion (
f. paragraphe 3.3.1). Les matériauxsont vul
anisés aux environs de 180�C.Tab. 3.6 � Durées de vul
anisation optimales retenues pour la base expérimentaleMélange Goodri
h H2 Mélange Goodri
h H2(min) (min) (min) (min)Gomme † † - - -N2 † † S2 † †N5 † † S5 † †N15 † † S15 † †N30 † † S30 † †N45 † † S45 † †La DOV est dépendante du volume de l'éprouvette et de la fra
tion volumique de noir de
arbone. En e�et, les 
harges renforçantes favorisent la 
ondu
tion de la 
haleur au sein dela matri
e élastomère réduisant ainsi la DOV. Cette variation des durées de 
uisson entreles di�érents é
hantillons en fon
tion de leur formulation peut entraîner des densités deréti
ulation di�érentes.3.2 Cara
térisation de la mi
rostru
tureLa 
ara
térisation de la mi
rostru
ture est une étape importante lorsqu'on s'intéresse à lamé
anique des matériaux hétérogènes. En e�et, il est né
essaire de 
omprendre les di�érentesintera
tions entre les hétérogénéités a�n de dé�nir un motif représentatif de la mi
rostru
ture.Plusieurs analyses sont menées pour observer et 
ara
tériser la mi
rostru
ture des élastomères
hargés.3.2.1 Observations au Mi
ros
ope Ele
tronique à BalayageDes observations au MEB ont été menées sur l'ensemble des é
hantillons de l'étude. Lesé
hantillons sont préparés à partir d'une éprouvette de tra
tion plongée dans un bain d'azotepour la rompre de manière fragile. La surfa
e rompue est ensuite re
ouverte d'une 
ou
hed'argent pour éviter que l'éprouvette se 
harge éle
triquement. Les 
onditions d'observation37



sont inspirées des travaux de Chazeau [Chazeau et al., 2000℄. La tension d'a

élération estégale à 15 kV et la 
omparaison se fait à un même grossissement de 27000. Les images réaliséessur les é
hantillons N0, N15, N30, N45, S30 et S45 sont illustrées sur la �gure 3.2.

Fig. 3.2 � Observations des matériaux au Mi
ros
ope Ele
tronique à Balayage : N0 (présen
ede Zn0), N15 (noir de 
arbone), N30 et N45 ; S30 et S45.Les observations réalisées sur le matériau non 
hargé N0 montrent la présen
e de résidusd'a
tivateur ZnO. Une analyse par déte
tion d'éléments 
himiques a révélé du zin
 lors de38



l'observation. Ces résidus d'a
tivateur sont très dispersés et peu nombreux. Les mi
rographiesdes matériaux 
hargés montrent un bon état de dispersion des objets 
orrespondant probable-ment aux agrégats de noir de 
arbone dans la matri
e élastomère. L'évolution de la quantitéde 
harges est observée entre N15, N30 et N45. En s'intéressant à la nature du noir de 
ar-bone, il apparaît que les objets observés sur les é
hantillons de type N ont une taille nettementinférieure à 
elle des objets présents dans les matériaux S. Ces observations sont en a

ordave
 les travaux de [Wang et al., 1993℄ qui ont montré que la taille des parti
ules dépend de lasurfa
e spé
i�que et que la distan
e entre les agrégats dépend de φ et de Sp. Ils déterminentun diamètre moyen de l'agrégat dag à partir de la relation 3.2 et une distan
e moyenne entreagrégats δag ave
 l'équation 3.3. Soit dp le diamètre de la parti
ule :
dp =

6

ρcbSp

e qui entraîne : dag =

6

ρcbSp
β ′1.43 (3.2)ave
 β ′ = φe/φ (éq. 2.5). Le diamètre moyen théorique des agrégats pour les mélanges NX etSX sont respe
tivement de 0.076 µm et 0.272 µm. La distan
e entre agrégats s'exprime par :

δag =
6

ρcbSp

(k′φ−1/3β ′−1/3 − 1)β ′1.43 où k′ est une 
onstante (3.3)Les travaux de [Yurekli et al., 2000℄ montrent également que la taille moyenne des agrégatsde noir de 
arbone est indépendante de la fra
tion volumique. Il estime la taille moyennedu diamètre équivalent d'une sphère pour des agrégats de N234 à 0.035 µm. Une analysequantitative sur les images MEB a été réalisée à l'aide du logi
iel libre de traitement d'imageMESURIM [Madre, 2006℄. Les images sont transformées en noir et blan
 en imposant unseuil de 
ontraste pour mettre en éviden
e les objets. Les images sont ensuite traitées ave
le logi
iel pour remonter à la taille des objets 
omme le montrent les �gures 3.3(a) et (b).Les résultats obtenus par analyse d'image indiqués dans le tableau 3.7 montrent que lasurfa
e moyenne des objets est indépendante de la fra
tion volumique dans le 
as des mélangesNX. En revan
he, la surfa
e moyenne augmente légèrement ave
 φ dans le 
as des mélanges SX.

Fig. 3.3 � Mesures de la taille des objets (MESURIM) sur des images traitées pour les mélanges
hargés à 45 p
e de type N en rouge et de type S en bleu .La surfa
e moyenne des agrégats présents dans les mélanges NX est de l'ordre de 2.8 10−3 µm2et 
elle des agrégats observés dans les mélanges SX de l'ordre de 7.8 10−3 µm2 , soit un ratio39



Tab. 3.7 � Surfa
e des objets par analyse d'image sur les mélanges NX et SXSurfa
e (µm2 ) NX SX
φ 0.068 0.124 0.180 0.068 0.124 0.180Moyenne 0.0024 0.0024 0.0027 0.0061 0.0085 0.0096E
art type 0.0038 0.0032 0.0035 0.0101 0.0162 0.0202de 2.8. Le diamètre équivalent d'une sphère peut être 
al
ulé à partir des surfa
es observées.On obtient repe
tivement pour N et S, dN = 0.060 µm et dS = 0.100 µm. Ces valeurs sontdu même ordre de grandeur que 
elles trouvées par [Yurekli et al., 2000℄ et que les diamètresmoyens théoriques 
al
ulés ave
 la relation 3.2. Le diamètre moyen d'un agrégat obtenu ave
l'analyse d'image pour le type S est sous-estimé par rapport au diamètre moyen 
al
ulé. Cettesous-estimation peut s'expliquer par des mesures de surfa
es réalisées en deux dimensions et le
hoix du seuil de saturation peut également supprimer une partie de l'objet.3.2.2 Cara
térisation du réseau tridimensionnel : gon�ementLa vul
anisation permet de 
réer des liaisons 
himiques entre les ma
romolé
ules quiforment un réseau tridimensionnel stable. Pour 
ontr�ler la qualité de la vul
anisa-tion, autrement dit, 
onnaître la densité de réti
ulation présente dans le matériau vul-
anisé, une norme ASTM D471 a été mise en pla
e. Le proto
ole expérimental 
onsisteà plonger un é
hantillon de 
aout
hou
 vul
anisé dans un bon solvant et à obser-ver son gon�ement [M.S.Sobhy et al., 2003℄. L'in�uen
e de la fra
tion volumique du noirde 
arbone sur la vul
anisation du 
aout
hou
 naturel est étudiée et s'inspire de plu-sieurs travaux [P.Boo
hathum et W.Prajudtake, 2001, M.S.Sobhy et al., 2003, Bokobza, 2004,Hwang et Wei, 2004, Ramier, 2004, K.Ravi
handran et N.Nat
himuthu, 2005℄.Résultats expérimentauxLe solvant utilisé pour gon�er le réseau élastomère est le toluène (C7H8). Les informations as-so
iées à 
e produit se trouvent dans le tableau 3.8 [Bonnard et al., 2004, Hwang et Wei, 2004℄.Tab. 3.8 � Informations relatives au toluène (C7H8)Solvant Masse molaire Volume molaire Masse volumique Point d'ébullition(g.mol−1) (
m3.mol−1) ρsol (g.
m−3) (�C)toluène 92.14 106.1 0.867 110.6L'expérien
e a été menée sur la gomme pure et sur les mélanges 
hargés à 15, 30 et 45 p
eave
 les deux types de noir. A�n d'observer la reprodu
tibilité du test de gon�ement, troisexpérien
es ont été lan
ées simultanément mais la 
inétique de gon�ement n'est pas étudiée.En se basant sur les travaux de [Ramier, 2004℄ qui s'intéressent à un SBR 
hargé de sili
e,les é
hantillons de masse initiale mi pro
he de 500 mg sont laissés dans un ex
ès de toluènedurant six jours à une température voisine de 293 K.40



La masse du matériau gon�é mg est mesurée après un léger sé
hage en surfa
e. Le 
ompositeest ensuite pla
é en étuve sous vide, à la température de 60�C durant 12 h a�n d'éliminer
omplétement le solvant. La masse sé
hée ms est alors mesurée.Le taux de gon�ement G 
orrespond au rapport entre le volume gon�é du polymère réti
ulédans le 
omposite, après extra
tion des 
haînes libres et le volume se
 [Ramier, 2004℄. Lesmasses d'élastomère 
hargé gon�é mg et se
 ms sont 
al
ulées à partir des relations :
mg = mr +msol +X et ms = mr +X don
 msol = mg −ms,ave
 mr la masse de 
aout
hou
 naturel et msol la masse de solvant. Le gon�ement peuts'exprimer alors par :

G =
mr/ρrb +msol/ρsol

mr/ρrb

= 1 +
ρrb

ρsol

msol

mr

,Soit ϕm la fra
tion massique de 
harges dans le matériau :
ϕm =

X

X +mr
(3.4)Le gon�ement peut être déterminé expérimentalement par la relation :

G = 1 +
ρrb

ρsol

(

mg −ms

ms

)

1

1 − ϕm
(3.5)De plus, la densité de réti
ulation ν du matériau vul
anisé peut être obtenue à par-tir de l'équation (3.6) de Flory-Rehner [Hwang et Wei, 2004, M.S.Sobhy et al., 2003,P.Boo
hathum et W.Prajudtake, 2001℄.

ν = −
ln(1 − Vr) + Vr + χV 2

r

2(V
1/3
r − 0.5Vr)ρrbVsol

(3.6)ave
 Vr la fra
tion volumique d'élastomère dans le gel gon�é, Vsol le volume molaire du solvant(tableau 3.8), χ le paramètre d'intera
tion de Flory-Huyggins polymère-solvant qui est égal à
0.43 pour NR-toluène [K.Ravi
handran et N.Nat
himuthu, 2005℄. Les points d'an
rage sur lenoir de 
arbone sont assimilés à des ponts de vul
anisation d'après Flory-Huyggins.La fra
tion volumique d'élastomère Vr est 
al
ulée à partir de l'équation 3.7 :

Vr =
(ms −mc)/ρrb

(ms −mc)/ρrb + (mg −ms)/ρsol
(3.7)D'après 
ertains auteurs [Bokobza, 2004℄, il est possible de remonter à la masse molé
ulairemoyenne en poids entre n÷uds de réti
ulation Mc à partir de la relation 3.8 :

Mc =
1

ν
(3.8)Cette grandeur peut être utilisée dans une relation entre la 
ontrainte et l'élongation[W.Gedde, 2001℄ : 41



σ =
ρRT

Mc

(

1 −
2Mc

M

)(

λ2 −
1

λ

)

, soit E =
ρRT

Mc

(

1 −
2Mc

M

) (3.9)ave
 ρ la masse volumique de l'élastomère, R = 8.3145 J.mol−1.K−1 la 
onstante des gazparfaits , T la température en kelvin, M la masse molé
ulaire du polymère et λ l'élongation.L'in�uen
e de la fra
tion volumique et de la nature de la 
harge sur la réti
ulation est observéeselon di�érentes grandeurs évoquées dans 
ette partie.Analyse des résultatsLa �gure 3.4(a) montre l'évolution du gon�ement en fon
tion de la fra
tion volumique de
harges. L'introdu
tion de 
harges diminue le gon�ement du réseau réti
ulé 
omme le montreles travaux de [Bokobza, 2004℄ et de [Wol� et Wang, 1992℄. Par ailleurs, la nature de la 
hargesemble avoir une légère in
iden
e sur le gon�ement. Les mélanges NX gon�ent plus fa
ilementpar rapport aux mélanges SX pour une même quantité de noir de 
arbone. L'é
art entreles résultats du NX et SX est d'autant plus important que la teneur en noir de 
arbone est élevée.La �gure 3.4(b) montre l'évolution de la densité de réti
ulation en fon
tion de la fra
tionvolumique de noir 
al
ulée ave
 l'équation 3.6. Les valeurs montrent que la présen
e de 
hargesdans le mélange a

roît le nombre de points d'an
rage. Les mélanges SX sont légèrement plusrésistants au gon�ement que les mélanges NX lorsque la teneur en noir dépasse les 30 p
e quipourrait s'expliquer par une fra
tion volumique e�e
tive de renfort φe(S) ≥ φe(N). Les valeursde la masse moyenne en poids entre n÷uds de réti
ulation ainsi que les modules d'élasti
ité
al
ulés à partir de la relation 3.9 sont indiquées dans le tableau 3.9. Les modules d'élasti
itéobtenus à partir de Mc sont nettement inférieurs aux modules d'élasti
ité mesurés sur les essaismé
aniques (
f. tableau 3.12). Ces résultats peuvent s'expliquer par le fait que le modèle deFlory-Huyggins utilisé dans 
ette étude ne prend pas en 
ompte la présen
e des en
hevêtrementsni la théorie de la �u
tuation des jon
tions. Il est à noter également que le gon�ement est unesolli
itation au grande déformation.
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Fig. 3.4 � (a) Evolution du gon�ement en fon
tion de la fra
tion volumique de noir ; (b) Densitéde réti
ulation en fon
tion de la fra
tion volumique de noir.
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Tab. 3.9 � Masse molé
ulaire moyenne entre n÷uds de réti
ulation et modules d'élasti
itéNX SXp
e φ Mc (g.mol−1) E (MPa) Mc (g.mol−1) E (MPa)0 0 17738 ± 160 0.11 17738 ± 160 0.1115 0.068 14554 ± 151 0.14 14370 ± 136 0.1430 0.128 12977 ± 151 0.16 11773 ± 75 0.1745 0.180 11153 ± 117 0.18 10051 ± 154 0.20Con
lusionLes 
harges semblent favoriser la réti
ulation 
omme le montre la �gure 3.4(b), laissant sup-poser que leur présen
e augmente le nombre de noeuds entre les ma
romolé
ules 
e qui rejointles travaux de [Mar
hal, 2006℄. De plus, la nature du noir de 
arbone semble jouer un r�lesur les intera
tions physi
o-
himiques entre les 
haînes ma
romolé
ulaires et les 
harges. Lesmatériaux 
hargés de N650 sont plus résistants au gon�ement que 
eux 
hargés de N330. Lesrésultats di�èrent légèrement entre N330 et N650 d'autant plus que la teneur en noir est élevéeet on peut estimer un é
art maximal sur G de 5%.3.2.3 Détermination de la quantité de gomme liéeIntrodu
tionLa détermination de la quantité de gomme liée est inspirée des travaux de J.L Leblan
[Leblan
, 2000, Leblan
, 2002℄. L'étude est réalisée sur di�érentes teneurs allant de 0 à 45 p
e,pour les deux types de noir sur matériaux non réti
ulés. L'obje
tif est d'estimer une quantitéde gomme qui interagit ave
 les 
harges et éventuellement sur sa stru
ture après extra
tion.Pro
édure expérimentaleL'étude menée par J.L Leblan
 [Leblan
, 2000℄ est bien adaptée aux matériaux fortement
hargés de noir de 
arbone relativement renforçant 
omme le N330 HAF. Cependant, lorsquele taux de noir de 
arbone diminue, il est di�
ile de séparer entièrement le solide du liquide.La �ltration se fait à l'aide d'un tissu dont la taille de maille est relativement �ne (100 µm).Le proto
ole expérimental est dé
rit sur la �gure 3.5.Les informations relatives au proto
ole sont indiquées 
i-dessous :� le toluène à 99, 9% est mis en ex
ès, environ 50 ml,� environ 1g d'élastomère ou de mélange 
oupé en petits mor
eaux de quelques dixièmes degrammes,� toile �ltrante ave
 une ouverture de maille de 100 µm et un diamètre de �l de 51 µm.Ce proto
ole s'appuie également sur les travaux de J. Ramier [Ramier, 2004℄, qui utiliseune 
entrifugeuse pour séparer les éléments solides du solvant. En e�et, pour des fra
tionsvolumiques faibles et des 
harges peu renforçantes, des parties solides peuvent passer au traversdes mailles du �ltre. Par 
onséquent, la séparation des 
onstituants s'est faite en partie par43
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Elimination surnageant

Centrifugation (20 min à 5000 tr/min)

60 H

Etuve (à 40°C sous air)

Mesure de la masse résiduelle

Tube

FiltreFig. 3.5 � Des
ription du proto
ole d'extra
tion de la gomme libre.
entrifugation. De plus, pour réduire les temps d'extra
tion, les é
hantillons sont pla
és sousagitation magnétique.Dans le 
as où l'élastomère n'a pas subi de vul
anisation, il est possible d'extraire une 
ertainequantité de 
aout
hou
 qui est supposée non liée aux 
harges [Leblan
, 2002℄. A�n de voir si
e solvant solubilise entièrement l'élastomère, le 
aout
hou
 non 
hargé a été testé seul. Lagomme pure se solubilise entièrement laissant apparaître une solution blan
hâtre traduisant laprésen
e des di�érents 
onstituants autres que le noir de 
arbone.L'étude de [Ramier, 2004℄ montre qu'un seul et unique lavage au xylène est utile. Après avoirséparé les parties solides des parties liquides, le surnageant a été enlevé et les résidus présentsà la fois dans les tubes et sur les �ltres ont été pla
és en étuve à 40�C sous air. Les résidus se
ssont ensuite pesés pour déterminer la quantité de gomme liée.Analyse des résultatsLes résultats expérimentaux sont reportés dans le tableau 3.10, minit la masse initiale del'é
hantillon, mres la masse résiduelle sur le �ltre et le tube, mtot la masse totale résiduelle.Pour la gomme pure, le résidu obtenu n'est pas 
onsidéré 
omme de la gomme liée.Deux hypothèses sont faites pour déterminer la proportion de gomme liée par rapport à lagomme présente dans le matériau :� (a) dans le premier 
as, le solvant solubilise uniquement la gomme libre 
e qui 
onduit àune sous-estimation de la gomme liée.
fa

gl =
m0 − (minit −mres)

m0

(3.10)44



Tab. 3.10 � Mesure de la masse résiduelleMatériau φ m0 minit mres mres mtot résiduelle(g) (g) sur �ltre (g) dans tube (g) (g)N0 0.000 0.97 † † † †N5 0.024 0.89 † † † †N15 0.068 0.87 † † † †N30 0.128 0.75 † † † †N45 0.180 0.65 † † † †S5 0.024 0.91 † † † †S15 0.068 0.80 † † † †S30 0.128 0.71 † † † †S45 0.180 0.66 † † † †où fa
gl est la fra
tion volumique de gomme liée par rapport à la gomme initiale par défaut,

m0 la masse de gomme dans l'é
hantillon.� (b) dans le se
ond 
as, le toluène solubilise l'ensemble des produits (gomme libre, a

éléra-teur,...) et laisse uniquement la gomme liée et le noir de 
arbone :
f b

gl =
mres − (minit × pcec/pcemat)

m0
(3.11)où f b

gl est la fra
tion volumique de gomme liée par ex
ès, pcec et pcemat respe
tivement lesteneurs de noir de 
arbone et d'é
hantillon.Les travaux de Leban
 [Leblan
, 2000℄ montrent qu'une partie des ingrédients autres que lagomme se solubilisent dans le toluène. Les ingrédients solubles sont l'a
ide stéarique et l'huile(plasti�ant). Il propose ainsi un terme 
orre
tif qui s'exprime :
f cor

gl = f b
gl

(

1 −
minit(pcehuile + pceAst)

pcemat[f b
gl]

) (3.12)où pcehuile et pceAst sont respe
tivement, les quantités d'huile et d'a
ide stéarique.Il est né
essaire de 
al
uler la masse m0 d'élastomère présent dans le mélange telle que :
m0 =

100minit

pcemat
(3.13)[Wang, 1998, Berriot et al., 2002℄ ont montré qu'une 
ou
he de 
aout
hou
 s'immobilise surles 
harges et [Fukahori, 2005℄ estime l'épaisseur de 
ette 
ou
he entre 2 et 10 nm. En partantd'une taille moyenne d'un agrégat représenté par une sphère de diamètre dp et en donnant uneépaisseur e de gomme liée, la fra
tion volumique peut être 
al
ulée. Les fra
tions volumiquesde gomme liée sont reportées dans le tableau 3.11 et sont 
al
ulées à partir des équations 3.10,3.11 et 3.12 et des résultats du tableau 3.10. Les fra
tions volumiques de gomme liée mesuréessont 
omparées aux fra
tions volumiques 
al
ulées en supposant que la 
ou
he de gomme liée45



a une épaisseur 
onstante. Les travaux de [Fukahori, 2005℄, montrent que la fra
tion volumiquede gomme liée f e
gl est fon
tion de la surfa
e spé
i�que lorsque l'épaisseur e est 
onstante. Cetteépaisseur est �xée à e = 2.5 nm dans notre étude 
ar 
ette valeur permet d'obtenir en élasti
itélinéaire, un renfor
ement par e�et hydrodynamique qui est 
ompatible ave
 les faibles fra
tionsvolumiques et pas trop grand pour ajouter une 
ontribution du réseau per
olant. La relation3.14 donne f e

gl.
f e

gl = eρcbSpφ (3.14)J.L. Leblan
 [Leblan
, 2000, Leblan
, 2002℄ propose une approximation des valeurs expéri-mentales par l'expression 2.8 pour un noir de 
arbone de type N330 mélangé à un 
aout
hou
naturel. Cette appro
he analytique sous-estime légèrement les quantités de gomme piégée trou-vées lors de l'expérien
e. La �gure 3.6 montre les di�érentes fra
tions volumiques de gommeliée (défaut, 
orrigée et ex
ès) en fon
tion de la fra
tion volumique de noir.Tab. 3.11 � Estimations des fra
tions volumiques de gomme liée à partir des mesures et desrelations 2.8 et 3.14Mélanges Mesurées Théoriques
φ fa

gl f b
gl f c

gl fgl f e
glnoir (défaut) (ex
ès) (
orrigée) (Leblan
) (d =
onstante)N0 0.000 † † † -N5 0.024 † † † 0.015 0.009N15 0.068 † † † 0.048 0.026N30 0.128 † † † 0.104 0.048N45 0.180 † † † 0.161 0.068S5 0.024 † † † 0.005 0.003S15 0.068 † † † 0.015 0.008S30 0.128 † † † 0.034 0.016S45 0.180 † † † 0.052 0.022Con
lusionsDes di�
ultés ont été observées lors de l'étude expérimentale. La �ltration lors de la solubili-sation est di�
ile à maîtriser. Des améliorations ont été envisagées s'orientant vers un meilleur
ontr�le de la granulométrie des é
hantillons et l'utilisation d'une 
entrifugeuse plus puissantemais 
ela n'a pas permis d'avoir des résultats exploitables. Toutefois, les premières estima-tions ont montré des di�éren
es entre les fra
tions volumiques et la nature des noirs de 
arbone.Les fra
tions de gomme liée mesurée sont largement supérieures à 
elles obtenues par les
al
uls analytiques. Cette surestimation des valeurs expérimentales peut s'expliquer par le faitque la gomme o

luse est mesurée en même temps que la gomme liée.Les travaux de [Leblan
, 2002℄ et de [Choi, 2004℄ ont montré que l'évolution de la gomme liéeest proportionnelle à la surfa
e spé
i�que et propose l'équation 2.9 pour déterminer la fra
tionvolumique de 
ette gomme dans le 
as d'un noir de 
arbone N330. Par 
onséquent, il est supposé46
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Fig. 3.6 � Fra
tion volumique de gomme liée en fon
tion de la fra
tion volumique de noir.que la fra
tion volumique de gomme liée pour les matériaux autres que le NX est 
al
ulée àpartir de la relation 3.15 qui intègre la surfa
e spé
i�que Sp de la 
harge.
f ′

gl(Sp) = fgl ∗
Sp(i)

Sp(N)
(3.15)où f ′

gl(Sp) est la gomme liée du noir de 
arbone i de surfa
e spé
i�que Sp(i) et Sp(N) = 84m2.g−1 et fgl la fra
tion volumique de gomme liée.3.2.4 Propriétés rhéologiques et per
olation mé
aniqueLe module dynamique G∗ des élastomères 
hargés non vul
anisés est étudié dans le domainede la vis
oélasti
ité linéaire. L'obje
tif est de déterminer la fra
tion volumique au-dessus delaquelle le noir de 
arbone 
onstitue un réseau per
olant 
omme le montre les travaux deYurekli [Yurekli et al., 2000℄. Le 
omportement vis
oélastique est étudié sur un rhéomètre detype Rubber Pro
ess Analyser (RPA 2000) à géométrie bi
onique.Résultats expérimentauxUne solli
itation dynamique en torsion est appliquée et l'évolution du module de 
onservation
G′, partie réelle de G∗ est observée en fon
tion de la température sur des é
hantillons nonvul
anisés (�g 3.7a et b). Pour s'a�ran
hir des e�ets induits par la vul
anisation, les agentsvul
anisants ont été retirés de la formulation.Le domaine de vis
oélasti
ité linéaire est fortement réduit quand la fra
tion volumique de
harge devient importante dans la matri
e [Leblan
, 2002℄, 
'est pourquoi 
e domaine est déter-miné uniquement sur les matériaux les plus renforçés. Dans 
ette zone linéaire, le 
omportementvis
oélastique est indépendant de l'amplitude de déformation γ. Le balayage en déformationest mené à une température T = 90�C et à une fréquen
e de 1Hz sur les mélanges N45 et S45.Les résultats montrent que le domaine de linéarité est limité à γ < 0.55%. La déformation est47



�xée à 0.55 % à une fréquen
e de 1Hz pour le balayage en température. Le module de 
onser-vation G′ est mesuré sur une gamme de température variant de 30�C à 140�C pour 
haquefra
tion volumique. A�n que l'é
hantillon adhère aux parties 
oniques, une première montée entempérature est e�e
tuée à 80�C puis on redes
end à 30�C pour 
ommen
er le balayage.
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Fig. 3.7 � Module de 
onservation en fon
tion de la température pour les matériaux 
hargé N(a) et S (b).Analyse des résultatsLa �gure 3.7(a) montre que le module de 
onservation G′ sur les matériaux N est indé-pendant de l'augmentation de la température pour les teneurs de 30 et 45 p
e au-delà de
90�C. La �gure 3.7(b) montre les résultats pour les matériaux S et le plateau apparaît uni-quement pour un taux de 45 p
e aux envrions de 120 �C. L'existen
e d'une stru
ture per-
olante 
onstituée de noir de 
arbone et d'une quantité de 
aout
hou
 se 
ara
térise par unplateau de G′. Les modules de 
onservation des mélanges NX dé
roissent de manière mono-tone ave
 la température pour des fra
tions volumiques φ ≤ 7%v et pour les mélanges SXpour φ ≤ 13%v. Ces valeurs de fra
tions volumiques sont en a

ord ave
 la littérature quisitue le seuil de per
olation pour un mélange à base de noir 
arbone N330 entre 5 et 9%[Ravier et al., 2001, Wang et Ra
kaitis, 2006, Yurekli et al., 2000℄.3.2.5 Con
lusionsLa 
ara
térisation de la mi
rostru
ture des élastomères 
hargés a permis de mieux 
omprendreles di�érentes intera
tions qui existent entre les 
harges et la matri
e ainsi que l'in�uen
e dela fra
tion volumique et de la surfa
e spé
i�que.Les images MEB ont montré que les agrégats de noir de 
arbone se dispersent 
orre
te-ment dans la matri
e et que la taille des objets varie prin
ipalement ave
 la nature de la
harge. Le diamètre équivalent déterminé pour les agrégats de noir de 
arbone de type N estde dN = 0.06 µm et pour le type S de dS = 0.10 µm, donnant un ratio de 2.8 en terme de surfa
e.De plus, la 
ara
térisation du réseau tridimensionnel montre que le nombre de pointsd'an
rage entre l'élastomère et les 
harges augmente ave
 la fra
tion volumique de noir de48




arbone. La nature de la 
harge a peu d'in�uen
e sur le réseau réti
ulé.La détermination de la fra
tion volumique de gomme liée inspirée des travaux de[Leblan
, 2002℄ s'est avérée di�
ile. Cependant, les résultats montrent que la quantitéde gomme liée augmente en fon
tion de la fra
tion volumique. Les noirs de 
arbone de typeN piègent une quantité plus importante de gomme par rapport au type S. La quantité degommme liée est fon
tion de la fra
tion volumique, de la surfa
e spé
i�que et de la 
omposantedispersive γd
s du noir de 
arbone. [Leblan
, 2002℄ propose une relation (éq. 2.9) permettantd'estimer une quantité de gomme liée pour un noir de 
arbone N330. Cette relation serautilisée lors de la modélisation et intégrera également l'in�uen
e de la surfa
e spé
i�que pourle modèle simpli�é. Dans le 
as du modèle plus 
omplexe, on utilisera la relation 3.14 pourdéterminer la fra
tion volumique de gomme liée.En�n, un seuil de per
olation mé
anique est mis en éviden
e par des essais rhéologiques. Lesrésultats montrent qu'il existe un réseau stru
turé pour une fra
tion volumique φ supérieure à

7%v pour les matériaux N et à 13%v pour S.La mi
rostru
ture des élastomères 
hargés est largement détaillée dans 
ette partie et unereprésentation s
hématique en vue de la modélisation mi
romé
anique est proposée sur la �gure3.8. Cette illustration résume les di�érents points étudiés dans 
ette partie. Le pro
hain 
hapitres'intéresse au 
omportement mé
anique en quasi-statique et en dynamique.

Gomme liée

Noir de carbone

Gomme occluse

Agrégats isolés

0.10 µm

1 mm

Matrice élastomèreRéseau percolant

Fig. 3.8 � Représentation s
hématique des élastomères 
hargés ; illustration du réseau per
olantet des agrégats/agglomérats isolés, de la gomme liée et o

luse, et de la matri
e élastomère.
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3.3 Cara
térisation mé
aniqueLa 
ara
térisation mé
anique des élastomères vul
anisés 
hargés de noir de 
arbone va per-mettre de 
omprendre l'in�uen
e du type et de la fra
tion volumique du noir de 
arbone maiségalement de 
onstituer la base de données expérimentale né
essaire à l'identi�
ation des 
oef-�
ients des modèles mi
romé
aniques. A�n de mettre en pla
e un modèle robuste et répondantaux besoins de l'industriel, des solli
itations quasi-statiques et dynamiques sont menées. Tousles essais mé
aniques, hormis les essais ÷dométriques, ont été réalisés dans l'entreprise parte-naire. Cependant, le traitement et l'analyse des résultats expérimentaux se sont déroulés auLG2M.3.3.1 Essais quasi-statiquesPlusieurs types d'essais quasi-statiques sont envisagés pour établir une base de données quiin
lut un ensemble important de 
hemins de déformation. Les di�érents phénomènes liés à laprésen
e du noir de 
arbone tels que l'augmentation de la raideur, de l'hystérésis ou en
ore dela déformation rémanente sont analysés sur les matériaux de l'étude. L'ensemble des résultatsest exposé dans 
e paragraphe et l'analyse des essais quasi-statiques est détaillée dans leparagraphe 3.3.2.Les éprouvettes d'essais mé
aniques ont été réalisées dans le servi
e � prototype � de laSPBT. Trois géométries d'éprouvettes sont utilisées pour les di�érents essais quasi-statiques.Les dimensions théoriques de 
haque éprouvette sont dé
rites 
i-dessous :� éprouvette de tra
tion haltère type H2 en a

ord ave
 la norme française NFT 46-002 :épaisseur e = 2 mm; largeur l = 4 mm; longueur e�e
tive Le = 20 mm. Un extensomètreinstallé au 
entre de l'éprouvette permet de mesurer la déformation longitudinale lo
ale,� plot 
ylindrique de 
ompression type Goodri
h : hauteur h = 25 mm; diamètre d = 20 mm,� l'éprouvette de 
isaillement est de type 
isaillement double et ses dimensions sont indiquéessur la �gure 3.9. L'élastomère est adhérisé en pulvérisant au préalable sur les supportsmétalliques une 
ou
he spé
i�que d'un autre élastomère.Les dimensions réelles sont mesurées avant 
haque essai. En tra
tion et 
ompression, ladéformation logarithmique ε = ln(l/l0) est retenue pour l'analyse ave
 l la longueur a
tuellede la base de mesure et l0 la longueur initiale. En tra
tion uniaxiale (TU), l0 
orrespond à labase de mesure de l'extensomètre et en 
ompression uniaxiale (CU), l0 
orrespond à la hauteurde l'éprouvette. En 
isaillement, l'analyse est réalisée en fon
tion de γ = U/e (�gure 3.9).Une étude numérique a été réalisée ave
 le 
ode de 
al
ul éléments �nis (EF) Abaqus surl'essai de 
isaillement double a�n de véri�er que les mesures globales 
orrespondent auxmesures lo
ales dans l'éprouvette et de déterminer l'in�uen
e des e�ets de bord. Un quartd'éprouvette est modélisé ave
 des hexaèdres à interpolation linéaire (C3D8) pour l'a
ier et deséléments mixtes (C3D8H) pour prendre en 
ompte la quasi-in
ompressibilité de l'élastomère.Le maillage illustré sur la �gure 3.10 est 
onstitué de 7375 n÷uds et de 5380 éléments,dont 1440 pour l'élastomère. Les symétries sont imposées suivant Y et Z, l'armature �xe est50
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Fig. 3.9 � Eprouvette de 
isaillement double ; L = 25mm, l = 4mm, e = 4mm et S0 = L× l

Symétrie suivant Z

Y

XZ

Déplacement suivant X

Encastré

Elastomère

Symétrie suivant Y

A

Supports métalliques

Fig. 3.10 � Maillage d'un quart d'éprouvette de 
isaillement double.en
astrée et un dépla
ement de 4 mm est appliqué dans la dire
tion X sur l'armature mobile.Les armatures métalliques ont les propriétés d'élasti
ité de l'a
ier E = 210000 MPa et ν = 0.3.L'adhésion est supposée parfaite entre l'élastomère et l'armature métallique. Le 
omportementde l'élastomère, supposé être une gomme pure pour le 
al
ul EF, est dé
rit par la loi de
omportement de Mooney-Rivlin qui dépend de deux paramètres C10 et C01 dans le 
as d'unmatériau in
ompressible. Les deux paramètres sont identi�és sur la gomme en tra
tion et
ompression uniaxiales ainsi qu'en 
isaillement simple. Les valeurs des deux paramètres sontégales à C10 = 0.240 MPa et C01 = 0.015 MPa.51
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Fig. 3.11 � E�ets de bord sur l'é
hantillon en élastomère en 
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Fig. 3.12 � Evolution de la 
ontrainte de Cau
hy σXY en fon
tion de γ = γl au niveau lo
al,en moyenne et au niveau global.Les e�ets de bord sont présents sur l'é
hantillon en élastomère lors de l'essai de 
isaillementsimple (�gure 3.11). A�n d'estimer l'in�uen
e de 
et e�et sur les mesures expérimentales, une
omparaison est réalisée entre les résultats numériques au niveau lo
al et global. Le dépla
e-ment maximal imposé au niveau de l'armature donne γ = 1. Le dépla
ement des n÷uds qui
onstituent l'élément 3732 situé dans la zone homogène (�gure 3.11) donne un γl lo
al égalà 1 également. La 
ontrainte de Cau
hy globale σg
XY est 
al
ulée à partir de la somme desfor
es de réa
tion des n÷uds situés à l'extrémité A (�gure 3.10 ), divisée par la se
tion initialed'élastomère 
isaillé S0. Le 
al
ul de la 
ontrainte moyenne dans l'élastomère 
orrespond à lamoyenne des 
ontraintes σm

XY 
al
ulées au 
entroïde des éléments. En�n, la 
ontrainte lo
ale
σl

xy est relevée au 
entroïde d'un élément situé dans la zone utile (élt 3732). La 
ontrainte deCau
hy globale et moyenne sont identiques. En revan
he, un é
art de 11 % est observé entre
σg

xy et σl
XY à γ = 1 qui peut s'expliquer par les e�ets de bord. Toutefois, 
et é
art entre la52



mesure globale et la mesure lo
ale est a

eptable et valide l'essai de 
isaillement double.Tra
tion et 
ompression uniaxialesLes essais en tra
tion uniaxiale sont réalisés à une vitesse 
onstante 
orrespondant à unevitesse de déformation de l'ordre de ε̇ = 8.10−3s−1. Le dépla
ement de la traverse est imposéet la for
e résultante est mesurée ainsi que la déformation lo
ale à l'aide d'un extensomètre.Deux déformations maximales εmax ont été imposées en tra
tion uniaxiale εmax = 0.41 et
εmax = 0.92. Le 
hoix de solli
iter à εmax = 0.41 a été retenu dans le but de limiter l'apparitiondu phénomène de 
ristallisation sous 
ontrainte présent dans le 
aout
hou
 naturel et ainsipouvoir intégrer 
es essais dans la base expérimentale.Trois é
hantillons sont testés pour s'assurer de la reprodu
tibilité des essais. Par ailleurs,
es éprouvettes subissent quatre 
y
les de 
harge-dé
harge pour stabiliser le matériau dupoint de vue des propriétés mé
aniques. Cette stabilisation est asso
iée à l'e�et Mullins ou auphénomène d'a

ommodation de l'élastomère.
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Fig. 3.13 � Contrainte de Cau
hy vs. déformation logarithmique sur les matériaux de type Nen 
ompression (a) et tra
tion 
ourte uniaxiale (b) sur le premier 
y
le.Dans le 
as des essais en 
ompression uniaxiale (CU) la vitesse de solli
itation est imposée à
50 mm.min−1, soit ε̇ = 0.033 s−1 et le dépla
ement maximal à 7.5 mm, 
e qui 
orrespond à unedéformation maximale de εmax = −0.36. Pour stabiliser le matériau, les plots subissent quatre
y
les de 
harge-dé
harge également. Les essais sont triplés pour s'assurer de la reprodu
tibilitédes résultats. Un phénomène bien 
onnu sur 
e type d'essai est � l'e�et tonneau � qui
orrespond à une variation de la se
tion le long de la hauteur de la piè
e rendant l'état dedéformation inhomogène. Pour s'en a�ran
hir, les plateaux de 
ompression sont lubri�és.La grandeur 
lassiquement utilisée dans la 
ommunauté des élastomères est la 
ontraintenominale ou de Piola Kir
hho� première espè
e, notée σN . Elle 
orrespond à la for
e F ramenéesur l'aire de la se
tion initiale S0, soit σN = F/S0. Cependant, les lois de 
omportementutilisées dans la suite de l'étude sont é
rites ave
 le tenseur des 
ontraintes de Cau
hy. Ainsi,l'analyse des résultats expérimentaux se fait en 
ontrainte de Cau
hy σ 
al
ulée à partir de53
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Fig. 3.14 � Contrainte de Cau
hy vs. déformation logarithmique sur les matériaux de type Nen 
ompression (a) et tra
tion 
ourte uniaxiale (b) sur le 
y
le stabilisé.la relation σ = F/S, où S 
orrespond à la se
tion a
tuelle de l'éprouvette. Son évolution est
al
ulée en faisant l'hypothèse d'une transformation à volume 
onstant, soit S = S0exp(−ε).Cette hypothèse paraît raisonnable au vu des valeurs de modules d'Young et de 
ompressibilité.Les 
ourbes 3.13(a) et (b) illustrent le 
omportement mé
anique des matériaux 
hargés detype N sur le premier 
y
le et les 
ourbes 3.14(a) et (b) sur le 
y
le stabilisé. L'augmentationde la raideur, de l'hystérésis ainsi que la déformation rémanente est observée. Les matériauxde type S adoptent un 
omportement mé
anique similaire.La 
ristallisation sous 
ontrainte en tra
tion uniaxiale est illustrée sur la �gure 3.15(a) et lastabilisation des matériaux en fon
tion du nombre de 
y
les est illustrée en CU et TU sur la�gure 3.16(a) et (b).Cisaillement simple monotone et alternéLes essais en 
isaillement simple monotones et alternés sont réalisés en imposant le dépla
e-ment. Deux types de 
hargement ont été retenus pour les besoins de l'étude :� le 
isaillement alterné : on impose un dépla
ement de -1.6 à 1.6 mm, soit −0.4 < γ < 0.4.L'obje
tif de 
et essai est de visualiser la symétrie de la réponse mé
anique.� le 
isaillement monotone : le dépla
ement imposé est de 3.5 mm, soit γmax = 0.875. Al'origine, nous souhaitions imposer un dépla
ement de 4 mm mais pour avoir une meilleurepré
ision sur les résultats, un 
apteur de for
e de 
apa
ité maximale de 1 kN a été utiliséréduisant ainsi légèrement le domaine d'investigation.Les éprouvettes subissent quatre 
y
les de 
harge-dé
harge en 
isaillement suivi d'unerelaxation de 5 min, et en�n les quatre 
y
les en 
isaillement simple. La reprodu
tibilité sefait sur trois éprouvettes à une vitesse de dépla
ement de la traverse de 10 mm.min−1, soit
γ̇ = 0.208 s−1. La 
ontrainte de Cau
hy est 
al
ulée à partir de l'expression F/(2 × S0).54
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Fig. 3.15 � Contrainte de Cau
hy vs. déformation logarithmique sur les matériaux de type Nen tra
tion uniaxiale - Observation de la 
ristallisation sous 
ontrainte des matériaux 
hargéssur le premier 
y
le .
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Fig. 3.16 � Observation de la stabilisation des matériaux sur le type N en 
ompression uniaxiale(a) et tra
tion 
ourte uniaxiale (b).Les �gures 3.17(a) et (b) montrent également les mêmes variations de la raideur, de l'hystérésiset de la déformation rémanente en fon
tion de la fra
tion volumique. Le 
omportemementmé
anique en 
isaillement simple alterné est symétrique.Essais ÷dométriquesLes essais ÷dométriques ont été mis en pla
e dans le but de déterminer le module de 
om-pressibilité k des élastomères 
hargés. Un dispositif a été développé en s'inspirant des travauxde thèse de [Moreau, 2000℄ et l'analyse expérimentale s'appuie sur les travaux d'Holownia[Holownia, 1974℄. L'étude de 
on
eption est développée en annexe A. Les é
hantillons sont des55
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Fig. 3.17 � Contrainte de Cau
hy vs. γ sur les matériaux de type N en 
isaillement simplealterné (a) et monotone (b).plots de diamètre d = 30.0±0.2 mm et de hauteur h = 13.0±0.1 mm. Lors de l'élaboration, on
onstate que les dimensions des éprouvettes augmente légèrement en fon
tion de la quantité denoir de 
arbone présente dans la formulation. Les dimensions de 
haque é
hantillon sont me-surées et l'essai est réalisé trois fois sur des éprouvettes di�érentes pour tester la reprodu
tibilité.L'é
hantillon D est pla
é au 
entre de la 
hambre C sur le support E et subit initialementune 
ompression uniaxiale puis une 
ompression ÷dométrique 
omme le montre la �gure 3.18.Les éprouvettes sont stabilisées ave
 quatre 
y
les de 
harge-dé
harge entre 1000 N et 95000 N,valeur pro
he de la 
apa
ité maximale de la 
ellule de for
e. La variation de la hauteur del'é
hantillon est mesurée à partir du dépla
ement de la traverse. Pour s'a�ran
hir de la rigiditéde l'ensemble du dipositif, un 
y
le de 
harge-dé
harge sans é
hantillon est réalisé dans unpremier temps.La 
ourbe 3.19(a) montre la for
e en fon
tion du dépla
ement du dispositif à vide et fait ap-paraître une hystérésis qui est due à l'assemblage de la ma
hine d'essai. Cette 
ourbe Uvide(F )est interpolée ave
 un polyn�me de degré quatre en 
harge et un autre pour la dé
harge a�nde 
orriger les mesures de dépla
ements = Uenr des essais ave
 un é
hantillon. Les valeurs ex-périmentales mesurées sur les é
hantillons sont alors modi�ées : Uutile = Uenr − Uvide(F ). Lesrésultats sont traités en 
ontrainte nominale et déformation logarithmique et on suppose qu'iln'existe pas de déformation de la 
hambre en a
ier (annexe A). Cette hypothèse induit une seule
omposante non nulle dans le 
al
ul du tenseur des déformations ε, soit εzz et tra(ε) = εzz. Le
al
ul analytique d'un 
ylindre épais de longueur in�nie soumis à une pression interne montreque la déformation dans la 
hambre ne dépasse pas 10−4. La 
omposante σzz du tenseur des
ontraintes σ est 
al
ulée en appliquant une for
e qui s'exer
e sur le piston B et en 
onsi-dérant l'élastomère 
omme quasi-in
ompressible 
e qui donne tra(σ) = 3σzz. Le module de
ompressibilité est 
al
ulé à partir de l'expression 3.16.
k =

tra(σ)

3 tra(ε) (3.16)L'analyse des résultats expérimentaux ÷dométriques est réalisée dans le pararaphe suivant56
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B

C

D

E

U, F

z

rFig. 3.18 � Coupe du dispositif ÷dométrique ; (A) plateaux de 
ompression, (B) piston, (C)
hambre, (D) é
hantillon, (E) support.
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 (b) deformation logarithmique Fig. 3.19 � (a) Courbe de for
e vs. dépla
ement pour un essai à vide sur le dispositif ÷do-métrique ; (b) 
ontrainte vs. déformation pour un é
hantillon 
hargé à 45 p
e ave
 du noir de
arbone de type N.de même que pour les essais en tra
tion et 
ompression uniaxiales et 
isaillement simple.Les modules de 
ompressibilité k sont déterminés à partir des 
ourbes 
ontrainte-déformation(�gure 3.19) sur le 
y
le stabilisé à l'aide d'une régression linéaire entre 40 < σ < 120 MPa.
57



3.3.2 Synthèse des résultats en quasi-statiquesLa �gure 3.20 illustre l'augmentation du module d'Young du matériau en fon
tion de laquantité, de la nature du noir de 
arbone et du 
y
le de 
hargement. Le premier 
y
le de
hargement dépend de la mise en forme du matériau et de l'e�et Mullins alors que le 
y
lestabilisé dépend de l'histoire du 
hargement. Les modules d'élasti
ité sont plus élevés aupremier 
y
le que sur le 
y
le stabilisé. Le 
y
le retenu dans la suite de l'étude est le 
y
lestabilisé 
ar il 
ara
térise le 
omportement des piè
es en fon
tionnement. L'identi�
ationdes paramètres des lois de 
omportement est réalisée sur le dernier 
y
le mais l'histoire du
hargement est prise en 
ompte en simulant la totalité des 
y
les.Les 
ourbes de 
harges ont été lissées par des polyn�mes du se
ond degré sur un intervalleréduit, 0. < ε < 0.13 pour le premier 
y
le et 0.05 < ε < 0.15 pour le 
y
le stabilisé pourprendre en 
ompte la déformation rémanente. Le tableau 3.12 indique les valeurs des modulesd'élasti
ité sur le premier et le dernier 
y
le pour les mélanges NX et SX. Les modules d'élasti
itédu mélange NX sont supérieurs aux mélanges SX traduisant un e�et de renfort plus important.
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Fig. 3.20 � Evolution du module d'élasti
ité en fon
tion de la fra
tion volumique de noir de
arbone sur le premier (
y
1) et le dernier 
y
le stabilisé (
y
4).La reprodu
tibilité des essais quasi-statiques a été validée au travers des di�érents essais.Les pré
autions qui ont été prises pour la détermination de la durée optimale de vul
anisa-tion (
f. paragraphe 3.1.2) a permis d'assurer une faible dispersion des résultats et tableau 3.12.La �gure 3.21 illustre l'énergie 
al
ulée à partir des essais de 
ompression uniaxiale sur lepremier 
y
le par le 
al
ul de l'aire sous la 
ourbe. Cette dissipation d'énergie est d'autantplus importante que la fra
tion volumique de noir de 
arbone augmente et elle est observéégalement en tra
tion uniaxiale et en 
isaillement simple.Les �gures 3.22(a) et (b) montrent que des déformations subsistent lors de la dé
harge aprèsles 
y
les de 
harge-dé
harge. Cette déformation n'est pas permanente mais rémanente 
arelle disparaît après des temps de repos plus long ou par ré
hau�ement. Un a

roissement de58



Tab. 3.12 � Modules d'Young en fon
tion de la fra
tion volumique de noir de 
arbone surpremier 
y
le et le 
y
le stabiliséNX SX
φ non stablilisé stabilisé non stablilisé stabiliséE (MPa) E (MPa) E (MPa) E (MPa)0.000 † † † †0.010 † † † †0.024 † † † †0.068 † † † †0.128 † † † †0.180 † † † †
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Fig. 3.21 � Evolution de l'énergie dissipée en fon
tion du taux de noir de 
arbone de type Net S en 
ompression uniaxiale.
ette déformation rémanente est observé lorsque la fra
tion volumique de noir de 
arboneaugmente. De plus, il apparaît que la déformation rémanente est sensible à la nature de la
harge renforçante. En e�et, dans le 
as d'un noir de 
arbone très renforçant 
omme le typeN, la valeur résiduelle est plus élevée.La �gure 3.23(a) montre l'évolution du module de 
ompressibilité en fon
tion du taux derenfort. Le module de 
ompressibilité augmente ave
 la fra
tion volumique de noir de 
arbonede 3200±15 MPa pour la gomme pure à 3650±30 MPa pour une fra
tion volumique de 18 %vpour le mélange de N45. La nature de la 
harge renforçante a peu d'in�uen
e sur la valeur dumodule de 
ompressibilité et l'é
art maximal mesuré est d'environ 50 MPa. Le 
oe�
ient dePoisson est 
al
ulé à partir des modules d'élasti
ité en 
ompression, et des valeurs du modulede 
ompressibilité k à partir de la relation 3.17.
ν =

1

2

(

1 −
E

3k

) (3.17)59



Les valeurs du 
oe�
ient de Poisson ν diminuent en fon
tion du taux de noir de 
arbone maisla nature de la 
harge a peu d'in�uen
e sur les valeurs 
omme le montre la �gure 3.13(b). Lagomme pure a un 
oe�
ient de Poisson ν = 0.49991 et pour un élastomère 
hargé à 45 p
e,
ν = 0.49972. Ces valeurs sont en a

ord ave
 
elles de [Holownia, 1974℄.La mise en éviden
e des di�érents phénomènes 
lassiquement énon
és dans la littérature telsque l'augmentation de la rigidité, de l'hystérésis et la déformation résiduelle en fon
tion de laquantité de noir de 
arbone apparaissent également sur les résultats expérimentaux de l'étude.La nature de la 
harge a également une in�uen
e sur le 
omportement mé
anique des élasto-mères.3.3.3 Essais de relaxation en 
ompressionLe 
omportement visqueux des élastomères est étudié à partir d'essais de relaxation en
ompression. Les essais sont réalisés sur des plots Goodri
h et sur l'ensemble des mélanges.Un dépla
ement est imposé rapidement jusqu'à une déformation ε = −0.36 à une vitessede déformation ε̇ ≃ 0.3 s−1. Cette déformation est maintenue à ε = −0.36 durant 12h etl'évolution de la for
e est mesurée.Le phénomène de relaxation des élastomères est illustré par sur les �gures 3.24(a) et (b).Elles représentent l'évolution de la 
ontrainte normalisée par rapport à la 
ontrainte maximaleatteinte en �n de 
harge à ε = −0.36, en fon
tion du temps. La 
inétique de relaxation ainsique l'amplitude de variation de la 
ontrainte sont dépendantes de la fra
tion volumique et de lanature du noir de 
arbone. La présen
e du noir de 
arbone favorise le 
omportement visqueuxdu mélange et le phénomène est d'autant plus important que la 
harge est renforçante. De plus,il apparaît que la gomme pure possède une légère vis
osité qui sera prise en 
ompte lors de lamodélisation.3.3.4 In�uen
e de la vitesseNous avons souhaité étudier l'in�uen
e de la vitesse de solli
itation sur le 
omportementmé
anique des élastomères. Les é
hantillons ont été solli
ités en 
isaillement alterné à deux
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Fig. 3.24 � Evolution de la 
ontrainte normalisée par la 
ontrainte en �n de 
harge en fon
tiondu temps sur les mélanges NX (a) et SX (b).vitesses de 
hargement di�érentes, soit 50 et 250 mm.min−1, respe
tivement ε̇ = 0.2 s−1 et
ε̇ = 1.0 s−1.La �gure 3.25 montre que dans la gamme d'observation, la vitesse a peu d'in�uen
e sur le
omportement mé
anique de l'élastomère. Toutefois, il est à noter que dans le 
as d'une solli
i-tation à vitesse élevée, le matériau se stablilise dès le premier 
y
le de 
hargement et quel quesoit la nature de la 
harge.3.3.5 Cara
térisation à froid de la gomme pureLa 
ara
térisation mé
anique de la gomme pure en température va permettre de déterminerl'évolution du module de 
onservation E ′. Certains auteurs [Berriot et al., 2002℄ asso
ie lavaleur du module de 
onservation E ′ au niveau de la zone de transition vitreuse à 
elle dumodule d'élasti
ité de la gomme pure au voisinage d'une 
harge.61
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 Me
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L'évolution du module de 
onservation E ′ et le fa
teur de perte tan δ de la gomme pureen fon
tion de la température est illustrée sur la �gure 3.26. Les essais sont reprodu
tibleset la zone de transition vitreuse Tg se situe entre -55 et -35 �C 
omme dans les travaux de[M.S.Sobhy et al., 2003℄. Le fa
teur de perte passe par un maximun d'environ 2.5 à -45�C. Deplus, le module de 
onservation E ′ évolue entre deux valeurs asymptotiques de 1400 MPa et de2.5 MPa en fon
tion de la température.3.3.6 Essais dynamiques : e�et PayneLes essais qui vont servir à illustrer le 
omportement mé
anique en solli
itation dynamiquesont des essais spé
i�ques permettant de 
ara
tériser l'e�et Payne. La vitesse de déformation γ̇n'est pas 
onstante et elle varie entre 1.5.10−2 s−1 et 4.2 s−1 à 1 Hz, et entre 1.2 s−1 et 205 s−1à 50 Hz.Proto
ole expérimentalCes essais sont des balayages en amplitude et en fréquen
e. Les essais ont été menés sur deséprouvettes de 
isaillement double à di�érentes fréquen
es 1 Hz, 20 Hz et 50 Hz ave
 10 
y
lesde stabilisation pour 
haque amplitude. Les essais à 1 Hz, 20 Hz et 50 Hz ont des duréesrespe
tives de 112.50 s, 5.63 s et 2.25 s. Lors de la mise en pla
e du proto
ole expérimental,il paraissait intéressant de réaliser un premier balayage des petites vers les grandes amplitudespuis un se
ond des grandes vers les petites amplitudes. Deux éprouvettes ont été né
essairespour réaliser 
es deux balayages. Les 11 amplitudes retenues sont indiquées dans le tableau 3.13.Tab. 3.13 � Amplitudes retenues pour la 
ara
térisation de l'e�et PayneAmplitude 0.01 0.02 0.05 0.1 0.2 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0(mm)
γ 2.5e-3 5.e-3 1.25e-2 2.5e-2 5.0e-2 0.125 0.25 0.375 0.5 0.625 0.75La 
ourbe 3.27(a) montre la réponse mé
anique pour les amplitudes 
roissantes sur les mé-langes de type N à la fréquen
e de 1 Hz. La détermination du module dynamique G′ s'e�e
tuesur le dernier 
y
le de 
hargement à 
haque amplitude donnée et pour les trois fréquen
es. Uneméthode de régression linéaire est mise en pla
e pour le traitement des résultats numériques.La droite de régression des points du 
y
le stabilisé en 
ontrainte-déformation et fournit lapente qui 
orrespond au module de 
onservation G′ 
omme le montre la �gure la �gure 3.27(b).La méthode utilisée est 
onfrontée à la méthode proposée par le logi
iel de post-traitement del'entreprise qui s'appuie sur une analyse de Fourier. Les 
ourbes 3.28(a) et (b) montrent queles deux méthodes donnent des résultats similaires.Analyse des résultatsModule de 
onservation G′
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e et 45 p
e à 1 Hz (a) et 50 Hz (b).Les résultats ont été traités par le logi
iel qui intègre l'analyse de Fourier. L'évolution dumodule de 
isaillement G′ en fon
tion de la déformation est illustrée sur les �gures 3.29 et 3.30.Les résultats montrent que l'e�et Payne est plus marqué lorsque la fra
tion volumiquede 
harges augmente dans le matériau. En e�et, pour les matériaux 
hargés à 13 et 18%v,le module d'élasti
ité varie fortement quand la déformation augmente. Lorsque la fra
tionvolumique diminue dans le mélange, la variation du module d'élasti
ité en fon
tion de ladéformation est moins marquée.De plus, le type de 
hargement in�ue sur la valeur du module G′
0. Les valeurs de G′

0 sont plusélevées dans le 
as d'un balayage en ampltitude 
roissante que dans le 
as dé
roissant. Cettedi�éren
e au niveau des modules d'élasti
ité est due à la stabilisation du matériau. Dans le 
asdu balayage en amplitude dé
roissante, le matériau est dire
tement stabilisé à la déformation64
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Fig. 3.30 � Balayage en amplitude dé
roissante à 1 Hz pour NX (a) et SX (b).maximale ε = 0.75 
e qui a une in�uen
e sur les amplitudes plus faibles. Dans l'autre 
as, lematériau se stabilise d'une amplitude à l'autre. Cependant, les modules G′ semblent tendrevers une même valeur de G′
∞ aussi bien en 
roissant qu'en dé
roissant. La �gure 3.28(a) montrel'in�uen
e du type de balayage sur les modules G′

0.Par ailleurs, la fréquen
e de solli
itation a une légère in�uen
e sur la valeur du moduled'élasti
ité à la température ambiante. Le module d'élasti
ité augmente légèrement ave
 lafréquen
e de solli
itation 
omme le montrent les �gures 3.28 (a) et (b).En�n, la nature de la 
harge a une in�uen
e sur la réponse mé
anique. Le noir de 
arboneS qui a une surfa
e spé
i�que inférieure à 
elle du N (tableau 3.2) a des valeurs de modulesd'élasti
ité moins élevées. De plus, l'e�et Payne et la rigidi�
ation dynamique sont moinsimportants sur les matériaux 
hargés de noir de 
arbone ayant une surfa
e spé
i�que faible.Amortissement tan δ 65



L'évolution de tanδ = G′′/G′ en fon
tion de la déformation est observée sur les graphes3.31(a) et (b) pour NX et 3.32(a) et (b) pour SX uniquement en amplitude 
roissante. Uneaugmentation de l'amortissement est observée quand la fra
tion volumique de noir de 
arboneaugmente dans le mélange. L'amortissement passe par un maximum qui est d'autant plusmarqué que la fra
tion volumique est élevée. En revan
he, lorsque la fra
tion volumique estfaible, l'amortissement évolue peu ave
 l'amplitude. L'amortissement augmente également ave
la fréquen
e 
omme le montrent les graphes 3.31 et 3.32. De plus, la nature de la 
harge in�uesur tan δ. Les matériaux de type S sont moins amortissants que 
eux de type N.
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Fig. 3.31 � Evolution de tan δ en fon
tion de γ à 1 Hz pour NX (a) et à 50 Hz (b).
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Fig. 3.32 � Evolution de tan δ en fon
tion de γ à 1 Hz pour SX (a) et à 50 Hz (b).Détermination des modules G′
0 et G′

∞Ce phénomène de non-linéarité des élastomères 
hargés est dé
rit par plusieurs modèles 
ommele montre la bibliographie. Le modèle étudié dans 
ette étude est 
elui de Maier et Göritz[Maier et Göritz, 1996℄ détaillé dans la partie 2.3.2. L'expression permettant de dé
rire l'évolu-tion du module de 
onservation G′ est donnée par la relation 2.21. Le 
al
ul des limites permetde déterminer G′
0 et G′

∞ : 66



limε→0, G
′(ε) = G′

st +G′
i = G′

0, et limε→∞, G
′(ε) = G′

st = G′
∞ (3.18)
e qui nous permet de 
al
uler ∆G′ qui rend 
ompte de l'amplitude de l'e�et Payne :

∆G′ = G′
0 −G′

∞ (3.19)Ce modèle est appliqué aux résultats expérimentaux uniquement en balayage 
roissant, 
asoù l'e�et Payne est le plus marqué, 
e qui permet de déterminer les di�érentes valeurs limites
G′

0 et G′
∞ 
ar elles n'ont pas été atteintes expérimentalement. Certaines valeurs ne sont pasdéterminées ave
 
e modèle et sont notées ND dans le tableau 3.14.Tab. 3.14 � Modules G′

0, G′
∞ et ∆G′ obtenus par le modèle de Maier et Göritz

φ Grandeurs 1Hz 20 Hz 50 HzN S N S N Sgomme G′
0 (MPa) 0.48 − 0.50 − ND −pure G′
∞ (MPa) 0.45 − ND − 0.5023 −

∆G′ (MPa) 0.03 − ND − ND −

G′
0 (MPa) 0.85 0.83 0.87 0.86 0.89 0.860.068 G′
∞ (MPa) 0.72 0.72 0.56 0.74 0.63 ND

∆G′ (MPa) 0.13 0.11 0.31 0.12 0.25 −
G′

0 (MPa) 1.77 − 1.75 − 1.80 −0.124 G′
∞ (MPa) 1.11 − 1.07 − 1.05 −

∆G′ (MPa) 0.66 − 0.68 − 0.75 −
G′

0 (MPa) 3.73 2.03 3.97 2.08 3.98 2.140.180 G′
∞ (MPa) 1.64 1.44 1.67 1.46 1.69 1.48

∆G′ (MPa) 2.09 0.59 2.30 0.62 2.29 0.66Le modèle permet d'obtenir les modules G′
0 et G′

∞ qui traduisent l'in�uen
e de la fra
tionvolumique, de la nature de la 
harge et de la fréquen
e de solli
itation.3.4 Con
lusionsLa 
ara
térisation du 
omportement mé
anique des élastomères 
hargés en solli
itationquasi-statique et en dynamique fait l'objet de 
e 
hapitre. En plus de 
onstituer une base dedonnées essentielle pour la modélisation, les phénomènes dé
rits dans la littérature sont bienmis en éviden
e sur les matériaux de l'étude.Tout d'abord, l'augmentation de la raideur, de l'hystérésis et de la déformation rémanente estobservée ave
 la fra
tion volumique de noir de 
arbone. La nature de la 
harge a une in�uen
esur 
es valeurs. En e�et, les matériaux 
hargés de noir de 
arbone de type N ont des valeurssupérieures à 
elles du type S.Le module de 
ompressibilité k 
roît ave
 le taux de 
harge. La nature du noir de 
arbone apeu d'in�uen
e sur 
ette grandeur. Le 
omportement mé
anique lors de l'essai ÷dométrique67



montre une réponse purement élastique quel que soit la fra
tion volumique de 
hargesrenforçantes. Cette observation est intéressante pour la modélisation mi
romé
anique 
ar ellemontre que l'hystérésis est purement déviatoire.Ensuite, l'augmentation de la fra
tion volumique de noir de 
arbone favorise la relaxation dumatériau. La variation de 
ontrainte est plus importante sur les matériaux NX que sur SX.D'autre part, la vitesse a peu d'in�uen
e sur la réponse mé
anique des élastomères 
hargéslors d'essais quasi-statiques aux températures 
onsidérées largement supérieures à Tg. Laprin
ipale observation est que le matériau se stabilise dès le premier 
y
le pour les vitesses desolli
itations élevées.La diminution du module de 
onservation E ′ de la gomme pure en fon
tion de la températureest également observée. Le module E ′ varie de 1400 MPa pour T = −100�C à 2 MPa pour
T = 20�C . La zone de transition vitreuse se situe entre −55�C< Tg < 35�C ave
 un pi
 dufa
teur d'amortissement tan δ à −45�C.En�n, le 
omportement des élastomères 
hargés en dynamique est réalisé sur des essais spé
i-�ques qui mettent en éviden
e l'e�et Payne. Ce phénomène qui se traduit par la diminution dumodule d'élasti
ité lorsque la déformation augmente est 
ara
térisé. Par ailleurs, la raideur etl'amortissement 
roissent ave
 la fréquen
e de solli
itation. La nature de la 
harge a égalementune in�uen
e sur la réponse dynamique : l'e�et Payne est d'autant plus important que la surfa
espé
i�que est élévée.
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Con
lusionCette première partie a permis de pré
iser la mi
rostru
ture et le 
omportement mé
aniquedes élastomères 
hargés. La littérature a montré que les intera
tions entre les 
harges et lamatri
e in�uent fortement sur le 
omportement mé
anique. La 
ara
térisation des matériauxmontre que la présen
e du noir de 
arbone 
omplexi�e la mi
rostru
ture. Une 
ertainequantité de gomme est soit o

luse soit liée sur les 
harges renforçantes et dépend de lasurfa
e spé
i�que du noir de 
arbone. De plus, un réseau 
ontinu peut apparaître à partir d'un
ertain seuil de fra
tion volumique modi�ant le 
omportement mé
anique du matériau renfor
é.Par ailleurs, la 
ara
térisation mé
anique montre que le noir de 
arbone modi�e le 
om-portement global du matériau. La raideur, l'hystérésis, la vis
osité et en
ore la déformationrémanente augmentent en fon
tion de la fra
tion volumique et de la surfa
e spé
i�que de la
harge. En e�et, plus le noir de 
arbone est renforçant plus les valeurs des grandeurs men-tionnées sont élevées. Ces deux paramètres seront à intégrer dans les modèles développés. Lesrésultats expérimentaux montrent que la gomme pure adopte un 
omportement vis
oélastiquelinéaire. En revan
he, la présen
e des 
harges renforçantes engendre di�érents phénomènes quipeuvent être pris en 
ompte par une loi de 
omportement élastovis
oplastique. De plus, l'e�etPayne est un phénomène qui devra être modélisé pour traduire 
orre
tement le 
omportementdes élastomères 
hargés.Bien que l'e�et Mullins et la 
ristallisation sous 
ontrainte aient été évoqués dans la biblio-graphie, 
es phénomènes ne seront pas pris en 
ompte dans la modélisation. Les appli
ationsindustrielles des piè
es étudiées permettent d'é
arter 
es deux phénomènes dans un premiertemps 
ompte tenu des solli
itations appliquées qui restent dans le domaine des déformationsmodérées.
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Deuxième partieModélisation mi
romé
anique du
omportement

71





Introdu
tionCette se
onde partie est 
onsa
rée à la modélisation du 
omportement mé
anique desélastomères 
hargés. Un des obje
tifs de 
e travail est de pouvoir intégrer la fra
tion volumiqueet la surfa
e spé
i�que des noirs de 
arbone dans la loi de 
omportement. Le 
hoix est de
onsidérer les élastomères 
hargés 
omme hétérogènes et de modéliser leur 
omportementmé
anique en s'appuyant sur des méthodes d'homogénéisation et sur la des
ription de lami
rostru
ture détaillée dans le 
hapitre 3.Le 
hapitre 4 présente quelques aspe
ts de la modélisation mi
romé
anique, en parti
ulierappliquée aux polymères 
hargés au travers d'une étude bibliographique. Les outils né
essairespour modéliser le 
omportement des matériaux hétérogènes sont introduits dans le 
adre del'élasti
ité linéaire. Les di�érentes méthodes qui permettent d'obtenir les modules homogénéiséssont dé�nies. Les extensions des modèles mi
romé
aniques en non linéaire sont égalementintroduites pour les besoins de l'étude. Quelques appro
hes non linéaire sont abordées ainsique les outils utilisés dans le 
adre de 
e travail.Les modèles mi
romé
aniques fondés sur la représentation par motifs morphologiqueset utilisés pour dé
rire le 
omportement des matériaux de l'étude sont présentés dans le
hapitre 5. Tout d'abord, les di�érentes méthodes d'homogénéisation sont 
onfrontées enélasti
ité linéaire dans le but de 
hoisir le motif le plus adapté aux matériaux de l'étudeet également d'ajuster les 
onstantes d'élasti
ité des di�érents 
onstituants. Les premiersmodèles permettant de dé
rire le renfor
ement sont les modèles auto
ohérents généralisés(ACG) ave
 un motif simple, nommé � 2+1 - phases �. Dans 
ette première appro
he,les outils utilisés pour l'extension non linéaire sont validés et le modèle � 2+1 - phases �est 
onfronté aux résultats expérimentaux obtenus dans le domaine des déformations modérées.Dans un deuxième temps, un modèle plus 
omplexe est proposé pour améliorer la des
riptiondu 
omportement des élastomères 
hargés en s'appuyant sur une séparabilité des é
helles. Lemodèle, nommé (3ϕ)2, intègre un nombre plus important de phases et utilise l'imbri
ation dedeux motifs ACG, l'un situé à l'é
helle de l'agrégat (0.1 µm) et l'autre à l'é
helle du réseauper
olant (100. µm). Ce modèle est également 
onfronté aux résultats expérimentaux en linéaireet non linéaire 
omme dans le 
as du motif simple, et sert de base de ré�exion pour 
omprendrel'in�uen
e des di�érentes phases et ainsi améliorer le motif � 2+1 - phases � prévu pour uneutilisation industrielle.
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Chapitre 4Rappels bibliographiques surl'homogénéisation
4.1 Introdu
tion aux méthodes d'homogénisationLa modélisation du 
omportement mé
anique des matériaux peut s'appuyer sur des appro
hesphénoménologiques lorsqu'on 
onsidère les matériaux étudiés 
omme ma
ros
opiquement ho-mogènes. Ces modèles permettent dans de nombreux 
as de dé
rire le 
omportement mé
aniquedes matériaux mais intègrent peu d'informations sur la mi
rostru
ture 
e qui peut né
essiterune identi�
ation 
omplète des paramètres des lois de 
omportement si la formulation dumélange est modi�ée. Une manière de prendre en 
ompte 
ertains aspe
ts de la formulationd'un mélange tels que la fra
tion volumique de renfort est de 
onsidérer le matériau 
ommehétérogène et d'utiliser des méthodes d'homogénéisation. Dans 
e 
as, l'appro
he phénomé-nologique est utilisée lo
alement pour dé
rire le 
omportement des phases qui 
onstituent lematériau et la modélisation mi
romé
anique permet d'estimer le 
omportement mé
aniquema
ros
opique du 
omposite. Ce type d'appro
he né
essite une bonne 
onnaissan
e de larépartition spatiale, de la géométrie, de la fra
tion volumique ainsi que du 
omportementmé
anique des phases 
onstitutives. Les autres intérêts de l'appro
he mi
romé
anique sont deprédire le 
omportement d'un mélange avant son élaboration et d'optimiser une mi
rostru
turepour s'appro
her d'un 
omportement mé
anique spé
i�que [Besson et al., 2001℄.L'étude bibliographique se restreint au 
as d'une distribution isotrope des phases ave
 un
omportement mé
anique isotrope, et se fo
alise plus parti
ulièrement sur l'étude des polymères
hargés en élasti
ité linéaire et dans le domaine des déformations modérées.4.2 Appro
he mi
romé
anique en élasti
ité linéaire4.2.1 Volume Elémentaire Représentatif et Milieu Homogène Equi-valentDans les appro
hes mi
romé
aniques, trois longueurs 
ara
téristiques de la stru
ture hétéro-gène étudiée sont dé�nies [Bornert et al., 2001℄. L'é
helle mi
ros
opique d dépend des phéno-mènes physiques étudiés et elle doit être pertinente pour pouvoir rendre 
ompte de l'impa
tau niveau de l'é
helle ma
ros
opique. Cette longueur 
ara
téristique d est asso
iée à la taille74



des hétérogénéités présentes dans le mélange. La longueur l est liée à la taille du Volume Elé-mentaire Représentatif (VER) sur lequel les 
al
uls sont e�e
tués. Le VER représente le pluspetit volume 
ontenant toute l'information statistique 
ara
térisant la morphologie et la répar-tition des hétérogénéités du matériau. La longueur intermédiaire l se situe entre l'é
helle de lastru
ture ma
ros
opique L et l'é
helle des hétérogénéités telle que d ≪ l ≪ L. Les di�érenteslongueurs 
ara
téristiques sont illustrées sur la �gure 4.2. Le milieu hétérogène dé�ni par leVER est rempla
é par un Milieu Homogène Equivalent (MHE) qui a le même 
omportemente�e
tif que le matériau étudié.
d

Milieu hétérogène VER MHE
l

LFig. 4.1 � Illustration des di�érentes é
helles dans un matériau hétérogène[Bornert et al., 2001℄.
4.2.2 Démar
he d'homogénéisationLes méthodes d'homogénéisation se présentent en trois étapes qui sont les étapes de re-présentation, de lo
alisation et d'homogénéisation dé�nies 
i-dessous [Besson et al., 2001,Bornert et al., 2001℄.Etape de représentationElle 
orrespond à la des
ription du VER. Dans le 
adre général des milieux aléatoires, l'ap-pro
he est statistique et les di�érentes phases qui 
onstituent le VER sont dé�nies ainsi que leur
omportement respe
tif. Leur fra
tion volumique, leur morphologie ainsi que leur agen
ementsont établis dans 
ette étape. Dans le 
as des milieux périodiques, le VER 
orrespond à une
ellule de base de l'arrangement périodique et 
ette 
ellule peut paver l'espa
e par translation.Etape de lo
alisation (ou de 
on
entration)Les 
hamps lo
aux de 
ontraintes σ

i
(~x) et de déformations ε

i
(~x) de la phase indi
ée i, sontanalysés en tout point ~x du VER V soumis à des 
onditions de 
ontraintes ~T = Σ.~n ou de75



déformations ~u = E.~x homogènes imposées au 
ontour. Les ve
teurs ~T et ~u 
orrespondentrespe
tivement aux ve
teurs 
ontrainte et dépla
ement sur le 
ontour de normale ~n.Au niveau des phases, les 
hamps de 
ontraintes lo
aux sont reliés aux 
hamps de déformationslo
aux par la relation σ
i

= Ci : ε
i
ave
 Ci le tenseur des modules d'élasti
ité de la phase

i. A l'é
helle ma
ros
opique, on a Σ = Ch : E ave
 Ch le tenseur des modules e�e
tif ouhomogénéisé. Dans le 
as de l'élasti
ité linéaire et ave
 les 
onditions de déformations ou de
ontraintes homogènes au 
ontour, on peut montrer qu'il existe une solution unique dépendantlinéairement de Σ (ou E) :
σ

i
(~x) = A(~x) : Σ ∀~x ∈ V (4.1)ave
 A(~x) les tenseurs de lo
alisation reliant les 
hamps de 
ontraintes lo
aux au 
hamp de
ontraintes ma
ros
opiques. Les tenseurs Ai qui 
orrespondent à la valeur moyenne sur la phase

i, sont des tenseurs d'ordre quatre dépendant du modèle d'homogénéisation 
hoisi et véri�antl'égalité :
〈Ai〉 = I (4.2)ave
 I le tenseur identité d'ordre 4 et 〈. . .〉 indiquant la moyenne spatiale sur le VER.Etape d'homogénéisationLa dernière étape est l'étape d'homogénéisation qui 
onsiste à e�e
tuer le passage de l'é
helledes phases i de fra
tion volumique fi à l'é
helle ma
ros
opique en utilisant les relations :

Σ =
∑

i

fiσi
et E =

∑

i

fiεi
(4.3)Le tenseur des déformations ma
ros
opique est obtenu à partir de la relation 4.4 :

E = C
−1
h : Σ (4.4)et le tenseur des modules homogénéisé 
ara
térisant le matériau 
omposite peut être estimé àpartir de la relation :

C
−1
h =

∑

i

fiC
−1
i Ai (4.5)Le 
omportement mé
anique du VER et la détermination des grandeurs lo
ales peuvent êtreobtenues à l'aide de méthodes analytiques, expérimentales ou en
ore numériques.4.2.3 Bornes et estimations du 
omportement de milieux hétérogènesLa détermination des tenseurs homogénéisés asso
iés au 
omportement du matériau hétérogènepeut être obtenue par deux appro
hes. La première est l'appro
he variationnelle basée surune des
ription statistique (ou périodique) de la distribution des 
onstituants. A partir des
ara
téristiques de 
haque 
onstituant, il est possible d'établir un en
adrement des 
onstantesd'élasti
ité du matériau 
omposite. La se
onde appro
he est fondée sur la dé�nition d'un MotifMorphologique Représentatif (MMR) qui prend en 
ompte des informations supplémentairessur l'arrangement géométrique des phases. 76
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Fig. 4.2 � Démar
he d'homogénéisation pour déterminer le 
omportement homogénéisé dumatériau 
omposite.Appro
he variationnelleLes propriétés du matériau hétérogène à l'é
helle du VER (V ) peuvent être obtenues en résol-vant les équations de la mé
anique des milieux 
ontinus dans le 
adre des petites perturbationsqui sont dé�nies par :
{ −→div σ

i
+ ~fv = ~0

ε
i
= 1

2

(−−→grad ~u+
t

(
−−→grad ~u))ave
 ~fv la densité des for
es volumiques ; les lois de 
omportement lo
ales sont supposées
onnues. Les 
onditions limites sont imposées sur le 
ontour ∂V du volume du VER et s'exprimedans le 
as des 
ontraintes homogènes au 
ontour par l'expression 4.6 et pour les déformationshomogènes au 
ontour par l'expression 4.7.

Σ.~n = σ.~n ∀~x ∈ ∂V (4.6)
~u = E.~x ∀~x ∈ ∂V (4.7)Dans le 
as de 
onditions aux limites pour le mieux périodiques, la géométrie de la 
ellule Vest parfaitement 
onnue et peut dé
rire l'ensemble de l'espa
e en réalisant des translations. Les
onditions limites s'é
rivent alors :

~u = E.~x+ ~v ∀~x ∈ ∂V (4.8)où ~v est périodique.Après résolution des équations de la mé
anique, on peut établir un en
adrement des moduleshomogénéisés. 77



〈σ∗〉 : E −
1

2
〈σ∗ : Si : σ∗〉 ≤

1

2
E : Ch : E ≤

1

2
〈ε′ : Ci : ε′〉 (4.9)

∀ ε′ =
−−→grad ~u′ le 
hamp de déformations 
ompatible admissible (CA) et σ∗ le 
hamp de
ontraintes statiquement admissible (−→div σ∗ = ~0) noté SA. Si 
orrespond au tenseur des
omplaisan
es de la phase i. Suivant la quantité d'information disponible sur la mi
rostru
turedu 
omposite, il est possible d'en
adrer les propriétés mé
aniques des matériaux hétérogènes àpartir de bornes qui sont plus ou moins resserrées.Bornes d'ordre 0. Les bornes d'ordre 0 
orrespondent aux propriétés de la phase la plus molleet de la phase la plus dure présentes dans le 
omposite. On peut é
rire que :

Cm ≤ Ch ≤ CM (4.10)ave
 Cm et CM respe
tivement les tenseurs des modules d'élasti
ité du 
onstituant le plusmou et le plus dur.Bornes d'ordre 1 : Voigt et Reuss. Les bornes d'ordre 1 intègrent des informations sup-plémentaires sur la mi
rostru
ture qui sont les fra
tions volumiques des phases. Elles ont étéétablies par Voigt [Voigt, 1889℄ et Reuss [Reuss, 1929℄. Dans le 
as de Voigt, les déformationssont supposées uniformes alors que dans le 
as de Reuss, les 
ontraintes sont supposées uni-formes. Ces deux hypothèses fortes permettent de dé�nir des bornes extrêmes mais donnentun en
adrement large lorsque les propriétés des deux phases sont 
ontrastées. Le tenseur desmodules d'élasti
ité homogénéisé est en
adré par :(Reuss) 〈C−1
i 〉−1 ≤ Ch ≤ 〈Ci〉 (Voigt) (4.11)
e qui entraîne les inégalités sur les modules de 
isaillement µh et de 
ompressibilité kh homo-généisés :







〈µ−1〉−1 ≤ µh ≤ 〈µ〉

〈k−1〉−1 ≤ kh ≤ 〈k〉Des bornes d'ordres plus élevés existent et permettent un en
adrement plus resserré 
omme lesbornes d'ordre 2 de Hashin-Shtrikman [Hashin et Shtrikman, 1962℄. L'appro
he variationnellereformulée intègre plus d'informations sur la distribution des phases 
e qui permet un en
a-drement resserré des propriétés du 
omposite lorsque le 
ontraste entre les phases est faible.Toutefois, 
es bornes ne sont pas utilisées dans la suite de l'étude et nous renvoyons le le
teuraux ouvrages de [Bornert et al., 2001℄ et de [Zaoui, 1998℄ pour plus de détails.Appro
he par Motifs Morphologiques ReprésentatifsL'appro
he 
lassique ne permet pas de prendre en 
ompte l'agen
ement entre les phases 
arles informations ne sont extraites que pon
tuellement. La se
onde appro
he qui s'appuie surdes Motifs Morphologiques Représentatifs, permet d'enri
hir l'information sur l'arrangement detype in
lusion-matri
e de la mi
rostru
ture. Les travaux de [Bornert et al., 1996℄ permettentd'obtenir des estimations plus pré
ises des propriétés du 
omposite en se basant sur l'arrange-ment parti
ulier des sphères de Hashin [Hashin, 1965℄ illustré sur la �gure 4.3. Ils 
onsidèrent78



la distribution de sphères homothétiques isotropes remplissant tout l'espa
e du VER. De plus,dans le 
as où l'assemblage de sphères est plongé dans le MHE,on obtient une estimation detype auto
ohérente qui fait l'objet du paragraphe suivant.

Fig. 4.3 � Assemblage de sphères 
omposites ave
 une distribution isotrope[Bornert et al., 1996℄.Méthodes auto
ohérentes. Les méthodes auto
ohérentes permettent d'estimer les 
onstantesd'élasti
ité en prenant 
omme milieu de référen
e le MHE qu'on 
her
he à déterminer. Cesméthodes sont basées sur les travaux d'Eshelby [Eshelby, 1957℄ qui s'intéressent à l'origine au
omportement élastique des matériaux poly
ristallins. L'extension aux matériaux 
ompositesparti
ulaires a été menée par [Hill, 1965a, Hill, 1965b℄ et [Budiansky, 1965℄.Les méthodes auto
ohérentes s'appuient sur un assemblage de sphères isotropes plongédans le MHE de dimensions in�nies ave
 des interfa
es supposées parfaites. Les travaux de[Kröner, 1977℄ basé sur une appro
he statistique adapté aux matériaux aléatoires ave
 unemi
rostru
ture de type 
ellulaire s'appuient sur le modèle auto
ohérent 
lassique (AC). Cettepremière appro
he auto
ohérente 
onsiste à supposer que 
haque phase est tour à tour immergéedans le MHE (�gure 4.4a). Dans l'hypothèse d'un mélange isotrope de phases isotropes et d'unmotif à in
lusion sphérique en élasti
ité linéaire, les tenseurs Ai sont 
al
ulés analytiquement.Les tenseurs Ai peuvent s'é
rire simplement à l'aide de deux s
alaires αi et βi.
Ai = αiK + βiJ (4.12)Les tenseurs K et J sont des tenseurs isotropes d'ordre quatre qui sont dé�nis par :

K =
1

3
1 ⊗ 1 et K + J = I (4.13)où 1 le tenseur identité d'ordre deux. Les tenseurs K et J sont idempotents 
e qui se traduitpar :

JJ = J et KK = K (4.14)et véri�ent la relation :
JK = KJ = 0 (4.15)79



Ansi il est possible d'é
rire dans le 
as de l'élasti
ité isotrope, le tenseur des modules d'élasti
itéhomogénéisé sous la forme :
Ch = 3khK + 2µhJ (4.16)Dans un premier temps, on va s'intéresser au problème de l'in
lusion inhomogène I proposépar Eshelby [Eshelby, 1957℄ pour introduire les équations liées aux modèles auto
ohérents. Ladéformation εI au sein d'une in
lusion ellipsoïdale est supposée homogène et est reliée à ladéformation initiale (ou libre) εL par le tenseur d'Eshelby S

esh par la relation :
εI = S

esh : εL (4.17)Le 
hamp de 
ontraintes σI dans l'in
lusion peut être 
al
ulé par l'expression :
σI = C

I : (εI − εL) = C
I : (Sesh − I) : εL (4.18)ave
 C

I le tenseur des modules d'élasti
ité de l'in
lusion. Dans le 
as d'une in
lusion sphériqueplongée dans une matri
e isotrope, on peut dé
omposer le tenseur d'Eshelby :
S

esh = a K + b J (4.19)où les 
onstantes a et b sont obtenues par les expressions :
a =

3k

3k + 4µ
et b =

6(k + 2µ)

5(3k + 4µ)
(4.20)où µ et k les 
onstantes d'élasti
ité de l'in
lusion. Le tenseur des déformations dans l'in
lusionsphérique peut alors s'é
rire :

εI =
a− b

3
tra(εL)1 + b εL (4.21)D'après le prin
ipe de superposition, l'état de 
ontrainte dans l'in
lusion plongée dans unematri
e in�nie, possédant une déformation libre ma
ros
opique EL et soumise à une déformation

E à l'in�ni, peut être 
al
ulé. En partant de la déformation au sein de l'in
lusion sous la forme :
ε = S

esh : (εL − EL) + EL + (E −EL) (4.22)on peut é
rire l'état de 
ontrainte dans l'in
lusion à partir de la relation 4.18 :
σ = Σ + L

† : (EL − εL) (4.23)où Σ = C
I : (E − EL) et L

† = C
I : (I − S

esh) qui 
orrespond au tenseur d'a

ommodationélastique.Dans le 
as où l'in
lusion est supposée di�érente de la matri
e dans laquelle elle est plongée,on peut 
al
uler à nouveau le 
hamp de déformations εI à partir des résultats pré
édents. Sil'in
lusion est sphérique isotrope ave
 les 
onstantes d'élasti
ité (µ, k) entourée d'une matri
e(µ0, k0), on obtient le tenseur des déformations dans l'in
lusion :
εI =

1

1 + a0(k − k0)/k0

traE
3

1 +
1

1 + b0(µ− µ0)/µ0
Edev (4.24)80



où les 
onstantes a0 et b0 sont 
al
ulées à partir des expressions 4.20 et des 
onstantes d'élas-ti
ité de la matri
e et Edev est la partie déviatoire du tenseur des déformations ma
ros
opique E.Dans l'appro
he auto
ohérente ave
 un matériau biphasé isotrope 
onstitué des phases i = 1, 2,on 
onsidère su

essivement que la phase 1 puis la phase 2 sont en in
lusion dans le MHE (�gure4.4(a)) et on é
rit que ∑i fiεi
= E. Le système non linéaire à résoudre est alors le suivant :

f1
kh − k1

1 − ah (1 − k1/kh)
+ f2

kh − k2

1 − ah (1 − k2/kh)
= 0 (4.25)

f1
µh − µ2

1 − bh (1 − µ2/µh)
+ f2

µh − µ1

1 − bh (1 − µ1/µh)
= 0 (4.26)Les paramètres ah et bh sont également 
al
ulés à partir des expressions 4.20 et des modulesde 
isaillement µh et de 
ompressibilité kh homogénéisés.
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Fig. 4.4 � Modèles auto
ohérent (a) et auto
ohérent généralisé (b).Cependant, dans le 
as des matériaux hétérogènes ayant une stru
ture matri
e-in
lusion àinterfa
e parfaite, le modèle proposé par [Christensen et Lo, 1979℄ est plus adapté. Ce modèle,appelé modèle auto
ohérent généralisé (ACG) ou en
ore � 2+1-phases �, permet de prendre en
ompte des arrangements parti
uliers. En e�et, la phase non 
ontinue est entourée de la phaseexterne per
olante et forme une in
lusion 
omposite qui est à son tour plongée dans le MHE(�gure 4.4(b)). Dans le 
as d'un mélange 
onstitué de deux phases isotropes, où la phase (1)est en in
lusion dans la phase 
ontinue (2), on obtient les équations suivantes :
kh = k1 +

f1 (k1 − k2)

1 + f2 (k1 − k2) /(k2 + 4
3
µ2)

(4.27)
A

(

µh

µ2

)2

+B

(

µh

µ2

)

+ C = 0 (4.28)où A, B et C sont des 
oe�
ients qui dépendent de µi, νi et fi [Christensen et Lo, 1979℄.L'intérêt de 
e modèle est de pouvoir inverser l'arrangement des phases, i.e. que la phase 1)peut devenir la matri
e 
ontinue et la phase 2 l'in
lusion par simple permutation des indi
es i.La modélisation des polymères 
hargés à partir de modèles ACG a fait l'objet de divers travaux.[Alberola et al., 2001℄ montrent une bonne 
orrélation ave
 les résultats expérimentaux en81



modélisant une matri
e SBR 
hargée de sili
e ave
 un modèle à � 2+1-phases � . [Raos, 2003℄a également utilisé un modèle ACG pour prédire le 
omportement d'un élastomère renfor
épar du noir de 
arbone N234. Les résultats montrent que 
e type d'appro
he permet de rendre
ompte du renfor
ement induit par les 
harges entre 0 et 50 p
e dans le domaine de petitesdéformations. Les travaux ré
ents de [Mélé et al., 2005℄ ont montré qu'un modèle ACG permetune des
ription 
orre
te des propriétés rhéologiques d'une matri
e styrène-butadiène renfor
éepar de la sili
e.Par ailleurs, la séparabilité des é
helles permet de traiter su

essivement un problème à dif-férents niveaux d'observation par des méthodes d'homogénéisation et ainsi estimer le 
ompor-tement ma
ros
opique du milieu hétérogène [Besson et al., 2001℄. [Gauthier et al., 2003℄ pro-posent un modèle � 2+1-phases � utilisé en trois étapes su

essives pour améliorer la prédi
-tion du 
omportement d'une matri
e SBR renfor
ée de sili
e (�gure 4.5). L'intérêt de 
ettedémar
he est de pouvoir intégrer un nombre plus important de phases à di�érentes é
hellesdéterminées à partir de la mi
rostru
ture. Le premier milieu homogène équivalent MHE1 prenden 
ompte les intera
tions de la gomme o

luse et de la gomme liée. Le se
ond MHE2 qui sesitue à l'é
helle de l'agrégat, permet d'étudier l'in�uen
e de la sili
e sur le MHE1, et en�n leMHE3 rend 
ompte du 
omportement à l'é
helle ma
ros
opique ave
 le MHE2 plongé dans lamatri
e SBR.

Fig. 4.5 � Représentation s
hématique la mi
rostru
ture d'un élastomère 
hargé de sili
e et dumodèle asso
ié ; modèle ACG imbriqué en trois étapes su

essives [Gauthier et al., 2003℄.Pour des morphologies plus 
omplexes, il est possible de s'appuyer sur l'assemblage des sphères
omposites de Hashin généralisé. Un ensemble in�ni de sous-domaines est 
onsidéré regroupantdes familles de motifs ayant les mêmes morphologies et propriétés mé
aniques. En s'appuyantsur 
ette démar
he, [Hervé et Zaoui, 1993℄ proposent une généralisation du modèle � 2+1-phases � au 
as des motifs à N phases plongées dans le MHE. Cette généralisation permetd'enri
hir l'information au niveau de la mi
rostru
ture pour modéliser des problèmes de typein
lusions enrobées, où une interphase est présente entre les 
harges et la matri
e. La �gure 4.6illustre l'ensemble des sphères plongées dans une matri
e supposée être uniforme en 
ontrainteet en déformation à l'in�ni. La phase 1 
onstitue le noyau 
entral, la phase i re
ouvre 
e noyauet est délimitée par deux sphères de rayon Ri−1 et Ri.82
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Fig. 4.6 � N 
ou
hes d'in
lusions sphériques plongées dans une matri
e in�nie[Hervé et Zaoui, 1993℄.La détermination des 
onstantes d'élasti
ité des modèles auto
ohérents ave
 un motif à � N+1-phases � est identique au problème d'un motif plongé dans une matri
e in�nie. Cependantla résolution s'appuie sur des équations plus 
omplexes qui sont détaillées dans l'annexe B.[Mélé et al., 2005℄ se sont appuyés sur deux motifs � 3+1-phases � pour prendre en 
ompteles phénomènes d'agrégation et de per
olation de la sili
e dans une matri
e PBMA. Les mo-dèles permettent de prédire 
orre
tement le 
omportement vis
oélastique de 
es nano
ompo-sites en-dessous et au-dessus du seuil de per
olation. Par ailleurs, les travaux de thèse de[Mar
adon, 2005℄ et une étude plus ré
ente de [Mar
adon et al., 2007℄ ont montré que les mo-tifs à � N+1-phases � sont adaptés pour prendre en 
ompte l'e�et de taille d'une interphasesur des nano
omposites parti
ulaires.4.2.4 Exemple d'appli
ationA des �ns illustratives, on se propose d'étudier un matériau hétérogène élastique linéaire etde tra
er les en
adrements et estimations des 
onstantes d'élasti
ité homogénéisées en fon
tionde la fra
tion volumique de renfort ave
 les modèles mi
romé
aniques exposés pré
édemment.Les 
onstantes d'élasti
ité des deux phases sont 
hoisies ave
 un 
ontraste important et sontreportées dans le tableau 4.1. La phase 1 a des 
onstantes d'élasti
ité pro
hes de 
elles d'un
aout
hou
 naturel quasi-in
ompressible pour se mettre dans le 
adre des matériaux de l'étude.Les modules d'Young et de 
ompressibilité homogénéisés sont reportés en fon
tion de la fra
tionvolumique de renfort, respe
tivement sur les �gures 4.7 et 4.8. Les modules de 
ompressibilitéhomogénéisés étant assez pro
hes sauf dans le 
as de Voigt (kV oigt), l'évolution de kh − kV oigtest illustrée sur la �gure 4.9 pour mieux visualiser les résultats.
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Tab. 4.1 � Constantes d'élasti
ité des deux phases du matériau hétérogèneModule d'Young E (MPa) Module de 
ompressibilité k (MPa)Phase 1 1.5 3000Phase 2 1500 6000
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Fig. 4.7 � Evolution de Eh en fon
tion la fra
tion volumique de renfort ave
 les di�érentsmodèles mi
romé
aniques. 2in1 : phase 2 dans phase 1 inversement pour 1in2.
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Fig. 4.8 � Evolution de kh en fon
tion la fra
tion volumique de renfort ave
 les di�érentsmodèles mi
romé
aniques.
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Fig. 4.9 � Evolution de kh−kV oigt en fon
tion la fra
tion volumique de renfort ave
 les di�érentsmodèles mi
romé
aniques.4.3 Homogénéisation en non linéaireL'extension en non linéaire des méthodes d'homogénéisation présentées pré
édemment est undomaine de re
her
hes en pleine expansion et non �gé. Dans un premier temps, une liste nonexhaustive des te
hniques permettant d'utiliser une appro
he mi
romé
anique dans le domainenon linéaire est abordée. Ensuite, nous nous intéresserons au 
as des modèles auto
ohérentsétendus au domaine des déformations modérées et appliqués aux polymères 
hargés. Un desintérêts de 
es modèles est qu'ils s'é
rivent à partir de formulations simples et expli
ites per-mettant de les intégrer dans un 
ode EF et ainsi réaliser des 
al
uls de piè
es, 
e qui 
orrespondà un des obje
tifs de l'étude.4.3.1 Di�érentes appro
hes mi
romé
aniques en non linéaireDans le 
as où le milieu hétérogène est parfaitement périodique, il est possible de s'appuyersur une 
ellule de base V de l'arrangement périodique et d'utiliser les te
hniques mises en pla
een élasti
ité [Böhm, 2006℄. Les travaux de [Tomita et al., 2006℄ s'intéressent à l'extension ennon linéaire d'une 
ellule périodique 
onstituée de noir de 
arbone et d'une matri
e élastomère.Ils modélisent 
ette 
ellule par EF et imposent des 
onditions de périodi
ité sur le 
ontour
∂V de la 
ellule illustrée sur la �gure 4.10(a). Une loi de 
omportement non linéaire intégrantl'e�et Mullins est utilisée pour dé
rire le 
omportement de l'élastomère et les parti
ules denoir de 
arbone sont supposées élastiques isotropes. Les e�ets de renfor
ement et d'hystérésisdans le domaine des déformations modérées sont mis en éviden
e ainsi que l'in�uen
e de laper
olation (�gure 4.10(b)). Ils montrent également des 
ontraintes et des élongations lo
alessupérieures à 
elles imposées ma
ros
opiquement entre les parti
ules de noir de 
arbone dansle sens de la solli
itation �gure 4.10(
). 85



(b) (c)(a)Fig. 4.10 � (a) Modélisation EF en 2D d'une 
ellule périodique ave
 une matri
e élastomèrerenfor
ée ave
 φ = 20%v de noir de 
arbone non per
olé (
ase A) et per
olé (
ase B) ; (b)
ontrainte vs. élongation dans la dire
tion 2 pour les 
as A et B ; (
) isovaleurs des 
ontraintes
σ22 pour les 
as A et B [Tomita et al., 2006℄.Ensuite, on peut 
iter les travaux de [Doghri et Friebel, 2005℄ qui montrent des estimationsde type Mori-Tanaka en non linéaire appliquées sur un 
omposite aluminium ave
 des parti-
ules de SiC. Le modèle de Mori-Tanaka est un 
as parti
ulier de 
elui d'Hashin-Shtrikmanoù l'on 
onsidère les in
lusions ellipsoïdales ave
 le même ratio et la même orientation[Mori et Tanaka, 1973℄. L'extension en non linéaire du modèle s'appuie sur la formulationin
rémentale de Hill [Hill, 1965b℄ développée à l'origine sur un s
héma auto
ohérent pourle 
omportement élastoplastique des matériaux de type poly
ristal. Les résultats de l'étude[Doghri et Friebel, 2005℄ montrent une bonne 
orrélation entre l'expérien
e et la prédi
tion dumodèle de Mori-Tanaka pour des déformations ma
ros
opiques faibles (ε < 0.035).Par ailleurs, les 
al
uls de mi
rostru
tures s'appuyant sur la simulation EF 
ommen
ent à êtrede plus en plus utilisés grâ
e aux performan
es a
tuelles des moyens de 
al
uls. L'ouvrage de[Forest, 2006℄ illustre quelques 
as où la mi
rostru
ture est maillée de la manière la plus réalistepour di�érents matériaux hétérogènes (
rème gla
ée, mousse d'aluminium, ...). Il s'avère que lesrésultats sont relativement intéressants même dans des 
as fortement non linéaires. Toutefois,on peut voir que l'appro
he EF est assez 
oûteuse en temps de 
al
ul dans le 
as des problèmes3D ave
 des lois de 
omportement non linéaires et né
essite la mise en pla
e de 
al
ul ave
 desar
hite
tures parallèles.4.3.2 Extensions des modèles auto
ohérents en non linéaireDans le 
as des matériaux hétérogènes, plusieurs extensions du s
héma auto
ohérent sont pos-sibles [Besson et al., 2001℄. Dans le 
as de 
omportement vis
oplastique et élastovis
oplastique,les résultats obtenus en élasti
ité peuvent être généralisés en utilisant les notions de modulessé
ants ou tangents asso
iés aux 
omportements 
onsidérées. Le modèle non linéaire peut êtreappro
hé par des méthodes de linéarisation. [Chabert et al., 2004℄ utilisent une méthode delinéarisation proposée par [Masson et al., 2000℄ asso
iée à un modèle � 2+1-phases � où lesphases ont un 
omportement non linéaire [Burr et Monnerie, 2000℄.86



Cas des matériaux hétérogènes à élasti
ité uniformeLes premières extensions des modèles auto
ohérents en non linéaire ont été appliquées auxpoly
ristaux métalliques [Zaoui, 1985℄. Dans 
es appli
ations, l'hétérogénéité du 
omportementlo
al est due à l'orientation 
ristalline qui gouverne l'é
oulement plastique à l'é
helle des grainset l'élasti
ité est souvent supposée uniforme (Ai = I). Dans 
e 
adre, la règle de lo
alisationproposée par [Kröner, 1961℄ s'exprime par :
σ

i
= Σ + Ch : (I − S

esh) : (Ep − εp

i
) (4.29)où σ

i
est la 
ontrainte moyenne par phase (i.e. tous les grains de même orientation 
ristal-line), εp
i
la partie plastique de la déformation moyenne par phase et Ep la partie plastiquede la déformation ma
ros
opique. En pratique, 
ette règle de lo
alisation di�ère très peu de
elle obtenue en supposant la déformation uniforme dans le VER (modèle de Voigt) 
omme lemontrent les travaux de [Zaoui, 1985℄ 
ar l'a

ommodation des hétérogénéités de déformationentre les phases est de nature élastique. Une manière, parmi d'autres, de pallier 
et in
onvé-nient est d'introduire des variables supplémentaires par phase β

i
dans la règle de lo
alisationpour dé
rire de manière non linéaire 
ette a

ommodation entre phases. Pour les poly
ristauxmétalliques, [Pilvin, 1990℄ a proposé l'expression suivante :

σ
i
= Σ + Ch : (I − S

esh) : (B − β
i
) (4.30)Dans 
ette expression, le tenseur B est dé�ni pour véri�er que la moyenne des 
ontraintes parphase est égale à la 
ontrainte ma
ros
opique. La loi d'évolution des variables d'a

ommodationpar phase est similaire à 
elle proposée par Armstrong et Frederi
k pour représenter de manièrephénoménologique pour les matériaux métalliques l'é
rouissage de nature 
inématique. Cetteexpression est donnée par :

β̇
i
= ε̇p

i
−Dβ

i
||ε̇p

i
|| (4.31)où ||ε̇p

i
|| est une norme de la vitesse de déformation plastique dans la phase i. Dans 
etteéquation, un paramètre D est introduit a�n que 
ette règle de 
hangement d'é
helle heuristiquepuisse véri�er au mieux les 
onditions d'auto
ohéren
e du modèle poly
ristallin. La détermi-nation de 
e paramètre peut s'e�e
tuer en utilisant des 
al
uls par éléments �nis sur un motifreprésentatif du s
héma auto
ohérent [Pilvin et al., 1995℄.Du modèle de Voigt vers la règle de 
hangement d'é
helle en βDans le 
as de matériaux hétérogènes présentant un fort 
ontraste de leurs propriétés élas-tiques, il peut être intéressant de mettre en ÷uvre une appro
he similaire en 
onservant lestenseurs de lo
alisation 
al
ulés en élasti
ité linéaire Ai. A�n de pré
iser la démar
he utilisée,la présentation de la règle de lo
alisation proposée est établie à partir du modèle de Voigt (dé-formations uniformes dans le VER) en utilisant des notations spé
i�ques pour les 
ontraintes(s ou S) et les déformations (e ou E) asso
iées au formalisme retenu pour les grandes transfor-mations. Ce formalisme sera présenté ultérieurement au paragraphe 5.3.1.Pour 
haque phase i, on peut é
rire :

s
i
= Ci : (e

i
− ein

i
) (4.32)87



où ein
i
est la partie inélastique de la déformation moyenne dans la phase i. Dans le modèle deVoigt, on a e

i
= E 
e qui permet d'é
rire les 
ontraintes dans les phases sous la forme :

s
i
= Ci : (E − ein

i
) (4.33)Le tenseur des 
ontraintes ma
ros
opique S devient alors :

S =
∑

i

fisi =
∑

i

fiCi : (E − ein

i
),

S = V
Ch : E −

∑

i

fiCi : ein

i
,

S = V
Ch : (E − V

C
−1
h

∑

i

fiCi : ein

i
).
e qui permet d'é
rire �nalement :

S = V
Ch : (E − Ein) (4.34)ave
 V

Ch =
∑

i fiCi le tenseur des modules d'élasti
ité homogénéisé ave
 l'hypothèse de Voigt.En partant de la relation 4.33 et en é
rivant que E = V
C

−1
h S + Ein, la règle de 
hangementd'é
helle peut s'exprimer par :

s
i
= Ci : (V C

−1
h S + Ein − ein

i
)
e qui nous donne :

s
i
= V

Ai :
[

S + V
Ch : (Ein − ein

i
)
] (4.35)ave
 V

Ai = Ci
V

C
−1
h le tenseur d'ordre 4 de lo
alisation élastique de la phase i dans l'hypothèsede Voigt.L'extension du modèle de Voigt à la règle de 
hangement d'é
helle en β [Besson et al., 2001℄ estobtenue en remplaçant la déformation inélastique lo
ale εin

i
par une variable phénoménologique

β
i

e qui permet d'é
rire la règle de lo
alisation sous la forme :

s
i
= Ai :

[

S + Di : (B − β
i
)
] (4.36)ave
 Di un tenseur isotrope d'ordre 4 qui dépend de deux paramètres ai et bi et du tenseur desmodules d'élasti
ité homogénéisé Ch pour rester dans le 
adre d'un 
omportement isotrope :

Di = (aiK + biJ)Ch (4.37)Le tenseur β
i
est une variable d'a

ommodation spé
i�que à 
haque phase et son évolution estrégie par une équation di�érentielle similaire à 
elle utilisée pour les poly
ristaux métalliques :

β̇
i
= ėin

i
−Diβ

i
||ėin

i
|| (4.38)ave
 Di un paramètre à re
aler pour véri�er au mieux les 
onditions d'auto
ohéren
e. Contrai-rement au 
as du poly
ristal où les phases ont un 
omportement faiblement 
ontrasté, on aintroduit pour les 
omposites à matri
e polymère un paramètre Di pour 
haque phase.Le tenseur B est 
al
ulé à partir des relations de moyennes en 
ontrainte et en déformation :88



〈s
i
〉 =

∑

i

fisi
= S et 〈ė

i
〉 =

∑

i

fiėi
= Ė (4.39)L'expression de B peut alors s'é
rire :

B =
(

∑

i

fiAiDi

)−1

.
(

∑

i

fiAiDi : β
i

) (4.40)Il est à noter que les modèles de Voigt et de Reuss sont deux 
as parti
uliers de 
ette règlede 
hangement d'é
helle. En e�et, lorsque Ai = Ci
V

C
−1
h et que ai = bi = 1, i.e. Dh = V

Ch, onretrouve le modèle de Voigt. Dans le 
as où Ai = I et que ai = bi = 0, on obtient le modèle deReuss.Par ailleurs, il est né
essaire de 
al
uler le tenseur des déformations inélastiques ma
ros
opiquequi est fon
tion des di�érentes déformations inélastiques dans les phases. En s'appuyant sur larelation 4.41, il est possible de 
al
uler le tenseur Ein.
S = Ch :

(

E − Ein
) et s

i
= Ci : (e

i
− ein

i
) (4.41)On peut montrer dans le 
as d'un 
omportement élastique linéaire que :

C
−1
h =

∑

i

fiC
−1
i Ai (4.42)Le tenseur des déformations inélastiques ma
ros
opique s'é
rit :

Ein = E − C
−1
h : S (4.43)
e qui entraîne :

Ein =
∑

i

[

fi(e
in

i
+ C

−1
i : s

i
)
]

− C
−1
h : S (4.44)En s'appuyant sur l'expression 4.36 et sur l'expression 4.42, Ein peut s'é
rire :

Ein =
∑

i

fi

[

ein

i
+ C

−1
i AiDi : (B − β

i
)
] (4.45)De manière 
on
ommittante à 
ette étude, 
e type d'appro
he a été utilisée pour des 
ompositesà matri
e polypropylène assouplis par des poudrettes d'élastomère re
y
lé [Ausias et al., 2007℄.4.4 SynthèseL'étude bibliographique menée se restreint au 
as d'une distribution isotrope des phasesave
 un 
omportement mé
anique isotrope. Elle a permis de présenter quelques modèlesmi
romé
aniques dé�nis en élasti
ité linéaire et a montré les quelques méthodes d'extensionde 
es modèles en non linéaire.Tout d'abord, dans le 
adre de l'élasti
ité linéaire, le VER et le MHE ont été présentés ainsique l'importan
e des relations entre les longueurs 
ara
téristiques d ≪ l ≪ L. La démar
hede l'homogénéisation a également été présentée en détaillant les étapes de représentation, de89



lo
alisation (ou de 
on
entration) et d'homogénéisation. On s'est intéressé ensuite à l'appro
hevariationnelle et par MMR qui permettent d'en
adrer ou d'estimer les propriétés des matériauxhétérogènes. L'appro
he auto
ohérente est un 
as parti
ulier de l'appro
he par MMR quiest largement détaillée dans 
e 
hapitre a�n de dé�nir les outils utilisés dans l'étude. Ladémar
he se base sur la résolution du problème de l'in
lusion d'Eshelby et il en dé
oule lesrelations qui permettent d'estimer les modules homogénéisés obtenus ave
 les modèles AC etACG. La séparabilité des é
helles a également été abordée 
ar elle permet de déterminer le
omportement ma
ros
opique d'un matériau hétérogène en réalisant su

essivement des étapesd'homogénéisation à di�érentes é
helles.Ensuite, on s'est intéressé à l'extension des modèles mi
romé
aniques en non linéaire qui resteun domaine de re
her
hes très a
tuel. Quelques méthodes sont présentées 
omme l'appro
hepériodique ave
 une 
ellule 
onstituée de phases ave
 un 
omportement non linéaire, lesestimations de Mori-Tanaka en non linéaire ou en
ore l'appro
he par modélisation 
omplète dela mi
rostru
ture. L'extension des modèles AC et ACG en non linéaire a été plus développéedans 
ette étude bibliographique 
ar 
es modèles présentent l'avantage de s'é
rire à partir deformulations simples et expli
ites permettant de les intégrer dans un 
ode EF qui est un desobje
tifs de 
e travail. L'obje
tivité des équations des modèles est assurée en les é
rivant dansle référentiel 
orotationnel. La démar
he permettant d'é
rire les équations des modèles en βest expli
itée dans 
e 
hapitre et s'appuie sur les modèles de Kröner, de Berveiller-Zaoui et deshypothèses de Voigt.L'ensemble de 
es dé�nitions vont être à la base de la modélisation du 
omportement desélastomères 
hargés en élasti
ité linéaire et dans le domaine des déformations modérées, 
e quifait l'objet du 
hapitre 5.
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Chapitre 5Modélisation mi
romé
anique desélastomères 
hargés
5.1 Introdu
tionL'appro
he mi
romé
anique appliquée aux élastomères 
hargés se déroule en deux étapesprin
ipales. La première étape 
onsiste à se pla
er en élasti
ité linéaire et de re
her
her le motifreprésentatif permettant de dé
rire au mieux l'e�et de renfort induit par le noir de 
arbone.Les modules e�e
tifs obtenus ave
 les modèles auto
ohérent et auto
ohérent généralisé sont
omparés aux résultats expérimentaux et les 
onstantes d'élasti
ité sont ajustées. La se
ondeétape est l'extension en non linéaire du modèle qui a été retenu en élasti
ité.Dans un premier temps, l'obje
tif du travail de DEA [Omnès, 2004℄ a été de proposer uneloi de 
omportement pour une appli
ation industrielle. Cette loi de 
omportement devaitêtre intégrée dans un 
ode EF et devait avoir un nombre limité de paramètres à identi�er.Pour satisfaire 
et obje
tif, le 
hoix a été de simpli�er au maximum la représentation de lami
rostru
ture en utilisant un premier motif ACG à 2 phases (ou � 2+1-phases �) où la gommeest entourée de noir de 
arbone. Cette première loi de 
omportement a donné des résultatsintéressants et a été validée sur une appli
ation industrielle dans le domaine des déformationsmodérées, présentée dans [Omnès et al., 2005℄.Un des obje
tifs du travail de thèse a été d'améliorer le motif à 2 phases en essayant de mieuxdéterminer la fra
tion volumique de renfort qui est 
onstituée de noir de 
arbone et d'unequantité de gomme liée qui dépend de la surfa
e spé
i�que de la 
harge renforçante. L'extensionau domaine non linéaire a également évolué en modi�ant la règle de lo
alisation proposéedans [Omnès et al., 2005℄. Le 
omportement mé
anique de la gomme pure est asso
ié à un
omportement vis
oélastique linéaire ave
 deux bran
hes de Maxwell. La phase renforçanteest asso
iée à une loi de 
omportement élastovis
oplastique ; 
ette forme générale permet deprendre en 
ompte les e�ets visqueux et l'hystérésis. L'identi�
ation des paramètres du modèleest réalisée sur la base expérimentale. Le modèle est également soumis à des solli
itationsdynamiques en variant la fréquen
e et l'amplitude.L'amélioration de la loi de 
omportement s'est appuyée ensuite sur la mise en pla
e d'unse
ond motif qui intègre un nombre plus important de phases présentes dans la mi
rostru
ture(gomme o

luse, gomme liée, noir de 
arbone, réseau per
olant, gomme libre). Ce nouveau91



motif nommé (3ϕ)2 fait intervenir la notion de séparabilité des é
helles en traitant su

essi-vement le problème au niveau de l'agrégat (0.1 µm) puis au niveau du réseau per
olant (100
µm), quand 
e dernier existe. Cette deuxième loi de 
omportement a pour obje
tif d'améliorerla des
ription du 
omportement des élastomères 
hargés et de mieux prendre en 
ompte lasurfa
e spé
i�que du noir de 
arbone pour modéliser l'e�et Payne. De plus, 
e modèle plus
omplexe permet de mieux 
omprendre l'in�uen
e de 
haque phase sur le 
omportement du
omposite et ainsi d'améliorer l'étape de représentation du motif � 2+1-phases � qui serautilisé pour l'appli
ation industrielle.5.2 Modèle � 2+1-phases �Une représentation simpli�ée de la mi
rostru
ture des élastomères 
hargés est envisagée dansun premier temps en vue de l'implantation dans un 
ode de 
al
ul industriel. A�n de limiterle nombre de variables, le matériau 
omposite est supposé être dé
rit uniquement par deuxphases à savoir la gomme pure pour la phase 1 et la phase renforçante 2. Une améliorationproposée par rapport au travail de DEA a été de prendre en 
ompte une quantité de gomme�xée sur les agrégats de noir de 
arbone pour déterminer la fra
tion volumique e�e
tive dephase renforçante (2). Un premier 
hoix a été de 
al
uler la quantité de gomme liée à partirde la relation de [Leblan
, 2002℄ (
f. paragraphe 3.2.3). 
ette solution 
onduit 
ertainement àune surestimation de la phase renforçante dans le 
as où elle est supposé être per
olante. Ene�et, tout le noir de 
arbone se retrouve dans le réseau per
olant. Pour permettre de distinguerles deux types de noir de 
arbone N et S, on utilise la relation 3.15, 
e qui permet d'obtenirl'évolution de la fra
tion volumique de la phase renforçante en fon
tion de φ illustrée sur la�gure 5.1.
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Fig. 5.1 � Evolution de la fra
tion volumique de phase renforçante pour NX et SX en fon
tionde la fra
tion volumique de noir de 
arbone.On se propose d'étudier deux 
on�gurations morphologiques dans le but de séle
tionner lemotif qui permettra de prédire au mieux le renfor
ement en 
omparant les résultats analytiques92



aux résultats expérimentaux.La première 
on�guration 
onsiste à supposer que l'e�et de renfort est un e�et hydrody-namique, autrement dit que le renfort e�e
tif est plongé dans la gomme (�gure 5.2). Cettehypothèse est adaptée aux fra
tions volumiques inférieures au seuil de per
olation mé
anique.
MHE

(1) Gomme libre

(2) Renfort effectif

MHE

Fig. 5.2 � Con�guration 1 : Motif représentatif du s
héma auto
ohérent généralisé ACG2in1ave
 le renfort e�e
tif (2) plongé dans la gomme libre (1), l'ensemble plongé dans le MHE.La se
onde 
on�guration étudiée suppose la présen
e d'un réseau per
olant 
onstitué d'agré-gats. La gomme libre (1) est plongée dans la phase renforçante (2) 
omme le montre la �gure5.3. Cet arrangement au niveau des phases suppose l'existen
e d'un réseau per
olant dès lesplus faibles fra
tions volumiques. La fra
tion volumique de la phase renforçante est également
al
ulée à partir de la fra
tion volumique de 
harge et de la gomme liée.
MHE

(2) Phase renforçante

(1) Gomme libre

MHE

Fig. 5.3 � Con�guration 2 : Motif représentatif du s
héma auto
ohérent généralisé ACG1in2ave
 la gomme pure (1) in
luse dans la phase renforçante (2) plongé dans le MHE.Chaque 
on�guration est détaillée et 
omparée aux résultats expérimentaux dans le para-graphe suivant. Une validation du motif représentatif � 2+1-phases � par EF est égalementabordée dans le 
adre de l'élasti
ité linéaire en vue de l'extension du modèle � 2+1-phases �en non linéaire. Les paramètres αi et βi des tenseurs de lo
alisation Ai i = 1, 2 obtenus parEF vont être 
omparés aux résultats analytiques dans le 
as d'un mélange isotrope ave
 desin
lusions sphériques. Ensuite, on va s'intéresser à l'in�uen
e de la non linéarité géométrique,induite par les déformations modérées, sur le 
al
ul des tenseurs de lo
alisation.5.2.1 Modules e�e
tifs en élasti
ité linéaireLes modules e�e
tifs sont 
al
ulés pour 
haque modèle présenté pré
édemment permettantl'estimation des propriétés élastiques ma
ros
opiques des matériaux et ainsi de séle
tionner le93



motif morphologique donnant la meilleure prédi
tion du renfor
ement des mélanges étudiés.Les modules e�e
tifs des élastomères 
hargés sont en
adrés ou estimés en s'appuyant sur lesbornes de Voigt et Reuss, les modèles AC et ACG. Les résultats sont 
onfrontés aux modulesd'élasti
ité E déterminés à partir des essais en tra
tion uniaxiale sur le 
y
le stabilisé et auxmodules de 
ompressibilité k obtenus à partir des essais ÷dométriques. Les 
ara
téristiquesélastiques et les fra
tions volumiques de 
haque phase homogène sont né
essaires pour estimerles modules e�e
tifs.Con�guration 1 : E�et hydrodynamiqueLa première 
on�guration suppose que le renfor
ement est purement un e�et hydrodynamique(�gure 5.2). Le 
al
ul des modules e�e
tifs est dépendant de l'estimation de la fra
tionvolumique de renfort e�e
tif proposée. Les modules d'Young E1 et de 
ompressibilité k1 de lagomme pure sont déterminés à partir des essais de tra
tion et de 
ompression ÷dométriquesur 
y
le stabilisé et sont reportés dans le tableau 5.1. En revan
he, les 
onstantes d'élasti
itéde la phase renforçante (2) ne peuvent pas être obtenues de la même façon. En e�et, il n'estpas possible d'obtenir un matériau 
onstitué uniquement de 
ette phase 
ontrairement à lagomme pure. Par 
onséquent, les modules d'Young E2 et de 
ompressibilité k2 sont ajustés surles résultats expérimentaux.Tab. 5.1 � Constantes d'élasti
ité des phases pour le modèle ACG2in1Phase E (MPa) ν k (MPa) µ (MPa)(1) gomme pure † † † †(2) Renfort e�e
tif N † † † †(2) Renfort e�e
tif S † † † †Les mélanges NX et SX se distinguent uniquement ave
 la fra
tion volumique de phaserenforçante, 
e qui permet de représenter la réponse des deux types de noirs de 
arbone sur lamême 
ourbe (�gure 5.4). La �gure 5.4(a) montre l'évolution des modules d'élasti
ité e�e
tifsobtenus par les di�érentes méthodes d'homogénéisation pour NX et SX. La borne de Voigtet l'estimation du modèle ACG1in2 n'apparaissent pas sur la �gure 5.4(a) 
ar les valeurs desmodules d'élasti
ité des phases sont trop 
ontrastées. Les modèles AC et ACG2in1 représentent
orre
tement l'élasti
ité des mélanges pour les faibles fra
tions volumiques. Toutefois, lemodèle AC surestime le module d'Young du matériau 
omposite pour des fra
tions volumiquesde phase renforçante supérieures à 0.25. D'autre part, le modèle ACG2in1 sous-estime le moduled'élasti
ité des élastomères 
hargés lorsque la fra
tion volumique augmente. L'augmentationdu module d'élasti
ité E2 ne modi�e pas les résultats et une saturation du module e�e
tifapparaît dès que E2 est supérieur à 2800 MPa.La �gure 5.4(b) représente uniquement l'évolution du module e�e
tif de 
ompressibilité obte-nue ave
 le modèle ACG2in1 
ar les modules e�e
tifs obtenus ave
 les autres modèles donnentdes résultats relativement pro
hes à 
ause du faible 
ontraste entre des modules k1 et k2 desphases. Cette parti
ularité a déjà été observée dans le paragraphe 4.2.4. Il est à noter égalementque seul le module de 
ompressibilité k2 di�ère selon la nature de la phase renforçante.94
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Fig. 5.4 � (a) Comparaison entre les modules d'Young e�e
tifs obtenus par di�érentes méthodesd'homogénéisation et l'expérimental pour les matériaux NX et SX ; (b) modules e�e
tifs de
ompressibilité obtenus ave
 ACG2in1 en fon
tion de la fra
tion volumique de phase renforçantepour les matériaux NX et SX. (expérimental, NX : N et SX : •).Une possibilité qui permettrait d'améliorer les résultats serait d'augmenter la fra
tion volu-mique de la phase renforçante. Cependant, les résultats de l'étude rhéologique du paragraphe3.2.4 ont mis en éviden
e l'existen
e d'un réseau per
olant pour les fra
tions volumiques lesplus élevées 
e qui nous amène à l'étude de la se
onde 
on�guration.Con�guration 2 : présen
e d'un réseau per
olantDans 
ette se
onde appro
he, l'existen
e d'un réseau per
olant 
onstitué d'agrégats est 
onsi-déré. La gomme pure (1) est plongée dans la phase renforçante (2) 
omme l'illustre la �gure5.3. Les modules d'élasti
ité E2 et de 
ompressibilité k2 sont ajustés à nouveau pour 
al
ulerles modules e�e
tifs et sont reportés dans le tableau 5.2.Tab. 5.2 � Constantes d'élasti
ité des phases pour le modèle ACG1in2Phase E (MPa) ν k (MPa) µ (MPa)(1) gomme pure † † † †(2) Phase per
olante N † † † †(2) Phase per
olante S † † † †La �gure 5.5 montre l'évolution des modules d'Young e�e
tifs obtenus ave
 les di�érentesméthodes d'homogénéisation à partir des modules d'Young indiqués dans le tableau 5.2.Il apparaît que les bornes de Voigt et Reuss en
adrent bien les modules d'Young mesurésexpérimentalement mais sont relativement éloignées lorsque la fra
tion volumique de phaserenforçante augmente. L'estimation des modules d'Young e�e
tifs obtenus ave
 le modèleauto
ohérent généralisé ACG1in2 o�re une meilleure des
ription du renfor
ement sur l'ensembledes mélanges et parti
ulièrement lorsqu'on se situe au dessus du seuil de per
olation. Lemodèle ACG1in2 surestime légèrement le module d'Young pour les faibles fra
tions volumiques(2) 
ar 
ette 
on�guration suppose l'existen
e d'un réseau 
ontinu de renfort dès les faibles95



taux de noir de 
arbone.La �gure 5.6 représente l'évolution du module de 
ompressibilité e�e
tif obtenu ave
 le motifACG1in2 en fon
tion de la fra
tion volumique de la phase (2). Les modules kh obtenus sontsemblables à 
eux obtenus ave
 le motif ACG2in1 (�gure 5.4(b)) 
ar les modules de 
ompres-sibilité des phases sont peu 
ontrastés. En observant les valeurs des 
oe�
ients de Poisson ν2de la phase renforçante 
al
ulé à partir de E2 et k2, on peut voir que 
ette phase est égale-ment quasi-in
ompressible 
ar son module d'Young E2 est nettement moins élevé que dans la
on�guration 1.
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Fig. 5.5 � Comparaison des modules d'Young e�e
tifs obtenus par di�érentes méthodes d'ho-mogénéisation et l'expérimental (NX : N et SX : •).L'étude en élasti
ité linéaire a permis de séle
tionner le motif morphologique et la méthoded'homogénéisation donnant la meilleure prédi
tion de l'e�et de renfort induit par le noir de
arbone. Cette première étape a permis également de �xer les 
onstantes d'élasti
ité des deuxphases. De plus, les piè
es te
hniques développées par le partenaire industriel sont majoritaire-ment réalisées à partir de mélanges dont la fra
tion volumique de noir de 
arbone est supérieureau seuil de per
olation. Par 
onséquent, le modèle retenu pour l'extension non linéaire et pourle 
al
ul de piè
es par éléments �nis est le modèle auto
ohérent généralisé ACG1in2.5.2.2 Validation du motif représentatifLe modèle auto
ohérent généralisé ACG1in2 a été retenu pour l'extension en non linéaire. Enélasti
ité non linéaire, la relation 〈σ〉i = AiΣ n'est plus exa
te 
ar le 
omportement mé
aniquedes phases n'est plus linéaire et leur forme géométrique évolue ave
 la déformation. L'idéedéveloppée dans 
e paragraphe est de montrer qu'il est néanmoins envisageable d'utiliser
ette relation établie en élasti
ité linéaire dans le domaine des déformations modérées 
ar son96
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Fig. 5.6 � Modules e�e
tifs de 
ompressibilité obtenus ave
 ACG2in1 en fon
tion de la fra
tionvolumique de phase renforçante (NX : N et SX : •).utilisation simpli�e beau
oup la formulation du modèle.Dans un premier temps, l'obje
tif est de 
al
uler par éléments �nis les paramètres αi et βides tenseurs de lo
alisation Ai et de valider les outils numériques en élasti
ité linéaire en
omparant les résultats aux solutions analytiques. Ensuite, en supposant que les phases sontélastiques isotropes, on s'intéresse à l'in�uen
e des déformations modérées, qui 
orrespond au
adre de l'étude, sur le motif entraînant des 
hamps hétérogènes au sein des in
lusions et desnon-linéarités géométriques [Forest, 2006℄. Les résultats obtenus par 
al
uls EF prenant en
ompte l'évolution de la géométrie des phases sont 
omparés aux 
al
uls EF qui supposent lalinéarité géométrique pour avoir une solution analytique. L'erreur 
ommise sur les tenseurs delo
alisation peut être ainsi estimée.Validation des outils numériquesDans le 
as d'un mélange biphasé isotrope ave
 les phases représentées par des sphères
on
entriques, les tenseurs de lo
alisation Ai peuvent être 
al
ulés analytiquement ainsi queles modules e�e
tifs ave
 l'appro
he de [Christensen et Lo, 1979℄. Dans le 
as où le nombre dephases est supérieur à 2, [Hervé et Zaoui, 1993℄ proposent une généralisation pour le 
al
ul destenseurs Ai et des modules e�e
tifs (annexe B).
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Hypothèse des Petites PerturbationsLes tenseurs Ai pouvant s'é
rire 
omme la 
ontribution additive d'un terme hydrostatique αiet d'un terme déviatoire βi (éq. 4.12), deux 
hargements sont envisagés. Ces deux 
hargements,l'un purement hydrostatique et l'autre purement déviatoire vont permettre de déterminer lesparamètres αi et βi. Dans le 
as d'un 
hargement purement hydrostatique :
〈σH〉i = αiΣ

H où ΣH = 3khE
H (5.1)ave
 EH = ε1 le tenseur des déformations hydrostatique et ε la déformation imposée. Dans le
as d'un 
hargement déviatoire, on é
rit :

〈σD〉i = βiΣ
D et ΣD = 2µhE

D (5.2)ave
 le tenseur des déformations ED :
ED = ε





−1/2 0 0
0 −1/2 0
0 0 1





r,θ,z

(5.3)Les 
al
uls EF sont réalisés sur une 
ellule 
onstituée de deux sphères 
on
entriques repré-sentant les phases plongées dans un 
ylindre ave
 les 
ara
téristiques du MHE. Les rayonsdes sphères sont 
al
ulées en fon
tion de la fra
tion volumique des phases. Le problème estparamétré par la fra
tion volumique fi et dans la pratique, le rayon externe rN est �xé à 1mm. Les dimensions du MHE doivent être grandes devant 
elles des phases [Forest, 2006℄ pours'assurer d'avoir des 
hamps de 
ontraintes et de déformations homogènes loin de l'in
lusion.Un fa
teur 5 est retenu 
e qui donne rmhe/r2 = 5 illustré sur la �gure 5.7(a). L'étude éléments�nis menée sur le motif représentatif peut être simpli�ée 
ar il existe une symétrie suivantAB permettant ainsi d'étudier une demie 
ellule axisymétrique. Les éléments �nis utilisésdans Abaqus sont des éléments axisymétriques mixtes à interpolation quadratique gérant laquasi-in
ompressibilité du matériau (CAX8H). Les 
onditions limites homogènes au 
outoursont imposés sur les bords BC et CD du MHE et une 
ondition de symétrie est imposée sur lebord AB.Les moyennes spatiales du tenseur des 
ontraintes 〈σ〉i dans 
haque phase i sont 
al
ulées dela manière suivante. Les 
omposantes du tenseur des 
ontraintes σe
zz,i, σ

e
rr,i, σ

e
θθ,i sont ré
upéréesaux points d'intégration de l'élément e de la phase i ainsi que le volume ve

i de l'élément e
onsidéré. La moyenne spatiale de la 
omposante 〈σzz〉i est obtenue par :
〈σzz〉i =

∑

e σ
e
zz,ive

i

V tot
i

ave
 V tot
i =

∑

e

ve
i i = 1, 2 (5.4)De plus, la tra
e du tenseur des 
ontraintes qui, s'é
rit dans le repère 
ylindrique :tra (σ

i
) = σe

zz + σe
rr + σe

θθ (5.5)est un invariant 
e qui permet, dans le 
as d'un problème axisymétrique, de 
al
uler la moyennespatiale la 
omposante 〈σrr〉i :
〈σrr〉i =

〈tra (σ)〉i − 〈σzz〉i

2
i = 1, 2 (5.6)98



où 〈tra (σ
i
)〉i est la moyenne spatiale de tra (σ)i. L'in�uen
e du maillage a été étudiée etil s'avère que le maillage proposé sur la �gure 5.7(b) donne des résultats satisfaisants (annexe B).
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Fig. 5.7 � (a) Cellule 
omposée de deux sphères 
on
entriques dans un 
ylindre dans le 
asd'un problème axisymétrique ; (b) maillage éléments �nis axisymétrique de la 
ellule ave
 deséléments à interpolation quadratique.La 
ellule est 
omposée de gomme pure pour la phase 1 et de phase renforçante pour laphase 2 
e qui 
orrespond au motif ACG1in2. Deux fra
tions volumiques sont retenues 
ar lestenseurs de lo
alisation Ai dépendent des 
onstantes d'élasti
ité des phases mais aussi de leurfra
tion volumique. Les 
onstantes d'élasti
ité utilisées pour la validation en HPP 
orrespondentaux valeurs indiquées dans le tableau 5.2 ave
 un noir de 
arbone de type N. Les 
onstantesd'élasti
ité homogénéisées du MHE sont 
al
ulées analytiquement ave
 fr = 11.6%v et 34.1%vet sont reportés dans le tableau 5.3.Tab. 5.3 � Constantes d'élasti
ité du MHE
fr kh (MPa) µh (MPa) Eh (MPa) νh

11.6%v 3397.1 0.93 2.79 0.49986
34.1%v 3669.4 1.84 5.51 0.49975Le 
hargement purement hydrostatique est imposé en appliquant une déformation nominalede ε = 0.01 sur les bords BC et CD de la 
ellule. A�n d'imposer des 
onditions homogènes au
ontour sur le motif EF, on utilise une pro
édure permettant de relier le dépla
ement de 
haquen÷ud des bords BC et CD à la déformation ε. Le tenseur des 
ontraintes ΣH obtenu ave
 
es
onditions limites peut s'é
rire σH = A1 ave
 A=101.9 MPa pour fr = 11.6%v et A=110.1 MPapour fr = 34.1%v. Les isovaleurs de la pression hydrostatique pour une fra
tion volumique derenfort 34.1%v sont illustrées sur la �gure 5.8. Il apparaît que les 
hamps de 
ontraintes sonthomogènes lors de 
ette solli
itation. 99
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Fig. 5.8 � Isovaleurs de la pression hydrostatique (MPa) ave
 un 
hargement hydrostatiquepour fr = 34.1%v.Les paramètres αi sont 
al
ulés analytiquement et par éléments �nis et les résultats sontreportés dans le tableau 5.4. Les paramètres αi obtenus par éléments �nis sont très pro
hes de
eux obtenus analytiquement. En e�et, la solli
itation hydrostatique assure que les in
lusionsrestent parfaitement sphériques et que la pression hydrostatique est homogène dans les phases.Tab. 5.4 � Comparaison des paramètres αi entre le modèle analytique et les 
al
uls EFParamètres Analytique EF
α1(11.6%v) 0.9998946 0.9998869
α2(11.6%v) 1.0007996 1.0007995
α1(34.1%v) 0.9996912 0.9996882
α2(34.1%v) 1.00059602 1.0005966Les modules de 
ompressibilité k1 et k2 sont faiblement 
ontrastés 
e qui entraîne des valeursdes αi pro
hes de 1.0 quel que soit la phase et la fra
tion volumique.Pour déterminer les paramètres βi, un 
hargement déviatoire est imposé. On utilise à nouveauune pro
édure pour imposer le 
hargement déviatoire ED ave
 ε = 0.01 sur les n÷uds des bordset ainsi assurer des 
onditions homogènes au 
outour. Les in
lusions deviennent légèrementellipsoïdales et les 
hamps de 
ontraintes et de déformations sont hétérogènes dans les phasesave
 
e type de 
hargement (�gure 5.9).Le tenseur des 
ontraintes ma
ros
opique ΣD est 
al
ulé pour deux fra
tions volumiques àpartir de la relation 5.2. Les valeurs obtenues par les 
al
uls EF sont à nouveau 
omparées auxrésultats analytiques et reportées dans le tableau 5.5. Les résultats montrent que les paramètres100
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Fig. 5.9 � Isovaleurs de σzz (MPa) pour un 
hargement déviatoire pour fr = 34.1%v.
βi sont 
orre
tement 
al
ulés en HPP, 
e qui valide les outils numériques en élasti
ité linéaire.Tab. 5.5 � Comparaison des paramètres βi entre le modèle analytique et les 
al
uls EFParamètres Analytique EF

β1(11.6%v) 0.5962706 0.5962401
β2(11.6%v) 4.0621745 4.0619518
β1(34.1%v) 0.3452154 0.3451884
β2(34.1%v) 2.2637155 2.2635665

Non linéarité géométriqueLe 
adre de l'étude est le domaine des déformations ma
ros
opiques modérées |ε| < 0.4.Cependant, lorsque de telles déformations sont appliquées sur le motif représentatif, desmodi�
ations géométriques apparaissent au niveau des phases 
ar les sphères deviennent desellipsoïdes. L'obje
tif est d'appré
ier l'erreur 
ommise sur le 
al
ul des tenseurs de lo
alisationlorsque les hypothèses permettant de relier la moyenne des 
ontraintes dans les phases au
hamp de 
ontraintes ma
ros
opique ne sont plus satisfaites.A�n d'évaluer l'erreur sur les tenseurs Ai, deux 
al
uls EF sont réalisés ave
 le motif représen-tatif (�gure 5.7(a)) ave
 deux fra
tions volumiques de noir de 
arbone de type N intermédiaires
φ = 10%v et 20%v, soit les fra
tions de phase renforçantes fr = 17.7%v et 38.4%v. Le premier
al
ul EF suppose la linéarité géométrique permettant d'avoir la solution analytique. En re-van
he, dans le se
ond 
al
ul EF, la non linéarité géométrique est 
onsidérée pour prendre en101




ompte l'in�uen
e des déformations modérées. Le 
omportement mé
anique de 
haque phase estsupposé élastique isotrope et leurs 
onstantes d'élasti
ité homogénéisées sont indiquées dans letableau 5.2. Les 
onstantes d'élasti
ité 
orrespondantes aux fra
tions volumiques retenues sontreportées dans le tableau 5.6. La 
omparaison est réalisée entre les 
omposantes σzzi
et σrri

dutenseur des 
ontraintes dans les phases lors d'un essai de tra
tion uniaxiale. Un dépla
ement
U = 1 mm est imposé sur le bord CD suivant ~z, soit une déformation nominale ma
ros
opique
εzz = 0.2. Le bord BC est libre et la 
ondition de symétrie est imposée sur le bord AB. Aprèsl'analyse des résultats EF, il s'avère que les n÷uds sur le bord BC subissent tous le mêmedépla
ement dans la dire
tion r lors de l'essai de tra
tion 
e qui assure des 
onditions limiteshomogènes au 
ontour. Tab. 5.6 � Constantes d'élasti
ité du MHE

fr kh (MPa) µh (MPa) Eh (MPa) νh

17.7%v 3466.6 1.14 3.43 0.49983
38.4%v 3726.4 2.05 6.16 0.49975Les 
omposantes σzzi

et σrri
du tenseur des 
ontraintes moyennes dans les phases sont tra
éesen fon
tion de ǫzz pour fr = 17.7%v sur la �gure 5.10 et pour fr = 38.4%v sur la �gure 5.12.Un é
art apparaît entre les 
ontraintes 
al
ulées ave
 la non-linéarité géométrique et la solutionanalytique lorsque la déformation augmente. Dans le 
as où fr = 17.7%v, les 
omposantes σzz2et σrr2

de la phase renforçante sont un peu surestimées par rapport aux résultats analytiques.En revan
he dans la gomme pure, σzz1
et σrr1

sont sous-estimées. Sur la �gure 5.12, les é
artsobtenus entre les 
al
uls EF et les solutions analytiques sont faibles pour la phase renforçantemais plus élevées en valeur relative pour la gomme pure.Les isovaleurs de la 
omposante σzz sont 
omparées pour les deux 
al
uls EF et les deuxfra
tions volumiques fr. Le motif représentatif ave
 fr = 17.7%v est illustré sur les �gures5.11(a) en linéaire et (b) en non linéaire géométrique, et ave
 fr = 38.4%v sur les �gures 5.13(a)et (b). Les 
ontraintes σzz sont homogènes dans le MHE loin des in
lusions et di�èrent peuselon le 
as (a) et (b). En revan
he, au niveau des in
lusions devenues ellipsoïdales après défor-mation, les résultats di�èrent dans les phases mais aussi à proximité des in
lusions dans le MHE.Les déformations entraînent des modi�
ations géométriques qui ont une in�uen
e surles tenseurs de lo
alisation Ai dé�nis dans le 
adre HPP. Toutefois, les résultats ob-tenus montrent des é
arts a

eptables dans le domaine des déformations modérées et qu'ilest possible de 
onserver des tenseurs Ai isotropes et 
onstants pour l'extension en non linéaire.L'analyse menée en élasti
ité sur le motif représentatif du modèle ACG1in2 a validé les outilsnumériques et 
elle réalisée en non linéaire géométrique a montré que l'extension au domainedes déformations modérées est envisageable même si les hypothèses ne sont plus rigoureusementsatisfaites.
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Fig. 5.10 � Contraintes de Cau
hy σzzi
et σrri

dans les phases en fon
tion de la déformationnominale pour fr = 17.7%v.
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(a) (b)Fig. 5.11 � Isovaleurs de la 
omposante σzz (MPa) en linéaire (a) et en non linéaire géométrique(b) pour une déformation nominale ma
ros
opique εzz = 0.2 ave
 fr = 17.7%v.
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opique εzz = 0.2 ave
 fr = 38.4%v.
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5.3 Extension non linéaire du modèle auto
ohérentgénéraliséLe 
hapitre pré
édent a abordé le traitement en élasti
ité des in
ompatibilités de déformationentre les di�érentes phases en HPP et dans le domaine des déformations modérées. Le modèleauto
ohérent généralisé ACG1in2 asso
ié à la morphologie gomme in
luse dans la phase renfor-çante a été retenu. Lors du passage aux grandes transformations, il est né
essaire de 
onsidérerle 
omportement non linéaire des di�érentes phases mais aussi d'utiliser une règle de transitiond'é
helle spé
i�que qui prenne en 
ompte l'a

ommodation non linéaire des hétérogénéités des
ontraintes entre les phases. Cette règle de 
hangement d'é
helle a été développée à l'origine enélastoplasti
ité pour des matériaux métalliques [Feaugas et al., 1997, Forest et Pilvin, 1999℄ età l'élasti
ité homogène. Cette règle a été modi�ée dans de ré
ents travaux sur des 
ompositesà matri
e polymère [Ausias et al., 2007℄. Les lois de 
omportement de 
ha
une des phases sontprésentées dans la suite ainsi que la modélisation dans le domaine des grandes transformations.5.3.1 Formulation mé
anique en grandes transformationsL'extension des modèles au domaine des grandes transformations né
essite l'utilisationd'un repère obje
tif. Le référentiel 
orotationnel peut être utilisé 
ar [Ladevèze, 1980,Forest et Pilvin, 1999℄ ont montré que 
e référentiel assure l'obje
tivité des lois de 
ompor-tement. Le référentiel 
orotationnel est dé�ni en 
haque point matériel et à 
haque instant parla rotation Qc de l'espa
e 
ourant vers le référentiel 
orotationnel. L'évolution de la rotationest dé
rite par la relation 5.7.
W = Q̇

c
.tQc (5.7)ave
 W le tenseur taux de rotation, soit la partie antisymétrique du tenseur gradient desvitesses L et tQc la transposée de Qc.Une dé
omposition additive Ė = Ė

e
+ Ė

in du tenseur de vitesse de déformation D = L−Wdans le référentiel 
orotationnel est 
hoisie, ave
 :
Ė = Qc.D.tQc (5.8)Les lois de 
omportement sont é
rites en utilisant le tenseur des 
ontraintes de Cau
hy σtransporté dans le référentiel 
orotationnel noté S et dé�ni par :

S = (detF ).Qc.σ.tQc (5.9)ave
 F le tenseur gradient de transformation. L'utilisation du repère 
orotationnel permetainsi de dé
rire les équations 
onstitutives de manière obje
tives et permet de suivre la rotationde 
haque point matériel en introduisant une variable supplémentaire ~ψ.5.3.2 La gomme pureComportement mé
aniqueL'analyse des résultats des essais quasi-statiques et en relaxation (�gure 5.15(a) et (b)) montreque la gomme pure a un 
omportement vis
oélastique linéaire dans la gamme des déformations105



modérées soit |ε| ≤ 0.4. Le modèle vis
oélastique est 
onstruit à partir de deux élémentsde Maxwell, 
ara
térisés par les modules de 
isaillement G′
j et les temps de relaxation τj .Ces éléments sont mis en parallèle ave
 une bran
he élastique 
ara
térisée par le module de
isaillement G1 et le module de 
ompressibilité k1 
omme illustré sur la �gure 5.14. Comme lesessais ÷dométriques l'ont montré, le 
omportement hydrostatique est purement élastique.

1

G’
j

j=2 j=1

G , k
1

jτ

j
α

s

e

Fig. 5.14 � Modèle rhéologique vis
oélastique ave
 une bran
he élastique et deux 
ellules deMaxwell dé
rivant le 
omportement de la gomme pure.Dans le référentiel suiveur, la 
ontrainte dans la gomme s'exprime par :
s
1

= C1 : (e
1
− ein

1
) = sH

1 1 + sd

1
(5.10)ave
 C1 le tenseur des modules d'élasti
ité de la gomme pure. Le tenseur des 
ontraintes sedé
ompose en une partie hydrostatique (éq. 5.11) et déviatoire (éq. 5.12)

sH
1 = k1tra(e1) (5.11)

sd

1
= 2µ1

(

ed

1
−

∑2
j=1G

′
i

µ1
α

j

) (5.12)ave
 ed
1
la partie déviatoire de e

1
, µ1 = G1 +

∑2
j=1G

′
j et α

j
(j = 1, 2) les tenseurs desdéformations inélastiques des éléments de Maxwell, Les lois d'évolution de 
es variables sontdonnées par la relation 5.13.

α̇
j
=
ed
1
− α

j

τj
, ave
 j = 1, 2 (5.13)Le 
omportement de la gomme pure est 
ara
térisé par 6 paramètres matériau qui sont

G1, k1, G
′
1, τ1, G

′
2, τ2.Identi�
ation des paramètres matériauL'identi�
ation des paramètres matériau est réalisée ave
 le logi
iel d'identi�
ation SiDoLo[Cailletaud et Pilvin, 1994℄ qui utilise une méthode basée sur les gradients pour minimiserl'é
art entre les résultats expérimentaux et les résultats simulés. La pro
édure d'identi�
ation106




omporte deux points :� une analyse expérimentale du 
omportement mé
anique du matériau permettant d'établirles données expérimentales (Z∗
e , Z

∗
s ) ave
 Z∗

e les variables d'entrées et Z∗
s les variables desorties,� des paramètres du modèle notés A.La résolution du problème d'identi�
ation 
onsiste en la minimisation d'une fon
tion 
oût

L(A) qui mesure au sens des moindres 
arrés, l'é
art entre les résultats expérimentaux et lesrésultats simulés :
L(A) =

N
∑

n=1

Ln(A) (5.14)ave
 :
Ln(A) =

1

Mn

Mn
∑

i=1

(

Zo(A, ti) − Z∗
o (A, ti))

tDn(Zo(A, ti) − Z∗
o (A, ti))

) (5.15)où N est le nombre d'essais dans la base expérimentale, Mn est le nombre de points de l'essai
n, ti l'instant où l'é
art est 
al
ulé entre les données expérimentales et simulées pour l'essai net Dn 
orrespond à la matri
e de pondération pour l'essai n.Les paramètres matériau de la gomme pure sont identi�és sur les essais quasi-statiques entra
tion-
ompression uniaxiale et 
isaillement simple alterné, ainsi que sur la relaxation en
ompression durant quatre heures. Les �gures 5.15(a) et (b) montrent la 
omparaison entreles résultats expérimentaux et simulés après l'identi�
ation des paramètres donnés dans letableau 5.7. Le modèle semble dé
rire 
orre
tement le 
omportement de la gomme pure enquasi-statique.
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sont utilisés.Tab. 5.7 � Paramètres matériau pour la loi de 
omportement vis
oélastique de la gomme pure.
k1, G1, G′

1 et G′
2 sont donnés en MPa et les temps de relaxation τ1 et τ2 en s.

k1 G1 G′
1 G′

2 τ1 τ2
† † † † † †Les modules d'élasti
ité (µ1, k1) obtenus sont 
ompatibles ave
 
eux obtenus dans letableau 5.1.5.3.3 Comportement mé
anique de la phase renforçanteContrairement à la gomme pure, le 
omportement mé
anique de la phase renforçante est im-possible à 
ara
tériser expérimentalement. En e�et, 
ette phase n'existe pas seule mais les essaismé
aniques ont pu mettre en éviden
e l'e�et de renfor
ement, l'augmentation de l'hystérésis etde la déformation rémanente. Par 
onséquent, une loi élastovis
oplastique a été retenue pour
ette phase 
e qui permet de garder une forme générale qui rendra 
ompte des e�ets engendréspar les 
harges. L'identi�
ation des 
oe�
ients de 
ette loi élastovis
oplastique sera possibledans la mesure où le 
omportement de la gomme pure est 
onnu. La partie élastique de ladéformation est dé
rite par la loi isotrope de Hooke :

s
2

= C2 : (e
2
− ein

2
) (5.16)ave
 C2 le tenseur d'élasti
ité de la phase renforçante. La partie vis
oplastique du taux dedéformation ėin

2
suit une loi d'évolution dérivant d'un potentiel vis
oplastique basé sur une loipuissan
e et sur le se
ond invariant de la 
ontrainte e�e
tive J2(s−X) :

ėin

2
=

(

J2

K

)n
∂J2

∂s
2

(5.17)où X est une 
ontrainte interne induite par les hétérogénéités présentes dans la phase renfor-çante. Cette 
ontrainte interne 
orrespond à un é
rouissage 
inématique non linéaire qui suitune loi d'évolution dé
rite par la relation 5.18. La 
ourbe 
ontrainte-déformation obtenue ave

e modèle est illustrée sur la �gure 5.16 et les paramètres données dans le tableau 5.8. La �gure5.16 montre que la vitesse de déformation a une in�uen
e sur le 
omportement mé
anique dela phase renforçante. La sensibilité à la vitesse de déformation du modèle est 
ontr�lée par lesparamètres n et K. De plus, l'hystérésis est 
ontr�lé par les valeurs des paramètres C et Γ.
Ẋ =

2

3
Cėin

2
− ΓX

(

J2

K

)n (5.18)Ainsi, 
e modèle simple permet de dé
rire ave
 6 paramètres matériau qui sont
E2, k2, C,Γ, K, n, le 
omportement de la phase renforçante.
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Fig. 5.16 � Loi de 
omportement élastovis
oplastique pour la phase renforçante.5.3.4 Modélisation mi
romé
anique des élastomères 
hargésAu travers de l'étude bibliographique, on a pu voir que l'extension en non linéaire des modèlesACG peut s'appuyer sur des règles de lo
alisation parti
ulières ave
 des variables d'a

ommo-dation. La relation 4.36 est rappelée [Ausias et al., 2007℄ :
s

i
= Ai :

[

S + Di : (B − β
i
)
] ave
 Di = (aiK + biJ)ChOn fait l'hypothèse que l'a

ommodation non linéaire entre les phases est déviatoire 
e quipermet d'é
rire la règle de 
on
entration sous une nouvelle forme. On sait que :

Ch = 3khK + 2µhJ
e qui donne :
s

i
= Ai :

[

S + (biJ)(3khK + 2µhJ) : (B − β
i
)
]

,et �nalement la règle de 
on
entration s'é
rit dans 
e 
as :
s

i
= Ai :

[

S + 2µhbiJ : (B − β
i
)
]

, (5.19)où les βi sont des s
alaires à re
aler. La loi d'évolution de β
i
s'é
rit toujours sous la forme :

β̇
i
= ein

i
−Diβ

i
||ėin

i
||et le terme B s'obtient par :

B =

(

∑

i

fi2µhbiAiJ

)−1

·

(

∑

i

fi2µhbiAiJ : β
i

) (5.20)109



En s'appuyant sur la relation 5.19 et les lois de 
omportement de 
haque phase, les tenseurs devitesse de déformation ė
i
dans les phases sont 
al
ulés et le tenseur des vitesses de déformationma
ros
opique Ė est obtenu par la relation 5.21.

Ė =
∑

i

fiėi
(5.21)En résumé, la loi de 
omportement de la gomme pure dépend de 6 paramètres ainsi que laloi de 
omportement de la phase renforçante, soit 12 au total. Parmi 
es 
oe�
ients, 4 sontdéterminés par l'analyse en élasti
ité linéaire. La règle de 
on
entration introduit les paramètres

bi et Di 
e qui 
orrespond à 4 paramètres dans le 
as du modèle ACG1in2. Ces paramètres de larègle de 
hangement d'é
helles permettent d'assurer au mieux les 
onditions d'auto
ohéren
edans le domaine non linéaire [Pilvin et al., 1995℄. L'identi�
ation de 
es paramètres spé
i�quesné
essite l'introdu
tion de 
al
uls par éléments �nis dans la base de données expérimentales
omme expliqué dans le paragraphe suivant.5.3.5 Conditions d'auto
ohéren
eLes modèles auto
ohérents sont fondés sur l'hypothèse que le 
omportement mé
anique dumotif représentatif 
omposé des di�érentes phases plongées dans le MHE est équivalent au
omportement mé
anique de 
e même MHE. Cette relation est naturellement satisfaite dans ledomaine linéaire mais doit être véri�ée et éventuellement imposée en re
alant des paramètreslors de l'extension au domaine non linéaire 
omme le montrent les travaux de Forest et Pilvin[Forest et Pilvin, 1995, Pilvin et al., 1995℄.La véri�
ation des 
onditions d'auto
ohéren
e (CAC) est possible en utilisant des 
al
ulspar éléments �nis. Le motif représentatif 
omposé de sphères imbriquées pré
édemmentdé�ni (paragraphe 5.2.2) est utilisé pour 
es 
al
uls. Le modèle mi
romé
anique est intro-duit dans le 
ode de 
al
ul Abaqus par l'intermédiaire d'une pro
édure User MATerial (UMAT).Deux motifs représentatifs ave
 deux fra
tions volumiques di�érentes sont retenus a�n d'iden-ti�er les paramètres bi et Di. Les fra
tions volumiques retenues pour les 
al
uls éléments �nissont 17.7%v et 38.4%v 
e qui 
orrespond respe
tivement aux fra
tions volumiques de noir de
arbone φ = 10%v et 20%v. Les moyennes spatiales des tenseurs des 
ontraintes et des défor-mations dans 
ha
une des phases, 〈σ〉i et 〈ε〉i, sont obtenues à partir du 
al
ul éléments �niset 
omparées ave
 les résultats du modèle biphasé, σ
i
et ε

i
, obtenus pour les mêmes 
harge-ments ma
ros
opiques. Les 
onditions d'auto
ohéren
e sont véri�és si les équations 5.22 sontsatisfaites.

∀t, ∀F (t), i = 1, 2

{

〈σ〉i = σ
i

〈ε〉i = ε
i

(5.22)Pour imposer les 
onditions d'auto
ohéren
e [Pilvin et al., 1995℄, il est né
essaire d'introduireune nouvelle fon
tion 
oût LCAC(A) dé�nie par la relation 5.23 qui né
essite l'introdu
tion de
al
uls éléments �nis dans la pro
édure d'identi�
ation dé
rite sur le s
héma 5.17.
LCAC(A) =

N
∑

n=1

Ln(A) +

2
∑

i=1

{|〈σ〉i − σ
i
| + |〈ε〉i − ε

i
|} (5.23)110
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hématisation de la bou
le d'identi�
ation des paramètres du modèle mi
romé
a-nique.où | . . . | représente une norme adimensionnelle. Le terme supplémentaire introduit par rapportà l'équation 5.14 a pour r�le de résoudre les équations 5.22 en minimisant les é
arts entre lesrésultats EF et 
eux du modèle biphasé, et ainsi d'essayer de respe
ter au mieux les CAC.5.3.6 Identi�
ation du modèle pour les élastomères 
hargésIdenti�
ation sur les matériaux NXLes paramètres du modèle � 2+1-phases � sont identi�és sur les mélanges 
hargés de 30 et 45p
e en tra
tion et 
ompression uniaxiales, et 
isaillement alterné, sur le 
y
le 
harge-dé
hargestabilisé. Cependant, l'histoire du 
hargement est pris en 
ompte en simulant l'ensemble des
y
les. La base de données expérimentales est 
onstituée uniquement des essais quasi-statiquesréalisés sur les matériaux NX dans un premier temps. Le poids des essais en tra
tion uniaxialedans la fon
tion 
oût est plus faible 
ar le modèle a des di�
ultés à dé
rire 
es essais. Ene�et, les modules initiaux et les hystérésis sont di�érents en tra
tion et en 
ompression 
e quirend di�
ile l'identi�
ation. Les paramètres de la gomme pure sont �xés (tableau 5.7) et les 4paramètres identi�és pour la phase renforçante sont reportés dans le tableau 5.8.Tab. 5.8 � Paramètres de la loi de 
omportement dé
rivant la phase renforçante ave
 NX. Kest donné en MPa.s1/n et C en MPa
n K C Γ
† † † †L'évolution de la 
ontrainte est tra
ée en fon
tion de la déformation en 
ompression uniaxialesur le 
y
le stabilisé sur la �gure 5.18 et en tra
tion uniaxiale sur la �gure 5.20. Pour le 
isaille-ment, la 
ontrainte est reportée en fon
tion de γ sur la �gure 5.19. Le modèle mi
romé
aniqueproposé permet de dé
rire 
orre
tement les résultats expérimentaux en 
ompression uniaxiale111



et en 
isaillement simple. Sauf en tra
tion, le niveau de 
ontrainte est légèrement sur-estimépour les mélanges N15 et N30. La surestimation de la 
ontrainte pour N15 s'explique par le
hoix du motif représentatif retenu ACG1in2 qui suppose la présen
e d'une phase renforçantedès les plus faibles fra
tions volumiques.
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Fig. 5.18 � Comparaison modèle vs. expérien
es en 
ompression uniaxiale sur le 
y
le stabiliséave
 les matériaux NX.Dans le 
as de la tra
tion, il apparaît que le modèle a des di�
ultés à dé
rire le 
omportementdes élastomères 
hargés. Le niveau de 
ontrainte est sous-estimé pour l'ensemble des mélangesNX dès ε = 0.1. Un dur
issement non linéaire de la réponse en tra
tion des élastomères
hargés apparaît au-delà de ε = 0.3 pour 30 et 45 p
e et 
orrespond, sans doute, à uneextension maximale de 
ertaines 
haînes ma
romolé
ulaires de l'élastomère et dans le 
as du
aout
hou
 naturel au phénomène de 
ristallisation sous 
ontrainte. La 
ristallisation n'étantpas modélisée, 
e qui peut expliquer la sous-estimation du niveau de 
ontrainte en tra
tion.Pour mieux 
omprendre le phénomène de 
ristallisation du 
aout
hou
 naturel pour desdéformations modérées, le 
omportement d'une 
ellule 
omposite a été étudiée par homogé-néisation périodique d'après les travaux de [Tomita et al., 2004℄. Cette étude détaillée dansl'annexe C, a permis d'observer l'hétérogénéité des déformations dans le matériau. De fortesdéformations ont été mises en éviden
e lo
alement εzz = 1.2 à proximité de 
harges pourune déformation moyenne εzz = 0.55. La 
ristallisation du 
aout
hou
 naturel pourrait don
apparaître lo
alement pour les niveaux de déformations étudiés et 
onduire à un dur
issement.D'autre part, il est possible d'analyser les 
onditions d'auto
ohéren
e en 
omparant les
ontraintes et les déformations dans les phases obtenues par le modèle � 2+1-phases � et112
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Fig. 5.19 � Comparaison modèle vs. expérien
es en 
isaillement simple alterné sur le 
y
lestabilisé ave
 les matériaux NX.
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par les 
al
uls EF. Les 
ontraintes axiales szz,i et radiales srr,i dans la phase i sont tra
éesen fon
tion des déformations ezzi pour fr = 17.7%v et pour fr = 38.4%v, respe
tivement surles �gures 5.21 et 5.22. Dans la gomme pure, l'égalité au niveau des 
ontraintes 〈s〉1 = s
1est bien véri�ée mais pour les déformations, 〈e〉1 est légèrement di�érent de e

1
quel quesoit la fra
tion volumique. En revan
he, pour la phase renforçante, l'égalité 〈e〉2 = e

2
estrespe
tée mais la moyenne du tenseur des 
ontraintes 〈s〉2 est di�érente de s

2
obtenu par lemodèle, et en parti
ulier sur la 
omposante szz,2. Les di�
ultés observées pour véri�er les
onditions d'auto
ohéren
e peuvent être dues à l'hétérogénéité des 
hamps de 
ontraintes et dedéformations dans les phases ou la forme trop simpli�ée de la règle de 
hangement d'é
helle.Les valeurs des paramètres d'a

ommodation obtenues par la pro
édure d'identi�
ation sontreportés dans le tableau 5.9.Tab. 5.9 � Paramètres d'a

ommodation pour la règle de transition d'é
helle pour NX

b1 D1 b2 D2

† † † †
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Fig. 5.22 � Comparaison des 
ontraintes axiale et radiale en fon
tion de la déformation dansles phases pour fr = 38.4%v.Identi�
ation sur les matériaux SXLe modèle proposé prend en 
ompte la nature de la 
harge à partir de la relation linéaire 3.15qui intègre la surfa
e spé
i�que Sp de la 
harge. A�n d'appré
ier les 
apa
ités du modèle àdé
rire le 
omportement des matériaux SX, le modèle est 
omparé aux résultats expérimentauxen utilisant les 
oe�
ients identi�és sur les matériaux NX, indiqués dans le tableau 5.8 et enmodi�ant uniquement la surfa
e spé
i�que du noir de 
arbone.Les résultats obtenus en 
ompression uniaxiale et en 
isaillement simple sont illustrés surles �gures 5.23 et 5.24. Le modèle dé
rit 
orre
tement les résultats expérimentaux pour S15et S30. En revan
he, le modèle sous-estime le niveau de 
ontrainte pour le mélange S45. Larelation linéaire 3.15 utilisée n'est sans doute pas adaptée pour la des
ription du 
omportementquasi-statique des élastomères 
hargés. Les paramètres de la phase renforçante semblent êtredépendants de la surfa
e spé
i�que de la 
harge 
e qui né
essite une nouvelle identi�
ation du
omportement de 
ette phase lorsque la surfa
e spé
i�que du noir de 
arbone est modi�ée.Une nouvelle identi�
ation est don
 réalisée sur la base de données expérimentales desmélanges SX pour véri�er que le modèle mi
romé
anique peut dé
rire le 
omportement de
es matériaux. La prin
ipale di�éren
e entre les matériaux NX et SX se situe au niveau del'hystérésis qui est 
ontr�lé dans le modèle par les 
oe�
ients C et Γ. Par 
onséquent, lesvaleurs de n et K sont �xées dans un premier temps pour limiter le nombre de paramètres àré-identi�er. Les valeurs deviennent C = † MPa et Γ = †. Seule la valeur du paramètre Γ = †est très di�érente de 
elle obtenue pour les matériaux NX. Il pourrait être intéressant de rendrele paramètre Γ(s) dépendant de la surfa
e spé
i�que ave
 s = SN650
p /SN330

p . Les �gures 5.25 et115
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Fig. 5.23 � Modèle vs. expérien
es en 
ompression uniaxiale sur les matériaux SX ave
 les
oe�
ients du tableau 5.8.
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Fig. 5.24 � Modèle vs. expérien
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5.26 illustrent les nouveaux résultats obtenus. Les 
ourbes montrent que le modèle donne unemeilleure des
ription du 
omportement des matériaux SX.
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Fig. 5.25 � Comparaison modèle vs. expérien
es en 
ompression uniaxiale sur le 
y
le stabiliséave
 les matériaux SX ave
 C = † MPa et Γ = †.Les paramètres d'a

ommodation doivent être également re
alés (tableau 5.10) 
ar leurs va-leurs dépendent des propriétés des phases. Pour le motif représentatif ave
 fr = 25.9%v, soit
φ = 20%v dans le 
as des mélanges SX, les 
ontraintes sont tra
ées en fon
tion des déformationsdans les phases sur la �gure 5.27. Les 
onditions d'auto
ohéren
e sont 
orre
tement véri�éesdans la gomme pure mais des di�
ultés sont toujours observées au niveau de la phase renfor-çante (�gure 5.27). On peut remarquer que les valeurs des paramètres d'a

ommodation bi et
Di indiquées dans le tableau 5.10 ont évolué notablement par rapport à 
elles indiquées dansle tableau 5.9.Tab. 5.10 � Paramètres d'a

ommodation pour la règle de transition d'é
helle pour SX

b1 D1 b2 D2

† † † †
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Fig. 5.26 � Modèle vs. expérien
es en 
isaillement simple sur les matériaux SX ave
 C = †MPa et Γ = †.
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Fig. 5.27 � Comparaisons des 
ontraintes axiale et radiale en fon
tion de la déformation dansles phases pour fr = 25.9%v ave
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5.3.7 Simulation des essais dynamiquesLe 
omportement mé
anique des élastomères 
hargés est sensible à la fréquen
e ainsi qu'àl'amplitude de solli
itation (paragraphe 3.3.6). Il semble intéressant d'étudier les 
apa
itésdu modèle identi�é sur les essais quasi-statiques à dé
rire l'e�et Payne et la rigidi�
ationdynamique.Dans un premier temps, on s'intéresse à l'e�et Payne. Le proto
ole expérimental dé
rit dans leparagraphe 3.3.6 est utilisé pour la simulation. Un balayage en amplitude dans le sens 
roissantà la fréquen
e de 1 Hz est simulé pour les mélanges N45 et S45 pour mettre en éviden
el'in�uen
e de la fra
tion volumique et de la surfa
e spé
i�que sur l'e�et Payne. Les paramètresdu modèle sont identiques pour N45 et S45 (tableaux 5.8 et 5.9) et seule varie la surfa
espé
i�que. L'évolution du module de 
onservation G′ est tra
ée en fon
tion de l'amplitude surla �gure 5.28.
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Fig. 5.28 � Comparaison modèle vs. expérien
e du module de 
onservation G′ en fon
tion del'amplitude à 1 Hz pour N45 et S45.Le modèle permet de dé
rire la dé
roissan
e du module de 
onservation lorsque l'amplitudeaugmente et fait intervenir la surfa
e spé
i�que des 
harges. Cependant, il apparaît que lemodèle n'est pas assez sensible à l'évolution du module aux faibles amplitudes et ne rend pas
ompte de la variation de module ∆G′ observée expérimentalement et en parti
ulier pour N45.En s'appuyant sur les travaux de [Chazeau et al., 2000℄ qui mettent en éviden
e l'e�et Payneà partir d'essais quasi-statiques, il est possible de mesurer les modules initial (A) et tangent(B) pour ε ≃ 0.3 à partir des 
ourbes expérimentales et simulées illustrées sur la �gure 5.29.Les modules d'Young et de 
isaillement sont indiqués dans le tableau 5.11.119
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Fig. 5.29 � Modules initial A et tangent B sur un essai de 
isaillement simple expérimental etsimulé.Tab. 5.11 � Modules initial et tangent expérimentaux et numériques sur la 
ompression uni-axiale et le 
isaillement simpleessai point expérimental simuléCU E (MPa) A 5.67 5.56B 3.97 4.49CS G (MPa) A 1.80 1.83B 1.03 1.10Le tableau 5.11 montre que le modèle dé
rit l'évolution du module ave
 la déformation maissous-estime légèrement la variation de pente observée sur les résultats expérimentaux.Ensuite, la sensibilité du modèle à la fréquen
e de solli
itation de 1 Hz et 50 Hz a été testée etune 
omparaison entre les résultats expérimentaux et numériques est réalisée sur un mélangeN45. Le 
hargement imposé est à nouveau 
elui mis en pla
e pour l'e�et Payne (paragraphe3.3.6), qui 
orrespond à un essai de 
isaillement alterné. On s'intéresse uniquement à la plusforte amplitude γ = 0.75. La 
ontrainte est reportée en fon
tion de γ sur la �gure 5.30(a)pour l'expérien
e et 5.30(b) pour la simulation. Les modules de 
onservation sont mesuréset reportés dans le tableau 5.12. Le modèle est sensible à la fréquen
e de solli
itation maissurestime légèrement le module G′ ainsi que l'hystérésis.Un première étape pour améliorer les prédi
tions du modèle serait d'introduire dans la basede données les essais dynamiques pour l'optimisation des paramètres. Dans le 
as où le modèlene permettrait toujours pas la des
ription de l'e�et Payne, il sera né
essaire d'introduired'autres informations au niveau de la modélisation, 
omme par exemple une évolution de laphase renforçante ave
 la déformation suggérée par [Krauss, 1984℄ et [Maier et Göritz, 1996℄.120
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Fig. 5.30 � In�uen
e de la fréquen
e à 1 Hz et 50 Hz sur les résultats expérimentaux (a) etnumériques (b) pour le mélange N45.Tab. 5.12 � Modules de 
onservation expérimentaux et simulés à 1 Hz et 50 Hzfréquen
e expérimental simulé(Hz) G′(MPa) G′(MPa)1 1.23 1.1350 1.33 1.49
Le modèle � 2+1-phases � dé
rit 
orre
tement le 
omportement mé
anique des élastomères
hargés en solli
itation quasi-statique ave
 un nombre limité de paramètres. Cependant,l'in�uen
e de la surfa
e spé
i�que repose sur une relation linéaire et également sur le lissageproposé par [Leblan
, 2002℄, 
e qui est 
ertainement dis
utable. Ce premier modèle ne permetpas une des
ription des élastomères 
hargés ave
 des noirs de 
arbone di�érents ave
 un mêmejeu de 
oe�
ients. Il est né
essaire d'identi�er les paramètres matériau de la phase renforçantedès que la surfa
e spé
i�que du noir de 
arbone est modi�ée.Par ailleurs, 
e premier modèle simple est 
apable de rendre partiellement 
ompte del'e�et Payne et est sensible à la fréquen
e de solli
itation. Toutefois, il semble né
essaired'enri
hir l'information au niveau de la mi
rostru
ture pour pouvoir améliorer la des
riptiondu 
omportement des élastomères 
hargés.5.4 Modélisation à deux é
helles imbriquéesL'enri
hissement du modèle au niveau de la mi
rostru
ture semble être un point importantpour améliorer la modélisation des élastomères 
hargés. L'idée dire
tri
e est de proposer unmodèle ave
 une des
ription �ne de la mi
rostru
ture permettant de 
onsidérer un nombre plusimportant de phases. Le modèle nommé (3ϕ)2 a la parti
ularité de s'appuyer sur la notion deséparabilité des é
helles entre 
elle de l'agrégat (0.1 µm) et 
elle du réseau per
olant (100 µm).121



Il est alors possible de 
onstruire un motif représentatif en imbriquant deux motifs à sphères
on
entriques se situant au niveau des deux é
helles. L'obje
tif est de mieux distinguer le
omportement des di�érentes phases 
onsidérées et ainsi permettre d'éventuelles améliorationsdu modèle � 2+1-phases �.5.4.1 Des
ription du motif (3ϕ)2Le développement du modèle (3ϕ)2 s'appuie sur la représentation s
hématique proposée surla �gure 3.8. On suppose que le noir de 
arbone n'existe pas à l'état isolé dans le 
ompositemais sous forme d'agrégats 
onstitués de � 
hapelets � de parti
ules élémentaires de graphitequi sont entourées par une interphase de gomme liée. Ces 
hapelets emprisonnent une 
ertainequantité de gomme o

luse. Cette mi
rostru
ture qui 
onstitue l'agrégat est dé�nie par unpremier Milieu Homogène Equivalent nommé MHEag . Pour de faibles fra
tions volumiques derenfort, 
es agrégats sont dispersés dans la matri
e en 
aout
hou
 naturel. Lorsque la fra
tionvolumique φ augmente, la distan
e entre les agrégats diminue et en dessous d'une distan
e
ritique, un réseau per
olant s'établit. Dans 
e travail, 
e réseau est supposé être 
onstitué àla fois d'agrégats et de gomme libre, et son existen
e se fait au détriment des agrégats isoléset de la gomme libre. Cette mi
rostru
ture à l'é
helle du réseau per
olant 
orrespond au MHEma
ros
opique. La méthode d'homogénéisation ainsi que la disposition des phases les unes parrapport aux autres sont illustrées sur la �gure 5.31 et les di�érentes fra
tions volumiques sontdétaillées dans la suite.
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Fig. 5.31 � Des
ription s
hématique du modèle (3ϕ)2.
Représentation du MHEagLa première étape est de 
onsidérer l'é
helle de l'agrégat (0.1 µm) et de dé�nir les fra
tionsvolumiques des di�érentes phases. L'agrégat est 
onstitué de trois phases indi
ées par i = a, b, cqui sont respe
tivement la gomme o

luse, le noir de 
arbone et la gomme liée. Les agrégatspeuvent se trouver soit isolés dans la gomme libre, 
e qui 
orrespond au renfor
ement par122



l'e�et hydrodynamique, soit en partie dans le réseau per
olant. Un réseau stru
turé apparaîtlorsque la distan
e entre les agrégats devient inférieure à une valeur 
ritique.Phase a. La fra
tion volumique de gomme o

luse fa est 
al
ulée à partir de l'absorption deDBP. Cette mesure va permettre de 
al
uler une fra
tion volumique e�e
tive φe du renfort àpartir de l'équation 2.5 qui est supérieure à la fra
tion volumique de 
ette phase est fa = φe−φ.Phase b. La fra
tion volumique fb = φ du noir de 
arbone est un paramètre donné par laformulation du mélange.Phase 
. En�n, la fra
tion volumique de gomme liée fc est estimée. En e�et, 
ette phasereprésente le polymère qui a un 
omportement modi�é par les 
harges (
f. paragraphe 3.2).La fra
tion volumique est obtenue à partir de la relation 3.14. Cette expression ne prend pasen 
ompte la fra
tion volumique e�e
tive φe induite par la gomme o

luse ni l'améliorationproposée par [Wang et al., 1993℄ qui tient 
ompte de la morphologie du noir de 
arbone par larelation 3.2.D'autre part, il est à noter que dans le MHEag, fag = fa +fb +fc < 1. En e�et, on ne 
onsidèrequ'une partie des éléments qui 
onstituent le 
omposite. Il est à noter que les équations 2.5et 2.9 montrent que fa et fc sont proportionnelles à φ 
e qui implique que la 
ompositiondes agrégats est la même quelque soit φ. On peut alors é
rire les di�érentes proportions sousune forme réduite f ′
i = fi/f

ag ave
 i = a, b, c pour les mélanges NX et SX et les valeurs sontreportées dans le tableau 5.13.Tab. 5.13 � Proportions des di�érentes phases a, b, c pour les mélanges NX et SXmélange f ′
a f ′

b f ′
cNX 0.30 0.51 0.19SX 0.40 0.54 0.06Représentation du MHE ma
ros
opiqueLa se
onde étape est de dé�nir les fra
tions volumiques des trois phases qui 
onstituentle MHE à l'é
helle ma
ros
opique, indi
ées par i = 1, 2, 3. L'agrégat homogénéisé présenté
i-dessus est entouré de gomme libre, laquelle est entourée de réseau per
olant (RP) lorsque
elui-
i existe.Phase 3. L'idée dire
tri
e qui nous a permis de dé�nir la fra
tion volumique de la phaseper
olante f3 est liée à la variation du module de 
onservation ∆G′ = G′

0 − G′
∞ 
al
ulée àpartir des résultats expérimentaux 3.14. En e�et, ∆G′ est vue 
omme dépendant prin
ipalementde la 
ontribution hydrodynamique (
f. �gure 2.15b), qui 
orrespond aux agrégats isolés dansla gomme libre, et de la 
ontribution du réseau per
olant. En supposant que le 
omportementmé
anique peut être dé
rit de manière additive, la fra
tion volumique de phase per
olante f3 estobtenue à partir de la �gure 5.32(a). Cette hypothèse a pour avantage de permettre l'estimationde la fra
tion volumique de réseau per
olant à partir du lissage des résultats expérimentaux quiintègrent l'in�uen
e du type de noir de 
arbone. Cependant, l'in
onvénient de 
ette méthode123



est que la surfa
e spé
i�que n'est pas prise en 
ompte par une formule analytique qui seraitplus fa
ilement intégrable dans le modèle.
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Fig. 5.32 � (a) Evolution de ∆G′ ave
 la fra
tion volumique de noir de 
arbone (tableau 3.14) ;(b) évolution de la fra
tion volumique de réseau per
olant et des agrégats en fon
tion de φ.Phase 2. Quand on 
onsidère uniquement la 
ontribution hydrodynamique, la gomme libre
orrespond au 
aout
hou
 naturel moins la gomme o

luse et la gomme liée. Cependant,lorsque la phase per
olante existe, une partie des agrégats et de la gomme libre est né
essairepour 
onstruire 
e réseau. On suppose que la quantité d'agrégats et de gomme libre sont prisesen proportions identiques pour 
onstituer le réseau per
olant, soit f2/f1 = (frb − fa − fc)/f
agave
 frb la fra
tion volumique de gomme libre. On a de plus la relation f1 + f2 = 1 − f3 ave
le rapport f2/f1 
onstant pour déterminer la fra
tion volumique de réseau per
olant.Phase 1. Cette phase 
orrespond au MHEag dé�ni pré
édemment.La �gure 5.32(b) permet d'illustrer les évolutions de la fra
tion volumique de réseau per
olant,des agrégats et la gomme libre quand la fra
tion volumique de noir 
arbone. La di�éren
e de
omportement mé
anique entre les mélanges NX et SX ne se situe pas au niveau des agrégats
ar les fra
tions volumiques sont peu di�érentes mais au niveau de la fra
tion volumique deréseau per
olant.5.4.2 Elasti
ité linéaireConstantes d'élasti
ité des phasesLes 
onstantes d'élasti
ité des phases sont pour 
ertaines déjà déterminées. Pour les autres,il est né
essaire de les estimer à partir d'hypothèses et des résultats expérimentaux. Le 
al
uldes tenseurs de lo
alisation Ai permettant de déterminer les résultats en élasti
ité et ennon linéaire s'appuient sur une pro
édure SiDoLo dans laquelle les relations proposées par[Hervé et Zaoui, 1993℄ ont été é
rites et validées (annexe B).Les 
onstantes d'élasti
ité de la gomme libre sont 
onnues à partir des essais de tra
tionuniaxiale sur 
y
le stabilisé et à partir des essais ÷dométriques. La gomme o

luse (a) voit peu124



la déformation ma
ros
opique de par sa position dans le motif, elle a un r�le mé
anique limité.Elle est supposée avoir les mêmes 
onstantes d'élasti
ité que la gomme libre (2). Le noir de
arbone (b) se trouve sous forme de poudre 
e qui rend di�
ile sa 
ara
térisation mé
anique.Cette phase est supposée avoir les 
onstantes d'élasti
ité du graphite. La mobilité des 
haînesde polymère est réduite à proximité de la surfa
e d'une 
harge 
e qui augmente le module de lagomme liée (
). Dans un premier temps, le module d'Young de la gomme liée est supposé être10 fois supérieur à 
elui de la gomme pure. Les 
onstantes d'élasti
ité des phases du MHEagsont reportées dans le tableau 5.14.Tab. 5.14 � Constantes d'élasti
ité des phases du MHEagPhase Module d'Young (MPa) Module de 
ompressibilité (MPa)(a) Gomme o

luse † †(b) Noir de 
arbone † †(
) Gomme liée † †Les 
onstantes d'élasti
ité de la phase (1) sont obtenues par homogénéisation sur le MHEag etdépendent du type de noir de 
arbone. La phase (2) a les 
ara
téristiques de la gomme pure.Le réseau per
olant (3) est 
onstruit à partir des agrégats et ses 
onstantes d'élasti
ité sontajustées sur les résultats expérimentaux. Le module de 
ompressibilité du réseau per
olant estajusté en fon
tion du type de noir de 
arbone. Le tableau 5.15 indique les di�érentes valeursretenues. Tab. 5.15 � Constantes d'élasti
ité des phases du MHE ma
ros
opiquePhase Module d'Young (MPa) Module de 
ompressibilité (MPa)(1) MHEag NX : † NX : †SX : † SX : †(2) Gomme libre † †(3) Réseau per
olant † NX, SX : †Comparaison ave
 les résultats expérimentauxL'évolution des modules d'Young et de 
ompressibilité ave
 la fra
tion volumique de noir de
arbone a été utilisée pour déterminer les paramètres de 
ertaines phases. La 
omparaison entrela prédi
tion du modèle et les résultats expérimentaux est donnée sur les �gures 5.33(a) et (b).Le modèle permet de bien représenter l'évolution de E et k en fon
tion de la fra
tion volumiqueet de la surfa
e spé
i�que de noir de 
arbone. En 
omparant les prédi
tions du modèle � 2+1-phases � (�gure 5.5) ave
 
elles du modèle (3ϕ)2, il apparaît que le se
ond modèle permetde dé
rire le renfor
ement sur l'ensemble des fra
tions volumiques φ ave
 les mêmes donnéesmatériaux pour les deux types de noir.5.4.3 Extension du modèle (3ϕ)2 en non linéaireLe modèle (3ϕ)2 est étendu au domaine non linéaire en s'appuyant sur la démar
he utilisée pourle modèle � 2+1-phases �, et ainsi évaluer la 
apa
ité d'un tel modèle à dé
rire le 
omportement125
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Fig. 5.33 � Comparaison modèle vs. expérien
es de l'évolution des modules d'Young (a) et de
ompressibilité (b) en fon
tion de φ.non linéaire des élastomères 
hargés. L'é
riture des lois de 
omportement est réalisée dans leréférentiel 
orotationnel, et trois 
lasses de lois de 
omportement sont distinguées (élasti
itélinéaire, vis
oélasti
ité linéaire et élastovis
oplasti
ité) pour dé
rire les phases.Comportement des phasesElasti
ité linéaire. Le noir de 
arbone (b) est supposé avoir un 
omportement élastiqueisotrope dé
rit par le module d'Young Eb et de 
ompressibilité kb. La gomme o

luse (a) joueun r�le mé
anique mineur 
ar elle voit peu la déformation ma
ros
opique. On suppose qu'ellea un 
omportement élastique isotrope dé
rit par les modules Ea et ka.Vis
oélasti
ité linéaire. Un modèle vis
oélastique linéaire permet de dé
rire 
orre
tementles résultats expérimentaux obtenus sur la gomme pure à partir des essais quasi-statiquesdans le domaine des déformations modérées et en relaxation (�gures 5.15(a)). Cependant, unélément de Maxwell est ajouté par rapport au modèle � 2+1-phases � pour mieux dé
rire la
inétique de relaxation illustrée sur la �gure 5.34. La forme générale des équations dé
rivantle modèle vis
oélastique retenu est donnée par les relations 5.10, 5.11 et 5.12 en sommant sur
j = 1, 2, 3.Con
ernant la gomme liée (
), les travaux de [Wang, 1998, Berriot et al., 2002℄ ont montréque 
ette 
ou
he de gomme voit sa mobilité réduite par les 
harges de noir de 
arbone et queson 
omportement mé
anique 
orrespond au 
omportement mé
anique de la gomme libre maisà basse température dans la zone de transition vitreuse Tg. De plus, la fra
tion volumique
fc est faible devant la fra
tion volumique de gomme libre f2. On peut noter que f2 est auminimum 10 fois supérieure à fc pour un mélange N45 et 30 fois pour S45. Par 
onséquent,un seul élément de Maxwell est retenu pour dé
rire le 
omportement de la gomme liée 
e quipermet de limiter le nombre de paramètres.Le 
omportement de la gomme libre est déterminé ave
 8 paramètres, le module de 
isaille-ment G2 et le module de 
ompressibilité k2, et les paramètres de Maxwell G21,G22,G23 et
τ21,τ22,τ23. La gomme liée a 4 paramètres, les modules Gc et kc et les paramètres de Maxwell126
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Fig. 5.34 � Contrainte de Cau
hy en fon
tion du temps lors de la relaxation ave
 trois élémentsde Maxwell.
Gc1 et τc1.Elastovis
oplasti
ité. Le réseau per
olant est 
onstitué de matri
e élastomère et de noir de
arbone. La forme générale utilisée dans le modèle � 2+1-phases � en non linéaire permettantde rendre 
ompte des di�érents e�ets induits par les 
harges de noir de 
arbone est 
onservée(paragraphe 5.3.3). La modélisation du réseau per
olant introduit 6 paramètres E3 et k3 pourla 
ontribution élastique, C3 et Γ3 pour l'é
rouissage et K3 et n3 pour la 
ontribution visqueuse.5.4.4 Comparaison ave
 les résultats expérimentauxLes paramètres matériau de la gomme pure sont identi�és sur les essais quasi-statiques en
ompression et tra
tion uniaxiale, ainsi que sur la relaxation en 
ompression. Leurs valeurssont données dans le tableau 5.16.Tab. 5.16 � Paramètres matériau pour la loi de 
omportement vis
oélastique de la gomme pure.
Gi et k2 en MPa et τi en s

G2 k2 G21 G22 G23 τ21 τ22 τ23
† † † † † † † †Les paramètres matériau des élastomères 
hargés sont identi�és sur les mélanges 
hargés à15, 30 et 45 p
e en 
ompression uniaxiale et 
isaillement alterné sur le 
y
le 
harge-dé
hargestabilisé et les deux types de noir de 
arbone sont intégrés à la base de données. Il est à noter quele modèle EF du motif imbriqué né
essaire pour 
ontr�ler les 
onditions d'auto
ohéren
e n'apas été mis en pla
e par manque de temps. Les paramètres d'a

ommodation sont laissés libresdans un premier temps et leur détermination pré
ise devra faire l'objet de travaux à venir. Par127




onséquent, les résultats présentés dé
rivant la 
ontrainte en fon
tion de la déformation sur les�gures 5.35, 5.36, 5.37 et 5.38 sont à 
onsidérer 
omme des premiers résultats. Les paramètresmatériaux identi�és sont donnés dans les tableaux 5.17 et 5.18.
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Fig. 5.35 � Comparaison modèle vs. expérien
es en 
ompression uniaxiale sur le 
y
le stabiliséave
 les matériaux NX.Tab. 5.17 � Paramètres matériaux pour la loi de 
omportement vis
oélastique de la gommeliée. Gc, Gc1 et kc en MPa et τc1 en s.
Gc kc Gc1 τc1
† † † †

Tab. 5.18 � Paramètres matériau pour la loi de 
omportement le réseau per
olant ; K3 estdonné en MPa.s1/n et C3 en MPa :
n3 K3 C3 Γ3

† † † †Les premiers résultats obtenus ave
 le modèle (3ϕ)2 en quasi-statique sont en
ourageantset montrent des nettes améliorations vis-à-vis du modèle � 2+1-phases �. En e�et, le modèlepermet de mieux prendre en 
ompte les faibles fra
tions volumiques 
omme le montrent les�gures 5.35 et 5.37 sur les mélanges N15 et S15. De plus, il est possible de dé
rire les deuxtypes de mélange NX et SX ave
 un même jeu de paramètres.128
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Fig. 5.36 � Comparaison modèle vs. expérien
es en 
isaillement simple alterné sur le 
y
lestabilisé ave
 les matériaux NX.
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Fig. 5.37 � Comparaison modèle vs. expérien
es en 
ompression uniaxiale sur le 
y
le stabiliséave
 les matériaux SX.
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Fig. 5.38 � Comparaison modèle vs. expérien
es en 
isaillement simple alterné sur le 
y
lestabilisé ave
 les matériaux SX.5.5 Con
lusionsLa modélisation mi
romé
anique du 
omportement des élastomères 
hargés a été abordéedans 
e 
hapitre. Deux modèles ont été proposés permettant de rendre 
ompte des e�etsinduits par le noir de 
arbone mis en éviden
e par les résultats expérimentaux du 
hapitre 3.3.Le premier modèle proposé � 2+1-phases � permet de dé
rire le 
omportement des matériauxde l'étude en élasti
ité linéaire et dans le domaine des déformation modérées ave
 une repré-sentation simpli�ée de la mi
rostru
ture et un nombre limité de paramètres. Ce modèle estégalement sensible à la fréquen
e de solli
itation et rend partiellement 
ompte le r�le de l'e�etPayne. Cependant, le modèle ne permet pas de prendre en 
ompte la surfa
e spé
i�que du noirde 
arbone ave
 un unique jeu de 
oe�
ients. De plus, la variation de module de 
isaillement
G′ observée aux faibles déformations en solli
itation dynamique n'est pas dé
rite. Il serait sansdoute né
essaire d'introduire les essais dynamiques dans la base de données pour l'identi�
ationdes paramètres. Dans le 
as où l'e�et Payne ne serait toujours pas 
orre
tement dé
rit, lemodèle � 2+1-phases � devra prendre en 
ompte une meilleure des
ription de la mi
rostru
ture.Toutefois, les résultats obtenus ave
 
e premier modèle ave
 un nombre réduit de paramètressemblent satisfaisants pour une utilisation industrielle. Ce modèle est intégré dans le 
ode EFAbaqus au travers d'une pro
édure UMAT et fait l'objet d'une validation industrielle dans lapartie III.Par ailleurs, l'étude menée sur le motif représentatif par 
al
ul éléments �nis a permis de130



montrer qu'il était possible d'étendre le modèle auto
ohérent généralisé dé�ni en élasti
itélinéaire au domaine des déformations modérées tout en 
onservant pour les règles de 
hange-ment d'é
helle des expressions validées en petites déformations.Le modèle (3ϕ)2 a été développé ave
 une des
ription plus �ne de la mi
rostru
ture dans lebut d'améliorer la des
ription des élastomères 
hargés et avoir une meilleure 
ompréhension dur�le de 
ha
une des phases. Ce modèle s'appuie sur la séparabilité des é
helles en utilisant deuxmotifs représentatifs imbriqués, l'un étant à l'é
helle de l'agrégat (0.1 µm) et l'autre à 
elle duréseau per
olant (100 µm). Les résultats obtenus en élasti
ité montrent des améliorations parrapport au modèle � 2+1-phases �. Une meilleure des
ription du renfor
ement par les 
hargesest obtenue sur les mélanges NX et SX ave
 un même jeu de paramètres. Les premiers résultatsobtenus dans le domaine des déformations modérées sont également en
ourageants. En e�et, lemodèle dé
rit 
orre
tement les essais quasi-statiques sur les deux types de noir de 
arbone etpermet de prendre en 
ompte les faibles fra
tions volumiques ave
 un seul jeu de paramètres.Toutefois, les 
onditions d'auto
ohéren
e n'ont pas pu être validées pour 
es premiers résultatspar manque de temps. Il serait intéressant de développer l'imbri
ation des motifs à l'aide des
al
uls EF pour garantir les 
onditions d'auto
ohéren
e. Une première étape pourrait êtrede 
onsidérer le 
omportement du MHEag purement élastique 
e qui permettrait d'avoir unerésolution analytique de 
e motif et ainsi utiliser un seul motif à � 3+1-phases � pour leMHE ma
ros
opique. Un autre point envisageable ave
 le modèle (3ϕ)2, est la des
ription del'e�et Payne. En e�et, 
e modèle a été développé en s'appuyant sur l'idée que l'e�et Payne estinduit par une déstru
turation du réseau per
olant [Krauss, 1984℄. Cette variation du modulede 
isaillement pourrait être améliorer en rendant la fra
tion volumique de réseau per
olantdépendante de la déformation, soit f3(γ) dans le 
as unidimensionnel.
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Con
lusionCette se
onde partie a été 
onsa
rée à la modélisation mi
romé
anique du 
omportement desélastomères 
hargés. L'étude bibliographique a permis de présenter les méthodes d'homogénéi-sation dans le 
adre d'une distribution isotrope des phases ayant un 
omportement isotrope.Les modèles mi
romé
aniques utilisés dans 
ette étude ont été dé�nis en élasti
ité linéaire ainsique leur extension en non linéaire par une règle de 
hangement d'é
helle utilisant des variablesd'a

ommodation.La modélisation mi
romé
anique du 
omportement des matériaux de l'étude a été ensuiteabordée. Deux modèles ont été proposés pour répondre à deux obje
tifs di�érents.Le premier modèle s'appuie sur une vision simpli�ée de la mi
rostru
ture des élastomères
hargés. Le matériau 
omposite est modélisé par un modèle auto
ohérent généralisé à � 2+1-phases � ave
 la gomme pure plongée dans la phase renforçante. L'intérêt de 
ette loi de
omportement simpli�ée est d'avoir un nombre limité de paramètres pour une utilisation dansun 
ode industriel. Ce modèle a subi des évolutions au niveau de l'estimation de la fra
tionde phase renforçante et au niveau de la règle de 
hangement d'é
helle qui tient 
ompte de lafra
tion volumique de renfort. Les résultats obtenus en élasti
ité linéaire et en déformationsmodérées ont montré que 
es améliorations permettent une bonne des
ription du 
omportementdes matériaux de l'étude. Le modèle � 2+1-phases � est sensible à la fréquen
e de solli
itationmais surestime légèrement le module de 
onservation et de l'hystérésis. Il est à noter qu'il estné
essaire d'identi�er un jeu de paramètres pour 
haque type de noir 
ar 
ertains paramètresdépendent de la surfa
e spé
i�que des 
harges. De plus, des di�
ultés sont observées poursimuler le 
omportement mé
anique en dynamique. L'e�et Payne n'est que partiellement dé
rit
ar 
e modèle n'est pas assez sensible aux faibles déformations. Toutefois, le modèle � 2+1-phases � peut être retenu pour une validation industrielle dans la partie III au vu des résultats.Le se
ond modèle proposé, (3ϕ)2, s'appuie sur une des
ription �ne de la mi
rostru
ture enintégrant un nombre plus important de phases. La parti
ularité de 
e modèle est de traiter leproblème à deux é
helles di�érentes. La première é
helle se situe au niveau de l'agrégat supposéêtre 
onstitué de gomme o

luse, de noir de 
arbone et de gomme liée. La se
onde é
helle estsituée au niveau du réseau per
olant. Les résultats obtenus en élasti
ité linéaire montrent qu'ilest possible d'améliorer la des
ription de l'e�et de renfort pour les mélanges NX et SX ave
un seul jeu de paramètres. Les premières simulations obtenues sur les essais quasi-statiquessont en
ourageantes 
ar les faibles fra
tions volumiques sont mieux dé
rites et un seul jeu deparamètres peut être utilisé pour les mélanges NX et SX. Cependant, le modèle (3ϕ)2 n'intègrepas a
tuellement le 
ontr�le des 
onditions d'auto
ohéren
e.132



Troisième partieAppli
ation industrielle
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Chapitre 6Validation sur une arti
ulation élastique
6.1 Introdu
tionCette partie est 
onsa
rée à la validation du modèle ACG1in2 sur une piè
e 
omplexedéveloppée par le partenaire industriel. Ce modèle dé
rit 
orre
tement le 
omportement desélastomères 
hargés ave
 un nombre de paramètres limités. L'obje
tif prin
ipal de 
ette étudeest d'intégrer la loi de 
omportement mi
romé
anique dans le 
ode EF utilisé par le partenaireindustriel (Abaqus) et de véri�er que les temps de 
al
ul permettent une utilisation industrielle.A�n de valider 
ette étape, les ingénieurs de l'entreprise ont proposé d'étudier une arti
ulationde train arrière déformable qui équipe les modèles Peugeot 307 (T5). Une des
ription dela mise en forme et de la géométrie de 
ette piè
e est présentée ainsi que les solli
itationsqu'elle subit en servi
e. Ces informations sont né
essaires pour dé�nir les 
hargements etles 
onditions limites lors de la modélisation. Les piè
es sont réalisées ave
 trois mélangesde l'étude pour 
onfronter les prédi
tions du modèle aux résultats expérimentaux. Lesmélanges retenus sont le N15, N45 et S45 pour mettre en éviden
e les 
apa
ités du modèleà dé
rire le 
omportement en fon
tion de la fra
tion volumique et de la nature de la 
harge.Les essais expérimentaux menés sur la piè
e T5 sont réalisés en quasi-statique et en dynamique.Par ailleurs, les résultats obtenus ave
 le modèle mi
romé
anique sont 
onfrontés à 
eux ob-tenus ave
 une loi de 
omportement hyperélastique de type Ogden 
lassiquement utilisée dansl'entreprise, a�n de montrer les améliorations apportées par 
e type de modèles lors du 
al
ulde piè
es 
omplexes.6.2 Des
ription de l'arti
ulation6.2.1 Fon
tions et géométrie de la piè
e T5 sur le train arrièreL'arti
ulation de traverse est utilisée sur le train arrière de la Peugeot 307 
omme l'illustre la�gure 6.1. Cette piè
e 
omplexe doit permettre au train arrière du véhi
ule de rester en 
onta
tave
 la route lors d'une prise de virage et notamment d'assurer l'agrément de 
onduite. Lessolli
itations que subit le train arrière dans 
es 
onditions entraînent des mouvements axiaux etradiaux de 
ette piè
e (�gure 6.2). La géométrie de l'arti
ulation doit o�rir une bonne rigiditésuivant Z (radial) et plus de souplesse suivant X (radial) 
e qui est obtenu géométriquement135



ave
 un volume d'élastomère plus important dans la dire
tion Z que dans la dire
tion X.
Articulations

Fig. 6.1 � Empla
ement de l'arti
ulation de traverse sur le train arrière du véhi
ule Peugeot307.La piè
e étudiée est 
omposée d'une armature A en polyamide 6,6 (PA66), de mélange élas-tomère B et d'un noyau C en aluminium 
omme le montrent les �gures 6.2(a) et (b). Lahauteur de l'armature A est de 62 mm et les dimensions du diamètre externe et interne sontrespe
tivement de 71 mm et de 69 mm. Le noyau C en aluminium a un diamètre de 37 mm.
X

Z
Y

X

Y

Z(a) (b)

B

B

hauteur

A
A

C
C

Fig. 6.2 � Arti
ulation de train arrière T5 
omposée d'une armature PA66, d'élastomère etd'un noyau en aluminium.A�n de dé�nir le proto
ole expérimental, il est intéressant d'illustrer les di�érents 
hargementsque peut subir l'arti
ulation lorsque le véhi
ule entre dans un virage. L'arbre C de l'arti
ulationest �xé au 
hâssis et l'armature A au train arrière. Le mouvement du train roulant illustré surles �gures 6.3(a) et (b) a une 
omposante axiale Y et radiale Z. L'arti
ulation peut subir d'autres
hargements 
e qui oblige les ingénieurs de l'entreprise à mettre en pla
e des 
ampagnes d'essaisadaptées.
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Z

Y
(b)(a)Fig. 6.3 � Solli
itation subie par l'arti
ulation sur le train arrière avant (a) et après (b) uneprise de virage du véhi
ule ; 
al
ul EF réalisé par le servi
e 
al
ul de l'entreprise.6.2.2 Mise en ÷uvreLa mise en ÷uvre de 
ette piè
e d'arti
ulation est réalisée en trois étapes. Tout d'abord, une�ne 
ou
he d'adhésif est pulvérisée à l'intérieur de l'armature et sur le noyau en aluminium.Cette préparation est né
essaire pour s'assurer que l'élastomère adhère 
orre
tement aux piè
eslors de l'étape d'inje
tion et de vul
anisation. La �gure 6.4(a) montre les di�érents 
omposantsde l'arti
ulation avant la mise sous presse. Après avoir pla
é l'armature et le noyau dans lemoule, l'élastomère 
hargé est inje
té à environ 180�C ave
 une presse verti
ale. L'arti
ulationsubit un refroidissement lent jusqu'à la température ambiante lorsqu'elle sort du moule ave
 un

∆T = 160�C. Ce refroidissement entraîne un retrait thermique modi�ant l'état de 
ontraintedans l'élastomère et dans l'armature. En e�et, le 
oe�
ient de dilatation thermique de l'élas-tomère est 6 fois plus élevé que 
elui du PA66. Après refroidissement, la partie en élastomèreest pré
ontrainte en tra
tion, 
e qui diminue sensiblement la durée de vie de la piè
e. Pour
ontre
arrer 
et e�et, une dernière opération est e�e
tuée sur la piè
e qui 
onsiste à appli-quer un e�ort mé
anique radial sur l'armature a�n de diminuer son diamètre externe à † mm
omme le montre la �gure 6.4(b). En résumé, le diamètre extérieur initial de l'armature enPA66 est de dini = † mm, passant à un diamètre dref = † mm après refroidissement et en�naprès l'appli
ation de l'e�ort mé
anique à un diamètre �nal de dfin = † mm.6.3 Proto
ole expérimental et résultatsLes informations liées au 
ahier des 
harges ont permis de dé�nir les 
hargements que doitsubir la piè
e T5 pour rendre 
ompte des solli
itations 
omplexes en servi
e. Deux dispositifsillustrés sur les �gures 6.5(a) et (b) peuvent être utilisés pour appliquer les 
hargements axiauxet radiaux. Dans le 
as de la solli
itation axiale, l'armature est en
astrée dans les mors et lenoyau en aluminium est solli
ité par le vérin de la ma
hine d'essai. Dans le 
as d'une solli
itationradiale, le noyau est �xé au mors et l'armature est solli
itée par le vérin. Les di�érents proto
olesd'essais mis en pla
e pour l'étude sont détaillés dans la suite.
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Armature en PA 6,6

Arbre en aluminium

Presse à  injecter

(a) (b)

Diamètre de l’articulation

Diamètre de l’articulation

Chargement

Mors

Mors

avant compression

après compressionFig. 6.4 � (a) Eléments 
onstituants l'arti
ulation T5 avant la mise en pla
e dans le moule pourl'inje
tion verti
al ; (b) dispositif de 
ompression radiale de la piè
e après le refroidissement.

Fig. 6.5 � Dispositifs d'essais expérimentaux ave
 
hargement axial Y (a) et radial X-Z (b) surl'arti
ulation T5.6.3.1 Essais quasi-statiques et dynamiquesA�n de limiter l'étude, 
ar les résultats expérimentaux sont arrivés sur la toute �n de 
e travail,on s'intéresse uniquement au 
hargement radial dans la dire
tion X. A�n de s'assurer de lareprodu
tibilité de l'essai, trois piè
es sont testées. La 
onsigne imposée 
ontr�le le dépla
ementde la traverse et la for
e résultante est mesurée. Le 
hargement radial est appliqué en imposantdans un premier temps 
inq 
y
les de 
harge-dé
harge entre 0 et 2.5 mm suivi d'une périodede relaxation, et en�n 
inq 
y
les de 
harge-dé
harge entre -2.5 et 2.5 mm. Le dépla
ement enfon
tion du temps est donné sur la �gure 6.6(a). La vitesse de solli
itation est de 10 mm.min−1.Dans le 
as des essais dynamiques, le proto
ole expérimental s'inspire des essais spé
i�ques138
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(b) Temps (s)Fig. 6.6 � (a) Cy
les de 
harge-dé
harge puis 
harge et inversion de 
harge appliqués sur l'arti-
ulation T5 en quasi-statique ; (b) dépla
ement en fon
tion du temps en solli
itation dynamiqueà 1Hz.réalisés pour 
ara
tériser l'e�et Payne exposé dans le 
hapitre 3.3. Les essais sont réalisés à troisfréquen
es 1 Hz, 20 Hz et 50 Hz ave
 10 
y
les de stabilisation pour 
haque amplitude dans ladire
tion radiale X. Le balayage est réalisé sur trois éprouvettes des petites vers les grandesamplitudes, ave
 9 amplitudes variant de 0.01 à 2.00 mm. La �gure 6.6(b) montre l'évolutiondu dépla
ement en fon
tion du temps à 1Hz. La 
onsigne imposée 
ontr�le également latraverse et la for
e résultante est mesurée.
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Fig. 6.7 � (a) Evolution for
e-dépla
ement en 
harge et inversion de 
harge ; (b) évolution dela raideur dynamique ave
 l'amplitude à 1Hz.L'analyse des résultats montre que les essais sont reprodu
tibles et que la stabilisation dumatériau apparaît après deux 
y
les de 
harge-dé
harge aussi bien en quasi-statique qu'endynamique. L'augmentation de la raideur et de l'hystérésis ave
 la fra
tion volumique de 
hargeapparaît sur les essais quasi-statique (�gure 6.7(a)). L'e�et Payne est plus marqué sur les piè
esmoulées ave
 le mélange N45 que 
elles moulées ave
 le S45 (�gure 6.7(b)). Ces résultats sonten a

ord ave
 les résultats expérimentaux analysés dans le paragraphe 3.3.139



6.4 Modélisation6.4.1 Maillage éléments �nis 3DL'arti
ulation a été maillée par le servi
e 
al
ul de l'entreprise à l'aide d'hexaèdres à interpola-tion linéaire (C3D8) pour l'armature et pour l'élastomère des éléments gérant l'in
ompressibilitédu matériau (C3D8H). Le maillage illustré sur la �gure 6.8 
omporte 13283 n÷uds et 9243 élé-ments. Le noyau en aluminium n'est pas modélisé 
ar il est supposé indéformable. Les n÷udssitués à l'interfa
e entre l'élastomère et le tube ont des 
ontraintes de 
ouplage 
inématiqueave
 un n÷ud maître positionné au 
entre de gravité de la piè
e et l'armature en PA66 esten
astrée (�gure 6.8). Le 
hargement radial est appliqué au niveau du n÷ud maître.
Z

Y

Encastrement

Couplage cinématique Noeud maître

X

Fibre neutre

Fig. 6.8 � Maillage éléments �nis 3D de l'arti
ulation T5.6.4.2 Loi de 
omportement hyperélastiqueLa loi de 
omportement hyperélastique de Ogden est 
lassiquement utilisée par le partenaireindustriel pour dé
rire le 
omportement des élastomères 
hargés. Cette loi est 
onfrontée auxrésultats expérimentaux et au modèle mi
romé
anique dans l'optique de montrer ses avantageset les limites. A
tuellement, le servi
e 
al
ul de l'entreprise identi�e les paramètres de la loi de
omportement de Ogden sur la 
ourbe de première 
harge. Cependant, a�n d'être en a

ordave
 l'identi�
ation des paramètres de la loi de 
omportement homogénéisée, les paramètresde Ogden sont identi�és sur les 
y
les stabilisés de 
harge-dé
harge en tra
tion et 
ompressionuniaxiales pour N15, N45 et S45. La loi de 
omportement de Ogden est obtenue par dérivationde la densité volumique d'énergie de déformation. Dans le 
as d'un matériau in
ompressible,on peut é
rire :
W =

2
∑

i=1

2µi

α2
i

(λαi

1 + λαi

2 + λαi

3 − 3) (6.1)Dans le 
as où le degré N est égal à deux et que le matériau est in
ompressible, il est né
essairede déterminer quatres paramètres qui sont µ1, α1, µ2 et α2. Dans le 
as d'une solli
itationuniaxiale, on peut é
rire : 140



λ1 = λ, λ2 = λ3 = λ−1/2 (6.2)On peut ainsi déterminer la 
ontrainte de Cau
hy σ en solli
itation uniaxiale :
σ = λ

[

2µ1

α1

(

λα1−1 − λ−(α1/2)−1

)

+
2µ2

α2

(

λα2−1 − λ−(α2/2)−1

)

] (6.3)L'identi�
ation des paramètres matériau est réalisée à l'aide de SiDoLo pour 
haque mélangesur les essais de tra
tion et de 
ompression (�gure 6.9). Les paramètres matériau identi�és sontreportés dans le tableau 6.1 et sont utilisés lors des 
al
uls EF. En analysant les 
oe�
ients, on
onstate qu'un modèle de Ogden de degré un pourrait être su�sant pour dé
rire le 
omporte-ment des élastomères 
hargés pour des déformations modérées. En e�et, le rapport 2µ2/α2 esttrès inférieur au rapport 2µ1/α1 sur l'ensemble des identi�
ations, 
e qui donne peu de poidsau se
ond terme dans l'équation 6.3.Tab. 6.1 � Paramètres identi�és pour la loi de 
omportement de OdgenMatériau µ1 (MPa) α1 µ2 (MPa) α2N15 † † † †N45 † † † †S45 † † † †
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Fig. 6.9 � Comparaison modèle de Ogden / expérien
e en tra
tion et 
ompression uniaxialespour les mélanges N15, N45 et S45.
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6.5 Comparaisons expérien
es - 
al
ulsDans un premier temps, le refroidissement et la 
ompression radiale ne sont pas modélisés.On s'intéresse uniquement au 
hargement radial X en simulant deux 
y
les de 
harge-dé
hargeentre 0. et 2.5 mm pour tous les mélanges, puis deux 
y
les ave
 inversion de 
harge entre -2.5et 2.5 mm uniquement pour N45 (�gure 6.10)(a). Le modèle mi
romé
anique étant sensible àla vitesse de solli
itation, le 
hargement expérimental est dire
tement simulé dans le 
ode EF.De plus, a�n de mieux dé
rire l'in�uen
e de la nature de la 
harge, les deux jeux de paramètresutilisés pour le modèle � 2+1-phases � 
orrespondent à 
eux obtenus par identi�
ation dansle paragraphe 5.3.6.Pour tester le modèle mi
romé
anique sur une piè
e soumise à des solli
itations dynamiques,un 
hargement dynamique à 1Hz est simulé. Le 
hargement est simpli�é pour les besoins du
al
ul EF en appliquant uniquement deux 
y
les pour 
haque amplitude 
omme le montre la�gure 6.10(b).
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(a) Temps (s)Fig. 6.10 � (a) Chargements expérimentaux radiaux imposés entre 0.0 et 2.5 mm (1), et -2.5et 2.5 mm (2) ; (b) 
hargement expérimental dynamique à 1Hz.6.5.1 Résultats quasi-statiquesLa �gure 6.11 montre l'e�ort obtenu au niveau du noyau en aluminium en fon
tion de sondépla
ement radial pour les mélanges N15 et N45. Les résultats expérimentaux sont 
onfrontésaux résultats EF 
al
ulés ave
 les deux modèles. Le modèle de Ogden surestime les résultatsexpérimentaux et ne dé
rit pas l'hystérésis lors de la dé
harge. Le modèle mi
romé
aniquesurestime également la for
e pour 
e mélange N15 
e qui est induit par le 
hoix du motifreprésentatif (
hapitre 5.2). Cependant, il dé
rit 
orre
tement l'hystérésis et se stabilise lors dudeuxième 
y
le. Les résultats obtenus pour les deux autres mélanges N45 et S45, sont illustréssur la �gure 6.11 et 6.12. Le modèle de Ogden sous-estime la 
ourbe de première 
harge surle N45 mais le niveau d'e�ort atteint à 2.5 mm est 
orre
t. Pour le S45, 
e modèle surestimela for
e dès la première montée en 
harge. En revan
he, le modèle mi
romé
anique dé
ritrelativement bien la 
harge et sous-estime légèrement la dé
harge d'où un hystérésis plus faibleen parti
ulier pour le N45. 142
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Fig. 6.11 � Comparaison modèle de Ogden / mi
romé
anique / expérimental pour les mélangesN15 et N45.Il paraît intéressant d'étudier les isovaleurs de déformations dans l'arti
ulation T5. Lesvaleurs de déformations prin
ipales relevées dans la piè
e (�gures 6.13(a) et (b)) lorsqu'onatteint un dépla
ement du noyau de 2.5 mm, se situent entre −0.43 < ε < 0.40. La validationdu modèle mi
romé
anique a été réalisée sur une gamme de déformations voisines de 
ellesrelevées dans la piè
e 
e qui assure la validité des résultats EF. Certaines zones de lapiè
e sont fortement 
ompressées 
omme le montre la 
oupe de la �gure 6.13(a). D'autreszones sont étirées 
omme on le voit sur la �gure 6.13(b) au niveau de la variation de la géométrie.Les 
ourbes for
e-dépla
ement illustrées sur la �gure 6.14 montre les résultats expérimentauxet les résultats EF des deux modèles. Le modèle de Ogden donne des résultats satisfaisants enterme de niveau d'e�ort lors de la 
harge pour le se
ond 
hargement. Le niveau d'e�ort ainsique l'hystérésis est 
orre
tement dé
rit par le modèle � 2+1-phases �.L'obje
tif étant d'utiliser le modèle développé pour des appli
ations industrielles, il est né-
essaire d'analyser les temps de 
al
ul. Ceux obtenus ave
 le modèle mi
romé
anique sont enmoyenne quatre fois plus importants que 
eux obtenus ave
 Ogden dans les mêmes 
onditionsde 
hargement 
omme le montre le tableau 6.2. Cependant, le temps de 
al
ul maximal observéave
 le modèle � 2+1-phases � est de l'ordre de 1h30 ave
 un pas de temps imposé de 2.5 spour un temps total de 125 s. De plus, les prédi
tions du modèle développé sont plus intéres-santes qu'ave
 un modèle purement élastique qui ne dé
rit pas l'hystérésis. Par 
onséquent, uneutilisation industrielle du modèle mi
romé
anique est possible au vu des temps de 
al
uls et dela des
ription des résultats. 143
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Fig. 6.12 � Comparaison modèle de Ogden / mi
romé
anique / expérimental pour le mélangeS45.
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(a) (b)Fig. 6.13 � Isovaleurs des déformations logarithmiques minimales (a) et maximales (b) dansl'arti
ulation T5.6.5.2 Résultats dynamiquesLorsque le véhi
ule est en mouvement, les e�ets de la route entraînent des solli
itationsdynamiques à di�érentes fréquen
es dans le domaine 1 à 400 Hz. L'analyse des résultats peutêtre menée sur la for
e en fon
tion du dépla
ement ou sur la raideur en fon
tion de l'amplitude.Le 
al
ul de la raideur est réalisé de la même manière que dans l'étude sur l'e�et Payne,détaillée dans le paragraphe 3.3.6. 144
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Fig. 6.14 � Comparaison modèle Ogden / mi
romé
anique / expérimental sur le N45.Tab. 6.2 � Temps de 
al
ul obtenus ave
 le modèle mi
romé
anique et de Ogden sur les deux
hargements. Temps de 
al
ul ave
 Temps de 
al
ul ave
 RatioChargement modèle mi
romé
anique (s) modèle Ogden (s)0 à 2.5 mm 2877 855 3.4-2.5 à 2.5 mm 5625 1237 4.5
Les mélanges fortement 
hargés 
omme le N45, sont très sensibles au 
hargement dynamique.En e�et, la rigidi�
ation dynamique et l'e�et Payne sont très marqués (
f. paragraphe 3.3.6).Par 
onséquent, le 
al
ul EF est réalisé uniquement sur le N45 et les résultats numériquessont 
onfrontés aux résultats expérimentaux. La �gure 6.15 montre l'évolution de la for
een fon
tion du dépla
ement radial à 1Hz obtenue expérimentalement et numériquement. Lemodèle mi
romé
anique donne des résultats intéressants en terme d'hystérésis et de niveauxd'e�ort lorsque les dépla
ements sont importants.Cependant, pour observer les 
apa
ités du modèle à rendre 
ompte du 
omportement pour defaibles amplitudes, l'analyse est menée sur l'évolution de la raideur en fon
tion de l'amplitude.La �gure 6.16 montre les limites du modèle à dé
rire l'e�et Payne. En e�et, une variation de laraideur de 2310 N/mm est mesurée expérimentalement alors que la variation est de seulement455 N/mm au niveau numérique. La raideur obtenue numériquement est indépendante del'amplitude entre 0.01 et 0.2 mm 
e qui est une des limites du modèle � 2+1-phases � évoquée145



dans le paragraphe 5.3.7. A�n d'améliorer les prédi
tions du modèle en dynamique, il seraitintéressant d'introduire dans la base de données expérimentale les essais dynamiques.
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6.6 Con
lusionsCette appro
he sur une piè
e te
hnique développée par le partenaire industriel a permis demettre en éviden
e les améliorations et les limites du modèle mi
romé
anique. Le modèle� 2+1-phases � permet de dé
rire 
orre
tement les di�érents e�ets induits par le noir de
arbone 
omme l'augmentation de la raideur, de l'hystérésis et de la déformation rémanenteave
 un nombre limité de paramètres. En e�et, le modèle permet de dé
rire la dé
harge 
equi est un avantage par rapport aux modèles hyperélastiques. Un autre avantage du modèleest de pouvoir faire varier la fra
tion volumique de 
harges ave
 le même jeu de 
oe�
ients
ontrairement au modèle de Ogden. A 
e stade de l'étude, il est né
essaire d'avoir un jeu deparamètres par type de 
harge 
e qui paraît être un point à améliorer. Par ailleurs, les tempsde 
al
ul observés ave
 le modèle mi
romé
anique sont 3 à 4 fois supérieurs à 
eux obtenusave
 un modèle hyperélastique mais ne dépasse pas 90 minutes pour les 
as étudiés. Il estpossible d'améliorer les temps de 
al
ul 
ar la pro
édure UMAT utilise la matri
e de raideurélastique initiale du système, 
e qui peut être optimisé.En 
e qui 
on
erne les résultats simulés ave
 un 
hargement dynamique, le modèle permetde dé
rire 
orre
tement l'hystérésis obtenu pour des dépla
ements importants. La raideurnumérique est relativement pro
he de la raideur mesurée expérimentalement lorsque la valeurd'amplitude est supérieure à 0.5 mm. Cependant, une des limites du modèle est de ne pasdé
rire l'évolution de la raideur lorsqu'on tend vers les faibles amplitudes.Finalement, le modèle mi
romé
anique paraît utilisable industriellement en proposant desrésultats intéressants à la fois en quasi-statique et en dynamique dans un 
adre bien dé�ni ave
un seul jeu de paramètres quelle que soit la fra
tion volumique du mélange.
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Chapitre 7Con
lusion générale et perspe
tivesCette étude a été 
onsa
rée à la 
ara
térisation de la mi
rostru
ture et du 
omportement mé
a-nique pour permettre la modélisation mi
romé
anique des élastomères 
hargés et ainsi réaliserdes 
al
uls sur piè
es industrielles. Les prin
ipaux résultats obtenus dans les trois parties de 
edo
ument vont être résumés dans 
e dernier 
hapitre ainsi que quelques pistes à approfondirqui permettront de 
ompléter les résultats de 
e travail.7.1 Prin
ipaux résultatsLa première partie a permis de 
omprendre l'in�uen
e du noir de 
arbone sur la mi
rostru
tureet le 
omportement du 
aout
hou
 naturel. De nombreuses études ont traité des élastomères
hargés et proposent plusieurs théories pour expliquer le renfor
ement des polymères. L'e�etde renfort serait lié aux intera
tions 
harges-matri
e et dépend de la nature, de la stru
ture eten
ore de l'a
tivité 
himique de la 
harge.Les propriétés mé
aniques des élastomères 
hargés 
onnues dans la littérature telles quel'e�et Payne, l'hystérésis, la déformation rémanente, ont été également mises en éviden
eexpérimentalement sur les matériaux de l'étude. La fra
tion volumique et la nature du noir de
arbone in�uent sur la mi
rostru
ture. Les diamètres équivalents des agrégats présents dans lesmélanges NX et SX ont pu être estimés à partir de l'analyse d'images MEB et il apparaît qu'ilssont quasi-indépendants de la fra
tion volumique de renfort. La détermination de la fra
tionvolumique de gomme liée proposée par [Leblan
, 2002℄ s'est avérée peu probante. Cependant,les résultats ont montré que 
ette gomme liée augmente ave
 la fra
tion volumique et de lasurfa
e spé
i�que du noir de 
arbone, 
e qui est en a

ord ave
 la littérature. Ensuite, l'étuderhéologique menée sur les élastomères 
hargés non vul
anisés a permis de mettre en éviden
eun seuil de per
olation mé
anique pour les di�érents mélanges. Un réseau per
olant 
onstituéd'agrégats et de gomme apparaît lorsque la distan
e entre les agrégats est inférieure à unedistan
e 
ritique. Le seuil de per
olation pour les mélanges NX se situe aux alentours de 7%et pour les mélanges SX aux alentours de 13%.La 
harge renforçante in�ue également sur le 
omportement mé
anique des élastomères 
har-gés. L'augmentation de la raideur, de l'hystérésis et de la déformation rémanente est observéeave
 la fra
tion volumique de noir de 
arbone et on 
onstate des di�éren
es entre les mélangesNX et SX. Les résultats d'essais ÷dométriques ont montré que le module de 
ompressibilité
roît ave
 le taux de noir de 
arbone. Il apparaît également que le 
omportement mé
anique149



est purement élastique quelque soit le fra
tion volumique lors d'un essai ÷dométrique. Deplus, la nature de la 
harge a également une in�uen
e sur la réponse dynamique. La variationde ∆G′ est d'autant plus importante que la surfa
e spé
i�que est élevée.La se
onde partie est 
onsa
rée aux modélisations mi
romé
aniques des élastomères 
hargés.Les méthodes d'homogénéisation dans le 
adre d'une distribution isotrope de phases isotropesont été présentées dans la se
onde étude bibliographique. Les modèles mi
romé
aniques utilisésdans l'étude ont été dé�nis en élasti
ité linéaire ainsi que l'extension en non linéaire de 
esmodèles ave
 la règle de 
hangement d'é
helle en β. Deux modèles ont ensuite été proposésa�n de répondre aux obje
tifs de l'étude en s'appuyant sur la base de données expérimentaleset les résultats obtenus sur la 
ara
térisation de la mi
rostru
ture.Le premier modèle s'appuie sur une vision simpli�ée de la mi
rostru
ture des élastomères
hargés permettant d'avoir un nombre limité de paramètres dans le but de l'utiliser au niveauindustriel. Ce modèle nommé � 2+1-phases � est 
onstitué d'une phase de gomme plongée dansune phase renforçante. Dans un premier temps, la fra
tion volumique de la phase renforçanteest 
al
ulé à partir de la fra
tion volumique de noir de 
arbone et de la quantité de gommeliée à partir de la relation de J.-L. Leblan
 qui estime 
ette fra
tion volumique à partir d'unlissage sur des mesures expérimentales obtenus ave
 un noir de 
arbone N330. Cette solution
onduit 
ertainement à une surestimation de la phase renforçante 
ar tout le noir de 
arbonese retrouve dans le réseau per
olant. De plus, on utilise un fa
teur de proportionnalité entre lessurfa
es spé
i�ques pour distinguer les deux types de noir de 
arbone. Un jeu de paramètresest identi�é pour 
haque type de 
harge pour dé
ire le 
omportement des élastomères 
hargés.Toutefois, les résultats obtenus en élasti
ité linéaire et en déformations modérées ont montréune bonne 
orrélation ave
 les résultats expérimentaux. Des di�
ultés sont observées poursimuler le 
omportement mé
anique en dynamique. L'e�et Payne n'est que partiellement dé
rit
ar 
e modèle n'est pas assez sensible pour représenter la rigidi�
ation aux faibles déformations.Un se
ond modèle qui intègre un nombre plus important de phases pour mieux dé
rire lami
rostru
ture, nommé (3ϕ)2, est proposé. Cette loi de 
omportement a pour obje
tif demieux 
omprendre l'in�uen
e de 
haque phase sur le 
omportement des élastomères 
hargéspour permettre une meilleure de la des
ription du renfor
ement et éventuellement améliorer lemodèle ACG à � 2+1-phases � pour l'appli
ation industrielle. Le problème est traité à deuxé
helles di�érentes en appliquant su

essivement les méthodes d'homogénéisation. La premièreé
helle se situe au niveau de l'agrégat (0.1 µm) et l'autre au niveau du réseau per
olant(100 µm). Le modèle (3ϕ)2 dé
rit mieux l'e�et de renfort en élasti
ité linéaire que le modèle� 2+1-phases � , notamment sur les faibles fra
tions volumiques et les premiers résultats sur lesessais quasi-statiques semblent en
ourageants. On 
onstate qu'ave
 
e modèle un seul jeu deparamètres permet de dé
rire le 
omportement des deux types de mélanges 
ontrairement aumodèle simpli�é. Cependant, à 
e stade de l'étude, le 
ontr�le des 
onditions d'auto
ohéren
en'est pas introduit 
e qui oblige à analyser 
es premiers résultats ave
 pré
aution.La troisième et dernière partie est une étape de validation du modèle ACG à � 2+1-phases �pour l'appli
ation industrielle. Le 
omportement des élastomères 
hargés étant 
orre
tementdé
rit ave
 un nombre de paramètres limités, l'obje
tif a été de véri�er que la loi de 
om-portement mi
romé
anique s'intègre dans le 
ode de 
al
ul EF Abaqus et que les temps de
al
ul des analyses EF utilisant le modèle proposé restent 
ompatibles ave
 les pratiques. La150



validation est réalisée sur une arti
ulation de train arrière déformable spé
ialement mouléeave
 
ertains mélanges de l'étude (N15, N45 et S45). La 
omparaison est réalisée entre lesrésultats expérimentaux et les résultats numériques obtenus ave
 le modèle mi
romé
anique etune loi de 
omportement de type Ogden.Le modèle ACG proposé permet de dé
rire la 
harge et la dé
harge 
e qui est un avantagepar rapport aux modèles hyperélastiques. De plus, une bonne 
orrélation entre les résultatsexpérimentaux et les résultats numériques est observée sur les essais quasi-statiques. Les é
artsobservés entre l'expérien
e et la simulation dans le 
as des essais dynamiques dans le 
hapitre 5apparaissent à nouveau sur l'appli
ation industrielle. Le modèle permet de dé
rire 
orre
tementl'hystérésis obtenu pour des dépla
ements importants et la raideur numérique est pro
he de laraideur expérimentale pour les amplitudes supérieures à 0.5 mm. Cependant, le modèle ACGne permet pas de dé
rire l'évolution de la raideur lorsqu'on tend vers les faibles amplitudes.En�n, les temps de 
al
ul obtenus ave
 le modèle mi
romé
anique sont 3 à 4 fois supérieurs à
eux obtenus ave
 un modèle hyperélastique mais ne dépasse pas 90 min pour les 
as étudiésen 3D ave
 environ 9000 éléments, 
e qui est a

eptable industriellement.7.2 Perspe
tivesAu terme de 
es travaux de thèse, il semble intéressant de 
ompléter 
ertains résultats et d'ex-plorer quelques pistes pour améliorer la modélisation du 
omportement des élastomères 
hargés.Tout d'abord, la modélisation de l'e�et Payne est un point important à améliorer pourune utilisation 
omplète des deux modèles mi
romé
aniques proposés. Une première étapeserait d'ajouter les essais dynamiques dans la base de données a
tuelle et de ré-identi�erles paramètres du modèle ACG à � 2+1-phases �. Dans le 
as où 
e modèle ne permet pasune des
ription satisfaisante de l'e�et Payne, il pourrait être envisagé de faire évoluer lafra
tion volumique de réseau per
olant ave
 le niveau déformation. Cette idée sera à tes-ter sur le modèle (3ϕ)2 
ar il est plus aisé de faire évoluer les fra
tions volumiques dans 
e 
adre.Con
ernant le modèle (3ϕ)2, l'appli
ation des 
onditions d'auto
ohéren
e (CAC) sont à mettreen pla
e en utilisant l'imbri
ation de deux motifs EF. Dans un premier temps, après avoiré
rit la pro
édure UMAT, il semble intéressant de 
ontr�ler les 
onditions d'auto
ohéren
eave
 un seul motif � 3+1-phases � qui représente le MHE mas
ropique en supposant que leMHEag est élastique. Cette étape permettrait d'avoir des premiers résultats sans avoir à gérerl'imbri
ation des motifs EF qui né
essite un développement plus important.Ensuite, la simulation des essais de tra
tion uniaxiale est un point à améliorer également. Lesmodèles mi
romé
aniques développés sous-estiment les 
ontraintes en tra
tion et on pourraitobtenir une meilleure des
ription du 
omportement des élastomères 
hargés en prenant en
ompte l'extension maximale des 
haînes ma
romolé
ulaires de l'élastomère.En�n, du point de vue industriel, l'introdu
tion de la déformation d'origine thermique dansles modèles mi
romé
aniques est un élément à prendre en 
ompte pour simuler 
ertains pro
é-dés a
tuels d'obtention de piè
es en élastomère. Il est également envisagé de réaliser d'autresvalidations sur des piè
es industrielles. 151
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Annexe ADimensionnement du dispositif÷dométrique
A.1 Introdu
tionUn dispositif d'essai ÷dométrique a été 
onçu dans le but de déterminer le module de 
om-pressibilité k des élastomères. Ces essais vont permettre de voir l'in�uen
e du taux de noirde 
arbone sur le 
omportement des élastomères et permettre de déterminer les 
onstantesd'élasti
ités.A.2 Dimension du rayon interne de la 
hambre

Fig. A.1 � Représentation s
hématique du dispositif ÷dométrique et empla
ement de la jaugede déformation 162



Le dispositif d'essai ÷dométrique s'inspire de 
elui 
onçu dans le 
adre de la thèse de[Moreau, 2000℄. La �gure A.1 illustre le premier dispositif mis en pla
e au LG2M.Le dispositif possède 3 
apteurs LVDT (linear-voltage di�erential transformer) évitant la dis-persion des mesures. Il paraît intéressant de réaliser un diamètre interne de la 
hambre de
ompressibilité légèrement supérieur au diamètre de l'é
hantillon pour deux raisons :� visualiser 
orre
tement les deux pentes A et B (�gure A.2) qui 
orrespondent respe
tive-ment à la pente lors de l'essai de 
ompression et à la pente lors de l'essai ÷dométrique[Holownia, 1974℄,� d'anti
iper les variations dimensionnelles des di�érents é
hantillons.

Fig. A.2 � E�ort en fon
tion du trajet de 
hargement sur un é
hantillon de nylon[Holownia, 1974℄.Dans les travaux de [Holownia, 1974℄, une déformation axiale |ε| = 0.08 environ est imposéeà l'éprouvette avant de remplir totalement la 
hambre ÷dométrique (�gure A.3). Les plotsutilisés ont un rayon moyen de r1 = 15 mm et une hauteur h1 = 13 mm. Le rayon interne dela 
hambre peut se 
al
uler de la manière suivante :Le volume de l'é
hantillon est supposé varier très peu lors de l'essai de 
ompression avant le
onta
t ave
 la paroi de la 
hambre. On peut don
 é
rire :
V1 = V2 soit : r2

1h1π = r2
2h2π,Or h2 = h1(1 − ezz), 
e qui 
orrespond à une déformation relative axiale en 
ompression de

ε = 0.08. Par 
onséquent, le rayon de la 
hambre r2 :
r2 =

(

h1

h2

)1/2

r1, soit : r2 = 16 mm. (A.1)En s'appuyant sur le plan de l'÷domètre et la valeur de diamètre interne de la 
hambre, il est163



Fig. A.3 � Illustration pour le 
al
ul du diamètre interne de la 
hambre ÷dométrique.possible de réaliser le dispositif permettant d'obtenir le module de 
ompressibilité des di�érentsé
hantillons.A.3 Déformation de la 
hambre de 
ompressibilitéSur la �gure A.1, une jauge de déformation a été installée sur le dispositif au niveau de la
hambre a�n de 
ontr�ler sa déformation. Il est né
essaire de dimensionner 
orre
tement la
hambre a�n de s'assurer que l'essai ÷dométrique ne soit pas perturbé par une éventuelledéformation, en s'appuyant sur des 
al
uls obtenus à partir de la mé
anique des milieux
ontinus et des données de [Moreau, 2000℄. Les 
al
uls ne sont pas détaillés dans 
e do
ument.mais les expressions littérales sont données ainsi que les résultats numériques en s'appuyant surle 
as d'un 
ylindre soumis à une pression interne. Les données du problème sont les suivantes :� la 
hambre peut être assimilée au 
as d'un 
ylindre soumis à une pression interne. Le métalutilisé est un a
ier ayant pour 
ara
téristiques élastiques E = 210000 MPa et ν = 0.3,� la pression interne est exer
ée par l'é
hantillon sur la paroi interne. L'e�ort transmis estsupposé 
orrespondre à la for
e maximale que peut subir le 
apteur, soit F = 100kN.La pression interne est de pint = F/R2
intπ = 125 MPa ave
 Rint = 16 mm. Le rayonexterne de la 
hambre est de Rext = 30 mm. La pression externe 
orrespond à la pressionatmosphérique pext = 0.1 MPa.Les 
omposantes du tenseur des 
ontraintes peuvent s'exprimer par les relations :

σrr =
A

2
+
B

r2
et σθθ =

A

2
−
B

r2
(A.2)et les 
omposantes du tenseur des déformations par les relations :

εrr =
1

E

(

A

2
+
B

r2

)

−
ν

E

(

A

2
−
B

r2

) et εθθ =
1

E

(

A

2
−
B

r2

)

−
ν

E

(

A

2
+
B

r2

) (A.3)164



ave
 les termes A et B tels que :
A = 2

(pextR
2
ext − pintR

2
int)

R2
int −R2

ext

et B =
(pext − pint)

R2
ext −R2

int

R2
intR

2
ext (A.4)Les valeurs trouvées au niveau de la paroi interne de la 
hambre sont de

σrr = −pint = −125 MPa et σθθ = 224 MPa, soit une 
ontrainte équivalente de vonMises σeq = 1√
2

√

σ2
rr + σ2

θθ − (σrr − σθθ)2 = 306 MPa. Il faut utiliser un a
ier ave
 unelimite d'élasti
ité supérieure à 306 MPa, 
e qui nous a orienté vers l'a
ier 42CD4 ave
 un
Rmin

e = 740 MPa utilisé dans la thèse [Moreau, 2000℄.Les déformations dans la 
hambre sont de εrr = −0.0047, de εθθ = 0.0050 et εzz = −0.0001 Onobserve que les déformations sont relativement faible dans la 
hambre et ne sont pas prises en
ompte lors du traitement des données permettant de déterminer le module de 
ompressibilité.Sur la paroi externe, σrr = −pext = −0.1 MPa et σθθ = 100 MPa, soit σeq = 100 MPa et lesdéformations εrr = −0.0018 et εθθ = 0.0020. Il n'est pas né
essaire d'utiliser de jauge à la vuedes déformations sur la paroi externe de la 
hambre.A.4 Traitement des donnéesL'essai ÷dométrique suppose que le matériau soit quasi-in
ompressible, autrement dit que le
oe�
ient de Poisson ν ≃ 0.5. Ave
 un tel 
oe�
ient de Poisson et dans le 
as d'un essai de
ompression triaxiale, les trois 
omposantes diagonale du tenseur des 
ontraintes (éq. A.5) sontégales. Or, on sait que les élastomères 
hargés ont un 
oe�
ient de Poisson qui évolue ave
 lafra
tion volumique de 
harge. Par 
onséquent, on s'éloigne du 
as d'un essai de 
ompression÷dométrique quand le taux de noir de 
arbone augmente.
σ =





−qν/(1 − ν) 0 0
0 −qν/(1 − ν) 0
0 0 −q





r,θ,z

(A.5)D'après les résultats de [Holownia, 1974℄, il est né
essaire de prendre en 
ompte 
ette évolutiondu module de 
ompressibilité. Le module de 
ompressibilité k 
orrespond à σzz/εzz et la relationA.6 permet de 
al
uler le 
oe�
ient de Poisson.
E

σzz/εzz

=
(1 − 2ν)(1 + ν)

1 − ν
(A.6)A.5 Installation du dispositifLe dispositif est installé sur la ma
hine de tra
tion INSTRON 4505 (�gure A.4).
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Fig. A.4 � Photo du dispositif sur la ma
hine de tra
tion INSTRON 4505 ave
 la 
ellule defor
e de 
apa
ité maximale 100 kN.
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Annexe BEstimation des tenseurs de lo
alisation AkB.1 Introdu
tionLa modélisation mi
romé
anique développée dans 
ette annexe est basée sur l'étude des
hamps de 
ontraintes et de déformations dans un milieu in�ni 
onstitué de N 
ou
hes d'in
lu-sions sphériques isotropes et 
on
entriques [Hervé et Zaoui, 1993℄. L'ensemble de 
es sphèresest plongé dans une matri
e solli
itée à l'in�ni en 
ontrainte ou déformation uniforme. La phase
1 
onstitue le noyau 
entral, la phase i re
ouvre 
e noyau et est délimitée par deux sphères derayon Ri−1 et Ri illustrées sur la �gure B.1.

R1R2

Ri

RN

Ri−1

Phase i

Phase N+1

Fig. B.1 � N-
ou
hes d'in
lusions sphériques plongées dans une matri
e in�nie[Hervé et Zaoui, 1993℄.Dans le 
as d'une appro
he mi
romé
anique en élasti
ité linéaire, le tenseur des 
ontraintesdans la phase indi
ée par i est reliée au tenseur des 
ontraintes ma
ros
opiques par le tenseur167



de lo
alisation Ai tel que σi
= Ai : Σ. Dans l'hypothèse d'un mélange isotrope de phasesisotropes et d'un motif à in
lusion sphérique, les tenseurs de lo
alisation Ai peuvent être
al
ulés analytiquement et s'expriment simplement à l'aide de deux s
alaires αi et βi sous laforme Ai = αiK + βiJ.Dans le 
as où le nombre de phases N=2, Christensen et Lo [Christensen et Lo, 1979℄proposent une résolution analytique des modules homogénéisés de 
ompressibilité kh et de
isaillement µh ainsi que le 
al
ul des paramètres αi et βi. Dans le 
as où le nombre de phaseN≥ 2, Hervé et Zaoui [Hervé et Zaoui, 1993℄ ont é
rit les équations permettant de 
al
uler lestermes des tenseurs Ai et les modules homogénéisés.L'obje
tif de 
ette annexe est la validation numérique du 
al
ul des paramètres αi et βi pour

N = 2 et 3 en utilisant les expressions établies par Hervé et Zaoui [Hervé et Zaoui, 1993℄. Lemodèle � N+1-phases � de Hervé et Zaoui est un modèle intéressant 
ar le nombre de phasesn'est pas limité et va permettre de 
al
uler les di�érents paramètres pour le modèle retenu pourl'étude 3ϕ2. La validation du modèle �N+1-phases � s'e�e
tue sur deux 
as. Tout d'abord, dansle 
as de deux phases, la 
omparaison des modules homogénéisés et des paramètres αi et βi peuts'e�e
tuer sur deux résolutions analytiques (paragraphe B.2). Ensuite, dans le 
as où le nombrede phases est supérieur à deux, la 
omparaison est e�e
tuée entre le 
al
ul analytique proposépar Hervé et Zaoui et les résultats obtenus par la méthode des éléments �nis (paragraphe B.4).B.2 Véri�
ation pour N = 2 phasesDans 
ette première étape de validation, la 
omparaison est e�e
tuée entre les modèles ana-lytiques de Christensen-Lo [Christensen et Lo, 1979℄ et Hervé-Zaoui [Hervé et Zaoui, 1993℄. Lenombre de phases est �xé à 2 et leurs 
ara
téristiques d'élasti
ité ainsi que leurs fra
tions vo-lumiques sont indiquées dans le paragraphe B.2.1. La 
omparaison est faite sur les modulesd'élasti
ité kh et µh et sur les paramètres αi et βi.B.2.1 Données du problèmeLes 
onstantes d'élasti
ité et les fra
tions volumiques de 
ha
une des phases sont dé
rites
i-dessous. Les valeurs sont représentatives des matériaux de l'étude et sont reportées dans letableau B.1.Tab. B.1 � Constantes d'élasti
ité des phases pour le modèle ACG1in2Phase E (MPa) ν k (MPa) µ (MPa)(1) gomme pure † † † †(2) Phase per
olante N † † † †Dans le 
as où la fra
tion volumique de noir de 
arbone est de φ = 0.18, la fra
tion volumiquede phase renforçante est estimée à 34.1%v (
f. paragraphe 5.2.2) pour un mélange N45 
e quipermet de 
al
uler les 
onstantes d'élasti
ité du MHE pour 
haque modèle analytique.168



B.2.2 Modules homogénéisés kh et µhLes résultats des deux modèles sont donnés dans le tableau (B.2) :Tab. B.2 � Modules de 
ompressibilité kh et de 
isaillement µh pour les 2 modèles� 2+1-phases � (Christensen-Lo) � N+1-phases � (Hervé-Zaoui)
kh (MPa) † †
µh (MPa) † †Sans surprise, les deux modèles donnent des valeurs identiques pour les modules de 
ompres-sibilité et de 
isaillement homogénéisés mais 
e résultat permet de valider numériquement nospro
édures.B.2.3 Cal
ul des paramètres αi et βiCal
ul des αiLe 
al
ul des αi dans le modèle de Christensen-Lo est obtenu ave
 les expressions (B.1) :

α1 =
k1.(kh − k2)

(1 − φ).kh.(k1 − k2)
et α2 =

k2.(k1 − kh)

φ.kh.(k1 − k2)
(B.1)Le 
al
ul des αi dans le modèle � N+1-phases � est obtenu ave
 l'expression (B.2) :

αi =
ki

kh

.
Q

(i−1)
11

Q
(N)
11

où Q(i) = N (i).Q(i−1) (B.2)et
N (i) =

1

3ki+1 + 4µi+1

(

3ki + 4µi+1
4

R3

i

(µi+1 − µi)

3R3
i (ki+1 − ki) 3ki+1 + µi

) (B.3)Au rang N , l'expression de la matri
e N (N) devient :
N (N) =

1

3kh + 4µh

(

3kN + 4µh 4(µh − µN)
3(kh − kN) 3kh + µN

) (B.4)Il est né
essaire de 
al
uler la matri
e Q(N) à partir du module de 
ompressibilité homogénéisé
kh. Dans le 
as où N = 2, les valeurs analytiques sont obtenues de la manière suivante :

α1 =
k1

kh

.
Q

(0)
11

Q
(2)
11

et α2 =
k2

kh

.
Q

(1)
11

Q
(2)
11

(B.5)Comparaison des valeurs de αiLes valeurs obtenues ave
 les deux modèles sont reportées dans le tableau (B.3). Les modèlesdonnent des valeurs identiques pour les paramètres αi.169



Tab. B.3 � Valeurs numériques des paramètres αi� 2+1-phases � (Christensen-Lo) � N+1-phases � (Hervé-Zaoui)
α1 0.999691 0.999691
α2 1.000596 1.000596Cal
ul des βiLe 
al
ul des βk dans le 
as du modèle de Christensen-Lo est obtenu ave
 les expressions (B.6) :

β1 =
µ1.(µh − µ2)

(1 − φ).µh.(µ1 − µ2)
et β2 =

µ2.(µ1 − µh)

φ.µh.(µ1 − µ2)
(B.6)Le 
al
ul des βk dans le modèle � N+1-phases � est obtenu ave
 l'expression (B.7) :

βi =
µi

µh

(

Ai

AN+1

−
21

5
.

R5
i −R5

i−1

(1 − 2νi).(R
3
i − R3

i−1)
.
Bi

AN+1

) (B.7)ave
 R0 = 0. Il est né
essaire de 
al
uler la matri
e P (N) à partir des 
onstantes d'élasti
itéhomogénéisées (kh et µh) et de la relation :
P (N) = M (N).P (N−1) ave
 M (N) = L−1

h .L(N) (B.8)ave

L(N) = L(N)(µN , νN) et Lh = Lh(µh, νh) (B.9)Dans le 
as où k = 1 :

A1

AN+1
=

P
(N)
22

P
(N)
11 .P

(N)
22 − P

(N)
12 P

(N)
21

et B1

AN+1
=

−P
(N)
21

P
(N)
11 .P

(N)
22 − P

(N)
12 P

(N)
21

(B.10)Pour i > 1, on a :
Ai

AN+1
=
P

(i−1)
11 .P

(N)
22 − P

(i−1)
12 P

(N)
21

P
(N)
11 .P

(N)
22 − P

(N)
12 P

(N)
21

et Bi

AN+1
=
P

(i−1)
21 .P

(N)
22 − P

(i−1)
22 P

(N)
21

P
(N)
11 .P

(N)
22 − P

(N)
12 P

(N)
21

(B.11)Comparaison des valeurs de βiLes valeurs obtenues ave
 les deux modèles sont reportées dans le tableau B.4. A nouveau, lesmodèles donnent des valeurs identiques pour les paramètres βi.Une étape de véri�
ation, né
essaire mais non su�sante, permet de s'assurer que les valeursobtenues pour αi et βi sont 
orre
tes. La valeur des paramètres doit véri�er la relation B.12.
N
∑

1

fiAi = I (B.12)170



Tab. B.4 � Valeurs numériques des paramètres βi� 2+1-phases � (Christensen-Lo) � N+1-phases � (Hervé-Zaoui)
β1 0.345431 0.345431
β2 2.264987 2.264987Cette relation est assurée dans le 
as de la véri�
ation des tenseurs de lo
alisation ave
 N = 2phases.B.2.4 Con
lusionLa 
omparaison entre les deux modèles analytiques permet de s'assurer que les paramètres αiet βi sont 
orre
tement 
al
ulés ainsi que les modules homogénéisés pour un nombre de phasesN= 2. Il est né
essaire d'e�e
tuer une véri�
ation de 
es di�érents paramètres pour un nombreplus élevé de phases.B.3 In�uen
e du maillage éléments �nisLe 
al
ul des tenseurs de lo
alisation peut être obtenu par 
al
ul EF 
omme 
ela a été expli
itédans le paragraphe 5.2.2. On s'intéresse à l'in�uen
e du maillage du motif à � 2+1-phases �sur le 
al
ul des 
ontraintes et des déformations moyennes dans les phases. Les phases sontsupposées élastiques isotropes et la non linéarité géométrique est prise en 
ompte (NLGEOM).Les deux maillages sont dé
rits par les �gures B.2(a) et (b). Les éléments utilisés pour lesphases in
ompressibles sont des éléments axisymétriques hybrides à interpolation quadratique(CAX8H). Le premier maillage (a) 
omporte 33 éléments pour 
onstituer les deux phases alorsque le se
ond (b) 
omporte 240 éléments. Les 
onstantes d'élasti
ité des phases sont 
ellesindiquées dans les tableaux B.1 et B.2 ave
 la fra
tion volumique de phase renforçante égale à34.1%v.

(b)

z

r (a)
(1)

(2) (2)

(1)

A B

CD

Fig. B.2 � (a) maillage ave
 21 éléments pour la phase 1 et 12 éléments pour la phase 2 ; (b)maillage ave
 180 éléments pour (1) et 60 éléments pour (2).La 
omparaison est réalisée entre les 
omposantes σzzi
et σrri

du tenseur des 
ontraintes dans171



les phases lors d'un essai de tra
tion uniaxiale. Un dépla
ement U = 0.5 mm est imposé sur lebord CD suivant ~z, soit une déformation nominale ma
ros
opique εzz = 0.2. Le bord BC estlibre et la 
ondition de symétrie est imposée sur le bord AB. Après l'analyse des résultats EF,il s'avère que les n÷u ds sur le bord BC subissent le même dépla
ement dans la dire
tion rlors de l'essai de tra
tion 
e qui assure des 
onditions limites homogènes au 
ontour.La �gure B.3 montre l'évolution des 
ontraintes σzzi
et σrri

en fon
tion de la déformation
ǫzzi

dans les phases. D'après 
es 
ourbes, il apparaît que le maillage (b) donne des résultatsidentiques au résultats obtenus ave
 le maillage (1). Il n'est pas né
essaire de ra�ner le maillagequi augmente 
onsidérablement le temps de 
al
ul.

 0

 0.4

 0.8

 1.2

 0  0.04  0.08  0.12

C
o
n
tr

ai
n
te

 d
e 

C
au

ch
y
 (

M
P

a)

Deformations logarithmiques locales

Phase renforcante (Szz)

Phase renforcante (Srr)

Gomme pure (Szz)

Gomme pure (Srr)

maillage 1
maillage 2

Fig. B.3 � Contraintes de Cau
hy σzzi
et σrri

dans les phases en fon
tion des déformationslo
ales.
B.4 Véri�
ation pour N≥ 2 phasesL'obje
tif est de valider les équations proposées par [Hervé et Zaoui, 1993℄ pour un nombrede phases N = 3. Les paramètres αi et βi sont à nouveau 
al
ulés et sont 
omparés auxparamètres obtenus par 
al
uls EF. En e�et, au-delà de N> 2, nous n'avons pas d'autresmodèles analytiques qui permettent de 
omparer les résultats.A�n d'obtenir les paramètres αi et βi par 
al
uls EF , il est né
essaire d'appliquer deuxtypes de solli
itations, l'une hydrostatique et l'autre déviatoire. En s'appuyant sur la relation
〈σ〉i = Ai : Σ, l'appli
ation d'un 
hargement purement hydrostatique entraîne :

〈σH〉i = αiΣ
H où ΣH = 3khE

H (B.13)172



ave
 le tenseur des déformations hydrostatique EH = ε1 ave
 ε la déformation imposée. Dansle 
as d'un 
hargement déviatoire, la relation s'é
rit :
〈σD〉i = βiΣ

D où ΣD = 2µhE
D (B.14)ave
 le tenseur des déformations ED :

ED = ε





−1/2 0 0
0 −1/2 0
0 0 1





r,θ,z

(B.15)Ave
 
es deux relations B.13 et B.14, il est possible de 
al
uler les paramètres αi et βi dans le
adre de l'élasti
ité linéaire à l'aide de 
al
ul EF. Le 
al
ul EF est réalisé sur une 
ellule 
onsti-tuée de trois sphères représentant les phases plongées dans un 
ylindre ave
 les 
ara
téristiquesdu milieu homogène équivalent. Le rayon de la sphère externe est égal à 1 et 
elui du 
ylindreà 5 (B.4). Le 
hargement s'applique sur les bords de la 
ellule de rayon Rmhe = l0 = 5 et on
al
ul la valeur moyenne du tenseur des 
ontraintes 〈σ〉i dans la phase i.
mhe

r       = 5 mm

r a

r b

r c

(a)r

z

MHE

(a)

(c)
(b)

Fig. B.4 � Cellule étudiée par éléments �nis en axisymétrique.B.4.1 Cal
ul des paramètres αi et βiLa validation du modèle � N+1-phases � se fait sur un motif à 3 phases ave
 des 
ara
té-ristiques élastiques voisinent de 
elles d'un agrégat 
onstitué de gomme o

luse, de noir de
arbone et de gomme liée. L'ensemble des informations sont indiquées 
i-dessous.� phase (a), gomme o

luse : module d'élasti
ité Ea = †MPa, 
oe�
ient de Poisson νa = †et fa = 0.1048,� phase (b), noir de 
arbone : Eb = †MPa, νb = † et fb = 0.1800,� phase (
), gomme liée : Ec = †MPa, νc = † etfc = 0.7152.Les 
ara
téristiques élastiques du milieu homogène équivalent (MHE) sont 
al
ulées ave
 lemodèle Hervé-Zaoui et est né
essaire pour la résolution numérique. Les valeurs sont reportéesdans le tableau B.5. 173



Tab. B.5 � Constantes d'élasti
ité du MHE
kh(MPa) µh(MPa) Eh(MPa) νh(MPa)MHE † † † †Chargement hydrostatique : αiLe dépla
ement imposé sur les bords de la 
ellule est de 0.1 mm, soit un ε = 0.02. De plus, la
ontrainte hydrostatique mas
ro
opique est 
al
ulée analytiquement par l'expression :
ΣH = AI ave
 A = 584.59MPa (B.16)Le tableau B.6 indique les valeurs obtenues par les deux méthodes. Les éléments �nis utiliséssont des éléments axisymétriques quadratiques non-réduit (CAX8) et hybride lorsque la phaseest quasi-in
ompressible (CAX8H). Les éléments hybrides améliorent la pré
ision des résultats.Tab. B.6 � Comparaison des αi modèle analytique vs EF� N+1-phases � EF EF(analytique) (CAX8H) (CAX8)

αa 0.91347647 0.91342507 0.91268972
αb 1.04871694 1.048754476 1.04791321
αc 1.00041753 1.000417123 1.00074200Les paramètres αi obtenus par les deux méthodes sont pro
hes 
e qui valide le modèle analy-tique pour le 
al
ul des termes hydrostatiques. Les valeurs obtenues par éléments �nis montrentqu'il est préférable d'utiliser des éléments CAX8H lorsque la phase est quasi-in
ompressible.B.4.2 Chargement déviatoire : βiDe la même manière, les paramètres βi (i = a, b, c) sont obtenus ave
 le modèle analytique etpar 
al
uls EF en appliquant un 
hargement déviatoire. La déformation imposée sur les bordsde la 
ellule est de ε = 0.02 
omme dans le 
as pré
édent. Le tableau B.7 indique les valeursobtenues par les deux méthodes. Comme dans le 
as d'un 
hargement hydrostatique, deux typesd'éléments �nis ont été utilisés, à savoir CAX8 et CAX8H pour les phases quasi-in
ompressibles.Tab. B.7 � Comparaison des βi modèle analytique vs EF� N+1-phases � EF EF(analytique) (CAX8H) (CAX8)
β1 0.00169998 0.00169904 0.002113018
β2 3.16960416 3.16950999 3.200830104
β3 0.60024209 0.60026534 0.597613285L'erreur relative sur les paramètres βi obtenus par le modèle analytique et par la méthodedes éléments �nis n'ex
ède pas 5.10−4 
e qui valide le modèle pour le 
al
ul des paramètresdéviatoires. 174



Annexe CHomogénéisation périodiqued'élastomères 
hargés
C.1 Introdu
tionLa présen
e de 
harges renforçantes telles que le noir de 
arbone au sein d'une matri
e élas-tomère in�ue sur la réponse mé
anique du 
omposite. Ce do
ument, s'inspirant des travaux deTomita [Tomita et al., 2004℄, illustre les premiers résultats numériques obtenus par éléments�nis en 2D ave
 des 
onditions limites périodiques au bord sur une 
ellule 
omposite. L'obje
tifest de 
ette étude est d'observer, à partir des résultats numériques, la déformation maximaleobtenue dans la gomme εmax pour une déformation ma
ros
opique modérée et ainsi montrerque la 
ristallisation peut exister lo
alement.C.2 Cara
téristiques matériauxLe matériau est 
onstitué d'une matri
e élastomère 
hargée de parti
ules de noir de 
arbone.Le noir de 
arbone est supposé élastique isotrope tel que E = † MPa et ν = † . L'élastomèreest supposé hyperélastique et les 
oe�
ients de Mooney-Rivlin identi�és sur la gomme seulesont : C10 = † MPa et C01 = † MPa. Le 
aout
hou
 naturel est supposé in
ompressible ave
 deséléments de type CPS4H. Les parti
ules de noir de 
arbone sont réparties de façon aléatoiredans la matri
e qui est représente par une 
ellule 
arrée unitaire. La distribution de la 
ellule
omposite est supposée périodique. Les parti
ules qui se situent sur les bords de la 
ellule sontex
lues a�n de fa
iliter la réalisation du maillage éléments �nis. Un 
hargement est appliquéselon l'axe 2 sur un n÷ud maître.Plusieurs points sont abordés dans 
ette étude :� l'in�uen
e de la distribution des parti
ules sur le 
omportement lo
al et ma
ros
opique,� l'in�uen
e de la fra
tion volumique de noir de 
arbone sur la réponse ma
ros
opique,
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Fig. C.1 � Modélisation d'un matériau 
hargé à 7%vC.3 RésultatsC.3.1 In�uen
e de la distribution des parti
ules de noir de 
arbone :A�n de voir l'in�uen
e de la distribution des parti
ules sur les résultats numériques, trois
as sont modélisés pour un matériau 
hargé à 7%v. Les 
ontraintes de Cau
hy et les déforma-tions logarithmiques dans la 
ellule sont illustrées dans les tableaux C.1 et C.2 ainsi qu'une
omparaison des réponses mé
aniques sur la �gure C.2.Des di�éren
es de valeurs de 
ontraintes et de déformations au niveau lo
al sont observéesen fon
tion de la distribution des 
harges. Des 
hemins de 
ontraintes et de déformations ap-paraissent dans le sens de la solli
itation. Du point de vue ma
ros
opique, on peut 
al
uler la
ontrainte et la déformation globales à partir des équations respe
tive :
Σ = φ〈σ

carb
〉 + (1 − φ)〈σ

elas
〉 et E = φ〈ε

carb
〉 + (1 − φ)〈ε

elas
〉 (C.1)où 〈〉 
orrespond à la moyenne spatiale, φ la fra
tion volumique de noir de 
arbone, σ

i
et ε

iles 
ontraintes et les déformations lo
ales dans les phases i = 1, 2.En observant le graphe C.2 , on peut voir qu'en moyenne la réponse mé
anique est identiquequelque soit la distribution. Les trois 
ourbes sont 
onfondues.C.3.2 In�uen
e de la fra
tion volumiqueLes 
harges de noir de 
arbone jouent le r�le de renfort dans la matri
e élastomère et engendreun a

roissement de la raideur. A�n de visualiser 
ette notion de renfor
ement ma
ros
opique,trois fra
tions volumiques φ sont retenues : 7, 13 et 18 %v. Les 
ontraintes et les déformationssont reportées dans les tableaux C.3 et C.4.Au niveau lo
al, la 
ontrainte et la déformation maximales augmentent ave
 la fra
tionvolumique de 
harges. Ces lo
alisations de 
ontraintes pourraient expliquer l'apparition de la
ristallisation du 
aout
hou
 naturel [Trabelsi et al., 2003℄ pour des déformations ma
ros
o-piques modérées. 176



Tab. C.1 � Contrainte de Cau
hy (S22)

Cas n�1 Cas n�2 Cas n�3S22 max (MPa) 1.80 2.08 2.11S22 min (MPa) 0.14 0.07 0.12
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Fig. C.2 � Contrainte vs déformation globales sur un matériau 
hargé à 7 %v pour troisdistributions.Du point de vue ma
ros
opique, l'e�et de renfort en fon
tion de la fra
tion volumique est ob-servé également, 
omme le montre la �gure C.3. Toutefois, lorsque 
es résultats numériques sont177



Tab. C.2 � Déformation logarithmique (LE22)

Cas n�1 Cas n�2 Cas n�3LE22 max 0.743 0.805 0.809LE22 min 7.6e-05 0.7.9e-05 7.9e-05LE22 moy 0.499 0.499 0.499(élastomère)
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Fig. C.3 � Contrainte vs déformation globales sur un matériau 
hargé à 7, 13 et 18 %v .
onfrontés aux résultats expérimentaux, on peut voir que le modèle sous-estime le renfor
ement178



Tab. C.3 � Contrainte de Cau
hy (S22)

7 %v 13 %v 18 %vS22 max (MPa) 1.80 2.81 4.40S22 min (MPa) 0.14 0.09 0.04et que l'allure des 
ourbes est di�érente. Cette di�éren
e de niveau de 
ontrainte entre le mo-dèle et l'expérien
e peut être induite par le 
al
ul de la fra
tion volumique. En e�et, dans 
etteétude, la valeur de la fra
tion volumique 
orrespond à 
elle du noir de 
arbone uniquement.Cependant, aux travers de la littérature [Leblan
, 2000℄, on sait que le renfort est 
onstitué degomme o

luse et liée. Par 
onséquent, il serait intéressant de re
al
uler les di�érentes fra
tionsvolumiques et de voir l'in�uen
e sur les résultats.C.4 Con
lusionL'appro
he par homogénéisation périodique montre des résultats intéressants aussi bien au ni-veau lo
al que global. La répartition spatiale des parti
ules de noir de 
arbone a une in�uen
esur les 
ontraintes et les déformations lo
ales. Cependant, la réponse mé
anique ma
ros
opiqueest identique. D'autre part, il est possible de visualiser le renfor
ement ma
ros
opique en fon
-tion de la fra
tion volumique ave
 
e modèle. Toutefois, il semble que la fra
tion volumiqueutilisée est trop faible pour dé
rire le renfor
ement observé expérimentalement. Il est envisagéde re
al
uler les fra
tions volumiques des renforts en in
luant la gomme o

luse ainsi que lagomme piégée. En�n, on peut remarquer que pour une déformation ma
ros
opique modérée,
ertaines zones de la matri
e ont des déformations plus importantes 
e qui se traduit par de la
ristallisation lo
alement.
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Tab. C.4 � Déformation logarithmique (LE22)

Cas n�1 Cas n�2 Cas n�3LE22 max 0.743 0.805 0.809LE22 min 7.6e-05 0.7.9e-05 7.9e-05LE22 moy 0.499 0.524 0.550(élastomère)
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Modélisation mi
romé
anique du 
omportementd'élastomères 
hargésBenoît Omnès - LG2M Rue de Saint-Maudé, BP 92116, 56321 Lorient - CedexLa motivation de 
ette étude est de développer un modèle de 
omportement mi
romé
aniqued'élastomères 
onstitués d'une matri
e de 
aout
hou
 naturel 
hargée de noir de 
arbone, dansle domaine des déformations modérées. L'obje
tif est de pouvoir prendre en 
ompte la fra
tionvolumique et la surfa
e spé
i�que du noir de 
arbone et d'intégrer la loi de 
omportementdans un 
ode éléments �nis industriel. Les élastomères 
hargés sont 
onsidérés dans 
etteétude 
omme des matériaux hétérogènes et une appro
he mi
romé
anique est retenue. Onse propose d'introduire les relations entre la mi
rostru
ture et les propriétés mé
aniquesdes élastomères 
hargés au travers d'une étude bibliographique 
onsa
rée aux matériaux.La 
ara
térisation des mélanges a montré que la présen
e du noir de 
arbone 
omplexi�ela mi
rostru
ture. Une 
ertaine quantité de gomme est o

luse dans les agrégats de noir de
arbone et une autre liée sur les 
harges renforçantes qui dépend de la surfa
e spé
i�quedu noir de 
arbone. De plus, un réseau per
olant peut apparaître lorsque la distan
e entreles agrégats devient 
ritique. La 
ara
térisation mé
anique montre que le noir de 
arbonemodi�e le 
omportement global du matériau. La raideur, l'hystérésis, la vis
osité ainsi quela déformation rémanente augmentent en fon
tion de la fra
tion volumique et de la surfa
espé
i�que de la 
harge renforçante. On 
onstate que l'e�et Payne et la rigidi�
ation dynamiquesont d'autant plus importants que la fra
tion volumique et que la surfa
e spé
i�que du noirde 
arbone sont élevées. L'appro
he mi
romé
anique est abordée au travers d'une se
ondeétude bibliographique. Les outils né
essaires pour modéliser le 
omportement des matériauxhétérogènes sont introduits dans le 
adre de l'élasti
ité linéaire ainsi que quelques méthodespermettant l'extension en non linéaire. Un premier modèle auto
ohérent généralisé (ACG) à� 2+1-phases � est proposé pour modéliser les élastomères 
hargés. Il s'appuie sur une visionsimpli�ée de la mi
rostru
ture supposée être 
onstituée d'une phase de gomme libre plongéedans une phase renforçante. L'intérêt de 
ette loi de 
omportement simpli�ée est d'avoirun nombre limité de paramètres tout en donnant des résultats intéressants permettant uneutilisation industrielle. Un se
ond modèle proposé, (3ϕ)2, s'appuie sur une des
ription �ne dela mi
rostru
ture en intégrant un nombre plus important de phases. La parti
ularité de 
emodèle est de traiter le problème à l'é
helle de l'agrégat (0.1 µm) et à 
elle du réseau per
olant(100 µm). Les premières simulations obtenues sur les essais quasi-statiques sont en
ourageantes
ar les faibles fra
tions volumiques sont bien dé
rites et un seul jeu de paramètres est utilisépour dé
rire les deux types de noir de 
arbone. La validation industrielle sur une piè
e 
omplexea permis de 
omparer les résultats numériques obtenus ave
 le modèle ACG à � 2+1-phases �à 
eux obtenus ave
 une loi de Ogden et également aux résultats expérimentaux. Cette ap-pli
ation industrielle a mis en éviden
e les avantages et les limites de 
ette loi de 
omportement.Mots 
lés : 
aout
hou
 naturel, noir de 
arbone, modélisation mi
romé
anique, déformationmodérée, simulation éléments �nis.
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