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De par leurs faibles colts de production et lekgéteté, les élastomeres sont
couramment utilisés dans les applications induksie En particulier, ils sont quasi-
incompressibles et ont une grande capacité derdafmm de I'ordre de plusieurs centaines de
pourcents associée a un comportement élastiqué-rguassible. Ces propriétés font que le
secteur des transports porte un intérét tout peigica son emploi pour assurer I'étanchéité,
l'isolation ou 'amortissement des équipements. Damcontexte, le matériau est généralement
soumis a de séveres chargements cycliques, méeaniuthermiques. Un exemple concret
d'utilisation des élastoméres dans des conditioasables et particuliéeres concerne les
équipements d'une station de remplissage d’hydmgén Figure 1 illustre ces différents
équipements, depuis l'installation de production ldg/drogéne jusqu’a la station de
distribution vers la voiture a hydrogene (FCV).

Connecteurs
+ Réceptacle
— Ca— 2
Station d
Installation de Compresseur Accumulateur Aon FCV

) distribution
production d’H,

Figure 1 : Modéle de chaine de production et disttion d’hydrogéne

Chague composant dispose de joints d’étanchéitelelonatériau est choisi en fonction
de la température et de la pression de serviceexganple, nous pouvons trouver :

- des élastomeres fluorés (FPM) dans le compresseardes températures allant de - 20
a 180 °C pour une pression maximale de 95 MPa ;

- des élastoméres a usages spéciaux comme le NBRHNBR (copolymeres butadiéne-
acrylonitrile) au niveau de I'accumulateur avec tBpératures variant entre - 20 et 50 °C et
une pression maximale en service de 95 MPa ;

- des élastoméres EPDM, principalement au niveawcdesecteurs et des réceptacles
pour le remplissage des réservoirs de la voiturgdaogéne (FCV), avec une température de -
40 °C et une pression de 82 MPa.

Ces joints sont sollicités mécaniquement touttantén contact avec I’hydrogéene. Lors
du remplissage du réservoir a hydrogene par exelitgoBont soumis a une brusque montée en
pression au début du chargement suivie a la firedwlissage, d’'une rapide décompression
jusqu’'a la pression atmosphérique. Durant ce ognlgaz, une partie de I’hydrogéne diffuse
dans l'élastomere et le retour brusque a la presainosphérique peut sous certaines
conditions, endommager le joint par la formatiorcdeités et de fissureBifure 2.
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Cavitation

receptacle connecteur
Figure 2 : Cavitation des joints d’étanchéité emtart permanent avec de I’hydrogéne

Cet endommagement par cavitation peut diminuepdgormance des joints et
finalement conduire a leur rupture. La compréhansies mécanismes qui conduisent a
'apparition de 'endommagement et son évolutiorfarction des conditions de chargement
en pression d’hydrogéne est donc un enjeu imporpanir sa prédiction et pour le
dimensionnement d’une structure telle que le jdiétanchéite.

C’est dans ce cadre que s’inscrit ce travail @ememe objectif de quantifier I’évolution
statistigue des champs de cavités afin de mettéxidience les mécanismes d’interaction entre
cavités et de fournir les informations morphologigusur I'échelle pertinente de la
modélisation. Une approche basée sur la complémniténéatre des essais expérimentaux, du
traitement d’'images et des simulations numériqoeplées diffuso-mécanique a été adoptée.

Sur le plan expérimental, I'étude porte sur un EPtitansparent non chargé soumis a
différentes conditions de décompression (pressian gShturation et/ou vitesse de
décompression) a la température ambiante. La néjde I'étude concerne I€ cycle de
pression. Néanmoins, dans le cadre d’'une applitdiégoint est soumis en fonctionnement a
plusieurs cycles en pression d’hydrogéene. L'effanadthargement cyclique en hydrogene sur
la morphologie de 'endommagement est égalememtiébbe dispositif expérimental est muni
d’'une enceinte sous pression avec une fenétrepgumet a I'aide d’'une caméra de suivre
optiquement 'endommagement au cours du temps.imeges obtenues sont traitées et
analysées en vue de :

- A I'échelle d’'une cavité, montrer les cinétiques ateissance et de décroissance en
fonction du temps et des conditions décompresdies.interactions possibles entre cavités
voisines sont aussi étudiées. La notion d’inteoaicést ici importante dans la mesure ou elle
permet de définir les conditions de transition’dedommagement a la fissuration du matériau
par la coalescence des cavités.

- A l'échelle des champs de cavités, comprendre carhtaestatistique de répartition
evolue en fonction du temps et des conditions d®me@ression. La connaissance de cette
statistigue permet de savoir si 'endommagementissitope mais aussi, de définir les
caractéristiques d’'udERmorphologique.

Du point de vue numérique, un modeéle ElémentsKik) 3D a cavité (s) préexistante
(s) et en conditions couplées diffuso-mécaniquaresten ceuvre. Ce modéle vient en apport
aux études expérimentales pour quantifier les égsmde gaz et les contraintes locales autour
des cavités. |l permet aussi de mieux comprendremigteur des cinétiques de
croissance/décroissance des cavités et des intermeintre cavités voisines.
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Le document se décompose en cing chapitres. lnei@rehapitre bibliographique traite
de 'endommagement des élastomeres par cavitatoigide mécanique et par décompression
de gaz. Les modeles de prédiction associés y sent @veloppés. Le second chapitre présente
le matériau EPDM utilisé et ses propriétés mécascet de transport de gaz. Le dispositif
expérimental, les conditions d’essai et les outitmalyse et de traitement d’images y sont
également décrits. Le chapitre 3 présente lestedsudxpérimentaux obtenus relatifs a I'effet
des conditions de décompression sur la morphoktdaestatistique de distribution des champs
de cavités. Le chapitre 4 présente le modele ngunérinis en place pour comprendre les
mécanismes (croissance / décroissance) a I'écluelde de la cavité. La croissance d'une
cavité préexistante en conditions diffuso-mécarsqueuplées est simulée. L'objectif est
d’étudier les échanges gazeux et les contraintedds autours de la cavité. Ce modele prend
en compte les interactions entre cavités. Le degfiapitre montre I'influence du cyclage en
pression d’hydrogeéene, sur la morphologie et lastiqtie de répartition de 'endommagement.
L’effet du temps de maintien a pression atmosphérientre deux cycles consécutifs est aussi
étudié.
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Ce chapitre bibliographique reprend quelques-uiess études disponibles dans la
littérature concernant les proprietés diffusivess délastomeres et leurs modes
d’endommagement par cavitation. Dans ce chapitvas présenterons d’abord la structure
générale des élastoméres en traitant de leur caempent mécanique et de leurs propriétés de
transport de gaz. Ensuite, nous nous intéressarpngavaux réalisés sur la cavitation induite
par un chargement mécanique. Enfin, nous termisguanle cas particulier de cavitation sous
décompression de gaz. Nous tenons a faire savoiecheur que notre étude porte sur un
élastomere non chargé. De ce fait, le cas desoélases chargés sera trés peu évoqué dans
cette partie.

A.1l. Quelques propriétes mécaniques et diffusives desastomeres

Qu'ils soient d'origine naturelle ou synthétiques Iélastoméres sont composés de
longues chaines principalement carbonées appememolécules. Dans le cas ou ces chaines
se replient et se déploient dans I'espace pourtadope configuration aléatoire, la structure
résultante est dite amorphe, structure typiquelzssomeéres. Dans les paragraphes qui suivent,
guelques considérations tres générales sont dosnééss élastomeéres a 'attention du lecteur
non familier a ce type de matériau.

A.1.1. Propriétés mécaniques des élastomeres

Les chaines macromoléculaires constituant uncétase sont de différentes longueurs.
Avant la réticulation, ces chaines sont enchevétetese regroupent sous forme de pelote
statique tout en restant libre de mouvement les paerapport aux autres. Ainsi, sous l'action
d’une sollicitation mécanique, ces chaines macréoubhires peuvent se déplier et s’arranger
suivant la direction de sollicitation. Afin d’assarla cohésion du matériau, des liaisons
chimiques sont créées entre les chaines macronfail&supour obtenir un matériau ayant une
certaine rigidité. C’est le processus de vulcarisatCes liaisons appelées points de réticulation
ne sont pas créées de facon totalement homogeeeréseau peut donc comporter des
hétérogénéités de densité et de points de réilionlata déformation maximale que peut
atteindre un élastomere vulcanisé dépend du noméreoints de réticulation du réseau
macromoléculaire, généralement quantifiée par tsitie de réticulation. De ce fait, plus la
densité de réticulation est faible, plus la fleki&ides chaines est grande, donc une grande
déformabilité macroscopique du matériau. Cependbattres propriétés dépendent aussi du
taux de réticulatiorHigure A-J) telles que la résistance a la rupture et aigifat la dissipation,
la dureté, .... Mais, ces dépendances évoluent sbdeemaniére antagoniste et il est difficile
de trouver un taux de réticulation satisfaisant différents criteres de comportement. De la
méme maniere que le nombre de points de réticalgtias la longueur des ponts entre chaines
est importante, plus les mouvements entre les ekaj’ils relient sont facilités. Mais la
longueur de ces ponts reste généralement treseimféra la distance entre deux nceuds de
réticulation. La littérature ne fait pas état d’'unuence de cette longueur des ponts sur les
propriétés mécaniques de I'élastomére si ce ntesiégére augmentation de la résistance a la
rupture et a la déchirure. Par contre, I'hétérogénde réticulation améliore les propriétés
mécaniques par une meilleure dissipation de I'éaatg déformatioiGrobler, 1994)
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Figure A-1: Influence de la densité de réticulateur différentes propriétés mécaniques

Un élastomere est capable de supporter des défonmmdtés importantes qui peuvent
atteindre 600 % a 1000 % selon sa compositionset@aditions d'utilisation. Cette élasticité
du matériau dépend de la variation d’entropie lEdorientation aléatoire des chaines
macromoléculaires. Généralement, les élastomerggisasi-incompressibles avec, en petites
déformations, un coefficient de Poisserproche de 0,5. Néanmoins, leur comportement peut
évoluer avec la température. En effet, la transiie comportement des élastoméres avec la
température peut étre associée aux difféerentegatgdas moléculaires, i.e. a I'activation de

(G'Sell, 1997)

changements de conformation locale.

lg(Module)

Vitreux

Visco élastique

Caoutchoutique

Température

Figure A-2: Evolution schématique du module de Yalion élastomére non chargé avec la

température

Macroscopiquement, cela se traduit par des éwnisitde comportement plus brutales
pour certaines gammes de températiigure A-2. Quand la température augmente, le module
d’élasticité diminue brutalement et peut étresivpar 100 ou 1000 sur un intervalle de 5 a 10
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°C. Elle correspond au moment ou les macromoléadgsiérent assez de mobilité pour étre
le siege de changements importants de conformdtatempérature a laquelle ce changement
brusque de module d’élasticité se produit est @gpimperature de transition vitrelise

D’autres phénoménes peuvent caractériser le cdempent mécanique des
élastoméres:

- La viscoélasticité : la réversibilité du matériaest pas immédiate. La mobilité des
atomes des chaines macromoléculaires confére astogleres une composante visqueuse qui
dépend des conditions de sollicitations. En effas d’essais de chargement cyclique, une
différence peut étre observée entre les contraimtesurées lors du chargement et celles
mesurées lors de la décharge. Cette hystérési€mewt’origine visqueuse.

- L'effet Mullins : lorsqu’un élastomere vierge estumis a un chargement cyclique,
I'effort appliqué initialement pour déformer le magau jusqu’a un niveau donné demeure
supérieur a celui nécessaire pour atteindre le nméveau de déformation aux cycles suivants.
Ce phénoméne appelé effet Mullipullins, 1969)est recouvrable partiellement a température
ambiante sur des temps tres longs (de I'ordre deiqairs jours) ou en quelques heures a des
températures proches de celle de la réticulatiomdtériau. En considérant que I'élastomeére
subit de fortes déformations, I'effet Mullins s’dijue entre autres par des considérations
faisant intervenir les chaines macromoléculaireseffet, & chaque déformation, un certain
nombre de chaines atteignent leur limite d’exteligibDe ce fait, les chaines ayant rompu lors
de la premiére déformation ne participent plus adé&formations suivantes, d’ou
'adoucissement de la contrainte observé entre deantées en déformatigBiani, 2009)

- L'effet Payne : sous sollicitation périodique a unéguence donnée, une chute du
module de conservation peut étre observée. Ce pien® est appelé effet Pay(ieayne,
1962a, 1962b)ll est négligeable pour de petites déformations.

La majorité des applications implique des élastesia I'état caoutchoutique : dans cet
état et pour des déformations inférieures a 100le¥gomportement des élastomeres est
considéré comme élastique linéa(feerez, 1998)Pour de plus grandes déformations, un
comportement non linéaire est observe.

A.1.2. Perméation de gaz dans les élastomeéres

Lorsqu’un élastomeére est en contact permanent@ave@z, ce dernier se dissout dans
le matériau jusqu’a saturation. Afin de caractérise phénomene, un certain nombre de
parametres sont nécessaires pour décrire a ltafpisase transitoire de diffusion du gaz dans
I'élastomeére et I'état final caractérisé par lamfité de gaz contenue dans le matériau. Ces
parametres sont respectivement le coefficient flesion et la solubilité. lls sont définis pour
un couple espéce diffusante/matérfegan Amerongen, 1964)

A.1.2.1. Diffusion et solubilité

La perméabilitéP, d’'un matériau caractérise sa capacité a se laisserrser par un
fluide. Elle est le produit de la solubilit et de la diffusiorD .

10
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La diffusion est le processus par lequel une nubdéitaverse la matrice élastomeére par
une succession de mouvements aléatoires. Ce paeaamptime en m2/s, a été mis en place par
Fick pour définir, dans la premiére loi qui portenshom, le vecteur densité de courant de
particules notél tel que:

T = —-DgradC (A1)
avecC étant la concentration de I'espece diffusanter@droit de calcul du flux.

Cette formule a été proposée par Fick par analge les équations de la chaleur. En
régime transitoire, la deuxieme loi de Fick perrdetrelier la concentration de I'espéece
diffusante au temps et a sa position dans le naatéri

; 2
Y __8 9D, 0 a3
ot ox Ox oOXx ox

La solution de cette équation donne le profil dmoentration dans la membrane
élastomeére. Une fois I'état stabilisé atteint, laténiau contient une certaine quantité de gaz,
définie comme la solubilitéS qui s’exprime en mol/Pafin Cette grandeur dépend de la
pression du gaz a I'extérieur, et suit dans lestaples la loi de Henry. Cette loi traduit I'état
saturé et, dans un probléme de prise en massg&rdite localement au boigHenry, 1803)

C=PxS (A.4)

Par ailleurs, la détermination des coefficients pgemeéabilité, de diffusion et de
solubilité d’'un gaz peut se faire par différenteshniques expérimentales. En général, seuls
deux coefficients sont déterminés, le troisiematéaduit a partir dedquation A.4Parmi ces
techniques, nous pouvons citer :

- La méthode du « temps retard » qui consiste amesau cours du temps, la quantité
de gaz diffusant qui a traversé la membrane d’'uténaa donné. A partir de la deuxieme loi
de Fick €quation A.3} il est possible de montrer qu’aux temps longgjuantité de gaz ayant
traversé la membrane est lin€aire avec le temgudiisant le régime permanent ;

- La gravimétrie ou méthode de sorption-désorptioio& membrane d’élastomere est
plongée dans un bain de gaz diffusant. La masbédtantillon est mesurée régulierement afin
de tracer son évolution au cours du temps. La pita courbe obtenue permet de déterminer
le coefficient de diffusion du gaz dans le matéridétat saturé est atteint lorsque la masse de
I'échantillon se stabilise ;

- L'analyse de désorption thermique (TDA) qui repsgela mesure de la quantité de gaz
désorbée au cours du temps par un échantillon giméahent saturé. Au cours de la
décompression, une partie du flux de gaz est rééap®utes les 5 min afin d’analyser la
guantité de gaz qui s’échappe de I'’échantillongbaomatographie. De la méme maniére qu’en
gravimétrie, le coefficient de diffusion est dédaipartir de I'évolution de la concentration de
gaz au cours du temps (Yamabe, 2009).

Ces techniques de mesures sont les plus rencetaés la littérature. Cependant, il en
existe d’autres toutes aussi performantes comreehaique du fil vibrantBoyer, 2003

11
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A.1l.2.2. Parameétres influencant les propriétés de transport

De multiples facteurs influencent le transporgde dans les élastoméres. L'intérét est
porté particulierement sur les effets des variabllégat ainsi que sur la nature du diffusant et
de I'élastomere qui, jouent un role prépondéransdes mécanismes de transport de gaz.

» Latempérature

A une pression donnée, de nombreuses études liétature suggerent que les
coefficients de transport}, Set P,) dépendent de la températRogers, 1985)via la loi
d’Arrhenius :

D = D, exp(- E, /RT) (A.5)

Le terme D, représente la valeur limite du coefficient de wlfbn pour une agitation

moléculaire infinie T - « ) et E, désigne I'énergie d’activation apparente du precesle
diffusion. En fait, 'énergie d’'activation représerphysiquement le niveau d’énergie qu’'une
molécule de gaz doit atteindre pour faire un satreadeux positions; elle est toujours positive
et est d’autant plus élevée que les forces cohgsintre les chaines sont fortes. Ces 2 termes
sont constants et particuliers au gaz et a I'éaste étudié. léquation A.5suggéere que le
coefficient de diffusion du gaz augmente avectap@rature. Pour vérifier cette théorie, Emily
Ho a réalisé des tests de perméation sur plusigoes d’élastoméres soumis a différents gaz (
H,,He,N,) a des pressions variant entre 0,1 MPa a 100 NMRales températures allant de

'ambiante a plus de 200 °(o, 2002) A lissu de cette étude, les coefficients deudifbn
gu’il obtient par les tests de perméation sonparfiait accord avec la formulation théorique
donnée par la loi d’Arrhenius. De la méme maniéra,aussi montré que le coefficient de
solubilité augmente avec la température.

» La pression

La dépendance des coefficients de transport avpreksion varie grandement selon la
gamme de pression étudiée. Pour des gaz dont f@tatare critique est basse (inférieure a la
température ambiante), les coefficients de transpamt indépendants de la pression, et le
régime de Henry s’étend jusqu’a des pressions mypés a 10 MPéHo, 2002) C’est le cas
de 'hydrogene dont la température critique estad® °C. Pour les gaz dont la température
critique est plus haute, cela n’est plus vrai. fetea des pressions plus importantes (dépendant
du type de gaz), des déviations de la loi de Hpeoywent étre observées, dues a la compression
du gaz. C’est le cas dDO, (Briscoe, 1995yjui ne peut pas étre considéré comme un gaz parfait
(température critique a 31,3 °C). Il devient doacessaire d’exprimerdguation A.&n termes
de fugacité, et non en pression, pour tenir cordptia compressibilité des molécules de gaz :

C=fxS (A.6)

avec f (en Pa) étant la pression partielle du gaz caerg un facteur de compressibilité noté
Z (sans unité) qui dépend du type de gaz tel que :

12
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f=2ZxP (A.7)

Le coefficient de diffusion, quant a lui, est atie par la compétition de deux
phénomeénes opposeés. D’'une part, sous l'effet dedasion, le réseau macromoléculaire a
tendance a se densifier et a combler les espdoes Ibu les molécules de gaz peuvent
progresser. D’autre part, la pression fait augnrdateoncentration en molécules, ce qui peut
plastifier I'élastomére et faire augmenter le vodulibre. Pour ces cas particuliers, la littérature
propose la relation suivante pour décrire le cogffit de diffusion d’'un gaz dans un élastomeére

(Naito, 1996).
D(P,C) =D, exp(8P + aC) (A.8)

ou D, est le coefficient de diffusion quané - 0 et C - 0, B est un terme négatif qui

représente la densification de la matrice élasterseus I'effet de la pression, @t représente
le terme d’accroissement de la concentration pplastification de I'élastomere.

» La nature de I'élastomere et du gaz diffusant

Corréler la diffusion des gaz avec la nature éeastomere semble difficile dans la
mesure ou la modification d’'une caractéristique I'ddastomere, comme sa densité de
réticulation, affecte obligatoirement ses propséti donc le transport de gaaylor, 1989)

En effet, quel que soit le taux de réticulatiors, dhaines macromoléculaires n'occupent pas la
totalité du volume et laissent de petits espacasumes libres entre les mailles du réseau. En
fonction de la taille de ces interstices, des md&sde gaz peuvent venir s’y loger et diffuser.
De ce fait, dans le cas d’'un élastomere non chagéesse de diffusion dépend du nombre et
de la distribution des micro-vides préexistantsein du matériau. Cela est reflété par plusieurs
parametres dont les principaux sont :

- La flexibilité des chaines qui, lorsqu’elle est mngante, tend & diminuer I'énergie de
cohésion de ces chaines, ce qui augmente le deaffite diffusionVan Amerongen, 1950)

- Latransition vitreuse qui est étroitement liéa déxibilité des chaines. En général,
dans une famille d’élastomeres, quaRdugmente, I'énergie d’'activation de la diffusién

augmente, ce qui diminue le coefficient de diffusiMeares, 1954; Michaels, 1963)
L’ équation A.5le type Arrhénius permet de vérifier cette dépeoaéan

- Les plastifiants qui peuvent opérer par leur actigécanique en séparant les chaines
macromoléculaires. lls augmentent ainsi la mobilgé&es chaines et facilitent la diffusion des
molécules absorbé¢Stannett, 1968)

- La nature et la taille des molécules de gaz gwietsent le matériau jouent un role
important dans la détermination des coefficientsaesport. De méme, la forme des molécules
(formes sphériques ou allongées) a aussi un aftabie(Stannett, 1968)Pour un élastomere
donné, et a une température fixée, le coefficiemt diffusion décroit en général avec
laugmentation de la taille du pénétrg@@omyn, 1985)Et hormis linteraction spécifique
polymeére-gaz, la solubilité semble peu affectéeaéaille de la molécule de gaz.

Au vue de l'influence de ces différents parametiesessort que la compréhension
complete des mécanismes de transport au niveawcunt@i® reste encore un enjeu majeur.
Néanmoins, dans le cas de petites molécules cothgtrdgene, les phénomenes de sorption
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ainsi que linfluence des différents parametrest s@bativement bien connus dans les
élastomeéres.

A.2. Cavitation d’origine mécanique des élastomeres

D’'une maniére générale, 'amorcage de I'endommagenquel qu'il soit d'un
élastomere correspond a la disparition de certdiais®ns moléculaires sous I'effet combiné
des sollicitations extérieures et de I'activatidrertnique. Dans ce sens, un mécanisme
particulier de rupture peut avoir lieu pour desrgenents hydrostatiques positifs : c’est le
phénomene de cavitation. Des cavités se créenteimudsl matériau afin d’accommoder
laugmentation de volume globale engendrée par didickation, la matiere demeurant
localement quasi-incompressible dans les zonescsaite®s. Par contre, macroscopiquement,
la cavitation rend le matériau compressible.

A.2.1. Apparition de la cavitation

Le phénoméne de cavitation dans les élastometes @bservé, pour la premiére fois,
dans les années 3Busse, 1938; Yerzley, 1938) centre de fines éprouvettes, sollicitées en
traction uni-axiale. Par la suite, Gent et Lindt conduit en 1959 une campagne d’essais
appelée « Poker Chip Test », qui consiste a sotaragtttraction des disques fins afin de générer
une composante hydrostatique au centre du mat@figure A-3. Le matériau étudié est un
caoutchouc naturel chargé au noir de carbone.

B

o~

K -
A T
T symétrie
|axisymétrie

Figure A-3: Représentation schématique et en colegéessai du « Poker Chip Test » (Gent,
1959)

Les observations et mesures réalisées sur destéloms post-mortems montrent un
changement de pente dans la courbe de tractiomment de I'apparition d’'une cavité centrale
(Lindsey, 1967) Et l'analyse faite sur les champs de contraimtemtre une dépression
hydrostatigue maximale au centre de I'échantillooir{t A sur laFigure A-3, dépression qui
peut étre reliée a la contrainte de traction paeliation :

2

L 2:‘—2) (A.9)

A

N

pourh <<r ou F est la force de traction exercée sur les surfdes<ylindres métalliques,
A la surface d'un plateaur et h respectivement le rayon et la hauteur du cylindre

d’élastomeére eifr(;) la trace du tenseur des contraintes au centreédedntillon.
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Une étude faite sur la variation de I'épaisseucylindre Figure A-9 a montré que la
répartition des contraintes dans I'échantillon edtuencée par la géométrie, et plus
particulierement par le rapport entreet h (Gent, 1959)

h=25mm h=Smm h = 10mm h=25mm

Figure A-4: Cavitation dans des cylindres en stg-dnitadiene de 100 mm de diameétre pour
différentes épaisseurs (h), cylindres soumis attawion suivant leurs faces circulaires
(Hocine, 2011)

En effet, les éprouvettes trés fines ont leur zmamdrale dilatée de fagon homogéne avec
une dépression hydrostatique homogeéne ; et plpgiséeur de I'éprouvette est importante, plus
la dépression hydrostatique diminue au centre éghéintillon pour une méme contrainte de
traction imposée. Ceci explique la diminution déolace de traction nécessaire pour générer la
cavitation. Les résultats de Gent et Lindley de9196nt apparaitre aussi une relation linéaire
entre la dépression critiqu@. declenchant I'apparition de cavités et le mod@eYodung E

du matériau :

P. :§E (A.10)
6

Ces résultats ont été confirmés sur des élastom@oes chargés(Cho, 1988, 1987)
Parallelement, la plupart des criteres de cavitatiotenus expérimentalement et recensés dans
la littérature sont a I'image de celui de Gents: riélient I'apparition d’'une cavité, pour un
chargement purement mécanique, a une instabilitpression hydrostatique, a un taux de
déformation(Oberth, 1965)ou a un allongement maximal de chaines macromialiées
(Volokh, 2010, 2007)Par contre, bien que ces études permettent detdéta cavitation par
un changement de pente sur la courbe de tracticnnasuivi visuel de 'endommagement n’est
fait et rien ne prouve que le changement de peoristaté corresponde bien a la formation de
cavités. Des travaux récents réalisés avec desmaagesuivi optiques ont permis de lever le
doute a ce sujet.

A.2.2. Techniques de détection et d’observation

Les difficultés d’observation et de quantificaties cavités dans leur ensemble sont un
des facteurs limitants pour I'étude de leur formatet de leurs interactions. Depuis le « Poker
Chip Test », plusieurs techniques d’'analyse ontléweloppées dans la littérature. Cependant,
pour certaines, leur applicabilité reste limitée lpanature de I'élastomere.

A.2.2.1. Variation de volume

La cavitation correspond a la formation d’'un dertaombre de vides au sein du
matériau. Elle se manifeste donc par une augmentdé volume de I'échantillon endommagé
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(Naqui, 1993)Cette technique consiste, dans un premier teanpsluer la densité du matériau
sain en mesurant par exemple la poussée d’Archireégieée sur I'éprouvette placée dans de
I'eau distillée. La balance de Mohr peut étre siié pour I'évaluation de ce parameétre. Dans
un deuxieme temps, il s’agit de refaire cette mesur la méme éprouvette post-mortem. Cette
méthode permet d’obtenir des informations surdatfon volumique des cavités mais ne donne
aucune information sur la réparation spatiale emtaphologie de 'endommagement. Par
ailleurs, les variations de volume mesurées sdpliefa(de I'ordre de 0,1 %), donc tres sensibles
a la précision de mesure.

A.2.2.2. La micro-tomographie

La micro-tomographie est une technique d’analyBetr@s récente, fournissant une
image volumique de la répartition du coefficigiad’absorption linéaire des rayon$ d’'un

corps ou d’'un volume donné. Etant donné que lessvall cavités agissent comme autant de
diffuseurs de lumiére, leur apparition entraine umadification des propriétés optiques du
matériau. Non seulement la micro-tomographie dode® informations sur la surface du
matériau endommagé (fissures en surface et déefanats) aussi, elle permet de visualiser la
morphologie de 'endommagement dans le volume @ghéntillon Masquelier, 2013)Ceci
permet d’accéder a la localisation des cavitésyathille et a leur nombre par unité de volume.
Egalement, la méthode de diffusion des raydhsoit aux grands angles (WAXS), soit aux
petits angles (SAXS), donne des informations tiglses concernant les zones déformées du
matériau. Par exemple, la méthode SAXS permet undeéin-situ des processus de
déformation pour des vitesses modérées de I'oml@EEImm/min(He, 1996) Afin de mesurer
les déformations induites par I'apparition de fresuou de cavités dans un élastomere, Bubeck
couple ses essais de traction uniaxiale a des pgedarmicro-tomograph{Bubeck, 1991)La
mesure de l'intensité du rayonnement transmisdeparatériau lors de I'essai de traction lui
donne la déformation totale. Par la suite, la de&dion induite par l'apparition de
'’endommagement est déduite de I'analyse de l'ilavdrabsolu de la diffusion des rayoXs
D’ailleurs, dans le cas d’'un matériau initialeménatnsparent ou translucide, la mesure de
lintensité du faisceau transmis peut donner dedications sur le tout début de
'endommagementDijkstra, 1994) Néanmoins, ces informations restent parfois diés
d’exploitation sur un grand volume, dans la mesoteelles sont fonction de I'échelle
d’observation : quelques centaines d’angstromsAeXSS contre 20 angstroms en WAXS.

A.2.2.3. L’émission acoustique

D'utilisation récente, cette méthode non destwacpermet d’analyser rapidement la
totalité du volume de I'échantillon et d’évaluendaertains cas la quantité de cavités. En effet,
la présence de cavités dans le matériau en générat, perturber fortement la propagation
d’'ondes ultrasonorefKakavas, 1992, 1991; Takaoka, 2008ette technique repose sur la
comparaison du signal mesurée sur I'échantilloroemdagé par rapport au signal pris sur une
éprouvette étalon de méme géométrie; ce qui doneestimation de l'instant d’initiation de
la cavitation et de la quantité de cavités présad@as I'éprouvettefamabe, 2011 Cependant,
elle donne peu d’informations relatives a la répart des cavités dans I'épaisseur et a leur
morphologie. De plus, pour étre détectées, lest&avdoivent étre de dimension spatiale
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supérieure a 60 um? et situées a une profondeérisupe a 8Qum ; ce qui est largement plus
grand que la taille des cavités observées en géeéraron 15 pm2) sur un élastomeére soumis
a un chargement de tracti@@ent, 1969; Liebowitz, 2013)

A.2.2.4. Le suivi optique

Ce procédé de visualisation est utilisé pour d¢arser morphologiquement et
guantitativement les cavités. La premiere étapecame |'acquisition des images durant
I'expérience avec la technique la mieux adaptéagggport aux parametres dont on veut voir
I'évolution. Elle dépend donc du matériau analysélee I'échelle de travail souhaitée. Les
équipements les plus utilisés sont le microscopa e (grossissement jusqu*el00) et le
microscope électronique a balayage (grossissemeqt’a x50000) avec une résolution en
épaisseur faible de quelques microns. Dans ce'@asahtillon post-mortem, a défaut d’étre
conducteur, doit étre métallisé ; c’est le casélastomeres en général. Une autre technique est
d’utiliser une camera CCD (Charge-Coupled Deviogcaun logiciel adapté pour avoir un
suivi optique et in-situ de 'endommagemé@tistiano, 2010; Jaravel, 2011Rar la suite, les
images sont traitées afin d’extraire les informadidelles que le taux de cavités et leur
morphologie. Le suivi optiqgue impose une limite papport a la taille minimale des cavités
détectées (la résolution dépend du type de cameeragr rapport a la prise d’images qui est
faite sur un seul plan en 2D (pas d’informationd’spaisseur). Cependant, les taux surfaciques
de cavités mesurés peuvent étre extrapolés auesdbumiqguegRuss, 1986avec une marge
d’erreur fonction de I'épaisseur de I'échantilldinfaut aussi remarquer que la technigue de
suivi optique se limite a I'observation d’échamtils aux dimensions relativement petites.

A.2.3. Modeles de cavitation associés

Sous chargement purement mécanique, la cavitationanifeste par I'apparition et la
croissance de cavités au sein du matériau. Pouglmedce phénomene a des fins de prédiction
ou de dimensionnement de structures, deux appraehdsstinguent dans la littérature. Une
premiere approche consiste a considérer, a undl@tdmle une cavité unique comme étant
représentative du phénomene de cavitation. En effedrtir de I'évolution de la cavité dans le
volume, un critére de cavitation est défini et ésuies cavités sont supposées suivre ce critere.
De plus, cela suppose que les cavités sont élagréaines des autres et n’interagissent pas
entre elles. Le choix de cette approche permetrdgliier le modele & un volume contenant
une seule cavité. Quant a la seconde approche,pelied en compte a une échelle
macroscopique I'ensemble du champ de cavités. @adique une connaissance de la
morphologie de I'endommagement. De ce fait, elleessite I'introduction de variables
d’endommagement statistiques dans le modele paépktition des cavités dans le volume.
Cette approche considere les interactions entrgésawar ailleurs, quelle que soit le type
d’approches, il est nécessaire de définir au poéalee Volume Elémentaire Représentatif
(VER optimal pour la modélisation.

A.2.3.1. Modeles a cavité unique

De maniére générale, ces modeles reposent sistéage d’'un défaut initial et/ou la
présence d’'une instabilité physique dans le matéan. Il convient donc de distinguer les
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études concernant la croissance d’une cavité [giete et celles concernant la naissance d’'une
cavité

» Croissance d’une cavité préexistante

Du point de vue théorique, BéBall, 1982)est probablement le premier a avoir fait un
développement mathématique rigoureux sur le phéneme cavitation. Il a considéré VBER
guelconque de forme sphérique, avec en son camereayité sphérique, soumis a une pression
P_. uniformément répartie sur la surface extériedre. dinsi proposé une expression de la

ext

pression hydrostatique qui gouverne la nucléatianelcavité au milieu de ¢éER En effet,
en prenant en compte la tension de surfgopii tend a refermer la cavité si celle-ci est

suffisamment petite, il est possible de détermliégolution de I'énergie potentiell€ , d'une
sphere creuse de rayon intérieur initRg| , soumise a une dépression hydrostatique en fonction
de l'allongement tangentiel du rayon intériedr=R /R, €t de déterminer la ou les

dimensions admissibles pour la ca\iddllhofer, 2004) La Figure A-5donne une illustration
schématique de cette évolution. L’énergie potdetiest donnée par :

Epot =W+E, -We, = J.J.J.Wd R+470R% + P AR ~ Rico) (A.11)
Rm

avecW I'énergie de déformation calculée comme l'intégralir la sphére creuse de la densité
d’énergie de deformatiow, E, I'énergie de tension de surfach,,, la surface extérieure du

VERet W, le travail de la force extérieure. Les résultditenus montrent que la tension de

ext

surface joue un role prépondérant et que la pressidrostatique critique e$t. =6P/E .

S
>

Pc

[l T

Zone instable

Rayon de la cavité R,

v

Dépression P appliquée

Figure A-5: Evolution du rayon intérieur d’une ct&isphérique (a gauche) et représentation
schématique de cette évolution en fonction de paedSion hydrostatique appliquée (Ball,
1982)

En effet, le calcul effectué avec une petite édit 50 um de rayon initial avec donc
une contribution de la tension de surface moinamaontré une augmentation des dimensions
de la cavité avec la force extérieure imposée.€Saltat est confirmé expérimentalement par
'évolution du rayon de cavitésFigure A-63 observées in-situ sur un film adhésif
(Muralidharan, 2006) Par contre, le niveau de pression critique obexpé&rimentalement est
plus grand que celui prédit par le modéle. Comnustié sur laFigure A-§ Muralidharan
observe deux populations de cavités. La premigpellption (comme la cavité (a) surHagure
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A-6b) apparait pour des pressions hydrostatiques &a{Ble= 3). Quant a la seconde population
(cavité (b) sur laFigure A-60), plus importante, elle apparait optiquement a plessions

hydrostatiques élevée®(= 19) et grossit plus vite que la premiére popatati

404 a ™
g 204 a" q
&  00- - @
o - 0
= ’§80— =
82604 cavitea  u"
% 40 = . o Cavit_éb
e 20 .
Odo_ B8 o6 o socs06e0
I 1 L] T T T
2 4 6 8 10
(a) Temps (s)

Figure A-6: (a) suivi des dimensions de 2 cavitéseovées sur un film adhésif et (b)
visualisation de ces cavités a deux instants cpoadant respectivement at = 0 s av@c=3
etat=7saved =19 (Muralidharan, 2006)

Une explication a cet écart de niveau de pressidique entre le numeérique et
'expérience peut étre l'identification des paramreg matériau ou le choix de la taille initiale
de la cavité. Cet écart s’explique aussi par ledae le modele numérique ne prenne pas en
compte les interactions entre cavités. Cette etuéde realisée par la suite sur un matériau
compressibléMurphy, 1997; Xin-Chun, 2001pu visqueuXMear, 1994) Sous changement
triaxial par exemple, Pamies a développé un cra@adytique d’apparition de cavités qu'il a
comparé avec celui de B4dllopez-Pamies, 2009).a comparaison a montré que le critere de
Ball était valable pour certaines classes de naatérfcompressible, isotrope, hyperélastique).
Par contre, il confirme que ce critére ne peut §&eéralisé dans la mesure ou il rdstal :
seule une cavité est prise en compte. Ceci améngektion de la représentativité de la cavité
unigue pour les modeéles de cavitation. Dans ce méomexte, Pamies a aussi étudié
I'influence du chargement triaxial sur la forme ldecavité généré@Nakamura, 2012)Les
cavités sensiblement non sphérigues qu'il obtiEigure A-7), fournissent une indication sans
équivoque gue l'apparition des cavités dans le€mnaatx élastiques non-linéaires dépend du
chargement triaxial appliqué et pas seulement dergosante hydrostatique.

Tous ces modeles sont basés sur une cavité paerigustifiée par I’hypothese de la
présence d’'un défaut pendant la mise en forme dériaa, ce qui n’est pas toujours le cas.
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% =139, % =X =0.85

X =X=114,3 =077 X =X, =141, X =050 X=X =17523 =033

Figure A-7 : Formes de cavités obtenues pour difiés types de chargement triaxial
satisfaisant aux conditions de cavitation (Nakam@@il2)

> Naissance d’'une cavité

A linverse des modeéles de cavitation prenant empate I'existence d’'une cavité
initiale, il existe des modeles qui décrivent I'apgfion de la cavité et son évolution. La mise
en place de ces modeéles supposent une connaigearitogothese) des conditions d’apparition
et de croissance d’'une cavité.

Considérer un matériau initialement sans défaetd ptre vu comme un passage aux
limites du probleme de la sphére creuse en prementaille de cavité infiniment petite qui tend
vers zérgBall, 1982).L’application de cette méthode donne le mémererite cavitation que
celui proposé par Gergquation A.1D Dollhofer propose le méme calcul que Ball eagnant
I'energie de deéformation entre ORf, (équation A.1l}, et trouve une valeur de pression

critique de(Dollhofer, 2004)

R =09E (A.12)
En faisant la comparaison avec les résultats de &drindley, nous remarquons une légere

différence de pente que Dollhofer justifie parfidfde la tension de surface qui tend a refermer
une petite cavité. Par conséquent, une pressi@gpiinde est nécessaire pour ouvrir la cavité.

Pour d’autres modéles, la cavité apparait a I gliune instabilité dans le matériau
sain, instabilité déduite a partir d’'un bilan d’'égjie. Des solutions analytiques ont été
développées en utilisant par exemple le princietda/aux virtuels. Ce modele appliqué a un
milieu hyperélastique infini sous chargement taddHang-Sheng, 1993)ermet d’établir un
critere de cavitation en contraintes principales.cnsidérant une loi de comportement néo-
Hookéenne, ce critére s’écrit :

(40,-0,-0,)(40, -0, - 0,)(40, -0, -0,) - (5u)* =0 (A.13)

avec 4 étant le module de cisaillement du matériau liénadule de Youndge parE =34.

Cette méthode permet de s’affranchir d’'un défaéepistant et de considérer des chargements
complexes sans prises en compte de la positiotindéabilité. Par contre, pour la résolution
analytique, il est nécessaire de se limiter a diesde comportement simples.
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A.2.3.2. Modeles de champs de cavités

De la méme maniere que les modeéles a cavité yrlegimodéles de champs de cavités
se distinguent par la croissance de défauts ptéexssou I'apparition de cavités a partir d’'un
matériau sain. Mais quoi qu’il en soit, ces modelkesinent en compte tout un champ de cavités
permettant ainsi de montrer les interactions erarétes.

» Croissance de cavités préexistantes

Ces modeles sont capables de générer plusieuitecaayant la méme taille,
aléatoirement réparties dansViBRde forme cubique dont la taille est fonction dmboe de
cavités. Une des stratégies de modélisation wagisdans la littérature est la méthode de
l'inclusion équivalente (MIE) : les cavités videmns$ remplacés par des inclusions équivalentes
I'enjeu étant de trouver les propriétés a affeat€mclusion et de quantifier les interactions
avec les cavités voisines. En effet, le fait deplacer les cavités vides par des inclusions ayant
des propriétés réelles permet de se départir dddgmnes de convergences de calcul liées a la
prise en compte des interfaces entre les videsawiiés et la matrice. La MIE fournit la
distribution des contraintes autours des cavité@orhe une estimation des interactions entre
cavités. La méthode est décrite en détail darigéadture(Moschovidis, 1975; Mura, 2012}
nous donnons dans ce paragraphe qu’un bref résumé.

Les solutions analytiques du probleme MIE sonenbeés a partir des développements
mathématiques de Ferrgiserrers, 1877)t Dyson(Dyson, 1891)En utilisant ces résultats,
Eshelby trouve la solution exacte pour une hétéréige (inclusion) élastique linéaire noyée
dans une matrice élastique linéaire infifieshelby, 1957t montre que la contrainte a
I'intérieur de l'inclusion équivalente est, dans cenditions, homogene. Toujours en élasticité
linéaire, Moschovidis est allé plus loin que Eskelen proposant [utilisation du
développement en série de Taylor pour décrire tmnes les interactions entre cavités ou
inclusions(Moschovidis, 1975)

Dans le contexte de la cavitation sous chargeon@akial, Géhant utilise la MIE pour
calculer les interactions mécaniques entre paescsphériques d’élastomére dans une matrice
polymére amorphe rigidéGéhant, 2000)Dans la mesure ou une particule endommageée se
comporte quasiment comme un vi#®nd, 1996) la MIE peut donc fournir des informations
concernant I'organisation spatiale des particutetoenmagées. Pour se faire, d’abord a partir
d’une fraction volumique de particules, plusiewagticules de mémes tailles sont générées dans
unVER La taille duVERest calculée en fonction de la fraction volumeadsdicules. Ensuite,
des caractéristiques élastiques sont affectéeaquetphase, les particules ayant des propriétés
plus faibles que la matrice. Pour différentes foaxgt de particules testées, Géhant montre que
la distance d’interaction effective entre partisuést de I'ordre de 3 fois leur diameétre. Aussi,
les distributions du niveau de contrainte hydrigtet dans les particules révelent une forte
influence de la fraction volumique comme illusteg B Figure A-8
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Figure A-8 : Evolution de la contrainte macroscapeoy,,en fonction de la proportion de

particules endommagées pour différentes fractiahsmiques, en traction uniaxiale (Géhant,
2000)

Méme si cette étude n'a pas été faite avec urto@é@se non-chargé, elle suggere
néanmoins que la MIE peut étre utilisée pour gtiantia distribution des contraintes
hydrostatiques et les interactions entres particglg, peuvent étre des cavités. De plus, elle
montre I'importance qu’il y a, pour une simulationmérique optimale, de connaitre la taille
du VER la fraction volumique des particules (ou cavit@iski que leur distribution de taille et
la distance minimale d'interaction entre elles. Césnnées peuvent étre obtenues
expérimentalement par une analyse statistiqueesthidmp de cavités nucléées.

> Naissance de cavités

bY

Une autre solution consiste a utiliser la dynamignoléculaire pour modéliser la
cavitation. Dans ce sens, Sixou utilise une apgauohbléculaire pour étudier numériqguement
la cavitation dans un polymere amorphe sain so@mia chargement hydrostatig(f&ixou,
2007) Une représentation de type coarse-grain ességilpour modéliser I'enchevétrement du
réseau macromoléculaire : la chaine d’atomes eshéée a un ensemble de grains liés entre
eux par des potentiels atomiques attractifs, chgcaia représentant un groupement d’atomes.
Cette technique permet de simuler un systeme ¢oéste plus de chaines que dans le cas d’'une
représentation de chaque atome. Lorsqu’un réseaupam de chaines est soumis a une
dépression hydrostatiqae, 'augmentation de volum@V est linéaire jusqu’a atteindre une
valeur critique de dépression suivie par une auggtien de volume et une diminution de
contrainte Figure A-9.

~
r

Dépression hydrostatique o

v

Variation de volume AV/V,

Figure A-9: Visualisation du pic de dépression loglatique avant augmentation rapide du
volume du réseau de chaines (Sixou, 2007
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Cette courbe, en accord avec de précédents trafmatués sur des matériaux fongkisemer,
1990) montre I'apparition dans le matériau de zonefilide densité avant le pic de maximum
de contrainte et la formation de cavités sphérigaes le cas de chaines flexibles. La cavitation
apparait, dans ce cas, a partir d’'un matériaussain défauts initiaux.

Morozinis a opté pour une analyse en dynamiquetooddire d’'un réseau de 128
chaines, chacune composées de 201 ou 501 grairssesfant un groupemer@H, et
réticulées en 64 points pour former un réseau dgfhylene(Morozinis, 2012) Il montre a
partir de cette étude que I'application d’un chamgat en traction sur un systeme stabilisé
entraine I'apparition de cavités dans le maténmiiaiement sain a partir d’'un certain niveau
de dépression mécanique proche de la valeur du lmadéuYoung du matériau. Ces cavités,
qui se forment pour permettre au systeme de mieingen énergie, se referment lorsque le
chargement est supprime.

A.3. Cavitation induite par décompression gazeuse

La cavitation des élastomeres est souvent détaite la littérature comme le résultat
d’'un chargement purement mécanique mais, elle @eatinduite par un chargement de gaz.
En effet, aprés une phase de saturation, dés gpee$sion extérieure de gaz est relachée,
I'expansion du gaz dissout dans le matériau étastnapide que la désorption du gaz hors du
matériau, peut générer des sites (ou nucléi) soumef de cavités. Et pour des conditions
extrémes de chargement, 'endommagement est tdl sjgpparente a un phénomene de
moussage. Ceci montre que les propriétés de sorg8ocertains solvants peuvent étre trés
endommageantes pour les élastomeres. Le niveadafienagement dépend de la nature du
gaz et de celle de I'élastomere, mais aussi dedittmms de décompression (température,

pression de saturation, vitesse de décompressjolescde chargement en gaz).

A.3.1. Origine des cavités

De la méme maniere que dans le cas d’'un chargemeatment mécanique, deux
possibilités existent pour expliquer la cavitatiper décompression de gaz : I'apparition de
cavités a partir d’'un matériau sain ou la croiseate défauts préexistants.

Pour justifier I'approche d'une possible croissande cavités initiales, il faut
reconsidérer I'élastomere a I'échelle du réseaahdénes Figure A-1Q. Un élastomére sain
contient un certain nombre de volumes libres pou@ae assimilés a des cavitgampion,
1975) Du fait des fluctuations de densité de chainegeqtoints de réticulation, la taille des
volumes libres peut varier entre 2 et 200 (iaward, 1970) Ces volumes libres, ainsi que les
défauts ou les impuretés présentes lors de laeni$erme du matéria(Gent, 1969)peuvent
conduire localement a une concentration de con&adonc a un possible développement de
cavités.
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Figure A-10: Représentation schématique d’'un résaahaines saturé en gaz
(Stewart, 1970)

L’'autre cause possible évoquée dans la littérafbrgure A-1) est la formation
d’agglomérats de gaz pendant la décompressionamauit a la fissuration du matériau et a
I'apparition de cavités visibles a I'ceil fidamabe, 2009)
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Figure A-11: Reconstitution de la cavitation (adhygene dissout a la fin de la saturation,
(b) formation de bulles de gaz par agglomératioasrblécules d’hydrogene, (c) cavitation
par concentrations de contraintes induites parldaes (Yamabe, 2009)

L’origine de 'endommagement est corrélée avecckderation de la diffusion de gaz vers
I'extérieur pendant la décompression, induisangomflement de I'échantillofLorge, 1999)
En mesurant par LVDT (Linear Variable Differentialansformer) la variation d’épaisseur de
I'échantillon au cours de la décompression (satumagn CH,d'un PEBD), une compétition

entre deux phénomeénes est ndtéarin, 1964): une contraction de I'échantillon due a la
désorption et en méme temps sa dilatation en raioria décroissance de la pression
hydrostatique. En effet, les molécules de gaz medes bords de I'échantillon diffusent plus
vite vers I'extérieur, ce qui explique la contraatien surface ; néanmoins, la concentration de
gaz reste encore tres élevée a cceur. Jarrin suggereette compétition se manifeste par des
contraintes de tension en peau paralléles a lacde I'’échantillon et des contraintes de
compression en coeur, contraintes qui dépendera ciedtique de diffusion influencée par la
vitesse de décompression. Les cavités apparaislsarstce cas, lorsque la résistance mécanique
du matériau devient inférieure a ces contraint@smiultiplication et la propagation de ces
cavités vers la surface, permettent au gaz de &x¥ar plus facilement. De plus, il constate
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gue les contraintes de compression a coeur peutrerreiaxeées par la formation de nouvelles
cavités qui, sont observées dans certains casapres la fin de la décompression.

» Analogie avec les mousses structurales

Différents auteurgColton, 1987; Park, 1997adhérent a la conclusion selon laquelle
pour fabriquer une structure microcellulaire a ipattun matériau sain, il faut créer une
instabilité thermodynamique. D’abord, il s’agit skgturer en gaz&O,, N, ou isopentane, ...)

un polymere a I'état fondu mélangé avec des addaifide stéarique et/ou peroxyde). Ensuite,
l'instabilité thermodynamique du systéme gaz-polggmi®ndu est provoquée en abaissant la
solubilité du gaz par la diminution rapide de lag®ion de saturation et/ou par 'augmentation
de la température. Park considére que le systermewse ainsi dans un état de faible énergie
qui provoque par la suite un regroupement de mit#éae gaz appelées cellules nucléées ou
nucléi. Ceci pousse le gaz en solution a diffuses ees cellules. Cette pseudo-diffusion vers
les nucléi implique la diminution de I'énergie Ebdu systeme, d’ou la nucléation de cavités.
Par conséquent, le systeme se transforme en wwtuse comportant plusieurs microcellules
ou bulles(Park, 1996) Les bulles apparaissent de maniere homogeneleanatériau si les
gradients d’énergie dans le systeme sont faiblesidmbre de cellules nucléées est fonction
de la pression de saturation, de la températude ¢4 nature de 'agent moussant. Enfin, la
croissance des cavités s’enclench@gre A-13, croissance qui dépend de la vitesse de
diffusion du gaz en solution dans les cav{téslton, 1987kt des propriétés viscoélastiques du
mélange gaz-élastomere fon@dcCallum, 2008)

Ces considérations semblent pour la plupart anakg celles déja rencontrées dans la
littérature, dans le cas d’'un endommagement patat@awn sous décompression de gaz. De ce
fait, la mousse structurale sera présentée de negpi@éctuelle dans les paragraphes suivants.

40PN 20KU

Figure A-12: Micrographie typique d’une structureécnocellulaire (Colton, 1987)
A.3.2. Morphologie d’endommagement observée

Plusieurs études ont été menées sur la nucléatidam propagation de bulles ou de
fissures dans les elastomeres. Les techniqueseletidé appliquées sont, dans la majorité des
cas, les mémes que celles utilisées dans le aas/dation induite par un chargement purement
mécanique. Ces études montrent que sous déconmpredsi gaz, des cavités sphériques
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peuvent se former et se développer dans I'élasep@ndant plus de 30 min apres la fin de la
décompression. Gent étudie la croissance de calatésun élastomére soumis a des pressions
de saturation en gaz relativement failfi@ent, 1969)Selon lui, pour gu'’il y ait formation de
cavités dans un élastomére préalablement satuyazet décomprimé par la suite, il faut que
la pression de saturation soit supérieuf&s/@2, ol G est le module de cisaillement de

I'élastomeére. De plus, deux populations de castas® observées : une premiére population
apparait avant le développement de cavités seaesdsitellites autours des cavités primaires
(Figure A-13. Briscoe et Jaravel confirme cette double poputatie cavités respectivement
sur un téflon et sur un silicor{Briscoe, 1994; Jaravel, 2012) 'apparition et la position de
cette seconde population de cavités plus petieegpbiuent par la concentration de contraintes
induites par les premieres cavi{€ent, 1990)ce qui suggéere une interaction entre cavités.

-
5
L3,
e

Figure A-13: Développement en étoile de cavitésrsdgires pour un échantillon sounts,
=6 MPaet P=9 MPa/min (Jaravel, 2012)

Cependant, Briscoe constate que toutes les cawritéaires ne sont pas concernées par
la seconde population. En effet, comme illustrdakigure A-14, il existe des régions autours
des cavités primaires ou les petites cavités nigigsent pas. Il suggére que cela est lié a un
possible carence de molécules de gaz dans cessagisultant de la diffusion.

Figure A-14 : Micrographie montrant I'hétérogénédé nucléation dans un téflon saturé a
300 MPa d’Argon a 100 °C et décomprimé a 100 MPatewart, 1970)
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La taille initiale des cavités est de I'ordre dicrometre(Jaravel, 2012; Stewart, 1970)
mais I'endommagement se traduit macroscopiquenamnim gonflement des échantillons qui
peut atteindre 300 % en 30 s pour un élastomeweesat25 MPa d€0O, (Major, 2007) En

mesurant la taille des échantillons en élastomareLDT au cours de la décompression,
Ender note que celle-ci évolue faiblement pendantartain temps puis se met subitement a
augmenter, indiquant une possible croissance pagatdion de bulles dans le matérjgader,
1986) Les bulles peuvent aussi bien se développerdada surface dans le cas de couches
minces(Campion, 1990; Pugh, 1992)u’au cceur de I'échantillofCampion, 1990; Jaravel,
2012) Dans certains cas, lorsque le nombre de cavitksues tailles deviennent importants,
des fissures peuvent apparaitre dans le matériaigegr a la surface de I'échantillon dans les
cas les plus extrémd8riscoe, 1992; Embury, 2004Les fissures sont préférentiellement
orientéeqCox, 1985; Murakami, 2012t apparaissent, dans le cas d’échantillon cytjoe;
perpendiculairement a I'axe du cylindre. La propmgades fissures peut étre ralentie par la
cristallisation du matériau consécutive a la pasgiécanique de gaz. Celles-ci peuvent fournir
au gaz dissout des chemins de diffusion vers lteié du matériau plus court. Sauf cas de
fissuration en surface, une épaisseur distincte ermbommagée demeure visible sur les
échantillons testés. Pour un silicone sous décossjome deéH,, cette épaisseur a une taille

moyenne de 500 pidaravel, 2012)nais dépend des conditions de décompressions.

Dans le cas de la mousse structurale, les cebulésilles sont de tailles comprises entre
0,1 et 10 pm avec une densité variant entfeel@3° cellules/cm (Colton, 1987) Leur taille
est réegulée par la durée du processus de mouddageoacentration de I'agent moussant dans
le polymeére Figure A-15. Deux types de nucléation de cavités peuventisgnguer :
homogene et hétéroge(feark, 1997) La nucléation homogéne apparait lorsque les mtgéc
de gaz dissoutes dans le polymére homogéne saupegriopendant un certain temps au point
de former des sites ou nucléi stables. Ces siteisfagorables au développement de bulles
lorsque la pression de saturation est subitemenindée. Quant a la nucléation hétérogene,
donnant des cavités plus petites, elle apparaitle les nucléi se forment a I'interface entre 2
phases comme a l'interface du polymére et d’untddplastifiant).

Figure A-15: Images représentatives d’'un procesgimoussage réalisé sur du HDPE
saturé a 138 MPa d’azote et décomprimé a 33 MRdtC@llum, 2008)

Un régime transitoire existe entre ces 2 typesuwt#éation. Pendant ce régime, deux
populations de cavités sont observées de la mémmeeraaque dans la cavitation sous
décompression de g&dones, 1999)La proportion des 2 mécanismes de nucléation kans
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phénomene de moussage est déterminée par le nao@ltsites favorables a une nucléation
hétérogengColton, 1987a) En effet, si le nombre de sites de nucléatiorérogene est
suffisamment grand (c’est le cas d’'un polymere awedort pourcentage de plastifiants), la
nucléation homogéne est inhibée dans la mesura pudléation hétérogene réduit fortement
la concentration de gaz dissout dans la matricgnpée. Néanmoins, la nucléation homogéne
peut se développer dans les régions du matériganh’gas affectées par des sites de nucléation
hétérogéne. De méme, la nucléation hétérogeneaffeater les cavités issues de la nucléation
homogeéne en réduisant la concentration de gaz suieuces cavités. Ceci réduit la taille des
cavités et diminue la vitesse de la nucléation hgegne.

La morphologie d’endommagement présentée ci-dessasoir le nombre de cavités,
leurs tailles et I'épaisseur non endommagée, dégera nature du gaz et de I'élastomére mais
aussi des conditions de chargement en pression.

A.3.2.1. Effet de la nature de I'élastomere et du gaz

Comme dans le cas dun chargement mécanique, latatten induite par
décompression de gaz peut étre liée aux propreiésatériau. La formation de bulles
caractérise le comportement des élastoméres avdaille niveau de réticulation car ils
supportent de grandes déformatigHertz, 1981)alors que ceux fortement réticulés fissurent
plus rapidemen{Gent, 1969; Hertz, 1981) 'endommagement des élastomeres lors d’'une
décompression de gaz a été aussi étudiée expéaler@eint dans difféerents gaz tels que le
CQO, (Briscoe, 1994, 1992; Zakaria, 1990)rgon (Stewart, 197Q)le méthangStevenson,

1995) ou le H, (Jaravel, 2012)Ces gaz ayant, dans un méme matériau, des ¢eefficle

solubilité, de diffusion et de dilatation différentils ne vont pas conduire a la méme
morphologie d’endommageme(itoga, 2012)

(a1)0s (a2)90s (a3)360s (ad) 900 s (a5) 1200 (a6)3600's
(a) Hydrogéne

A ‘ = i = =

(b1)0s (b2)90s (b3)360s (b4) 900's (b5) 1200 (b6) 3600

(b) Hélium

(c1)0s (c2)90s (c3)360s (c4)900s (c5) 1200 s (c6) 3600 s

(c) Azote 1mm

Figure A-16: Effet de la nature du gaz sur le déppkement de la cavitation dans un EPDM
saturé a 10 MPa et 25 °C et décomprimé a 33 MPa(Kaga, 2012)

La Figure A-16montre I'effet de la nature du gaz sur un joiricgee en EPDM. La
transparence du matériau permet de pouvoir suemddmmagement au cours du temps et les
temps indiqués sont donnés avec comme référemtsEbld de la décompression. L'analyse de
cette figure montre que, avec I'hélium comme gagsalit dans 'EPDM, les cavités
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apparaissent plus t6t, sont plus nombreuses nesspitites et elles disparaissent plus vite
(durée de vie estimée a 800 s) comparées aux d#stautres gaz. Comparé B}et al'He

, 'azote endommage davantage le matériau. Bieelleg’apparaissent plus taflqure A-16-

c4) apres la décompression (900 s), les cavitésmsoims nombreuses mais plus grosses et des
fissures perpendiculaires a I'axe du joint sonéastFigure A-16-c4 et Figure A-16-g5De
plus, 'endommagement reste encore visible 1 hsajar&lécompression. Etant donné que le
matériau et les conditions de chargement sont k&ses pour I'ensemble des tests, Koga
explique cette différence de morphologie d’endomenagnt par la taille de la molécule de gaz
qui, lorsqu’elle est grande, tend a retarder I'apipa des cavités (désorption lente) mais
'endommagement est plus important. Certains édlanrd testés ne retrouvent pas leur forme
et leur transparence d’origine, longtemps apréis lde la décompression.

Il est aussi a remarquer qu’a conditions expértales identiques, deux gaz peuvent
étre dans un état différent.
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Figure A-17 : Diagramme Pression-Température dgditogene et du dioxyde de carbone

Par exemple, au regard deHigure A-17 I'hydrogene est a I'état gazeux entre 0 et 40 Méa
pression pour des températures allant de 'ambedt0 °C. Ceci n’est pas le cas@Q@, qui

est gazeux (20 °C et 2 MPa), liquide (20 °C et Z@aylou supercritique (50 °C et 20 MPa).
Compte tenu de cela, lors d’'un test de décompneskiachangement de phase du gaz peut se
faire dans le matériau, ce qui peut influencerd@mmagement.

En mousse structurale, Colton souligne les mérffessede la nature du gaz et du
matériau observés sur la cavitation. Il constateytdisant deux agents moussants différents,
que leCQ, génére environ 1000 fois plus de cellules que ta@oolton, 1987h)Il attribue cet

effet a la forte solubilité dCO, comparativement a I'azote. De plus, il remarquelgqummbre

de cellules est plus important lorsque la nucl@&atiomogéne prédomine lors du processus de
moussagé€Colton, 1987)Dans ce sens, il préconise de dissoudre lesifadalit polymere a un
niveau légerement inférieur a leur limite de sditdbet de saturer en gaz a des pressions tres
élevées, ce qui réduit les sites de nucléationmrbgdée.

A.3.2.2. Effet de la pression de saturation

Le niveau de pression de saturation est un pararmeportant pour la caractérisation
de 'endommagement. En effet, a vitesse de décamuiore fixée, des études montrent que la
densité de cavités diminue lorsque la pressioratieaion diminueKigure A-1§ et qu’il est
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possible d’empécher I'apparition des cavités pas pressions de saturations suffisamment
faibles(Jaravel, 2012; Stewart, 1970)

Figure A-18: Effet de la pression de saturation sBarSBR a 25 °C et décomprimé a 100
MPa/s apres saturation en Argon (Stewart, 1970)

Les récents travaux de Jaravel ont permis de nienseigner cet effet de la pression
de saturation. Le moyen expérimental dont il disps permet d’avoir un suivi optique,
temporel et spatial de 'endommagement, et de is@ita la fois la pression de saturation et la
vitesse de décompression. L’étude de l'influencdadgression de saturation a permis de
vérifier la validité du critere de cavitation sodécompression de gagent, 1969) En
considérant le fait que pour des matériaux incosgiindes et pour des géométries d’éprouvettes
simples, le niveau de pression de saturation équavdiopposé de la contrainte hydrostatique
dans I'échantillon, il est possible d’obtenir lariaiion de contrainte hydrostatique dans cet
échantillon soumis a une décompression de gazesssss a différents niveaux de pression ont
donc permis de démontrer que le critére de cawitate Gent n’était valable que pour de faibles
pressions de saturatigdaravel, 2012) En effet, la cavitation sous décompression deegaz
un phénoméne lié a un chargement couplé diffustoméeanique. De ce fait, le critére de
cavitation doit tenir compte de ce couplage, centgst pas le cas du critére de Gent.

En ce qui concerne la mousse structurale, Pargrebgjue la densité des cavités ne
dépend pas de la pression lorsque I'agent moussamte I'isopentanéPark, 1997) Sur du
polystyrene avec comme agent moussai@Qg, Colton montre que plus la pression de
saturation est élevées et par conséquent la caoatientélevée, plus le nombre de cavités est
important(Colton, 1987h)La part de chaque type de nucléation sur le nerdial de cavités
est fonction du pourcentage d’additifs ajoutés alymere.

A.3.2.3. Effet de la vitesse de décompression

La littérature présente un certain nombre d’étsdes$ effet de la pression de saturation,
mais peu de travaux montrent I'effet de la vitedselécompression. La raison principale est
gue la décompression se fait souvent a I'aide duamme non ajustable. Ceci rend impossible
le contrble de la vitesse de décompression et ilifficile, dans ces conditions, d’assurer la
reproductibilité des essais. Il a été démontrélinffuence de ce paramétre n’est pas linéaire
(Stevenson, 199%t une augmentation du nombre de cavités est\@mseguand la vitesse de
décompression augmen{8tewart, 1970)Pour expliquer cet effet, les auteurs invoquant |
vitesse de diffusion qui permet au gaz de désqilosrou moins vite. Ceci relie donc l'influence
de la vitesse de décompression aux dimensiongdedntillon étudié. Les travaux de Jaravel,
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ont aussi permis, de la méme maniére que la predsisaturation, de quantifier cet effet de la
vitesse de décompressiddaravel, 2011) Son étude montre une augmentation du temps
d’apparition des cavités lorsque la vitesse de mgcession diminue et la possibilité d’éviter
la cavitation pour des vitesses de décompressiffisaument lentes (inférieures a 0,3
MPa/min pour une saturation a 9 MPa et pour unesggar d’échantillon de 2 mm).

En mousse structurale, le nombre de cellulesuettéglle augmentent aussi lorsque la
chute de pression augmelfRark, 1995) Park recommande pour un meilleur rapport nombre
et taille de cavités, des chutes de pression da@réade 22 MPa.

Ces différentes études montrent que la morpholbgia cavitation dépend de la nature
du gaz et de I'élastomére, mais fortement des tiondide décompression. La plupart de ces
études se sont intéressées, de maniére quantitativévolution du nombre de cavités en
fonction du temps et des conditions de décompnesBiar contre, I'évolution de la taille des
cavités en fonction des conditions de décompresgiest faite que qualitativement, en
comparant visuellement les images de 'endommageooenme sur ld&igure A-18 En effet,
cette information peut aider a la compréhensionmtesactions entre cavités, surtout en cas de
double population. De plus, les cinétiques de sevise et de décroissance des cavités obtenues
peuvent éventuellement servir a valider un modeleaditation. Etant donné que le phénomeéne
est couplé diffusion et mécanique, il semble difi@ussi de définir un critére de cavitation
basée uniquement sur des considérations puremeahigées.

A.3.3. Modification des propriétés mecaniques suite a &vitation

Lors d'un test de décompression, en plus du chaegede volume, les propriétés mécaniques
du matériau peuvent étre altér¢Zakaria, 1990) Dans la littérature, différents effets de la
présence d'un gaz ont été observés sur des élas®mimés que les silicones ou les copolyméres
butadiéne-acrylonitrile. Dans ce contexte, Davieétadié I'effet de la cavitation sur les
propriétés mécaniques des élastoméDessies, 1999) Pour se faire, il dispose d’'un moyen
expérimental qui lui permet de mesurer les progsi@écaniques de I'élastomére durant tout
le cycle en pression et pendant la cavitation. Cigpgs de gaz sont utilises, GO, etle N,,

les pressions de saturation sont supérieures aad M tests ont montré que, sous pression de
CQO, élevées, le module de Young de I'élastomere endgyémininue Iégérement comparé au

module initial de I'élastomere sain. Cependantpte une baisse importante de la contrainte et
de I'allongement a rupture. La réduction est dédans certains cas. De plus, les observations
effectuées en micrographie montrent des surfacespdare lisses. Davies justifie cela par un
mécanisme de rupture qui s'opére entre les chafraesomoléculaires. De méme, il a été
démontré que lorsque le nombre de cycles de miggession-décompression augmente, le
module de Young du matériau dimin®rge, 1999kt I'effet Mullins peut étre négligé lorsque

le nombre de cycles augment@at 2008) Le changement de réponse mécanique du matériau
peut étre attribué a I'effet plastifiant du gazsaigqu’a la diminution de son volume libre induit
par la pression mécanique du gBriscoe, 1994)
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A.3.4. Modeles de cavitation associés

Selon I'hypothéese de présence ou non d’'une cavééxistante dans le matériau, les
modeles de cavitation utilisés dans le cadre dédampression de gaz sont inspirés de modeéles
purement mécaniques.

Le critére de cavitation basé uniquement sur wassmon critique a été généralisé a la
cavitation induite par décompression de gaz, ¥epbur plusieurs matériaux et plusieurs gaz
(Denecour, 1968; Gent, 196%i la pression de saturation est inférieus&/® , alors aucune
cavité n’est visible pendant et apres la fin dddaompression. En ayant recours a un bilan
énergétiqu€Andrews, 1978)il est possible de calculer I'énergie de décleig@quation A.1%
du matériau qui permet de déterminer la pressidtique nécessaire pour amorcer
'endommagement.

_ V xE

P. = -
R (1_V2 3(%) < 4 (ij L1 (A.14)
n 32\ h 1-v{ h T

avecV énergie de ruptureR , rayon intérieur de la cavité préexistantet E respectivement

coefficient de Poisson et module de Young du meteh distance entre la cavité et le bord de
I'échantillon. Ces modéles supposent la saturatiomatériau et le probléme de diffusion de
gaz dans le matériau n’est pas pris en comptetduules essais expérimentaux montrent bien
importance de la diffusion dans la morphologiemtiommagementaravel, 2011; Koga,
2012) C’est I'une des raisons pour laquelle en 197&watt proposa un modeleigure A-19
prenant en compte la présence de gaz et sa pogdgfukon dans un matériau hyperélastique
incompressible soumis a une décompression apr@ssan (Stewart, 1970)

Figure A-19: Modeéle numérique avec prise en cordpta réponse mécanique et de la
concentration de gaz pour le gonflement d’'une éasgthérique dans un milieu
hyperélastique (Stewart, 1970)

Une cavité sphérique, saturée en gaz a I'équikbpdacée dans un milieu hyperélastique sous
une pression extérieuRg,, est soumise a une pression inteRjereliée a la concentration en

gaz C,, par la loi des gaz parfaits :
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Py =CuRT (A.15)

avecT latempérature eR la constante des gaz parfaits valant 8,314 J/mol/K
En considérant la tension de surface dans la cauit® qu’'un matériau neo-Hookéen, la
pression interne peut étre exprimée comme suit :

p 4 _56_26_0C

p_
“ R, 2 A X

int

(A.16)

avec y énergie de tension de surfac, module de cisaillement du matériauletllongement
du rayon intérieur.

Les échanges a l'interface sont calculés en s@ppase continuité soit de la pression,
soit de la concentration en gaz a la surface davde et la concentration dans I'élastomere est
estimée en considérant la cavité suffisamment é@glu bord. Une valeur de perturbation
du rayon de la cavité est supposée juste aprésdind’apparition de la cavité, ce qui permet
de suivre I'évolution des dimensions de la cavib@rpdifférentes pressions de saturation et
vitesses de décompression :

% = {3(% -vt)+ % + 40} (A.17)
Ru = Ra(0) el a5 2 =) +vR, ()1 A9

avecyv la vitesse de décompressionlinstant d’apparition de la cavitd) et S les coefficients
de diffusion et de solubilité du gaz dans le mateéri

Cependant, bien que plus complet que les modetxgents, il est limité dans la
mesure ou le résultat obtenu nécessite de contiaistant de cavitatiort', I'évolution de la
taille des cavités initiales n’est obtenue queigidetnent (bien apres) et les décompressions
partielles ne sont pas envisageables.

Récemmen(Jaravel, 2011)ce modele a été repris et amélioré par Jaraved kabut
de reproduire ses conditions d’essais expérimen(eifets de la vitesse de décompression et
de la pression de saturation). Le modele vise digtua réponse d'une cavité sphérique
préexistante au cceur d’'un échantillon macroscopsguenise a un chargement complexe. La
Figure A-20donne une représentation schématique du modetaite initiale, prise entre 50
et 500 nm de rayon est placée au centre d’'une espt@&astomere RHigure A-208.
L’échantillon (Figure A-203 est assimilé a une section bidimensionnelle aedsions
longitudinales infinies avec une loi de comportet®ipposée hyperélastique néo-Hookéen.
La cavité est placée au centre de I'échantillon elég est plus facilement sujette a un
endommagement qu’une cavité en proche paroi oédargtion du gaz est plus rapide et débute
plus tét. Ceci permet aussi d’avoir un modele syiopd¢ par rapport a la géométrie de
I'échantillon. Le schéma global de I'algorithmerésolution est fourni eannexeA.

33



Chapitre A Etude bibliograque

(b)
Figure A-20: Représentation multi-échelle du profde(a) échantillon macroscopique

soumis a une concentration et une pression meécargglgaz sur ses surfaces externes, (b)
sphére creuse au centre de cet échantillon aveétlls de notations (Jaravel, 2011)

D’abord, la diffusion de gaz est calculée a I'diehanacroscopique a travers
I'échantillon, avec un calcul unidimensionnel emmnnées cartésiennes du fait de sa faible
épaisseur. A partir du profil de concentration abtéout au long de I'échantillon, I'évolution
temporelle de la concentration en gaz a la profonderrespondant a la position du rayon
extérieur de la sphére d’élastomere est détermiAépartir des valeurs de concentration
récupérées et imposeées au rayon extérieur, lasthfiude gaz est calculée dans la sphére avec
un calcul unidimensionnel mais en coordonnées gpies. Ensuite, a I'échelle de la sphere
creuse, I'équilibre mécanique est déterminé paaleul du minimum d’énergie potentiel du
systeme en tenant compte de la pression mécanigéeeere et de la tension de surface a
l'interface cavité-élastomere. Le probleme mécamigst résolu sans prise en compte de la
dilatation du matériau induite par la présenceale Hu moment ou I'équilibre mécanique et
la diffusion de gaz dans la sphére creuse ne smntgsolus en méme temps, le couplage entre
la mécanique et la diffusion de gaz est donc faible

Ce modele permet de recalculer et de mettre g @uhaque pas de temps, la
concentration et la pression a l'intérieur de laitéa Ceci permet de calculer par la suite le
rayon intérieur de la cavit&igure A-18 et d’en déduire son évolution au cours d’'un cylde
chargement en gaz. Les effets de la vitesse derg#ession et de la pression de saturation ont
été aussi étudiés. Les résultats du modeéle scet@rd avec les essais expérimentaux dans la
mesure ou le modeéle reproduit, par exemple, I'audati®n de l'instant de cavitation lorsque
la vitesse de décompression diminue, en supposagtangement critique irréversiblel (, =

1,25). Cette valeur est du méme ordre de grandeacejle calibrée par Diani dans le cas d’un
chargement purement mécanique aveciyn de 2(Diani, 2001) Toutefois, le modéle sous-

estime les temps d’apparition de 'endommagementr mtes vitesses de décompression
rapides; une explication possible pouvant étr@faprise en compte de la viscosité du matériau
qui peut retarder I'ouverture des cavités et leaissance. Par ailleurs, le modéle a ses limites.
Pour un matériau donné, quelle que soit sa formesesudimensions, la diffusion de gaz

s’effectue généralement suivant les 3 directioms.d®nséquent, le choix de la résolution du
probleme de diffusion en 1D fait que les condititingtes en concentration appliquées a la
sphere creuse sont inexactes, ce qui entraine augeestimation des temps d’apparition de
'endommagement. De plus, si le calcul EF est élargn champ complet de cavités, étant
donné que les cavités seront réparties aléatoiredazars le volume de I'échantillon, le profil
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de concentration de chaque sphére creuse dodé&teminé ainsi que son équilibre mécanique.
Ceci risque d’augmenter les temps de calculs. Deait, le modéle ne prend pas en compte
les interactions entre cavités et les chargememplexes.

Finalement, le choix d’'un modéle par rapport autre est plus guidé par sa flexibilité
a reproduire les phénomenes observés expérimemtialefapparition et/ou croissance,
interactions) et par sa robustesse (capacité aodigpples chargements complexes).

A.4. Synthése et problématique de I'étude

Au regard de la littérature, de nombreuses étaspérimentales ont permis de mettre
en évidence et d’observer la cavitation des élastesa En ce qui concerne la cavitation induite
par décompression de gaz, objet de notre étudeldramagement se traduit par la nucléation
et la croissance de cavités au sein de la matiastoénere. Ces cavités finissent par décroitre
et se fermer bien apres la fin de la décompressies.€tudes se sont plus particulierement
intéressées a I'évolution de la statistique desngisade cavités en fonction des conditions de
décompression d’'un échantillon post-mortem (pasuile temporel). La statistique n’est faite
gue sur le nombre de cavités, I'évolution de |ketaies cavités et les possibles interactions en
proche voisinage ne sont pas prises en considérafies travaux ont montré la possibilité
d’éviter le phénoméne de cavitation pour des poessde saturation et/ou des vitesses de
décompressions en gaz relativement faibles. Posirpdessions de saturation élevées, une
seconde population de cavités plus petites appeurtitrs des cavités primaires.

L’endommagement se produit & la suite de phénosnémeaplés faisant intervenir a la
fois un chargement mécanique et un chargement zrDgace fait, la plupart des critéres de
cavitation en pression hydrostatique critique owc@mcentration critique ne peuvent plus étre
généralisés dans la mesure ou ils ne prennentnpesnepte le phénomene de diffusion de gaz
dans le matériau. La complexité de la définitiorcdecritére est liée a la difficulté de mise en
place d’essais, qui permettent d’avoir acces atéint d’apparition et a la position des premieres
cavités ; ces données étant nécessaires pour remaant grandeurs locales ayant conduit a la
formation des cavités. De plus, la plupart des nesdse base uniquement sur la croissance
d’'une cavité pour établir un critere de cavitati@, la littérature souligne la nucléation de
plusieurs cavités pendant la cavitation et mémes dantains cas, la présence d’'une double
population de cavités. La représentativité de a#tifnélémentaire, au sens d’'UMER
morphologique, n'a jamais été démontrée. Ceci anggeestion de la représentativité de la
cavité unigue dans tout le champ de cavités nugléée

Pour pouvoir prédire 'endommagement, il est dompartant de ne pas se limiter
uniquement a I'échantillon post-mortem mais dea@araser 'endommagement en fonction du
temps et en fonction des conditions de décompnes€iette caractérisation permet de définir
a posteriori le cadre d’'un modeéle de prédictioavos :

- lataille duVERQui doit étre suffisamment grand pour étre congsidéémme homogene
et suffisamment petit pour qu’il puisse étre codsidcomme un point matériel ;

- la variable d’'endommagement qui, selon la naturéethelommagement (isotrope ou
anisotrope) peut étre un scalaire, un vecteur cienseur.
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Dans les chapitres qui vont suivre, nous allosgmter des résultats obtenus sur la
statistigue des champs de cavités nucléées adadsuin endommagement d’un élastomére non
chargé soumis a une décompression d’hydrogenePDNE a été choisi pour sa transparence
qui permet de caractériser, sur nos moyens d’'egsatialement et temporellement I'apparition
de 'endommagement et par conséquent son évolufiardela de ces considérations, cet
elastomere est utilisé comme joints d’étanchéitésgusieurs applications industrielles telles
gue les réservoirs d’hydrogene de certains vélscélectrigues. Ces joints sont donc
susceptibles de s’endommager par cavitation.

D’abord, a I'échelle de la cavité, il s’agit dsdrver son évolution au sein de la matrice
élastomeére : cinétiques de croissance et de dearwis, taille maximale, durée de vie. Ces
données sont comparées par la suite a celles ttes aavités, ce qui permet de savoir si toutes
les cavités évoluent de la méme maniere et dangeguwonditions de chargement, la cavité
unigue est-elle représentative. Ensuite, a I'éehdll champ de cavités, il s’agit de voir
comment les cavités se répartissent dans la matidstomere en fonction des conditions de
décompression : positions privilégiées, statistiqie répartition spatiale et distances
d’interaction entre cavités. Les informations reltigs permettent, dans la mise en place d’'un
modele prédictif d'endommagement, d’estimer de @r@noptimale la taille dWER Et dans
les conditions de décompression ou la cavité unigest plus représentative, elles permettent
de définir le nombre de cavités présentes daW&Ret leur distance d’interaction.

Le moyen expérimental, décrit au chapitre B, mengé¢tant pas d’avoir la distribution
des contraintes et le gradient de concentratioauaude la cavité entre cavités voisines, un
troisieme objectif est d'implémenter un modéle nrimée 3D afin d’accéder a ces grandeurs
locales. Ce modéle prendra en entrééE& obtenu par le traitement statistique, les conaigio
réelles de chargement lors des essais expérimertades cavités « solides » ayant des
propriétés physiques comme I'élastomere, I'enjantétle trouver les propriétés réalistes a
affecter aux cavités. Le modéle permettra aussialj@er la concentration en gaz et les
contraintes mises en jeu lors de la croissancealg®s et de leur interaction.
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Le matériau utilisé pour cette étude est un EPDNhyEne-Propylene-Diene-
Monomere) qui nous a été fourni par I'équipe Polggeedu laboratoire HYDROGENIUS de
l'université de Kyushu (Japon), dirigée par Pr.Hiisura. Utilisé comme joints d’étanchéité
dans plusieurs applications industrielles telleg dgs réservoirs d’hydrogéne de certains
véhicules électriques, ce matériau a été surtaisichour :

- Sa transparence qui permet de caractériser sumogsns d'essai, spatialement et
temporellement I'apparition de I'endommagemergatconséquent son évolution.

- Son seuil dendommagement sous décompression rggde qui est tel que les
cavités, avec environ une taille comprise entree350um, sont visibles optiquement et
caractérisables en fonction du temps par traiterdémiages. Ce n’est pas le cas de certains
matériaux comme le vinyltrimetoxysilaf@aravel, 2012pu les cavités sont de taille beaucoup
plus petite, ce qui ne permet plus un traitemeimatjes exploitable par la suite.

Ce chapitre présentera les caractéristiques &DINE utilisé, le moyen expérimental et
les parametres d’essai de I'étude. Une grandesgseta consacrée a la description du protocole
de traitement d'images et de 'outil choisi powmalyse statistique des champs de cavités.

B.1. Matériau de I'étude
B.1.1  Caractéristiques de 'TEPDM

Un EPDM est un copolymére élastomére contenatiéthy/léene, du propylene et un
diéne, le 1,4-hexadiéne. Le contenu en éthylenautstir de 60 % en masse avec 5 % de diene.
Le matériau de I'étude est un EPDM non chargé wigéaau peroxyde, isotrope et mise en
forme par moulage sous pression. C’est un mat@&lastique quasi-incompressible avec un
module de Young de 2,75 MPa et uhede - 42 °C (mesurée en DMA) pour un coefficient de

dilatation thermique de 3,92.#&™. Les essais de traction uniaxiale effectués $PDM
montrent une contrainte a rupture de 19 MPa aveaeéformation inférieure a 120 %.

Les essais expérimentaux étant sous hydrogenengazéempérature ambiante, les
coefficients de diffusio et de solubilitéSde ce gaz dans 'EPDM ont été mesurés par analyse
de désorption thermique ou Thermal Desorption AsialyTDA) a I'Université de Kyushu.
Cette technique expérimentale permet de mesumgudatité d’hydrogéne désorbée au cours
du temps par un échantillon préalablement saturéhains pendant une journg¢¥amabe,
2009) Les résultats obtenus sont résumeés danaléeau B-1

D S
1,457.10°° m?/s 9,945.16° mol/mni¥/MPa
1,457.10* mm2/s 9,945 nmol/mriYMPa

Tableau B-1 : Parameétres du couple hydrogéene/EPBtdnus

Les grandeurs sont données dans les unités utilm@e leur détermination ainsi que dans les
unités qui seront utilisées dans le modéle dévéappchapitre D.
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B.1.2  Echantillonnage

Le matériau nous est fourni sous forme de plageeks< 15 cm avec une épaisseur de
2 mm. Afin d’avoir une découpe réguliere et pouitedvd’éventuels effets de bords, les
éprouvettes sont prélevées a la « guillotine »eafre des plagues, en faisant attention a ce que
les bords de la plaque ne coincident pas avec @esiéprouvettes-igure B-1). La fleche en
haut et a gauche defégure B-lindique le sens de moulage de la plague en EPDM.

Plaque EPDM

Eprouvette rectangle

Eprouvette carré

Figure B-1 : Stratégie de prélévement des éproasath EPDM

Deux types d’éprouvettes ont été découpés :

- Des éprouvettes rectangulair@x@0x 2 mm) avec des dimensions choisies de maniere
a pouvoir introduire 2 éprouvettes dans l'enceistaus pression afin de vérifier la
reproductibilité des essais. Les effets de la s@ede décompression et de la pression de
saturation ont été quantifiés sur ce type d’éprtase

- Des éprouvettes de forme carr@®% 20x mia) utilisées pour les essais de cyclage en
pression. Ce type d’éprouvettes a été aussi pdfeshent utilisé pour vérifier que les
éprouvettes rectangulaires étaient suffisammegéesapour étre représentatives du point de vue
de la statistique de cavités observées.

Quelques échantillons ont été aussi prélevés pdimpdairement a la direction de
moulage des plaques afin de vérifier I'isotropiendatériau. Les échantillons sont découpés
deux a trois jours avant les essais et sont coéseavempérature ambiante dans des boites
étanches.

B.2. Essais de décompression d’hydrogene

La Figure B-2 présente le dispositif expérimental. C’est une hirex de traction
hydraulique INSTRON 8802 d’'une capacité de 20 kikhahie d'une chambre sous pression
capable de supporter des pressions en gaz poulamuaqu’a 40 MPa. Ce dispositif permet
de faire des essais a chargement purement mécagtiguedes essais en chargement gazeux
(H2, CO2 ouN). Avec un diameétre de 150 mm pour une hauteurGfemm (ce qui fait un

38



Chapitre B Matériau et ndles

volume de 1,77 L), la chambre est dotée de 2 fes@entrales (une sur la porte et I'autre a
I'arriere de I'enceinte) cylindriques en saphirafemm de diameétre qui permettent d’avoir une
vue sur I'échantillon durant tout I'essai. La tailéduite de cette fenétre centrale justifie le
choix des dimensions des éprouvettes présentéearagraphe précédent. Un autre intérét du
dispositif Hycomat est une maitrise de la pressilen saturation et de la vitesse de
décompression qui, restent constantes, sauf aute fon de la décompression ou un léger
ralentissement est observé. Par exemple pour uwessei de décompression fixée a 2,5
MPa/min, environ 30 s avant la fin de la décompogsda vitesse est comprise entre 2,1 et 2,3
MPa/min.

Dispositif
de mis au point

Chambre
sous pression

Figure B-2 : Visualisation du dispositif Hycomat

Avant tout essai de décompression d’hydrogenexeample, il est nécessaire de réaliser
une purge dans I'enceinte avant la mise en preskadieéchantillon erH, et une autre a la fin
de l'essai, avant d’ouvrir I'enceinte. Le but des geanceuvres est, d’une part d’éviter un
mélange explosif entre 'oxygene de l'air et I'hgdene, et d’autre part d’assurer une pureté
satisfaisante du gaz dans la chambre sous pregtoce fait, 3 cycles de purges a 1 MPa de
pression relative di> sont réalisés systématiquement aprées fermetwareast réouverture de
la porte de la chambre. [Egure B-3ci-dessous présente les différentes étapes d'cie en
gaz pour une saturation a 9 MPa d’hydrogene :

10
g

- 19,9
Pression de gaz (MPa) Température (°C)

19,8
19,7
+ 19,6
19,5
+ 19,4
+ 19,3

+ 19,2

i T T T T ! 19,1
0 1000 2000 3000 4000 5000Temps (s

Figure B-3: Evolution de la pression et de la tenaidre pour un cycle de saturation
suivi d’'une décompression de Bltempérature ambiante (Jaravel, 2012)
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a) Premiers cycles de purges avant le début de I'essai

b) Pressurisation de la chambre jusqu’a la valeuagedssion de saturation;

c) Une heure de saturation a pression constante ;

d) Décompression a vitesse contrblée;

e) Temps d'observation du phénomeéne de cavitationsdprin de la décompression ;
f) Dernier cycle de purges avant ouverture de I'erteein

Les oscillations observées durant la saturatioh maablement dues a des fuites locales dans
'enceinte qui n’'est pas toujours étanche. Leursplandes restent néanmoins faibles
(inférieures a 0,1 MPa). Durant I'essai, un thetouple placé dans I'enceinte permet de
mesurer les variations globales de températurev&sions ne dépassent pas, pour 'exemple
présenté ci-dessus, 0,7 °C mais peuvent atteindred6°C pour des pressions de saturation ou
vitesses de décompression plus élevées.

Pour I'ensemble des essais présentés sur ce datueméprouvettes ont été saturées
pendant 60 min, une durée de saturation détern@ngartir de I'application de la solution
analytique de la diffusion de gaz a travers ungqumanfinie ci-apré¢Crank, 1975}

- 85 1 (on-12 2 2t
C(t)—Csz(l = nZ:{(Zn—l)z exp(2n-1)° 7 2 ]J (B.1)

avecC(t) la concentration au centre de I'échantillon d’épaure a I'instantt apres le début
d’exposition en gaz) le nombre de termes pour la sommatio€gt €tant calculée a partir de

la pression extérieure appliquée par la loi de Hédguation A.§. Les résultats montrent une

saturation d’'un échantillon EPDM de 2 mm d’épaisssu moins de 50 min. Cette solution

analytique ne prenant pas en compte la diffusiongde suivant les faces latérales de
I'échantillon, un temps de maintien a pression tamsd’une heure semble a fortiori largement
suffisant pour saturer le matériau en hydrogéne.

L’effet des conditions de décompression sur leaivd’endommagement a été étudié
sous les conditions suivantes :

- une vitesse de décompression variant de 0,75 a Ba/min pour une pression de
saturation constante de 9 MPa ;

- une pression de saturation variant de 4 a 15 MPRa e vitesse de décompression
constante de 2,5 MPa/min.

La vitesse de mise en pression est de 1 MPa/mim fmus les essais. Pour assurer la
reproductibilité des résultats, en plus de doulblessai pour les mémes conditions de
chargement en pression, deux éprouvettes rectaregulsont introduites pour chaque essai
dans I'enceinte. Dans les chapitres suivants, desltats seront d’abord présentés pour une
condition de référence avec une saturatiorlea 9 MPa pendant 1 h et une décompression a
2,5 MPa/min. Les résultats sur les effets de lase de décompression et de la pression de
saturation seront ensuite confrontés a cet essgiféieence.
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B.3. Mode de suivi de 'endommagement

Les 2 fenétres circulaires de la chambre sousijorepermettent d’avoir un acces visuel
sur I'échantillon durant I'essai. La premiére fepétée a la porte de I'enceinte sert a éclairer
I'échantillon grace a une fibre optique. La fené&trgére (visible en arriére-plan surHgure
B-4), est équipée d’'une caméra Sony XCD SX 90CCD rdium objectif Avenir TV Zoom
Lens 12,5-75 mm F18, afin d’avoir des images dehbdtillon pendant tout I'essai. Compte
tenu du fait que 'EPDM est transparent, il devidohc possible de suivre spatialement et
temporellement I’évolution de 'endommagemedrigre B-4. La précision de la détection est
de 26um/px, i.e. qu'il faut que la cavité atteigne au minm un diameétre de 2@m pour étre
détectée. La résolution de I'image obtenue dépesdiale la luminosité qui doit étre aussi
diffuse et homogéne que possible dans I'enceinte.

Figure B-4 : Visualisation d’'une éprouvette sousaiépression obtenue en utilisant
I'objectif Avenir TV Zoom Lens 12,5-75 mm F18

Par ailleurs, cette technique de suivi optiqueté aussi utilisée pour mesurer la
dilatation volumique de 'TEPDM durant la saturatetnpendant la cavitation. Pour se faire, un
microscope a longue distance Questar QM100 a #igeuwtomme objectif ; ce qui donne une
meilleure résolution d’images mais seulement suratepetites surfaces de I'échantillon.

Sachant que la mémoire de stockage du logicietqdisition est limitée, la prise
d’'images durant un cycle en pressiéig(re B-3 s’est faite comme suit :

- Une image est prise chaque seconde pendant lesspti@asnontée en pression (b), de
décompression (d) et de retour a pression atmospges la fin de la décompression (e) ;

- Aucun endommagement ou évolution visible des édlard n’étant observé durant la
saturation(Jaravel, 2012; Yamabe, 2011)ne image est prise chaque minute durant cette
phase.

Par la suite, 22 images ont été sélectionnéesipaaites prises pendant et aprés la
décompression. Le choix de ces images est fagmant compte de I'instant d’apparition de la
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premiere cavité, de I'évolution de la cavitatiomgt®ation de cavités, cinétiques de croissance
et de décroissance de ces cavités) et des tengadaie pour le traitement des images.

B.4. Traitement des images

Une information importante enregistrée au coursndéssai de décompression est
l'instant d’apparition de la premiéere cavité a hétle optiquement visible, marquant le début
de 'endommagement. La détection des cavités s@daisoustraction d’images : la derniére
image prise a la fin de la saturation (ou en détdécompression) étant prise comme
référence, cette image est soustraite a I'enseddsgn+1) images obtenues pendant et aprés
la décompression jusqu’a apparition de la prentdeaxété Figure B-5.

Poussiére (talcs) Poussiére (talcs)
défaut

défaut

cavité cavité 350

(a) (b) (c)
Figure B-5 : Principe d’'une soustraction d’images
(@) Image de référence prise au début de la décommesgb) Image prise a
I'apparition de la premiere cavité ; (c) Résulta th soustraction d'images [b-a]

L'intérét de cette soustraction d'images est double

- D’une part, elle permet de « gommer » les défapbsigsieres, marques de talcs de
protection pour les plaques en EPDM, défauts de rais forme qui ne deviennent pas des
cavités durant 'endommagement) qui peuvent infbeete décompte du nombre de cavités ;

- Drautre part, au-dela de la détection des cavités donne la possibilité de mieux suivre
I'évolution du diametre des cavités en fonctiontemps, ainsi que leur position.

La connaissance de cet instant d’apparition giedeniere cavité, que nous appellerons
tcav par la suite, est un temps de référence pourile de 'endommagement. Parmi les 22
images choisies pour le traitement et 'analysmdtes, la premiére est celle qui correspond a
tcav; l€s 21 autres étant choisies a la suite, de l@erasuivante:

- Drabord, 4 images a 15 s d'intervalles suivies dauttes a 30 s d’intervalles, le but
étant de capter les éventuelles cinétiques de atimhéet de croissance des cavités au début de
'endommagement ;

- Ensuite, 4 images a 60 s d'intervalles suivies drudes a 120 s d'intervalles. Ces
intervalles de temps correspondent aux phases éarde nucléation et de croissance des
cavités ;

- Enfin, 4 images a 300 s d’intervalles pour mardagrhase de décroissance des cavités

beaucoup plus lente que la phase de croissancedésnigre image sera prise 600 s apres, afin
de vérifier si 'endommagement reste visible longps apres la fin de la décompression.
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Une fois obtenues, un protocole de traitemenasliqué a ces images selon le schéma
général présenté surfégure B-6 Le protocole est réalisé a l'aide de 2 logicadstraitement
d’'images a savoir Image J pour la soustraction ajes et Visilog 6.9 pour les autres étapes.
Pour chacune de ces étapes, la sensibilité deléarvdu paramétre choisi a été mesurée et
justifiée.

Image bruitée
(défauts de surface, éclairage moyen)

Module Mise au point
(lumiére/contraste)

\2

5| Module binarisation

| (choix du paramétre de seuillage)
\

Module segmentation
(séparation des cavités liées, reconstruction des contours)

v

Module approximation
v Cercle inscrit si probléme de diffusion
v Ellipse si ajout chargement mécanique

v

Module statistique
(fichiers de sortie statistique sur les objets de I'image

v

Post-traitement
(nombre, diamétre, distribution spatiale et fraction surfacique des cavités)

Figure B-6 : Schéma général des étapes de traitedienages

Comme illustré sur I&igure B-§ il arrive que la lumiere et/ou les défauts ddasg

sur I'échantillon (talc et poussieres) soient tplsl soit nécessaire de passer d’abord par une
étape intermédiaire de mise au point de I'imageBlabinarisation. En effet, la luminosité et
le contraste de l'image de [I'échantillon peuvengel@ment fluctuer au cours de la
décompression. Ces fluctuations sont dues au fait Iggchantillon d’aspect translucide,
réfléchit une partie de la lumiére de la fibre qpég utilisée pour I'éclairage de I'enceinte sous
pression. Durant la décompression, I'échantillondg®légerement ce qui peut influer sur la
luminosité et le contraste des imagemgre B-7).

Pour éviter que cela ne se répercute sur le tnai¢ des images, les parametres de
luminosité et de contraste de I'image en début @émhpression sont d’abord estimés puis
appliguées a toutes les images apreés le débutd#etanpression.

Ce cas particulier est surtout observé pour dedgs vitesses de décompression (15 a
30 MPa/min). Mais de maniére générale, la binadeas’opére juste apres |'opération de
soustraction d’'images.
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(a) avant la décompression (b) pendant la décompression

Figure B-7 : Effets de contraste et de luminositéles images durant la décompression

B.4.1  Binarisation des images

L’étape de binarisation permet de séparer lesé&sdu reste de la matrice EPDM. Une
image est constituée de pixels ayant chacun urauige gris variant de 0 a 255. La binarisation
consiste a « seuiller » ces niveaux de gris etegt@l a chaque pixel une valeur égale a 0 ou 1.
Sur I'exemple de l&igure B-8 pour un seuil fixé a 125, une couleur noire &sicéée a tous
les pixels de niveau de gris inférieur a ce seutbas les pixels restants de niveau de gris
supérieur au seuil, prennent une couleur bleue.

Perte de forme

Fusion de

(@) (b)

Figure B-8 : Principe d’'une binarisation d'imagesex (a) Image brute obtenue aprés
I'étape de soustraction avec 6 cavités visiblebpEtape de binarisation avec perte de
forme pour certaines cavités et fusion pour d’asitre

Alors, la précision de la binarisation dépend dueau de seuillage choisi qui ne doit ni
augmenter le nombre de cavités ni changer lellg {ajout de pixels par exces). Une facon de
choisir ce seuil est de tracer I'histogramme regméant I'évolution en niveau de gris de
'image. Le point d’'inflexion de la courbe obtenpermet de définir la valeur maximale a ne
pas dépasser pour le seuil de binarisation. Plugtiéls sont donnés emnexe B

A l'issue de la binarisation, il arrive que cené cavités perdent leur forme supposée
initialement sphérique ou bien qu’elles fusionrdgms le cas ou elles sont trés proches les unes
par rapport aux autreBigure B-8. Pour pouvoir quantifier par la suite le nombeecdvités et
leur taille, il convient de trouver une méthode pleur redonner leur forme ou pour les séparer.
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B.4.2  Séparation et segmentation des cavités

Ce sont des étapes complémentaires a la binans#&n effet, lors de la décompression,
il arrive parfois que I'échantillon bouge faiblentetn cause de linertie de la vitesse de
décompression dans I'enceinte. De ce fait, ceriddéfguts de I'échantillon peuvent faiblement
changer de positionH1 pixel), échappant ainsi a I'étape de soustraafitmages. C’est la
raison pour laquelle une érosion est d’abord faiteles images binarisées afin d’éliminer ces
défauts ayant « survécu » a la soustraction. Emawit algorithme de détection de contours est
appligué sur chaque image. En considérant comm@wantoute frontiére portée par un fort
gradient de niveaux de gris sur une image, un bgkgst effectué de haut en bas et de gauche
a droite sur toute la surface de I'image afin deectér tous les contours des cavités présentes
sur I'image. Une fois les contours détectés, I'étdp séparation des cavités ayant fusionné
durant la binarisation intervient. Pour se faires dignes de séparation sont construites en
joignant des points singuliers localisés sur lestéa fusionnéesHgure B-9.

350 pm 350 pm

(a) (b)
Figure B-9 : Etape de séparation et segmentationalatés
(a) localisation des points de séparation (b) s@fian et segmentation

Une opération de segmentation en région termitie é&ape en séparant définitivement
les cavités et en délimitant leurs contours. Larsgation permet ainsi d’avoir le périmétre
des cavités et les coordonnées de leur centrealétdyavec une précision del pixel. Par
contre, la séparation et la segmentation ne redunpas aux cavités leur forme
d’origine supposée sphérique; une opération suppiéaire est nécessaire pour cela.

B.4.3 Reconstruction des cavités

Derniére étape du traitement d'images, elle pedeaeeconstruire les cavités des images
ayant été binarisées et segmentées pour leur redame géométrie proche de leur forme
d’origine sur I'image brute. Dans notre étude, nprEsupposons que la cavité garde une forme
sphérigue depuis son apparition jusqu’a sa ferraeturdisparition. Compte tenu de cela, la
reconstruction s’est faite comme suit : a parts deordonnées du barycentre des cavités, est
considéré comme rayon approximatif de la cavité@y®n du cercle inscrit aux contours de la
cavité sur I'image binarisé&igure B-1Q. Cette opération est effectuée plusieurs foigyiss
ce que I'image avec les cercles ou cavités reaagitestr puisse étre superposée a l'image
d’origine sans trop ni surestimer ni sous-estiradallle réelle des cavités. Le calibrage de ces
différents paramétres est fourni @mexe B
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Cavités
reconstruites

Figure B-10: Principe de reconstruction d'images
Approximation en cercle des cavités de I'image bgée (a gauche) et superposition des
cavités reconstruites avec I'image brute (a droite)

Cette reconstruction d’images permet d’estimemlmipre et la fraction surfacique des cavités,
et pour chacune d’elles, leur barycentre et lalleta

Toutes les étapes de ce traitement sont applicauée82 images choisies sur un essai
de décompression donné. Ceci permet d’avoir ertifimdu temps, I'évolution du nombre de
cavités et les cinétiques de croissance et de déarxe des cavités.

B.4.4  Limites du traitement d’'images

L'étape de binarisation des images a des limidame part, la prise d'images se faisant
en 2D (pas d’informations sur I'épaisseur), deuxitéa identiques mais éloignées dans
I'épaisseur peuvent apparaitre de tailles diff@emsur le plan de la camera donc sur I'image.
Or, la binarisation est faite a partir de ces insagP. Nous avons donc eu a quantifier cette
erreur hors-plan commise sur la taille mesurée ae#tés qui est au maximum de 2 %,
négligeable étant donné la résolution de la déteajui est de I'ordre de 26 pm (va@nnexe
B). Pour les cavités apparues pendant ou peu apoEcbmpression, leur croissance peut étre
sous l'effet combiné de la diffusion de gaz etaldilatation thermique. Nous avons calculé la
part de gonflement di a I'effet de la températuwreast de 0,013 %, ce qui est négligeable
devant l'effet de la diffusion de gaz dans la aaviDe la méme maniere que la dilatation
thermique, le gonflement de I'’échantillon sousféefde I'absorption d’hydrogéne peut aussi
dans certains cas, faire varier le centre de gralas cavités détectées. Cette variation est de
1 pixel.

D’autre part, 2 cavités situées dans le méme péarvent apparaitre comme une seule
cavité sur I'image 2DHigure B-1). Ce cas de figure n'a pas été pris en compte tans
traitement d’'images.
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EPDM cavité
= B 4
‘ 1
2 3 3
: 2
(@) (b)

Figure B-11 : Représentation schématique de cadidés le volume de la matrice EPDM
avec (a) vue de gauche et (b) vue de face correlsmirau plan de la camera

B.5. Analyse statistique
Le traitement d’'images présenté dans les précedentagraphes permet d’extraire
plusieurs informations a partir d'images brutépermet :
- De détecter les cavités par soustraction d'images ;

- De localiser et de suivre I'évolution du diametee @hvités « isolées », ce qui sera le
support du chapitre C et E ;

- De mener une analyse statistique sur les champauigs dans leur ensemble. Cette
analyse fera I'objet des chapitres C et E.

Cette analyse statistique fournira des informatianl’échelle de la cavité (échelle
locale) et a I'échelle de I'éprouvette (écheti@croscopiquke

B.5.1  Analyse morphologique classique

Figure B-12 : Exemple de traitement d'images suchiamp de cavités sous Visilog 6.9
(a) Image brute ; (b) Repérage et (c) Reconstracties cavités
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Le grand nombre de cavités observdegure B-13 suggére I'application d’outils
statistiques pour quantifier la morphologie de dlemmagement. L’'analyse morphologique
classique est principalement basée sur les dorotiieaues a partir du traitement d’'images
sous Visilog. Elle permet de donner quelques cératigues de I'endommagement a savoir le
nombre maximal N de cavités qui varient avec lesdimns de décompression et
I'histogramme de taille des cavités.

Les classes de I'histogramme de distribution déesades cavités sont définies en
utilisant 'équation de Sturges ci-api&turges, 1926)

k =1+log, N (B.2)

ou k est le nombre de classes de cavités. Les autmsnptes de I'histogramme sont
'amplitude de class¥ et I'étendue de la taille des cavitgdiées par la relation suivante :
w
V=— B.3
> (B.3)
L’étendue de la taille des cavit@est la différence entre la taille maximale et ldganinimale

des cavités.

En définitive, I'analyse morphologique classique donne pas d’informations sur la
répartition (localisation) spatiale des cavitésuPane analyse statistique plus poussée sur les
champs de cavités, nous avons utilisé un outil éma#iique appelé covariogramme.

B.5.2 Covariogramme

Afin de déterminer la distribution spatiale desmips de cavités formées durant la
cavitation et son évolution en fonction du tempsie$ conditions de décompression, une
analyse statistique supplémentaire a été appliqu&eimages reconstruites. L’analyse est
réalisée avec un outil mathématique appelé coviamome(Azdine, 2015; Jeulin, 2012fn
modélisation micromécanigu@eulin, 2012, 2000; Kanit, 2003)e covariogramme permet
d’estimer les caractéristiques morphologiques ¥alume Elémentaire ReprésentatiVER)

a partir d'images représentatives de la microstinectnitiale d’'un milieu donné. Selon les
informations recueillies lors d’un traitement pedale sur les images, cette estimation peut étre :

- Grossiere dans le cas ou seule la fraction suriadigs cavités est prise en compte lors
de la construction du covariogramme ;

- Fine si, en plus de la fraction surfacique destéayisont prises en considération la
forme, la taille et la distribution spatiale de pesosités.

Toutefois, quel que soit le type d’estimation climjleVERdoit étre représentatif a la
fois de la morphologie de la microstructure et pespriétés mécaniques du matériau étudié.
La description de c¥ER peut étre faite uniquement sur des considérastoshastiques i.e.
pour une distribution aléatoire de cavités. Dansaede figure, I¥ERprend I'appellation de
VERD (Volume Elémentaire Représentatif Déterministed.rhot déterministe traduit le fait
gue leVERSsoit statistiguement représentatif.

En général, lorsque les caractéristiques morplgleg duVER sont estimées a partir
d’'une unique image de microstructure, le covariogree est dit statique. Dans le cas ou la
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microstructure du milieu étudiée évolue en fonctiontemps, il s’avere important de mettre a
jour ses caractéristiques morphologiques. Dan®gs, 3¢ covariogramme dynamique permet
de capter les effets de microstructure et d’évdrRi®ERau cours du temp#tdine, 201p

Notre étude statistique étant faite sur 22 image2D en vue d’'une caractérisation
morphologique de I'endommagement, I'analyse siqtist est faite par la construction de
covariogrammes dynamiques 2D et nous nous intéresseulement a la représentativité du
VERquant a la morphologie de la cavitation.

B.5.2.1. Principe général

Pour le tracé du covariogramme, il est d’abord artgmt de définir la surface
d’observation ou région de référence. Dans notes cette région est définie de telle sorte
gu’elle contienne tous les centres de gravité @egas nucléées pendant la cavitation (cadre
blanc sur laFigure B-13. La surface restante qui ne contient pas de &awtest pas prise en
compte lors du traitement par le covariogrammeteCairface permet de délimiter I'épaisseur
de couche non endommagée de I'échantillon testé.

o =

“ iRégion de référence

Figure B-13 : définition de la surface d’observatio

Pour une direction donnée sur la surface d’observale covariogramme décrit la
probabilité d’intercepter, a partir d'une cavité dgérence, d’autres cavités a une distance
donnée. Dans le cadre d’une analyse d'imadessi défini comme la fonction caractérisant les
pixelsj tels quel(j) = 1 sij est dans une cavité et Ojsippartienta la matrice élastomere, la
fonction covariogrammeg(z) peut étre traduite par I'équation suivante :

C2) =1 ()1 (i +2)dj (B.4)

avec z étant la direction de mesur€Xxa surface de I'élastomeére.

Dans notre étude, les transformées de Fourier)(BRtlété utilisées pour la construction
des covariogrammes 2D. Pour une meilleure lecturédatument, la fonction covariogramme
guel que soit la direction de calcul est nGt€). La Figure B-14présente les covariogrammes
suivant les directiong ety pour une image 2D comportant une matrice et dessfiés. La
forme des courbes obtenues est classique poule®@crostructures.
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Figure B-14 : Exemple de covariogrammes obtenus poumilieu hétérogene

L’'analyse de ces courbes permet d’avoir les canatities morphologiques de la
microstructure et les informations sur la loi dstdbution des porosités.

B.5.2.2. Propriétés du covariogramme

La Figure B-15 montre quelques propriétés particulieres du cogaamme et la
maniére dont elles sont estimées sur les courbasalyse est faite a partir d'une matrice
élastomeére avec une répartition aléatoire de viténsemble des propriétés listées ci-aprés
peuvent étre estimées a tout instant si les imdgd&chantillon étudié sont disponibles au

cours du temps.

Cb)
0.20 {*=———Fraction surfacique des cavités (FS)
0.15
Echelle locale Echelle macro
C Distance de corrélation Asymptote
0.05 ,I Distance de répulsion l
'V e —
0 50 100 150 200 250 300
Distance (pixels)

Figure B-15 : Différentes propriétés du covariognae

Ces différentes propriétés sont les suivantes:

- (P1): la fraction surfacique de I'ensemble des cavsisdirectement donnée par le

covariogramme pour une distarftaulle correspondant au centre d’'une cavité quejagen
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C,(0) =P{xOX}=f, (B.5)

avec f, la fraction surfacique totale des cavités de I'épmite. La fraction surfacique des

cavités peut varier avec le temps a cause de Ifgmrade nouvelles cavités et/ou de
changement de tailles des cavités (décroissarme fetimeture des cavités).

- (P2): lorsque la distance tend vers de grandes valeurs, les corrélatiorssosigoent
et la probabilité de rencontrer une cavité devigrd faible. Les cavités sont donc décorrélées

et C,(h) tend vers avec une asymptote (ligne horizontalgeaur laFigure B-15. Dans le cas

ou la valeur de cette asympt@gh) = f?2, alors la probabilité de distribution des caviléss

la matrice élastomere est dite ergodique i.e. ugsgilsution de porosités homogene. Cette
probabilité est la méme en tout point du milielerigodicité est un parametre important pour

pouvoir déterminer unVER de I'endommagementar contre, pourC,(h) # f7 alors la

distribution devient statistiguement inhomogenen®ee cas, I'’échelle d’observation devient
insuffisante pour définir uWER parce que les cavités restent corrélées (forezantion). |l
faut soit augmenter la surface de référence, sgingnter la taille de I'’échantillon.

Lorsque I'endommagement évolue, I'ergodicité peaitptus se vérifier avec le temps. D’ou
lintérét qu’il y a a détecter ces changements de microstructuresiponer les limites dAMER

- (P3): le covariogramme étant obtenu pour les deux timesx ety, si les asymptotes
ont les mémes valeurs, alors la répartition sgatlak cavités estacroscopiquemeigotrope.
Dansle cas contraire, elle est anisotrope a I'écheicroscopiqueDans notre étude, les
cavités sont supposées sphérigues. L’anisotropidsié que parce que 'endommagement peut
se présenter sous forme d’amas ou de regroupeheyités anisotropes.

Une microstructure initialement isotropgacroscopiguemernteut devenianisotrope avec le
temps. Cette anisotropie est détectdéaeers les différentes valeurs des asymptotesarsc
du temps pour chaque direction.

- (P4): la premiére intersection dg,(h) avec I'asymptote correspond a la distance de
corrélation suivant une directi@amnotéeD,. (z) définie par :

D.(2) = mhin{Cz(h) - £2=0} (B.6)

C’est la distance au-dela de laquelle, 'asympexge atteinte et 'influence statistique des
cavités est négligeable. Des lors que la distamceadrélation est obtenue dans toutes les
directions, il devient possible d’estimer la tailea Volume Elémentaire Représentatif de la
statistique de répartition des cavités. Si I'élasce contient des zones de fortes densités de
cavités (clusters), FERmesuré donne une estimation moyenne de la staiéstie répartition

de ces clusters suivant les différentes directi@tsdans le cas ou la distance de corrélation
reste constante indépendamment de la directionedima, 'endommagement est considérée
commelocalementisotrope.

Par ailleurs, il est clair d’aprésttjuation B-5que la variation deD.(z) avec le temps est le

résultat de la variation de la fraction surfaciqQette derniere dépend du nombre et/ou de la
taille et/ou de la forme des cavités. Il apparattadifficile de pouvoir quantifier la part de
chacun dans la variation dB.(z)étant donné qu’ils sont lié®\ présent, orientons cette
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discussion vers le contexte de notre étude oudei$és sont supposeées isotropes i.e. de forme
homogene. Si le nombre de cavités est maintenuamnsine augmentation dg. (z) avec le
temps est consécutive uniguement a leur croissakd@verse, si la taille des cavités est
constante en fonction du temps (vitesse de craiesaégligeable), une baisse bg(z) signifie

une apparition de nouvelles cavités isolées. Ee deis-ci, si le nombre de cavités augmente,
une nette croissance d®. (z) correspond a I'apparition d’une seconde populadi@cavités de

tailles plus petites et localisées autours des jgres cavites.
Il semble donc évident que si la morphologie dastés change dans une direction donnée,
D.(z) change de méme que l'isotropie du milieu.

- (P5): la seconde intersection d& (h) avec I'asymptote correspond a la distance de
répulsion suivant une direction donnée nof@gz). Elle estime la distance « statistique
moyenne » entre deux cavités. Pour le cas pasisulie clusters de porosité3,(z) donne une
estimation de la distance « statistigue moyennetre @eux clusters dans chaque direction.

La distance de répulsiol, (z) évolue inversement ®.(z) mais proportionnellement a la
fraction surfacique des inclusions.

Toutes ces propriétés rendent possible la degmriptatistique d’une microstructure en
vue de leur utilisation sur un modéle numériqudipent. De ce fait, elles peuvent permettre

d’adapter la taille dWER de telle sorte qu’elle puisse tenir compte deslutoms de
microstructures avec le temps comme dans le casatidommagement par cavitation.

B.5.2.3. Quelques exemples classiques de covariogramme

Pour une bonne compréhension et une meilleurepidtmtion des covariogrammes,
nous présentons 3 milieux hétérogénes quelcongaed ehacun la méme fraction surfacique
de cavités mais de distribution spatiale différefite cas spécifique d’'une microstructure a
double échelle est présenté par la suite.

» Cas d’une distribution périodique

Un milieu hétérogéne avec une parfaite distribugiériodique des cavités est représenté
sur laFigure B-16

Figure B-16 : Covariogrammes d’'un milieu avec uisribution périodique
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Comme la distribution est périodique, la fonctioavariogramme dans les deux
directions de mesure est aussi périodique : chpijugsur la courbe correspond au passage au
centre d’'une cavité. Etant donné que les cavitésditoméme nombre et de la méme taille dans
les deux directionsD. (x) =D, (y), la microstructure du milieu eltcalemenisotrope. Cette

conclusion parait évidente par la simple intergig@tavisuelle de I'image mais I'information
supplémentaire que le covariogramme apporte dasasée figure est la taille optimisée du
VERainsi que le nombre de cavités présentes.

» Cas d'une distribution « pseudopériodique »

La fonction covariogramme de Rigure B-17 présente des courbes avec des pics
variables mais a intervalles réguliers : elles somseudopériodiques ». Le covariogramme
montre aussi des distances de corrélations égaikemns les 2 directions. La microstructure est
donc isotrope mais avec une distribution de caviigsudopériodique. Cette fois-ci, la
conclusion semble moins évidente visuellement n lgjee les cavités aient la méme taille,
visuellement aucun avis tranché ne peut étre taintja leur répartition spatiale dans les deux
directions. Pour cet exemple, le covariogramme doanla fois des informations sur la
distribution et sur I'isotropie du milieu.

Figure B-17 : Covariogrammes d’'un milieu avec uisrébution pseudopériodique
» Cas d’'une distribution aléatoire

Pour ce cas, I'analyse des covariogrammes Beglare B-18montre des courbes a pics
variables et a intervalles irréguliers suivant Reslirections. Il ressort de I'analyse que la
microstructure de ce milieu est anisotrope pby(x) # D.(y)avec des cavités plus proches
entre elles suivant I'axg (D.(y)>D, (x)). Ce milieu hétérogéne a distribution de cavités

aléatoire s’approche le plus de notre étude sstalistique de répartition des champs de cavités
issus de 'endommagement par cavitation.
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Figure B-18 : Covariogrammes d’un milieu avec umsribution aléatoire

» Cas d’'une distribution a double échelle

Les covariogrammes représentés su¥igare B-19caractérisent une microstructure a
double échelle formée de 2 populations de caviédsitie tres différente.
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Figure B-19 : Covariogrammes d’un milieu avec uisribution & double échelle

Cette notion de double échelle est visible en fdiacomparaison des covariogrammes de la
Figure B-14avec ceux de I&igure B-19 Nous remarquons un épaulement sur les courbes
avant gu’elles n’interceptent leur asymptote, épangint qui correspond a la seconde
population de petites cavités. Cette seconde ptipnla comme effet d’augmenter les distances
de corrélation et de diminuer faiblement les distende répulsion dans les directions de
mesure.

Le covariogramme permet ainsi d’identifier les énégéeneéités présentes dans la
microstructure et de détecte I'apparition d’uneosele population de cavités.
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Chapitre C Analysatistique des champs de cavités sous différeotedittons de décompression

Comme décrit auparavant dans le chapitre B, detils@’analyse successifs ont été
utilisés pour caractériser morphologiquement latatien sous décompression d’hydrogene :

- le traitement d'images qui donne les informatiomsle nombre et la taille des cavités
ainsi que leurs cinétiques de nucléation et dessapice/décroissance correspondantes ;

- le covariogramme dynamique 2D qui fournit la stajise de répartition des champs de
cavités dans la matrice élastomere.

Le moyen expérimental permet de suivre I'évolutdm ces grandeurs au cours du
temps. Nous rappelons que dans toute cette casatign de 'endommagement, les cavités
sont supposées sphériques, une géométrie qu'eliderg depuis leur apparition jusqu’a leur
fermeture. De ce fait, la notion d’anisotropie dige par la suite est relative a la distribution
spatiale et ne résulte pas d’'une anisotropie iedaar la forme des cavités.

Dans ce chapitre, nous présenterons d’abordde#taés de I'analyse statistique obtenus
dans des conditions de référence bien détermigesiite, nous montrerons comment ces
résultats évoluent sous l'effet de différentes dos de chargement (pression de saturation
et vitesse de décompression).

C.1. Analyse statistique dans les conditions de référeac

Les conditions de référence ont été choisies deiere a avoir un nombre assez
représentatif de cavités pour un traitement sigtist Elles ont aussi permis de déterminer la
plage de variation de la vitesse de décompressida la pression de saturation pour I'étude de
leur influence respective sur le niveau d’endomnmraggd. Ces essais ont été réalisés
majoritairement sur des éprouvettes rectangulagteponctuellement sur des éprouvettes
carrées afin de vérifier si les rectangulaires eéitaisuffisamment grandes pour étre
représentatives de 'endommagement. Les éprouvetie€té d’abord saturées a 9 MPa
d’hydrogéne pendant 1 h a une vitesse de pressangste 1 MPa/min et décomprimées par la
suite a une vitesse de 2,5 MPa/min jusqu’a la pmesgmosphérique. Enfin, elles sont laissées
dans I'enceinte 2 h apres la fin de la décomprasafn de pouvoir suivre I'évolution de
'endommagement.

Dans cette partie, nous nous intéresserons d'a@blgdolution du nombre et de la taille
des cavités. Ensuite, nous aborderons la répartfiatiale de 'endommagement a travers les
covariogrammes dynamiques 2D. La reproductibiligs eéssais et la représentativité des
éprouvettes rectangulaires seront aussi discutées.

C.1.1 Nombre et taille des cavités

Comme précisé dans le chapitre B et également dandittérature, aucun
endommagement n’est visible durant les phases de Bm pression et de saturation des
échantillons. Pour 4 échantillons testés dans deslitons de référence, la premiere cavité
détectable, i.e. avec une taille de 26 um (résmiusipatiale de la caméra) est apparue aux
alentours du centre de I'éprouvette entre 5 atdgres la fin de la décompression. Cela signifie
gue dans ces conditions d'essai, I'apparition dmdbmmagement n’est pas seulement
gouvernée par le chargement extérieur en gazalggs apparaissent au moment ou I'enceinte
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est a la pression atmosphérique. Par ailleursnéraes tests réalisés sur une éprouvette carrée
donnent un temps d’apparition de I'endommagement de 16 s aprés la fin de la
décompression. Il semble donc que l'instant d’agipardes £ signes d’endommagement ne
varie presque pas entre ces deux types d’écharstifour une épaisseur constante de 2 mm et
pour des conditions de chargement identiques.

Par la suite, d’autres cavités se forment de mard&atoire et non simultanée, dans
tout le volume de I'échantillon comme illustré sauFigure C-1

L 250 g

(a) décompression () t,,, + 1min () te + 7 Min (d) t,, + 45 min

Figure C-1: Développement de la cavitation dan€ERDM soumis a 9 MPa dexkbendant 1
h et déecomprimé a 2,5 MPa/min

cav

Une épaisseur de couche non endommagée de 0,7 tnobssveée proche des bords de
I'éprouvette ou aucune cavité n’est apparigyre C-19. Ceci s’explique par le fait que le
gaz désorbe plus vite aux bords de I'échantilloa gan centre. Et lorsque ce dernier est laissé
au moins 1 h dans I'enceinte apreés la fin de laohression, des cavités (et dans certains cas
un macro-endommagement) restent visibles comme rénosdir la Figure C-1d Cet
endommagement résiduel n'est présent que dansumeale I'éprouvette et non en surface.

Afin de quantifier 'endommagement, ldsigure C-2 et Figure C-3 présentent
I'évolution du nombre de cavités et de leur diamétroyen en fonction du temps pour les 4
éprouvettes testées. L’analyse de ces courbes enontr

- Une reproductibilité acceptable des essais de dé@ssion avec une erreur sur le
nombre de cavités de 14 cavités pour un total de 135 cavités et suidmdtre moyen mesuré
des cavités de 18 pm pour une taille maximale de 300 um;

- Une augmentation rapide du nombre de cavités deuwletaille moyenne avec un
maximum atteint a 11 min aprés 'apparition derenpiere cavitet(,,) ;
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- Une diminution plus lente du nombre de cavitésediedr diameétre ;

- Un endommagement résiduel, comme illustré suFigure C-1d marqué par la
présence de cavités de tailles supérieures a l@metke initial (précision de la détection a 26
pm) a prés de 45 min aptes. Pour des échantillons laissés pendant plus ded2his

'enceinte, lendommagement demeure visible.

eprouvettel Aeprouvette2 ¢ eprouvette3 = eprouvette4
140 -
120
100 -
80 A
60 -

Nombre de cavités

40 1
20 -

0 500 1000 1500 2000 2500 3000
t-tcav (s)

Figure C-2 : Evolution du nombre de cavités en famcdu temps dans un EPDM saturé a 9
MPa en H pendant 1 h et décomprimé a 2,5 MPa/min
eprouvette 1 Aeprouvette 2 ¢ eprouvette 3 = eprouvette 4

350 -
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200 A
150 -
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Figure C-3 : Evolution du diamétre moyen des cawité fonction du temps dans un EPDM
saturé a 9 MPa en fpendant 1h et décomprimé a 2,5 MPa/min

En effet, bien qu’il n’y ait plus de gaz dans temte a la fin de la décompression, la
concentration en gaz dans I'éprouvette n'est patamanément nulle : la désorption de
’hydrogene hors de 'EPDM n’est pas assez rapider psuivre le retour a pression
atmosphérique dans I'enceinte. De ce fait, la colnagon en gaz dans I'éprouvette n’est plus
homogene des bords de I'échantillon vers son cetdrame a la fin de la saturation. C'est la
raison pour laquelle les cavités apparaissent tianmartie centrale de I'échantillon ou la
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concentration e, est restée élevée. Le fait que les cavités cmtigdas vites qu’elles ne
décroissent peut s’expliquer par la diffusion de @ars de I'échantillon mais aussi, par
I'interaction non négligeable au voisinage destéavipseudo-diffusion entre cavités).

Cependant, les cinétiques de croissance et deidgance des cavités décrites a partir
de laFigure C-3sont des données moyennées. Elles peuvent dendiféérentes d’'une cavité
a une autre. Pour mieux apprécier cette différeleceinétiques de croissance et décroissance
des cavités, 4 cavités isolées choisies aléatoiresue I'éprouvette endommagéadure C-9
ont été suivies tout au long de leur cycle de yigcorrespondant a l'instant d’apparition de

chaque cavité. Compte tenu de la précision detlectién (1 pixel = 26 pm), nous observons

gue les cinétiques de croissance sont les mémedsquadas les cavités mais leurs cinétiques de
décroissance paraissent légerement différentesa@ias, comme précédemment notée sur
I'évolution du diamétre moyen des cavités, celdafiome que la croissance des cavités se fait
plus rapidement que leur décroissance. Toujour gge méme si elles apparaissent a des
temps différents, I'intervalle de temps entre lapparition et le début de leur décroissance est
a peu pres le mémeifure C-3etFigure C-4. Au regard de ce résultat, il semble donc que la
croissance des cavités soit limitée dans le terapgu’'une fois ce délai écoulé (environ 11 min

apreg_, ), la nucléation s’inhibe et toutes les cavitéaergnt leur phase de décroissance. Ces

cav
cinétigues de croissance/décroissance de caviiéEessobtenues de maniere expérimentale
seront confrontées aux simulations numériques @ellution d’'une cavité unique dans un
Volume Elémentaire ReprésentaWfER au chapitre D.

@cavité A Acavité B @cavité C mcavité D
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Figure C-4 : Evolution de 4 cavités isolées dan€E®DM soumis a 9 MPa dehpendant 1 h
et décomprimé a 2,5 MPa/min

Par ailleurs, pour évaluer I'hétérogénéité derithigtion de tailles, I'histogramme des
tailles de cavités a été construit a différentaints dans le processus de cavitation : a 5 min, a
11 min (ce qui correspond a l'instant ou le nondeeavités et leur taille sont a leur maximum),
a 16 min et a 30 min apres I'apparition de la pegmcavité {_,,). LaFigure C-5présente les

histogrammes de tailles des cavités obtenus afté@sedts instants. Les histogrammes font état
d’une distribution plus importante de petites cd@wvien début de cavitatioRigure C-59. Et
lorsque le nombre de cavités est a son maxinkigufe C-50), la distribution se « centralise »
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vers les cavités de plus grande taille (diamgt236 um). En comparant les histogrammes des
Figure C-5h c etd, il apparait qu’il ait fallu 6 min & certaines ¢ég de diametres 236 um
pour atteindre des tailles supérieures alors gsglrennent a l'inverse au moins 30 min pour
décroitre vers des tailles 236 um. Dans ce sens, I'analyse de la distributieriailles des
cavités confirme la décroissante lente et généelie I'ensemble des cavités précédemment

observée sur ldsigure C-3etFigure C-4.
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Figure C-5 : Histogrammes de tailles des cavitégrgbfférents instants de
'endommagement

En paralléle, ces résultats sur le nombre et ilee tdes cavités obtenus sur des
éprouvettes rectangulaires ont été aussi confrent&six obtenus sur des éprouvettes carrées
(Figure C-6et Figure C-7). Les cinétiques de nucléation et de croissancesdsance des
cavités semblent tres peu varier d’'un type d’épetieva I'autre. Malgré un nombre de cavités
plus grand pour les éprouvettes carrées (plus gramdace), la densité de cavités ainsi que leur
diamétre maximal s’averent étre du méme ordrecqug des éprouvettes rectangulaires. Cette
comparaison révele donc que les éprouvettes radtires sont suffisamment larges pour étre
représentatives de 'endommagement quantifié, amedensité de cavité de 1 cavité/mm? pour
un diamétre moyen maximal de 300 um. Ceci sugggakedment que, dans ces conditions de
décompression, le phénomene de croissance/déaroesse passe « a I'échelle de la cavité »,
indépendamment de ce qui se passe a plus longiaaabs Ceci sera confirmé par I'analyse
des covariogrammes 2D.
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Figure C-6 : Evolution de la densité de cavitédarction du temps pour 2 types
d’éprouvettes en EPDM saturées engéndant 1 h et décomprimées a 2,5 MPa/min
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Figure C-7 : Evolution du diamétre moyen des cavi@ fonction du temps pour 2 types
d’éprouvettes en EPDM saturées engéndant 1 h et décomprimées a 2,5 MPa/min

C.1.2  Analyse statistique de la répartition spatiale desvités

Les 22 images choisies ainsi que les donnéesilieesisur le nombre et sur la taille des
cavités a partir du traitement d'images permetierfaire une analyse statistique sur les champs
de cavités nucléées. Nous rappelons que les cgvannes dynamiques 2D sont construits
suivant les directions ety des images, ce qui permet d’avoir des informatsund’isotropie
de distribution spatiale des cavités aux échetlasroscopiquest locale La reproductibilité
des résultats est illustrée dans cette partiepabarre d’erreur sur les courbes, ceci afin de ne
pas surcharger les figures. La descriptioiVBi&Rest faite uniquement a partir d’une distribution
aléatoire de cavités, d'ou I'appellation ¥&RD. Mais dans I'ensemble du document, nous
adopterons la simple dénomination\éieR
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C.1.2.1. Echellemacroscopique

Proche des bords des échantillons testés (épaisse@ndommagée), la probabilité de
rencontrer une cavité est faible et tend vers sgmptote figure B-13. LaFigure C-8présente
I'évolution de la valeur des asymptotes en fonctiartemps suivant les directiorgty dans
les conditions de référence (barre d’erreur a 5 %).
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Figure C-8 : Evolution a I'échelle macroscopiquelikotropie de distribution des champs de
cavités nucléées dans une éprouvette en EPDM é&atup® MPa de Hpendant 1 h et
décomprimée a 2,5 MPa/min

L’analyse de ces courbes montre :

- Deux zones distinctes, a intervalles de temps cienegmitre [0 - 420 s] et [1700 - 3000
s], ou les asymptotes suivanet suivanty se superposent parfaitement ;

- Une zone centrale marquée, avec des valeurs d’dstargnx supérieures a celles gn
pour un écart maximal mesuré de 23 %.

Cette analyse montre la dépendance de I'isotrop&oscopiquele 'endommagement
avec le temps. En effet, la premiére zone isotropgespond aux premiéres phases de
nucléation ou le nombre de cavités et leur tadiat selativement peu élevés (environs 43 % du
maximum). A ce stade de la cavitation, le nombrealités est macroscopiquement insuffisant
pour perturber la statistique moyenne de leur ibigiion. En revanche, la zone centrale
coincide avec l'intervalle de temps durant lequesieurs phénomenes se déroulent en méme
temps : forte nucléation de cavités a des tempérdifts, chacune ayant sa propre cinétique de
croissance/décroissance. C'est ce qui expligue d& €ue I'endommagement soit
macroscopiquement anisotrope dans cet intervalkem@s avec une plus grande probabilité
d’intercepter une cavité suivart L’isotropie est de nouveau retrouvée pour deggetres
longs correspondant aux phases tres avancées mésdance et de fermeture des cavités. A ce
moment, 'endommagement résiduel est constituécdesges ayant atteint de grandes tailles
durant leur phase de croissance. Ces cavités ppafrees durant les premiéres phases de
nucléation. Il semble donc que l'isotropie macrgeqoe dépende d’'un certain nombre de
cavités représentatives de 'endommagement. Cexcemfirmé par les essais de cyclage sous
pression au chapitre E.
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De la méme maniere, comme illustré suFigure C-9 nous avons comparé la valeur
des asymptotes au produit de la fraction surfacigtede des cavitééFS)2 en fonction du

temps ; le but étant de vérifier si la statistigealistribution des cavités est homogéne. La ligne
en grise correspond a la droite d’homogénéité farfaee. la droite passant par les points ou

les valeurs des asymptotes équivalent a celle:(F@z. En prenant cette droite comme
référence, nous remarquons que, quelle que sdiiréwtion de mesure, les valeurs des
asymptotes restent inférieures ou éga(§§¥. En faisant le paralléle avecHa&ure C-§ les

valeurs des asymptotes sont sensiblement éga(llés)é entre [0 - 420 s] et [1700 - 3000 s].

En dehors de ces intervalles de temps, les vatm;(§8)2 sont plus grandes avec un écart

maximal enx de 69 % et ey de 44 %. De cette analyse, il ressort que laikigton spatiale
des champs de cavités n’est homogéene que lorsguestl macroscopiquement isotrope. De

méme, le fait que les vaIeurs(G«‘:S)2 soient plus grandes que celles des asymptotes engquntr

I'échelle macroscopique d’observation de I'endomemagnt est suffisante pour définir un
VER
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3,0E-04 1
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(FS)?

Asymptotes

Figure C-9 : Evolution des asymptotes en fonctior(l%fé)2
C.1.2.2. Echellelocale

La premiére intersection de la cou®én) du covariogramme avec I'asymptote permet
de définir la distance de corrélati@). suivant toutes les directions de mestigire B-139.

ConnaissantD (x) etD.(y), il devient donc possible de savoir si 'endomnmget est

localemen isotrope et d’estimer la taille dMER correspondant. L&igure C-10 présente
I'évolution de la distance de corrélation en foootdu temps suivant les directionsty dans
les conditions de référence (barre d’erreur a 7 %).

D’une part, les courbes de Fgure C-10 montrent une augmentation rapide des
distances de corrélation qui atteignent des val#erssziron 500 pm a 2 min apres,. Ensuite,

elles se stabilisent pendant 10 min environ es$i@nt par diminuer lentement pour atteindre
300 pum. Cette analyse montre une fois de plus Ewes disparités observées au paragraphe
C.1.1 sur les cinétiques de nucléation et de @o/décroissance des cavités.
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Figure C-10 : Evolution a I'’échelle locale de l'isotropie de dimition des champs de cavités
nucléées dans une éprouvette en EPDM saturée a 9 MPamgknHant 1 h et décomprimée
a 2,5 MPa/min

D’autre part, nous remarquons que les distance®iélation suivant les 2 directions
de mesure semblent prendre les mémes valeurs etioforlu temps avec un écart maximal
egale a la précision de la détection i.e. envidp g (négligeable). LEERest donc isotrope
dans ces conditions de référence. Il se présenteladorme d’un carré de dimensions égales
aux distances de corrélation suivanet y. En faisant le lien entre cette information et
I'évolution de la densité de cavités illustrée &igure C-§ il est possible de renseigner les
parametres dVER dans le cadre d’'une simulation numérique en chaongplet par exemple.
Le VER aurait comme dimensionB.(x) = D.(y) =500 pm (mesurées au moment ou le

nombre de cavités et leur taille sont a leur maxihavec 1 cavité complete.

Bien que le VER soitlocalementisotrope, son évolution en fonction du temps sembl
lie a la multiplicité des phénomenes associésavaation :

- Les cavités apparaissent de maniere aléatoirenesinmultanée sur toute la surface de
I'échantillon. La distance de corrélation suivagd P directions augmente pour tenir compte de
ces hétérogénéites.

- Lorsque la distance de corrélation est assez gamaeappréhender ces hétérogénéités,
elle se stabilise et diminue par la suite ave@laraissance et la fermeture des cavités.

éprouvette carrée ® éprouvette rectangulaire éprouvette carrée ® éprouvette rectangulaire

700 700
__ 600 _ 600
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2 200 200 ]
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0 1000 2000 3000 0 1000 2000 3000
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Figure C-11 : Evolution a I'’échelle locale de l'isotropie de distition des champs de cavités
nucléées pour 2 types d’éprouvettes en EPDM saturées a 9 MPapdedant 1 h et
décomprimées a 2,5 MPa/min
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De la méme maniere, Iisotropiecale du VERa été aussi observée sur une éprouvette
carrée testée dans ces mémes conditions de réféfeigure C-11), ce qui confirme la
représentativité des résultats sur le covariograwintenus avec les éprouvettes rectangulaires.
Cette comparaison permet de lever le doute suuartuelle influence de la géométrie des
éprouvettes rectangulaires sur les parametres miogiques dWER

Nous nous intéressons maintenant a la distancgdésionD, qui donne une estimation

de la distance moyenne entre cavités.Figure C-12présente son évolution suivant les 2
directions de mesure en fonction du temps (bareerelir a 4 %). La distance de répulsion
apparait faible et relativement indépendante dyps$efan début de nucléation, les cavités sont
peu nombreuses, petites et aléatoirement répaEleEs sont distantes d’environ 1500 pm
(points de mesure non représentés siidare C-12afin d’éviter les effets d’échelle d’axes).
Dans les phases avancées de cavitation et deamoesgsoit 200 s aprds,,), marquées par

une nucléation plus importante de cavités donto®s sont trés proches les unes des autres,
la distance de répulsion se réduit fortement eteshenférieure a 50 um. Ceci laisse présager
une forte interaction entre cavités a prendre empte dans le cadre d’'une simulation
numerique.

Cy(h
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Figure C-12 : Evolution a I'échelle locale de lastince de répulsion entre cavités dans une
éprouvette en EPDM saturée a 9 MPa degoendant 1 h et décomprimée a 2,5 MPa/min

Par ailleurs, ld&igure C-12montre que la distance entre cavités suixadt inférieure
a celle suivany : D, (x) =10 um etD, (y) = 45 um a 5 min aprés 'apparition de la premiere
cavité. Ceci corrobore avec les résultats obteriécelle macroscopiquejui soulignent une
probabilité de rencontrer des cavités plus grasdasant la directiorx.

C.1.3  Synthese des résultats

Cette étude sur des échantillons saturés a 9 MPa pendant 1 h et décomprimés par
la suite a une vitesse de 2,5 MPa/min (conditianséférence), fournit plusieurs informations
sur la morphologie de 'endommagement par cavitatomme précisé dans la littérature
(Jaravel, 2011; Yamabe, 2014)icun endommagement n’est visible durant les ghdsenise
en pression et de saturation des échantillons. Eansonditions de référence, les premiéres
cavités apparaissent de maniére aléatoire et nowltanhée sur une zone centrale de
I'éprouvette aprés la fin de la décompression, ament ou I'enceinte est a la pression
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atmosphérique. A 0,7 mm des bords de I'éprouvette épaisseur de couche non endommagee
demeure visible. Bien que le nombre de cavitéséiad ainsi que leur taille augmentent plus
vite qu’ils ne décroissent, 'endommagement sendie limité dans le temps. Toutefois, un
endommagement résiduel (petites cavités ou fissteste visible sur les échantillons testés, 2
h aprés la fin de la décompression. La multiplidiés phénomeénes liés a la cavitation est telle
gue macroscopiqguementa distribution spatiale des cavités dépend cdopte En effet, la
répartition spatiale des cavités n’est isotropgogbogenenacroscopiquemermjue pendant les
premieres phases de nucléation et les phases asxteéécroissance ou fermeture des cavités.
Par contre a I'échellecale, I'apparition de nouvelles cavités au cours dugeme modifie pas

les caractéristiques d’'WER morphologique : |I&/ ERreste isotrope avec une taille maximale
de 500 um suivant ety. Il contient une cavité compléte en moyenne. Geiggére que
certaines cavités soient représentatives de I'entgigement par cavitation. Ces cavités sont
les premiéres a apparaitre en début de cavitdiésnplus grosses et celles qui constituent
'endommagement résiduel.

Toutes ces caractéristigues morphologiques obseraiepartir d’une condition
particuliere peuvent néanmoins évoluer pour desgliions de chargement différentes.

C.2. Influence des conditions de chargement en gaz

L’effet des conditions de chargement en gaz (pwasde saturation et vitesse de
décompression) a été ensuite considéré. D’abont, yote pression de saturation constante et
égale a 9 MPa, 8 essais ont été réalisés a desastele décompression variant de 0,5 a 30
MPa/min. Ensuite, pour une vitesse de décompredsiéa a 2,5 MPa/min, 6 essais ont été
menés a des pressions de saturation comprises &nttel5 MPa. Pour chaque test, 2
échantillons rectangulaires sont introduits daesdeinte.

Dans les paragraphes qui suivent, nous allonsesam@ment nous intéresser aux
mémes caractéristigues que dans les conditiongféeence (instant d’apparition, nombre,
taille, répartition spatiale des cavités). Nousguaons d’abord les aspects qui demeurent
inchangés quelles que soient les conditions dendgassion, puis ceux qui en dépendent.

C.2.1 Instant d’apparition des cavités

Comme dans les conditions de référence, aucumemdgement n’est visible pendant
la mise en pression et la saturation des éprowvdt contre, I'instant d’apparition des cavités
dépend fortement des conditions de décompressimmeoillustré auxigure C-13etFigure
C-14
En prenant comme référence le début de la décosipresles premiers signes
d’endommagement apparaissent plus vite lorsquededitions de chargement sont séveres
(pression de saturation ou vitesse de décompregiEvée). Et dans ce sens, deux cas de figures
peuvent se présenter en fonction des conditiorssdie

- Pour P< 2,5 MPa/min ouP

sat

> 9 MPa, ce qui correspond a des temps longs de
décompression, les premieres cavités apparaisseanitda décompression (A) ;
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- PourP> 2,5 MPa/min ouP.

sat

< 9 MPa, les premiéres cavités apparaissent apiias |
de la décompression (B).
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Figure C-13 : Instant d’apparition des premieres/ités détectables en fonction de la vitesse
de décompression pour un EPDM saturé a 9 MPa gpdrdant 1h
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Figure C-14 : Instant d’apparition des premieres/ités détectables en fonction de la
pression de saturation pour un EPDM saturé erpeindant 1h et décomprimé a 2,5 MPa/min

L’évolution det_, avec la vitesse de décompression peut étre appéexpar une |oi

puissance avec un coefficient de corrélation dé&.@®tte loi, représentée en pointillés sur la

Figure C-13 est donnée par :
-043

t,,, = 432P (C.1)

Une relation analogue avait été déja obtenue dampsétédentes études faites au sein de notre
laboratoire(Jaravel, 2012) pour des tests de décompression réalisés sugplteavettes en
silicone de 2 mm d’épaisseur saturées a 9 MPagmernth et décomprimées a plusieurs
vitesses:
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_-076

t,, =307P (C.2)

Au regard de ces deux relatio@isl et C.2, 'EPDM apparait plus résistant a la cavitatior qu

le silicone. Par exemple pour une vitesse de dépssmipn constante de 5 MPa/min, les
premiéres cavités apparaissent dans les éprouait€PDM a 215 s aprés le début de la
décompression alors qu'il faut attendre seulem®@rg Pour les éprouvettes en silicone.

En outre, un résultat majeur confirmé par I'analges temps d’apparition en fonction
des conditions de chargement est la possibilitéit@ele phénomene de cavitation pour des
temps de décompression tres longs. En effet, queekqit le niveau de pression de saturation,
si la décompression est faite a de faibles vitedessnolécules d’hydrogene ont le temps de
diffuser hors de I'échantillon sans pour autanirsiigffet de la vitesse de décompression. Ceci
réduit la probabilité de créer des hétérogénéitgssde matériau liées a la formation
d’agglomérats de molécules d’hydrogé&iYeamabe, 2009)donc d’apparition de cavités. Par

exemple pourP, = 9 MPa etP< 0,3 MPa/min, aucune cavité n'est visible durant la
décompression et au retour a la pression atmospteérCependant, méme si ce résultat est
qualitativement général, il n’a été vérifié que das éprouvettes ayant une épaisseur de 2 mm.
L’instant d’apparition de la premiére cavité détare, il est possible de connaitre le
niveau de pressiomacroscopiquea l'instant de cavitationP,, grace a I'historique de

chargement en pression dans I'enceinte.Figure C-15présente I'évolution deP,,, pour
différents niveaux de vitesse de décompressioe eression de saturation.

b

Pcav (MPa)
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Vitesse de décompression (MPa/min) Pression de saturation (MPa)

o

Figure C-15 : Niveau dé®,, correspondant d.,, pour différents niveaux de vitesses de
décompression et de pression de saturation

Ces courbes montrent clairement que la pressiogddigene dans I'enceinte a Il'instant
d’apparition de 'endommagement varie en foncties donditions de chargement. Un critére
de prédiction en pression critique, comme vu dargtérature(Ball, 1982; Dollhofer, 2004;
Gent, 1969)ne peut donc pas étre généralisé a la cavitasnéthstomeéres soumis a une
pression d’hydrogéne ; ce qui avait été auparad@montré par Jaravel sur les silicones. Dans
cette optique, ce résultat confirme le réle impatride la diffusion de gaz dans le mécanisme
conduisant a I'apparition des cavi{@sravel, 2011)
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C.2.2 Nombre et taille des cavités

De la méme maniere que dans les conditions decréfé, les cavités apparaissent sur
une bande centrale de I'éprouvette quelles quenstide conditions de chargement. Aucune
cavité n'apparait proche des bords de I'éprouvé&ttenons I'exemple de Bigure C-16qui
illustre I'évolution de I'épaisseur de la couchenrendommagée en fonction de la vitesse de
décompression. Cette évolution est aussi observé&asant varier la pression de saturation.
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(€3]

Couche non endommagée (m

O P N W >
1

- ’

0 5 10 15 20 25 30
Vitesse de décompression (MPa/min)

Figure C-16 : Epaisseur de couche non endommageéedifiérentes vitesses de
décompression pour des essais a 9 MPa de saturatidt pendant 1 h

Cette figure montre que plus les conditions degdraent sont séveres, plus I'épaisseur
de couche non endommagée est faible. Elle varie mden pourP: 0,5 MPa/min a moins de

0,4 mm pourF’ >5 MPa/min. A l'instar du seuil d’endommagementnéanbre et de la taille
des cavités dépendent donc fortement du cycle aeyement en pression.

Les Figure C-17et Figure C-18 présentent respectivement I'évolution du nombre de
cavités et de leur taille moyenne en fonction dmp®, pour différentes vitesses de
décompression. Etant donné que peu de cavités feawial inférieur a 5 cavités) et parfois
méme aucune cavité n’'est observée pour des viteksacompression inférieures a 0,5
MPa/min ou pour des pressions de saturation inféggea 3 MPa, nous n'avons pas juge
opportun de les représenter sur les courbes.

Comme observé dans les conditions de référensesimétiques de nucléation et de
croissance des cavités demeurent plus rapides ejles ae leur décroissance et de leur
fermeture, et la cavitation reste limitée danshags (environ 11 min aprés,,).
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Figure C-17 : Evolution du nombre de cavités daes éprouvettes en EPDM saturées a 9
MPa de H pendant 1 h et décomprimées a différentes viteksdécompression
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Figure C-18 : Evolution de la taille moyenne desités dans des éprouvettes en EPDM
saturées a 9 MPa deshbendant 1h et décomprimées a différentes viteksdgcompression

L’analyse détaillée de ces courbes montre :
- une augmentation du nombre et de la taille des&mavec la vitesse de décompression ;

- des cinétigues moyennes de décroissance et detfeentes cavités qui varient peu
d’'une condition de décompression a une autre.
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Le nombre de cavités et leur taille moyenne sariction de la vitesse de
décompression. Les premiers instants de la cawitaéi savoir les vitesses de nucléation et de
croissance des cavités, dépendent de maniére mémirkk de la vitesse de décompression. Le
nombre maximal et la taille moyenne maximale deg&asont atteints a des temps lIégérement
plus courts lorsque la vitesse de décompressiomenig. D'une part, il apparait que
'augmentation de la vitesse de décompression &hdmogénéiser I'apparition des cavités :
les cavités ont tendance a atteindre simultanéleeseuil de détection (26 pm) sur un intervalle
de temps réduit, et leur cinétique de croissantelas rapide Figure C-17etFigure C-18).
D’autre part, la cinétique moyenne de décroissaesecavités est la méme, quelle que soit la
vitesse de décompression.

Une vision plus générale de I'influence de lasstede décompression peut étre obtenue
a partir de la distribution de taille des cavitésléée a 11 min apréts,, correspondant au
moment ou le nombre de cavités et leur taille soleur maximum. Ldigure C-19présente
les histogrammes de distribution de tailles desitéavpour différentes vitesses de
décompression.
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Figure C-19 : Histogrammes de tailles des cavitésralifférentes vitesses de décompression
11 min aprés apparition de I£'E cavité

Ces histogrammes montrent que la majorité deséswiit plus de 200 um de diamétre, 11 min
aprest__,. lls confirment 'augmentation du nombre et déaifle des cavités avec la vitesse de
décompression. Cependant, les histogrammes sighalerésence d’une population de cavités
plus petites, pour de fortes vitesses de décomipresse qui n'était a priori pas visible sur les

Figure C-17etFigure C-18 Ces cavités sont de tailles inférieures a 200 pum.
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Figure C-20 : Evolution de la taille moyenne desités dans des éprouvettes en EPDM
saturées a différentes pressions depEindant 1 h et décomprimées a 2,5 MPa/min

Les résultats obtenus sur I'effet de la vitessd@compression sur le nombre et la taille
des cavités restent, dans leur majorité, valaldesglie la pression de saturation augmente
(Figure C-20et Figure C-21).
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Figure C-21 : Evolution de la fraction surfaciquegcavités dans des éprouvettes en EPDM
saturées a différentes pressions depEindant 1 h et décomprimées a 2,5 MPa/min

Cependant, pour des pressions de saturation supsia 9 MPa, 'endommagement est tel
gu'’il est comparable a un phénoméne de moussagmeaimstre sur lekigure C-22etFigure

C-23
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Figure C-22 : Exemples d'images d’endommagemesepra 10 min apres,, pour
différentes pressions de saturation avec une démssjn constante de 2,5 MPa/min
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Figure C-23 : Chronologie d’apparition de la secenplopulation de cavités (moussage) a
partir d’'une unique cavité primaireR,,= 15 MPa)

En effet, nous pouvons voir a travers ces figutes gpur des pressions de saturation élevées,
une seconde population de cavités de plus petiidsstapparait 6 a 7 min a la suite et autour
des premieres cavitéBigure C-23. Cette seconde population se généralise paiitia &uout

le volume de I'échantillon au point qu’il ne soltip possible de quantifier le nombre et la taille
des cavités par traitement d’images. Pour cesadisyliers, le raisonnement quantitatif sur le
niveau d’endommagement a été fait en terme deidracturfacique totale des cavités
(regroupant ainsi les 2 informations sur le nomdirka taille des cavités).

La fraction surfacique augmente avec la presseosatlurationKigure C-2J, avec une
sensibilité plus élevée dans les phases de numbéati de croissance des cavités. Cette
sensibilité demeure non-linéaire, avec une dépadatus élevée pour des pressions de
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saturation élevées. Nous remarquons que I'évoludiera fraction surfacique et de la taille
moyenne des cavités pour les essais a 7 et 9 Mpeesdsion de saturation sont identiques. De
la méme maniere que sur egure C-17etFigure C-18 la fraction surfacigue maximale des
cavités est atteinte a peu pres a un intervalleeaigs constant aprdag,,. Les courbes sur la

fraction surfacique montrent un effet notable dedaonde population de cavités sur le niveau
d’endommagement pour des pressions de saturatjgérisures a 9 MPa. A lI'image de la
vitesse de décompression, le niveau de pressicatdeation a aussi un effet endommageant
sur les échantillons EPDM comme rapporté dansttirditure sur d’autres élastomeres avec
d’autres types de gdgent, 1990; Jaravel, 2011) 'origine de cet effet n'est pas démontré
mais Gent justifie I'apparition et la position de $econde population de cavités par la
concentration de contraintes induites par les éaptimaires@ent, 199).

C.2.1  Analyse statistique de la répartition spatiale dmsités

L’'analyse d'images a montré que les conditions aergement (vitesse de
décompression et/ou pression de saturation) avaienteffet important sur le niveau
d’endommagement par cavitation des éprouvettes ERDMH,. Dans les conditions de
référence, nous avions vu que lisotropreacroscopiqueétait fonction du temps et que
localementle VER demeurait a tout instant isotrope. L'intérét, daatte seconde partie, est
donc de savoir si ces résultats obtenus dans aestioms particuliéres restent valables lorsque
ces conditions sont modifiées.

C.2.1.1. Echellemacroscopique

LesFigure C-24etFigure C-25illustrent I'’évolution des asymptotes suivargty pour
différentes vitesses de décompression. Comme dasnesoinditions de référence, I'isotropie
macroscopiquele I'endommagement dépend du temps et la réparspatiale des champs de
cavités n’est homogéne que durant les premiéresephde nucléation et les phases avancées
de décroissance et de fermeture des cavitésdié i que du moment ou le nombre et la taille
des cavités augmentent en fonction des conditienshdrgement, il en est de méme pour les
valeurs des asymptotes, qui sont liées a la fracsirfacique des cavités. De méme, la
probabilité d’intercepter une cavité suivant I'axest plus grande que suivantCes résultats
restent vrais en général pour des vitesses de gession inférieures a 30 MPa/min avec une
saturation constante a 9 MPa et pour des presdmsaturation inférieures a 9 MPa avec une
décompression constante de 2,5 MPa/min.

Cependant, pour des conditions de chargementes(gar exemple polR,,, =212 MPa

sat
avec une décompression constante de 2,5 MPa/mimmeoitustré sur laFigure C-26,
'apparition de la seconde population de cavitasmampact sur la distribution spatiale des
champs de cavités.
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Par comparaison avec les conditions de référdrigerge C-8, laFigure C-26permet
de distinguer :

- Des valeurs d’asymptotes qui deviennent trés gsaaglec I'apparition de la seconde
population de cavités. Ceci est en lien avec leE=ws bien plus élevées de la fraction surfacique
des cavités.

- Pour P_= 12 MPa, une zone centrale plus réduite [420 010ou les valeurs de

'asymptote suivank restent supérieures a cellesyefFigure C-263 avec un écart de 7 %
moins important que dans les conditions de réféenc

- PourP_,=15 MPa, les mémes valeurs d’asymptotes suk@iyt quel que soit l'instant
auquel elles sont déterminé&sgure C-26b).

Pour P, = 12 MPa, toutes les cavités primaires ne sontpasernées par |'apparition de la

seconde populatiorFigure C-223. Ceci peut expliquer le fait que I'isotropieacroscopique
de 'endommagement demeure faiblement fonctioredyps. En revanche, po,, = 15 MPa,

'endommagement est tel que la seconde populatogéséralise a la majorité des cavités
primaires comme illustré sur Eigure C-22b Les valeurs de I'asymptote &rétant égales a
celles de I'asymptote gna tout instantKigure C-268), montrent que la répartition spatiale des
champs de cavités astacroscopiquemergotrope, donc indépendante du temps.

En comparant les valeurs des asymptotes(ﬁ@?:é laFigure C-27 il apparait que la

répartition spatiale des champs de cavités tenglae en plus a étre homogene lorsque la
pression de saturation augmente. L’apparition detmnde population a donc comme effet de
rendre la répartition spatiale de I'ensemble dedgt&€m homogéne par contre, l'isotropie
macroscopique’est atteinte que lorsque la majorité des caytémaires sont concernées par
la seconde population. De la méme maniére que ldansonditions de référence, ce résultat
suggére que certaines cavités apparues lors dess Jghases de nucléation, soient
représentatives de I'endommagement par cavitation.
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Figure C-27 : Evolution des asymptotes en foncdzietﬁFS)2 pour différentes pressions de
saturation
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C.2.1.2. Echellelocale

Afin d’analyser la statistique de répartition @bamps de cavités a I'échelteale, les
Figure C-28et Figure C-29 présentent I'évolution des distances de corréiatigivantx ety
pour différentes vitesses de décompression avesatneation constante a 9 MPa.

De la méme maniere que dans les conditions deer&fé, la comparaison de ces 2
figures montre que lisotropicale de 'endommagement est indépendante du temps. Par
conséquent, I¥ERse présente comme un carré avec des dimensiongseopar les distances
de corrélation suivarx ety a tout instant. Et en faisant le lien entre catfermation et
I'évolution du nombre et de la taille des cavitéissirée auxrigure C-17etFigure C-18 dans
le cadre d’'une simulation numérique et pour deslitimms de décompression donnéed/kR
contiendrait au minimum 1 cavité.
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Figure C-28 : Evolution de la distance de corrétetisuivant x pour différentes vitesses de
décompression avec une saturation constante a 9 &tR& pendant 1 h
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Figure C-29 : Evolution de la distance de corrétetisuivant y pour différentes vitesses de
décompression avec une saturation constante a 9 &mRa& pendant 1 h
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Malgré le fait que la distance de corrélation anix soit égale a celle suivapta tout
instant, les figures illustrent un résultat impattales distances de corrélations, quelle que soit
la direction, augmentent avec la vitesse de décessn, mais pas de fagon monotone. En
effet, deux familles de tailles d448&Rse distinguent telles q#¥ER1= 500x500 um? eVER2
= 2000x 2000 pmz2Figure C-28et Figure C-29.

L’augmentation du nombre et de la taille des &vién fonction de la vitesse de
décompression permet d’expliquer I'accroissemestdigtances de corrélation (donc\daR)
qui en découle. En ce qui concerne I'existence2damilles deVERdistinctes, une corrélation
intéressante peut étre faite avec l'instant d’ajpipardes cavités.

D’une part, le premier groupéERT plus petit en dimensions, correspond aux essais d
décompression ou les cavités sont apparues avdin kde la décompression. Sont ainsi
concernés tous les essais réalisés avec des witgssEcompression comprises entre 0,75 et
2,5 MPa/min. En faisant le lien entre I'évolutioa ld taille dWERet celle du nombre et de la
taille des cavités avec le tempsgure C-17etFigure C-18), le VER1morphologique contient
en moyenne une cavité. Le test a 2,5 MPa commesétde décompression constitue une
singularité dans ce lot puisque les premiers sigl@glommagement sont apparus en moyenne
9 s apres la fin de la décompression. Mais la pi@tide la détection a 26 pm ainsi qué_le

proche de la fin de la décompression, laissentagefsque I'apparition des cavités s’est faite
avant le seuil de détection. Ceci peut justifiappartenance du test a 2,5 MPa/min a ce groupe.

D’autre part, le second groupR2 4 fois plus grand que le précédent, ou toutes les
cavités sont apparues plus d’une minute apréa kdefia décompression. La forme des courbes
reste identique a celle observée pUtR1.Le rapport entre la surface MER et celle de la
fraction surfacique des cavités en fonction du ®rpprmet d’en déduire que\l&R2contient
environ 2 cavités complétes en moyenne. L’histognande taille des cavités deHagure C-
19a montré, la présence d’'une population de peatédesés pour des vitesses de décompression
élevées. Il n'a pas été établi a ce jour queER2morphologique doit contenir une grande et
une petite cavité pour étre représentatif, maggikstion peut étre soulevée.

Pour de faibles vitesses de décompression comdapbaVER] les premiéeres cavités
sont apparues pendant la décompression, au momééchantillon est encore sous pression
tandis que pour des conditions de décompressi@regv’endommagement se manifeste une
fois que la pression dans I'enceinte est ramené&e gression atmosphérique. En effet, la
pression &t peut-étre non négligeable : par exemple pour liedsadécompression a 0,75

MPa/min, P_, est de I'ordre de 4 MPa pour une pression de daiariaitiale de 9 MPa. Mais,

17 cav
dans la plupart des essais de décompression, taithajes cavités apparaissent apres la fin de
la décompression. Le role confinant de la presdimant les premieres phases de nucléation
peut donc étre évoqué pour expliguer un tel chaegémadical des distances de corrélation.
Etant donné qu’a pression de saturation constintieirée de la décompression est plus longue
lorsque la vitesse de décompression est faibleffen de la cinétique de désorption est aussi
envisageable. La taille ddER1peut étre liee a I'état de désorption plus avateckéchantillon
au moment de I'apparition des cavités.
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Des résultats similaires ont été obtenus en faigamer la pression de saturationtén
des éprouvettes entre 4 et 15 MPa avec une décssimeconstante de 2,5 MPa/min. Les
Figure C-30et Figure C-31 montrent I'évolution des distances de corrélasaivantx ety.
Elles mettent en en évidence les 2 famille¥B&fonction de l'instant d’apparition des cavités.
D’abord, nous notons que la premiére familleeR a les mémes dimensions queViER1
estimé précédemment avec I'effet de la vitesseéderdpression, soiD_(x) x D_(y) =500x

500 um2 avec en moyenne une cavité. Une premiénarcgie importante peut étre faite
concernant le lien avec les conditions d’apparities cavités. En effet, cette famille correspond
aux plus faibles pressions de saturation (7 et @)M#our lesquelles les premiéres cavités
apparaissentpres la fin de la décompression, alors gu’elles appgseént pendant la
décompression dans le cas des essais a vitesdésatapression variables. Il semble donc que
la pression hydrostatique n’explique pas a elléesieuphénomene de cavitation. |l peut s’agir
ici d’'un effet induit sur la distribution de con¢eation enH> au moment de la décompression.
Ensuite, pour des pressions de saturation élevdéest(15 MPa), la distance de corrélation
suivanty devient 6 fois plus grande que cellexefela signifie que I¥ER2est dans ce cas un
rectangle, soitD_(x) x D_(y) =1000x6000 pum? avec au moins 2 cavités completes en

moyenne. Notons que la distance de corrélatiog atieint des valeurs tres élevées, soit la
moitié de la longueur de I'échantillon. Dans cesditions de chargement en pression, les
cavités ont atteint I'échelle de détection pendandécompression. Toutefois, moins de 10
cavités sont détectées sous pressions. L'effetrammtfde la pression peut étre, encore une fois,
évoqué comme en témoigne I'augmentation considémblla fraction surfacique des cavités
a la fin de la décompressioRigure C-2) comparée a sa valeur pendant la décompression.
Aussi, les conditions de saturation (12 et 15 Miga)espondent aux durées de décompression
les plus longues de sorte qu’un effet de la cingtide désorption n’est pas a exclure.
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Figure C-30 : Evolution de la distance de corrébatisuivant x pour différentes pressions de
saturation avec une décompression constante dMR&'min de H
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Figure C-31 : Evolution de la distance de corrébatisuivant y pour différentes pressions de
saturation avec une décompression constante dMR&'min de H

Le 2™ commentaire notable porte sur la forme des coutbsslistances de corrélation
a hautes pressions de saturation. Elle est imtiad la méme que précédemment rapportée sur
I'effet de la vitesse de décompressibig(re C-28etFigure C-29. Cependant, a environ 200
s aprest les distances de corrélation suivanet y augmentent soudainement. Cette

cav’

augmentation est suivie d’'un plateau court et ddin@nution significative aprés une centaine
de secondes aprég, (Figure C-30et Figure C-31). Ceci est le résultat de I'apparition de la

seconde population de cavités, plus petites, qdiolsee autour des cavités primaires. Leur
apparition crée des zones de forts groupementavees ou clusters au sein du volume de
I'échantillon. L’épaulement observé sur les cosrbdes-igure C-30etFigure C-31a environ

200 s apres,,,, pour les hautes pression de saturation, marqieblet de la nucléation de cette

seconde population de cavités. L'analyse de cesdggmontre aussi que les groupements de
cavités ont tendance a se former préférentiellerseiveint la directiory. La diminution des
distances de corrélation se fait d’abord rapideragat la diminution du nombre et de la taille
des petites cavités secondaires, puis lentementlavBminution du nombre et de la taille des
grosses cavités primaires.

Compte tenu de cette double population de petitagités, nous pouvons
raisonnablement supposer que/EER peut contenir, pour des pressions de saturatmreeés,
en moyenne une grande et une petite cavité. Mpugke distance d’interaction sont-elles I'une
par rapport a l'autre ?

Pour répondre a cette question, intéressons-nidigdution des distances de répulsion
suivantx et y, illustrée sur legrigure C-32 et Figure C-33 pour différentes vitesses de
décompression. Nous rappelons que ce paramétrevdwmi@gramme décrit statistiquement, la
distance moyenne entre cavités. Les valeurs dendes de répulsion varient entre 50 et 400
pum suivank et entre 300 et 4000 um suivgrdurant les 200 premieres secondes de nucléation
des cavités. Cette dispersion de mesures s’expliqud’apparition aléatoire de cavités de
petites tailles et en faible nombre. Dans cet watide de temps, la distance de répulsion n’a pas
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encore une représentativité statistique. Passélag tbs distances de répulsion se stabilisent
et deviennent faibles D, (x) =10 pum etD, (y) =45 pm, aucune influence de la vitesse de
décompression n’étant observée. Comme dans lestiomisdde référence, il apparait que les

cavités sont plus proches suivant I'axque suivany. Ces résultats restent valables pour des
pressions de saturation inférieures a 9 MPa avecdé@oompression constante de 2,5 MPa/min :
D, (x) et D, (y) se stabilisent respectivement a 10 et & 45 um.

Pour de plus grandes valeurs de pression, lora@fepremieres secondes de nucléation,
les distances de répulsion varient entre 40 un9®@d um suivank et entre 150 et 6000 pum
suivanty. Deux cent secondes apres, les distances de répulsion sont de I'ordre deplrhiO

suivantx et de 240 um suivagt Ces valeurs restent tres grandes comparées siaxncks de
répulsion obtenues pour de faibles pressions deatatn. Dans ce cas, du fait de I'apparition
de la seconde population de cavités proches dagsale covariogramme n’estime plus
statistiquement la distance moyenne d’interactiotreecavités mais plutdt celle entre les
clusters ou groupements formés de cavités primaresecondaires (voir les propriétés du
covariogramme au chapitre B). Ces clusters sont glrs proches suivartque suivany. En
faisant le lien avec I'évolution des distances dedation et de la fraction surfacique des
cavités, pour des pressions de saturation élel¥ERne contient pas au minimum 2 cavités
mais 2 clusters de cavités. Cette situation pdidi@i ouvre deux voies par rapport a la
modélisation dans ses conditions:

- (1) Considérer les 2 clusters comme 2 grossesé&savitisines a l'intérieur dMER Ceci
permet de ne pas tenir compte du nombre et dellla tes cavités secondaires et de leur
distance d’interaction. Dans ce cas, il est impurde connaitre la taille et la forme des clusters.

- (2) Prendre les 2 clusters tels gu’ils sont (caviiéimaires + cavités secondaires) a
l'intérieur duVER Dans ce cas, tous les parameétres négligés eloi{@nt étre estimeés.
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Figure C-32 : Evolution de la distance de répulsgivant x pour différentes vitesses de
décompression avec une saturation constante de®déR+$ pendant 1 h
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Figure C-33 : Evolution de la distance de répulsgaivant y pour différentes vitesses de
décompression avec une saturation constante de®déR+$ pendant 1 h

C.2.2  Synthése des résultats

En définitive, cette étude démontre que les camitde chargement en hydrogene ont
un effet sur la morphologie de la cavitation deEeeDM.

D’abord, avec le protocole de traitement d’imadest nous disposons, quelles que
soient les conditions de chargement, aucun endommet n’est observable pendant la mise
en pression et la saturation des échantillons. dtr ples temps longs de décompression,

correspondant a des vitesses de décompressioas‘dek 2,5 MPa/min) ou a des pressions
de saturation élevéesP(,> 9 MPa), les premiers signes d’endommagement ajgsent

pendant la décompression et dans le cas contl@sreavités apparaissent bien aprés la fin de
la décompression. Plus les conditions de chargesuetitséveres, plus le nombre de cavités et
leur taille sont importants. L'épaisseur de couchen endommagée diminue avec
'augmentation des conditions de chargement ersfmesLes cinétiques de nucléation et de
croissance des cavités restent néanmoins plusasagitk celles de leur décroissance et de leur
fermeture.

Ensuite, a I'échellenacroscopiquenous avons vu que l'isotropie de 'endommagement
est fonction du temps et que la distribution spatis champs de cavités n’est homogene que
durant les premieres phases de nucléation et feseptavancées de décroissance et de fermeture
des cavités. En effet, l'isotropiacroscopiquest perdue dans les phases de fortes nucléations
ou les cavités apparaissent a des temps décaléantimes phases, la probabilité d’intercepter
des cavités est plus importante suivaque suivany. Cependant, pour des conditions élevées

de chargementR,_ > 9 MPa), I'apparition de la seconde populatiorcdeités entraine une

équiprobabilité des 2 événements. Par conséquaerdpartition spatiale des champs de cavités
devient totalement homogene et l'isotropiacroscopiqueindépendante du temps.
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Enfin, a I'échellelocale, I'isotropie de 'endommagement demeure indépeteddn
temps avec des cavités plus proche suixatdns IeVER Le VERest un carré qui augmente
avec les conditions de chargement en pressioncétdare, nous avons remarqué que cette
augmentation se faisait suivant deux familles deesadeVERdistinctes:

- VER1pour de faibles conditions de décompressiBn: @,5 MPa/min etP,_, < 9 MPa)

at

avec en moyenne une cavité ;

- VER2,plus grand que le précédent, pour des conditierchdrgement sévéreB ¢ 2,5
MPa/min etP,_ > 9 MPa) avec en moyenne 2 cavités.

sat

L’appartenance d’'une condition de chargement a dee 2 familles dépend de linstant
d’apparition des cavités (pendant ou a la fin dddaompression) mais aussi du nombre de
cavités nucléés et de leur taille. Toujours eguiibvec I'apparition de la seconde population
de cavités, 'endommagement devit@talementanisotrope avec une distance de corrélation
plus grande suivart Dans ce cas, au lieu de 2 cavitéd/ER contient 2 clusters de cavités.

Conclusions

Ce chapitre nous a permis de confirmer certaingligits déja vu dans la littérature.
D’abord, il confirme que les premiéres cavités apisaent pendant ou aprés la fin de la
décompression, aucun endommagement n’étant vipibhelant la mise en pression et la
saturation des échantilloi&ent, 1990; Jaravel, 2011; Yamabe, 201H)suite, les résultats
obtenus montrent la possibilité de retarder ou itBéva cavitation pour des vitesses de
décompression et des pressions de saturation $gitdeavel, 2012; Koga, 2012[Enfin, les
différents essais réalisés pour évaluer I'effet desditions de chargement en hydrogene
vérifient, sur un autre élastomere, I'impossibildé prédire la cavitation avec un critéere
uniquement basé sur une pression critique déJgaavel, 2012)comme vu dans la littérature
(Gent, 1969)Il s’agit d'un probléme diffuso-mécanique couplé.

D’aprés Yamabe, I'apparition des cavités s’exmiga I'échelle moléculaire, par des
régions a forts gradients de concentration en Ig&fre, dans le volume de I'échantillon. Ces
régions sont moins denses que le reste de I'édloan{volume libre important, densité de
réticulation faible), d’ou leur forte concentratien molécules d’hydrogéne. Les gradients de
concentration sont propices a la formation de éaviYamabe, 2009jjui, en grossissant,
passent d’'une échelle nanoscopique a une écheltesonopique. Cette phase de la nucléation
de cavités ne peut pas étre détectée par notresitifgxpérimental. La croissance des cavités
est supposée dépendre de la taille, de la contientet de la pression interne ldndes régions
a forts gradients. Nous pouvons supposer que défiendance de la croissance des cavités
avec les conditions de chargement demeure lorsggiedvités atteignent le seuil visible de
détection (26 um).

Quelle que soit I'échelle d’observation ou de débm, les cavités apparaissent dans des
conditions transitoires complexes. Premiéremerigsepeuvent apparaitre a une échelle
optiquement visible au moment ou I'échantillon estore sous pression ou a la fin de la
décompression. Le retour a la pression atmosph&ridans lI'enceinte n’'impliqgue pas
implicitement que la concentration Ea dans I'éprouvette est nulle. L’échantillon peut@me
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contenir de I'hydrogéne, avec une distribution isat hétérogene. Deuxiémement, la
désorption de I'hydrogéne peut changer localemantcdncentration en hydrogéne de
I'éprouvette, en particulier autour des cavitéssantes. Dans les 2 cas, a I'’échelle de la cavité,
la mécanique et la diffusion de gaz sont entiereéroeuplées.

Dans quelle mesure le nombre de cavités obseopdiegiement peut-il étre relié a cette
hétérogénéité de concentration lén? Plusieurs mécanismes peuvent affeldealementla
distribution d’hydrogéne dans le volume de l'épreitw. Les études ont montré que
'endommagement augmente avec la pression de Satur&ela peut étre vu comme une
conséquence logique de la concentration élevéd.afe I'échantillon a la saturation. Mais,
nous avons vu que le nombre et la taille moyenre cdwités dépendent faiblement de la
pression de saturation pdR, < 9 MPa avec une vitesse de décompression constarites

MPa/min. Cela signifie que si le nombre et la ¢éatles cavités étaient directement liés aux
gradients de concentration B, ces gradients seraient indépendants de tdRtes 9 MPa.

Le nombre et la taille moyenne des cavités augmendgalement avec la vitesse de
décompression, pour des conditions de saturatientigues pour 'ensemble des tests. Cela
suggere que la morphologie de 'endommagementchdiée optiquement visible n’est pas
seulement liée a I'hétérogénéité initiale de laterenH, de I'’échantillon. Cet état initial peut
étre modifié par la vitesse de décompression.

Le temps a une influence de premier ordre surdegssus de nucléation. Lors des essais
a treés longues durées de décompression (vitessdéadenpression faibles ou pressions de
saturation élevees), les cavités apparaissentapes le début de la décompression alors que
la pression dans I'enceinte est encore non nédligeBans ces cas, le nombre et la taille des
cavités sont tres limités durant la décompressoependant, elles atteignent leur taille
maximale et/ou leur nombre maximal apres la filaddécompression. Ceci montre que la
pression a un effet de confinement sur la nucléatda croissance des cavités.

Pour des conditions de décompression séveregxXpample vitesses de décompression
rapides ou pressions de saturation élevées), |phnlmgie de 'endommagement passe de
cavités simples « indépendantes » a un processmedesage, de telle sorte qu’il ne soit plus
possible de discuter les mécanismes comme précéeleimen effet, une seconde population
de cavités plus petites apparait en retard autesiicdvités primaires. L'existence des cavités
satellites a déja été rapportée dans la littérgidemecour, 1968)La plupart des études étant
réalisées sous hautes pressions de saturatiotesses de décompression rapide, ces cavités
satellites pourraient étre considérées comme uaetéaistique générale de 'endommagement.
La présente étude a montré que leur apparitiort pa&s systématique. Les champs de cavités
contenant un trés grand nombre de cavités, papfoishes les unes des autres, ne sont pas
nécessairement associés statistiquement a unéedmytulation de cavités.

Du point de vue statistique, l'introduction du eoegramme permet d’enrichir la
description de la morphologie de 'endommagemenheese limitant pas seulement au nombre
et a la taille des cavités. La construction desadogrammes 2D a permis d’évaluer la
répartition spatiale des champs de cavités auxlésimeacroscopiquetlocale Elle permet de
définir la taille duVER le nombre de cavités impliquées ainsi que lestadice d’interactions,
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des parametres qui peuvent s’avérer importantsnaaitve dans le cadre d’'une simulation
numérique par exemple.

A I'échelle macroscopiqugl’isotropie et ’'homogénéité de la distributiopatiale des
champs de cavités dépendent du temps, avec uneljiitébd’intercepter une cavité suivant
plus grande que suivaptTandis qu’a I'échellécale, cette distribution demeure isotrope avec
2 tailles deVvERqui sont fonction des conditions de chargement :

- pour de faibles vitesses de décompression et presdie saturation/ER1=500x500
[LM2 avec une cavité en moyenne ;

- pour de fortes vitesses de décompressuiriR1=2000x 2000 um?2 avec 2 cavités en
moyenne.

Cependant, pour de fortes pressions de saturdt@pparition de la seconde population de
cavités est telle qu'a I'échellecale le VER devient anisotrope avéx(x) x D (y) =1000x

6000 um?2. La distance de répulsion estimée panarimgramme devient la distance moyenne
d’interaction entre 2 clusters de cavités. Dangoeslitions, les dimensions SiERapprochent

le quart de celles de I'échantillon. Cela pose wmblgme par rapport & la modélisation :

comment dimensionner une structure, type jointadiéhéité de I'ordre de 1 a 15 mm de
diamétre, si le&/ERfait 12 x2 mmz2 ? Dans ce sens,WER devient incompatible et suggéere

d’autres alternatives pour une modélisation maacisgie.

Les covariogrammes mettent en évidence une plusyaus forte interaction entre
cavités voisines en fonction des conditions de ahgression. Par contre, ils ne renseignent pas
sur la nature méme de cette interaction, ni sordaiére dont les échanges de gaz s’effectuent
entre les cavités, ni sur linfluence de champs aniéples proches. De plus, le moyen
expérimental & notre disposition ne nous permetlfaa®ir accés a la valeur de la concentration
en un point matériel dans le volume de I'échamtillet méme si c’était possible, étant donné
gue les cavités apparaissent aléatoirement, ilitseifficile, voire impossible, de pouvoir
anticiper I'endroit de I'échantillon ou positionnen capteur pour mesurer la pression a
I'instant d’apparition de la®e cavité.

Le chapitre suivant a pour objectif d’éclairer ae€canismes par la simulation
numérique, sur la base d’un modéle construit adrpdes parameétres du covariogramme, les
distances de corrélation et de répulsion en pdigicu
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Les études réalisées sur les conditions d’apparites cavités dans un EPDM en faisant
varier les conditions de chargement (pression tigat#on et/ou vitesse de décompression) ont
mis en évidence le rdle de la présence de gazldanatériau et de la pression mécanique du
gaz sur la morphologie de 'endommagement. Paeatleht, le traitement statistique effectué
sur les champs de cavités montre une interactiomagligeable entre cavités lorsqu’elles sont
proches. Cependant, le dispositif expérimental evenpt pas de mesurer la concentration en
gaz dans le volume de I'éprouvette pendant la dpoession et encore moins d’estimer les
champs locaux. Le recours a la modélisation nuraérapt une piste a explorer pour apporter
un éclairage complémentaire sur ces résultats expetaux. En effet, la modélisation permet :

- D’une part, de donner les parameétres (concentraimu pression partielle en gaz)
moteurs de la croissance et de la décroissancead#ss, mais aussi les parametres qui entrent
en jeu dans les interactions entre cavités ;

- Dautre part, de fournir les bases prédictives pamumodele d’endommagement en
conditions couplées diffuso-mécaniques.

Comme énoncé dans le chapitre bibliographiquedgges travaux se sont intéressés a
la cavitation des élastoméres soumis a une décesiprede gaz. Les approches numériques
développées dans la littérature visent a reprodielippénomene de cavitation a I'échelle d’une
cavité unique préexistante ; I'objectif final étal® proposer un critére de cavitatidaravel,
2012; Stewart, 1970En revanche, méme si les modéles numériques gespmermettent de
mieux comprendre le role de la mécanique et deanggs gazeux a I'échelle locale d’'une
cavité, ils ne prennent pas en compte les intenastntre cavités. A cela s’ajoute le fait que le
VERuutilisé pour ces simulations est souvent arbirala seule précaution prise est de choisir
la taille duVERde telle sorte que la cavité ne voie pas lessffetbords. Aucune démarche
n'a été mise en ceuvre pour choisir la taille opkentlu VER La modélisation numérique de la
cavitation sous décompression de gaz n’est dontrigase.

Dans ce chapitre, nous proposons un modele nuneéBtements FinisHF) qui vise
d'une part, a dresser la cartographie des comtaiet des échanges gazeux a I'échelle locale
d’'une cavité et, d’autre part, a estimer les irdoas entre cavités voisines. La simulati€fh
est faite a partir de cavités préexistantes qui S@pposees étre des cavités primaires apparues
expérimentalement & une échelle inférieure a retdl de détection i.e. 26 um. Il va de soi
gue le modéle n'a pas pour but de prédire I'instiapparition des cavités mais plutét, de
permettre de mieux comprendre comment les cavitéhiént dans la matrice élastomére
soumis a différentes conditions de chargement. Méars, sa nouveauté réside dans le choix
du VER optimal et de la distance moyenne entre cavités. iarametres du modele ont été
préalablement estimés expérimentalement a partiodariogramme.

D.1. Description générale des modeles

Dans un premier temps, le modéle 3D vise a étldig¥rponse d’'une cavité sphérique
préexistante au coeur d’'un échantillon macroscopsuenise a différentes conditions de
chargement. Dans un second temps, il permet deematt évidence les interactions entre
cavités (contraintes locales et concentration &eal gaz).
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D.1.1. Conditions aux limites et maillage

Le modele est un systeme constitué d’'une ou dav2és sphérique(s) placée(s) au
centre d’'un cube d’élastomére. La cavité est plaaé centre du modele car elle est plus
facilement sujette a un endommagement gu’une camifiroche paroi ou la désorption du gaz
est plus rapide et débute plus totMERest estimé a partir des distances de corrélatiivaist
X et y obtenuesa partir des covariogrammes 2D, s, (x)=D,,(y)= 500 pm. Nous

supposons que la répartition spatiale des cavagas th troisieme dimension est la méme que
celles enx ety. De ce fait, la distance de corrélation suivaest supposée égale a 500 um.
Cette approche, basée sur la croissance d’'uneégardiéxistante, requiert le choix d’une taille
initiale de défaut. Les cavités initiales traitéeg un rayon compris entre 5 et 10 um. Ces
valeurs sont en accord avec la littérature : éhfest 10 pniDollhofer, 2004) 14 um de taille

de défautgYamabe, 2009)Néanmoins, ces valeurs demeurent tout aussrairbg que les
notres.

Les concentrations en gaz dans le matériau etldarawité sont initialement nulles. La
pression partielle en hydrogéne, rapportée a lgerdration en gaz imposées sur la surface
externe du cube d’élastomeére sont reliées paii @H®znry (@quation A.J A cette condition
limite s’ajoute la pression mécanique que le gar@xsur la surface de I'échantillon. Nous
sSupposons que cette pression mécanique est ingtamtat transmise a la surface du matériau.
Expérimentalement, la pression autour des échamilest régulée et le cycle en pression
d’hydrogene imposé se décompose en une phase deemigression, de saturation et d'une
décompressionFfgure B-3. Numériquement, la pression imposée est la mémsecglle de
'expérience, mais idéalisée. En effet, les vitegsiEemise en pression et de décompression ainsi
gue les maintiens en pression sont des rampessopatiers parfaits. Les calculs par éléments
finis en diffusion pure ont été réalisés sous ABAGQAE ® en utilisant le formalisme de
diffusion de chaleur, gouverné par les mémes éoumtjue la diffusion de masse. La diffusion
de gaz est supposée isotrope dans tout le volumeodele et le processus est décrit par la loi
de Fick(Fick, 1995) qui s’exprime par les équations suivantes :

oC

—-DAC =0 D.1

P (D.1)
Cl - C(xy,z,0=0 (D.2)

D étant le coefficient de diffusion de I'hydrogérand I'élastomeére.

Le probleme de mécanique est résolu simultanémerirabléme de diffusion. Le
changement de volume de I'élastomere consécuaifdéffusion de gaz dans le matériau est le
principal couplage entre le probleme de mécaniquie eiffusion. En raison des symétries du
modele, seuls le 1/8 du cube et de la cavité samiep compte pour le calcul EF : le modele
est bloqué en translation par 3 plans fixes suivastdirectionEigure D-10. Cela permet de
réduire les temps de calcul qui sont en moyenng joeirs pour une saturation a 9 MPa et il
faut compter un jour pour une décompression a Fa/Min. La machine de calcul comporte
2300 cceurs pour une puissance totale de 55 Tftogsague coeur posséde 3,2 Go de RAM.
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Figure D-1 : Partition (a) et maillage (b) du moeel

Seules la cavité et l'interface cavité-élastomsoat tres finement maillées. Afin
d’assurer la convergence du maillage, plusieurstioais sont faites sur le modelgigure D-
1a). Le modele a une cavité compte 54748 élememsiagta deux cavités a 563825 éléments.
Tous les éléments sont hexaédriques, linéairegoadeG@3D8HT. La formulation variationnelle
hybride (H) a été choisie du fait de I'incompres#gé supposée du matériau. L'utilisation de
ce type d’éléments est aussi justifiee par la pdgéide traiter la mécanique et la diffusion de
gaz dans la simulation.

D.1.2. Parametres du modele

Les paramétres importants a renseigner pour teilcBF sont le module de Young, le
coefficient de Poisson, les coefficients de transple gaz (diffusion et solubilité) et le
coefficient de dilatation volumique du matériauaia présence de gaz.

D.1.2.1. Identification des parametres ¥EREPDM

Dans le cadre de la modélisation, le comporterdentEPDM est supposé élastique
linéaire, isotrope et incompressible. Son moduleYdeng E est de 2,75 MPa avec un
coefficient de Poisson de 0,499. Cette valeur de module a été déterngagees essais de
DMA a I'Université de Kyushu (Japon).

Les coefficients de transport de gaz dans 'EPDiVI&é mesurés par une analyse de
désorption thermique ou Thermal Desorption Anal¢BI3A) au Japon. L’analyse est faite sur
des échantillons saturés pendant plus de 24 h\NP20d’hydrogene, a température ambiante.
Les coefficients de diffusion et de solubilité m&susont respectivement de 1,457.10m?2/s
et de 9,94:mol/mm¥/MPa. La TDA permet aussi d’estimer 'augmentatim volume de
I'’échantillon due a la présence d’hydrogéne. Campatre est estimé a 0,01372 MPa

Nous supposons que la présence des moléculesrdi@mt dans la matrice ne modifie
pas le comportement mécanique de I'élastomere.
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D.1.2.2. Modélisation de la cavité et indentification desgmaetres

Du point de vue de la physique, il peut étre sspmp’initialement la cavité est « vide »
(i.e. contenant de l'air a la pression atmosphéjigdonc aucune condition limite n’est imposée
a l'interface cavité-élastomeére. Au cours du preasesle diffusion, I'équilibre de la paroi de la
cavité dépend a la fois de la concentration erdgas I'élastomere et de I'évolution du nombre
de molécules qui remplissent la cavité. Ce mécamisnpose des conditions de convergence
tres séveres pour gérer les échanges gazeuxexftioe cavité-élastomere. Plus précisément,
les calculs ne convergent que pendant la miseessijon et la saturation du matériau en gaz et
il n'est pas possible de simuler la décompresg@s. difficultés avaient déja été mises en avant
dans la these de Jarayéaravel, 2012)Ce sont les distorsions dans la cavité « videisont
a l'origine de la divergence des calculs duraptiase de décompression et ceci pour toutes les
conditions de décompression simulées.

Pour pallier a ce probleme numérique, le modélladavité « vide » est remplacé par
un modele avec une cavité « solide ». Dans ce xtatkenjeu est de trouver des propriétés
meécaniques réalistes a affecter aux domaines ggeada(s) cavité(s). Il est a souligner que la
tension superficielle a I'interface cavité-élastoeng’est pas prise en compte dans ce travail.
La littérature montre un effet non négligeablealtehsion de surface pour des tailles de cavités
suffisamment faiblesBall, 1982. C’est un manquement qu’il faudra intégrer darsgalyse a
venir et dans les travaux futurs pour mieux apprdbeles premiéres phases de la croissance
de la cavité (rayon faible).

» Module de Young

En considérant I'air comme un gaz parfait, latietaliant la pression de l'airR)) a

son volume Y, ) dans les conditions isothermes d’équilibre esinée par :

P__R o
dv (D:3)

Dans ces conditions, le coefficient de comprestthBotherme de I'air s’écrit sous la forme :
1 1 oV
= = X— D4
X =TV (D.4)

K étant le module d’élasticité isostatique de I'ai gst de 0,1 MPa, d’'apres I'Association
Francaise de I'Hydrogéne (ARHavec:

E

“Ta-w) ©9)

En faisant le lien entre l&xjuations D.2tD.4, il apparait que :
K=F (D.6)

Le module de Young de la cavité « solide » s’edots :
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E=3P,(1-2v) (D.7)

Cette relation permet de lier simplement la rigidie la cavité « solide » & sa pression partielle
de gaz durant la simulation. Pour un coefficienfPdésson compris entre O et 0,4 le module
d’Young initial de la cavité varie entre 0,06 €3 81Pa. Compte tenu de cette plage de valeurs
possibles de rigidité pour la cavité, nous avor@sitle module aussi faiblement que possible.
Comme des problémes numériques apparaissent pooodue de 0,06 nous avons recherché
la valeur minimale qui assure une convergence (ilcaNous avons obtenu un module
d’Young initial de la cavité « solide » de 0,1 ME@ant donné que la pression partielle de gaz
dans la cavité évolue en fonction de la diffusi@nyaleur du module d’Young de la cavité
« solide » est mise a jour a chaque pas de tempslisantl’équation D.7

Les Figure D-2 et Figure D-3 montrent la dépendance de la rigidité de la cavité
« solide » avec le coefficient de Poisson et |lagon partielle de gaz.

10 ~ r - 0,7
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Module de compressibilité (MPa)

T
o
N

0 T
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Coefficient de poisson
Figure D-2 : Evolution des modules de compresséiostatique et de cisaillement en
fonction du coefficient de Poisson de la cavitékds »
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Figure D-3 : Evolution des modules d’Young et daitiement en fonction de la pression
partielle de gaz dans la cavité « solide »

Nous remarquons que le module de Young augmentelayeession partielle de gaz dans la
cavité mais cette augmentation est moins marquégue le coefficient de Poisson est plus
important. Comme l'air est compressible, le coéfit de Poisson de la cavité « solide » est
choisi de maniere a assurer la convergence dadsalpermettre de représenter grossierement
un changement de volume.

Sur un modele 2D, I'effet de ce parametre a éxuéven le faisant varier de 0 a 0,4. La
Figure D-4présente I'évolution du rayon de la cavité, pendasaturation a 9 MPa, pour les
2 valeurs extrémes du coefficient de Poisson danavité « solide ».
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Figure D-4 : Influence du coefficient de Poissornaleavité « solide » sur I'évolution de son
rayon pendant une saturation a 9 MPa d’hydrogéne
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Mis a part une faible différence de compressiondpah la phase de mise en pression de
I'échantillon, il s’avére que l'influence du coefent de Poisson est limitée. Pour des raisons
de stabilité de calcul, la valeur de 0,4 a étésihoEn conséquence, le changement de volume
est principalement porté par le parametre de emept le gonflement en fonction de la
concentration.

» Coefficients de transport

En supposant I'air comme étant un gaz parfatplecentration de gaz dans la cavité est
donnée par équation D.&u P est la pression partielle de gaz dans la cavVité, température
ambiante (296,15 K) et R la constante universede gz parfaits de I'ordre de 8,3144621
J/K/mol.

P
RxT

(D.8)

En faisant le rapport entre cette équation et ladéoHenry C=PxS,), la solubilit¢ de
I’hydrogene dans la cavité « solide » s’écrit :
S, =(RxT)” (D.9)
Le calcul donne un coefficient de solubilité deytlhhogene dans la cavité de 415
nmol/MPa/mm.
Quant au coefficient de diffusion de I’"hydrogéshens l'air, il est de 61 mffs (source

AFHD>).

» Coefficient de dilatation volumique

L’augmentation de volume consécutive a la diffagithydrogéne dans la cavité s’écrit :

v _ AV
£ =""=a,xAC (D.10)

0

La loi des gaz parfaits permet de relier la vasiatie concentration d’hydrogene a la variation
de volume de la cavité par la relation suivante :
AV _RxT
V, P

AC (D.11)

Le coefficient de dilatation volumique di a la pnése d’hydrogéne dans la cavité s’écrit alors :

RxT
a, =
P
Pour une pression de 9 MPa, le calcul donne urficeeft de 0,114 MP&

(D.12)

D.2. Cinetiques de croissance et de décroissance d’uravité (Modele A)

La donnée principale fournie par le calcul EF stolution de la concentration
d’hydrogéne dans le matériau et dans la cavitéarsal’'un cycle de pression. Nous rappelons
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gue la concentration erpldst liee a la pression partielle de gaz par ldéoHenry. De ce fait,
connaissant la pression partielle en gaz en urt daimodele (soit dans le matériau, soit dans
la cavité), il est possible de calculer la conaitin en H en ce point matériel. Au passage de
I'interface élastomére-cavité « solide », la pr@sgst transmise par le maillage continu. De ce
fait, les concentrations s’équilibrent de part’atitte en fonction des solubilités respectives.
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Figure D-5 : Evolution de la pression partielle gdirogéne dans le volume de I'élastomere
(a) et dans la cavité (b) pour une saturation ddlB MPa

La Figure D-5 présente I'évolution de la pression partielle de dans le matériau et
dans la cavité au cours du temps pour une sataratichydrogéne d’'une heure a 9 MPa de
pression extérieure imposée. SuFigure D-5aest reproduite la diffusion des couches en peau
vers les couches a coeur du matériau jusqu’a laasiator A la fin de la mise en pression (t =
540 s), la pression partielle de gaz est de 9 MP@aeau alors qu'a coeur du matériau, elle est
inférieure a 4 MPa. Ce résultat se confirme suUfigmure D-5bou la saturation de la cavité
intervient bien apres la fin de la mise en pressioenviron 30 min apreés la fin de la mise en
pression.

Ces resultats permettent de quantifier les tecgractéristiques de la diffusion
d’hydrogene dans céER De laFigure D-5 il apparait que I'échantillon est completement
saturé aprés 1 h. Nous pouvons aussi remarquelfailnle augmentation du volume de
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I’échantillon apres saturation, soit environ 13C@és résultats demeurent inchangés lorsque les
mesures sont réalisées dans les direcaig.

La Figure D-6 présente I'évolution du rayon de la cavité et @e contrainte
hydrostatique au cours de la saturation.
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Figure D-6 : Evolution du rayon et de la contrairitgdrostatique de la cavité au cours de la
saturation

Nous tenons a préciser que cette évolution du ragola cavité est la méme dans toutes les
directions (déplacements isotropes). Cette figaiteafpparaitre trois phases dans la croissance
de la cavité.

D’abord, pendant la mise en pression, la prespantielle de gaz est par définition
instantanément transmise a la surface du matégikel.augmente linéairement alors que la
pression partielle de gaz dans la cavité restenldltemps que la diffusion s’installe dans
I'élastomeére. Le chargement mécanique induit paréasion de gaz ainsi que la faible rigidité
de la cavité « solide », entrainent une contractierla cavité (environ 1 % de déformation
volumique). La contrainte hydrostatique est positians cette phase.

Ensuite, lorsque le gaz commence a diffuser daeavité, I'évolution de la cavité est
marquée par la compétition entre deux processusneDpart, le gaz diffusant induit une
pression interne dans la cavité qui a tendancevidrda cavité. Dans ce cas, 'augmentation de
volume de la cavité est consécutive a 'augmentatie sa pression partielle en hydrogene.
Etant donné que la rigidité de la cavité « solidstliée a sa pression partielle de gaz, la cavité
s’ouvre et devient de plus en plus rigide. La cainte hydrostatique devient alors négative.
D’autre part, 'augmentation de volume de la caggélimitée par la pression mécanique.

Enfin, le volume de la cavité ainsi que la comtt@ihydrostatique se stabilisent avec la
saturation de la cavité. Pour un rayon initial dend, la cavité prend la taille de 0,01 mm a la
fin de la saturation. La pression mécanique cougléediffusion d’hydrogéne pilote donc la
croissance de la cavité.
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Par ailleurs, la cartographie des contrainteslig@es a I'interface cavité-élastomere
montre que les contraintes autours de la cavitétsemélevées a la fin de la saturatibig(re
D-7). La cavité « solide » n’est pas représentéeette igure. Les contraintes maximales sont
observées sur les éléments formant l'interfacetéadlastomere.
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Figure D-7 : Cartographie des contraintes localagaurs de la cavité a la fin de la
saturation a 9 MPa

D.2.1. Effets de la vitesse de décompression

Une heure aprés la fin de la saturation a 9 MPgadela décompression est appliquée
a des vitesses variant entre 1 et 15 MPa/mirkigare D-8présente I'évolution de la pression
partielle de gaz dans le matériau et dans la cautéours du temps pour différentes vitesses
de décompression. Nous remarquons que les pregsdiedles en hydrogene dans le matériau
et dans la cavité ne sont pas nulles a la fin di&tampression. En effet, quelle que soit la
vitesse de décompression, la pression partielgadeaeste supérieure a 6 MPa a cceur a la fin
de la décompression pour une saturation a 9 MPa.

Lorsque la vitesse de décompression est supéaeife MPa/min, la pression partielle
a cceur a la fin de la décompression équivaut aluv de la pression partielle a la saturation
(Figure D-89. Ces résultats quantifient I'effet la vitesseddeompression sur la cinétique de
désorption d’H. Plus précisément, a 0,2 mm d’épaisseur, la pnegsirtielle en gaz a la fin de

la décompression est de 4 MPa pcSLn: 1 MPa/min alors qu’elle est de 7 et 9 MPa pow de
vitesses de décompression respectivement de 25 8fPa/min. En conséquence, plus la
vitesse de décompression est élevée, plus la ctvatien en hydrogene dans le matériau a la
fin de la décompression est élevée. Cette tendzst@n phase avec les évolutions de la pression
partielle en gaz observée dans la cawigyre D-8h.
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Figure D-8 : Evolution de la pression partielle gitirogene dans le volume de I'élastomere a
la fin de la décompression (a) et dans la cavitéadula décompression (b), pour différentes
vitesses de décompression

La Figure D-9 présente I'évolution du rayon de la cavité au sodwm temps pour
différentes vitesses de décompression. Pour chatealtes, les courbes sont tracées a partir de
la fin de la saturation. Pendant la décompress$sopression mécanique imposée a la surface
du matériau diminue progressivement en fonctionadgitesse de décompression, ce qui
entraine une augmentation du volume de la cavigiteCaugmentation est d’autant plus
importante que la vitesse de décompression esé&ldvar exemple, pour des vitesses de

décompression allant de 1 a 15 MPa/min, la défaomatolumique (notéeg,) varie de 0,8 a

7,8 %. En faisant le rapport avec I'évolution dedacentration en Hdans la cavitéHigure
D-8h) et celle de son rayon, il apparait que plus tesse de décompression augmente, plus la
cavité est grande. Ce résultat avait déja été ebsxpéerimentalement au chapitre Kig(re
C-1). La concentration en gaz dans le matériau duaatdcompression a donc un effet sur la
taille de la cavité : plus elle est élevée a coaumdtériau a la fin de la décompression, plus la
cavité est grande. En revanche, la cinétique deoddance de la cavité semble trés peu
influencée par la vitesse de décompression. Tastéftaut souligner que la décroissance de
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la cavité intervient juste aprés la fin de la dépogssion mis a part le cas ou la décompression
est a 1 MPa/min ou la décroissance s'initie deklmut de la chute de pression.
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Figure D-9 : Evolution du rayon de la cavité endtan du temps pour différentes vitesses de
décompression

Expérimentalement, nous avons vu que la croissaeseavités se fait au-dela de 10 min apres
la fin de la décompression et que les cavitésgatggit en moyenne des tailles de 300 um pour
une saturation a 9 MPa et une décompression a P&'mvn Figure C-2. Pour les mémes

conditions d’essai, les simulations numériques meotune durée de croissance tres faible
(moins de 2 min) et une taille maximale de cavéd @l um. Le modele numérique ne reproduit
donc pas ces aspects de la croissance de la daeitepeut provenir du choix du rayon initial

de la cavité (5 um) et de certains parametresgéstians la mise en place du modéle a savoir:

- Latension de surface a l'interface cavité-élastengei, lorsque la cavité est petite, tend
a la refermer et par conséquence a retarder soertowy. Ce retard sera comblé lorsque la
pression mécanique a la surface de I'échantillonetielra nulle ; d’'ou une augmentation du
rayon de la cavité.

- Les conditions aux limites dMERNe sont pas représentatives de I'essai expéeri&mce.
effet, on applique les conditions aux limites macapiques expérimentales a iER locale.
Il faudrait donc situer leVER dans I'échantillon macroscopique et calculer lemgs
caractéristiques de la diffusion aux limites\éeiR

Numériquement, la cinétique de croissance dedésaeist plus rapide que celle de
décroissance comme cela a été observé expérimmetai@ar le suivi de cavités isolées dans
le volume de I'éprouvettd-{gure C-3. Ce résultat montre toutefois que le modéle pedae
capter les cinétiques d’évolution de la cavitéalmhtrice élastomére.

Par ailleurs, laFigure D-10 présente I'évolution de la contrainte hydrostaicgn
fonction du temps pour différentes vitesses de mgcession. Quelle que soit la vitesse de
décompression, la contrainte hydrostatique augmestie valeur absolue durant la
décompression. Elle est en valeur absolue maxi@ali@stant ou la cavité atteint sa taille
maximale et est d’autant plus grande que la vitdesgecompression est élevée. Par exemple,
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en valeur absolue, la contrainte maximale est d'env6,9 MPa pouP: 15 MPa/min alors
guelle n'est que de 1,5 MPa poﬁ’r: 1 MPa/min. Nous remarquons aussi suFigure D-

10 que pourP = 15 MPa/min, la contrainte hydrostatique est dewaabsolue maximale a la
fin de la décompression alors que pour les autitsses, elle est atteinte pendant la
décompression. En effet, étant donné que la pressécanique induit par le gaz a la surface
du matériau diminue avec la vitesse de décompmestaocavité est de moins en moins
contrainte par le chargement extérieur. Ceci amrane augmentation en valeur absolue de la
pression hydrostatique consécutivement a 'augnientde volume de la cavité. Par la suite,
la pression hydrostatique diminue progressivemeat & diminution de volume de la cavité.
Cette diminution est plus rapide apres la fin dddeompression, comme spécifié sufiigure
D-10. L'état initial de contrainte hydrostatique nukst retrouvé bien apres la fin de la
décompression, lorsque la pression partielle endahs la cavité tend vers la pression
atmosphérique. A ce moment, la cavité retrouveidia tnitiale.

O T T
4140 4340 4940 5140
-1
-2 1 Fin décompression
g3
2 Fin décompression
& 4 1
5 1 2,5 MPa/min
1 MPa/mi
6 | a/min
7 “«—Fin décompression

Temps (s)

Figure D-10 : Evolution de la contrainte hydrostaie en fonction du temps pour différentes
vitesses de décompression

La Figure D-11illustre la cartographie des contraintes localdews de la cavité a la
fin de la saturation et a la fin de la décompresdia cavité « solide » n’est pas représentée sur
cette figure. Les contraintes maximales sont penpée les éléments formant l'interface cavité-
elastomere. Ces contraintes sont induites par hapéttion entre l'effet de la pression
d’hydrogene imposée a la surface du matériau qupcione la cavité et I'effet du gonflement
de la cavité induit par la diffusion de gaz. Durdatdécompression, la relaxation de ces
contraintes se fait plus rapidement lorsque lassitede décompression est faitteg(re D-

11). En effet, une décompression lente implique umptelong de décompression, ce qui laisse
le temps aux molécules d’hydrogéne de désorberchonsatériau.
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Figure D-11 : Cartographies des contraintes a kadie la saturation et de la décompression
suivant plusieurs vitesses de décompression

D.2.2. Effets de la pression de saturation

Afin d’étendre les conditions de validation du rale] pour une décompression
constante a 2,5 MPa/min, des simulations ont é&sfa partir d’'un échantillon préalablement
saturé a des pressions allant de 3 a 15 MPa.

Comme observé au précédent paragraphe, la satusiiffectue des couches en peau
vers les couches a cceur. La saturation compldtéahantillon (matériau et cavité) intervient,
guelle que soit le niveau de pression de saturakimm apres la fin de la mise en pression.
Comme illustré sur I&igure D-12 le temps de saturation varie en fonction de ésgion de
saturation imposée. Par exemple, I'état saturatesint en 25 min aprés le début de la mise en
pression pour une pression de saturation a 3 MiPa@l’il faudra attendre 20 min de plus pour
une saturation a 15 MPa. Quoiqu’il en soit, pougdnme de pression testée, I'échantillon
(cavité comprise) est saturé une heure avant lpgemparti.

98



Chapitre D Modéligatidiffuso-mécanique de la croissance d’une ca\iiffet d’interaction

[y
(e}
J

Saturation a 15 MPa

'—\
I
1

[y
N
1

[
o
1

8 - : Saturatici)n a9 MPa
|

Pression partielle en HMPa)

0 1000 2000 3000 4000 5000
Temps (S)

Figure D-12 : Evolution de la pression partielle gaz dans la cavité sous différentes
pressions de saturation

La forme de la courbe d’évolution de la contraimgdrostatique en fonction du temgpsgure
D-6) reste inchangée lorsque la pression de saturatigmente. Nous retrouvons les 3 phases
dans la croissance de la cavité a savoir : la cessfon, I'ouverture et la stabilisation de sa
taille pendant la saturation. Cependant, 'ouvertle la cavité durant la mise en pression et la
saturation est fonction du niveau de pression tleaton Figure D-13. Il va de soi qu’a la
saturation, plus la pression de saturation eseélgus 'augmentation de volume de la cavité
est grande.
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Figure D-13 : Evolution du rayon de la cavité dutda saturation pour différentes pressions
de saturation
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La Figure D-14illustre I'évolution de la contrainte hydrostateydans la cavité pour
différentes pressions de saturation. De la mémeaareaque pour les calculs faits en faisant
varier la vitesse de décompression, la contraiptiedstatigue maximale en valeur absolue est
atteinte pendant la décompression. Elle est ansgaleur absolue d’autant plus grande que la
pression de saturation est élevée : 5 MPa pousatgation a 15 MPa contre 1,5 MPa pour
une saturation a 3 MPa. La diminution de la conteaiest plus rapide apres la fin de la
décompression. La cavité retrouve son équilibretfemte nulle) plus vite pour de faibles
pressions de saturation bien apres la fin de lardpoession Kigure D-14. La contrainte
hydrostatigue maximale est relevée a l'interfacatéalastomere.
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Fin décompression
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Figure D-14 : Evolution de la contrainte hydrostaie dans la cavité apres la décompression
pour différentes pression de saturation

Le rayon de la cavité évolue tres faiblement dutardécompressior-{gure D-15.
Méme si la taille de la cavité reste plus grandsdoe la pression de saturation augmente,
laugmentation de volume de la cavité est plus irtgpde pour de faibles pressions de
saturation. Par exemple, durant la décompressimaugmentation de volume de la cavité de
7,2 % est obtenue pour une saturation a 3 MPa gl@sette augmentation est seulement de
1,1 % pour 15 MPa de saturation en gaz. Ce résedtagén désaccord avec les observations
expérimentales qui montrent des cavités plus gmsarndesque la pression de saturation
augmenteRigure C-4. Le modele ne reproduit pas l'effet de la pressle saturation sur la
croissance des cavités. Cet effet inverse de Issjgme de saturation peut provenir de la loi
matériau de la cavité « solide ». Le probleme ppaiadu modéle vient de la schématisation du
milieu gaz dans la cavité. La dépendance de lauaide la cavité avec la pression partielle est
trés approximative et une surestimation de cettleua doit sous-estimer la croissance réelle
des cavités sous de tres fortes concentrationeffe) pour de fortes pressions de saturation,
le volume de la cavité a la fin de la saturationpesche de celui qu’elle aurait sans contrainte
extérieure. Ceci n’est pas propice a une fortessarice de son rayon sous l'effet d’'une pression
interne. Rappelons que le modéle ne prend pasmepteda tension de surface, qui est fortement
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non linéaire en fonction de la taille initiale dedavité, effet qui doit aussi jouer un réle dans
I'équilibre de la pression interne dans la cavité.
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Figure D-15 : Evolution du rayon de la cavité a pade la décompression pour
différentes pressions de saturation

D.3. Effets d’interaction entre cavités voisines (Model®)

La résolution numérique du probléme couplé diffosicanique en 3D permet de traiter
la question des interactions entre cavités. Pqundleleme traité, cette tentative de modélisation
est complétement nouveau par rapport a la littézatu

Figure D-16 : Zoom sur les deux cavités du caldéhtents Finis en condition diffuso-
mécanique

La taille du VER reste inchangée (5@DO0 pum). Une premiére cavitRi(= 5 um) est
placée au centre du VER et une secoRde 6 um) en proche voisinage. Comment déterminer
la plage de variation de la distancg €ntre cavitésHigure D-16 ?
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Au chapitre C, I'analyse statistique faite surdeamps de cavités dans les conditions
de référence (pression de saturation a 9 MPa etsatde décompression a 2,5 MPa/min) a
montré une distance moyenne entre cavités de 18uimant I'axex (Figure C-5. Cette valeur
est estimée au moment ou le nombre et la tailleemog des cavités sont a leur maximum, soit
300 um de diameétre. Du point de vue numériqueidmeéire initial de la cavité est trés faible
(10 um). Compte tenu de cela, nous avons choisnulistance initiale entre parois 5 um
(Figure D-1). Les 2 cavités sont donc éloignées d’'une distddc&gale a leur rayon. Un
objectif futur est de faire évoluer cette distanees 10 pum.

Etant donné que le modele est symétrique, le V&Rient finalement 3 cavités. Le
calcul est toujours couplé diffuso-mécanique pme saturation d’'une heure a 9 MPa et une
décompression a 2,5 MPa/min.

Pour pouvoir quantifier les effets d’interactidh,points de mesure sont choisis sur
chaque cavitéHigure D-17). Ces nceuds sont suivis durant tout le cycle esgwn de
I'échantillon. Nous nous sommes aussi intérességgament (ou bande d’élastomeére) a la
frontiére des deux cavités.

Figure D-17 : Choix des nceuds de calcul autourscdegés

La Figure D-18présente I'évolution de la pression partielle ereH fonction du temps pour
un chemin reliant la caviti@; (nceuds 0 a 3), le ligament d’élastomére (nceudd)3la cavité
R2 (nceuds 4 a 6) et un bout d’élastomére de 2,5 uste(ppres le nceud 6).

D’abord, nous tenons a préciser que quel qudesoiteud de calcul dans chacune des
cavités, I'évolution de la pression partielle demeeidentique en fonction du temps. Ce résultat
souligne que la diffusion d’hydrogene du matériatsva cavité et vice-versa, est isotrope (pas
de direction privilégiée de diffusion). Ensuiteat donné que la saturation s’effectue des
couches en peau vers les couches a cceur, la Badgdure plus vite que la cavig (Figure
D-18). La présence des 2 cavités en proche voisinagst@ échelle n'a pas d’effets sur la
cinétique globale de saturation. Aucune directiovilg@giée de flux de gaz n’est aussi observée
au niveau du ligament entre les 2 cavités. |l esemarquer que les flux de gaz entre les 2
cavités s’effectuent a des échelles relativemebtefa Par exemple, a la fin de la mise en
pression, la pression partielle de gaz dans la&yiest de 3,355 MPa alors qu’elle est de
3,358 MPa dans la cavikeé.
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Figure D-18 : Evolution de la pression partiellengfdrogene reliant sur un chemin reliant les

nceuds 0 a 6 pendant la mise en pression, la sauarat la décompression

LaFigure D-19illustre I'évolution de la différence de pressjmartielle de gaz entre les

2 cavités @,-PR) aprés le début de la décompression. Sur cetteenf@gure, la pression
partielle de gaz dans la cavi du modéle B est comparée a celle du model®AR,), le
but étant de voir si la cavité garde les mémegignés de désorption en présence d’'une autre

cavité.
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Figure D-19 : Evolution de la pression partielle gaz dans les 2 cavités aprés le début de la

décompression
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Nous rappelons que la cavie a la méme taille et occupe la méme position dandeR des
modéles A et B, les conditions de chargement essjme étant identiques. La différende, ¢

P, ) est maximale aprés la fin de la décompressidim@hue par la suite avec la désorption de
I'échantillon. Cette différence montre que la désion de la cavit®&; du modéle B se fait plus

rapidement, comparé a celle du modeéle A. Celafsgmie la présence de la seconde cdRité
en proche voisinage influence la désorption dedgems la cavitd;.

La différence @, - R,) est maximale apres la fin de la décompressiainghue avec la
désorption de I'’échantillon. Le modele A a montué ¢p désorption se fait, de la méme maniere
gue la saturation, des couches en peau vers lebeoa coeur de I'échantilloRigure D-83.

Il apparait sur l&igure D-19que la désorption de la cavige est plus rapide que celle de la
cavitéR.. En faisant le lien avec I'évolution de la diffaoe (P,-P;), ce résultat suggere que
les 2 cavités interagissent : durant la désorptiae,partie des molécules de gaz de la c&yité

passe dans la caviké. Autrement dit, la cavit® pompe dans la cavité.

Dailleurs, une nette différence est notée daéslfution de la contrainte hydrostatique
au sein du ligament d’élastoméeFragure D-20. Nous pouvons observer deux tendances :

- Avant la fin de la mise en pression, la contralmgdrostatique est minimale au centre
du ligament d’élastomére. Ceci laisse présagercangression des nceuds 3 et 4 appartenant
respectivement aux cavites etRo.

- Apres la fin de la mise en pression jusqu’a larsditon de I'échantillon, elle devient
maximale au centre du ligament, ce qui peut étreaull déplacements des nceuds 3 et 4
consécutifs au gonflement des 2 cavités.

Fin saturation

)

Ein mise en pression

o (MPa)
O R N W AN U O N © ©

O—L

0001 0002 0003 0004 0,005 0,006 0,007
Distance entre parois des cavités (mm)

o

Figure D-20 : Evolution de la contrainte hydrostaie au ligament séparant les 2 cavités

Afin de vérifier ces hypotheses, [Egyure D-21etFigure D-22présentent le déplacement de
3 nceuds choisis autours de chacune des cavitésetioh du temps.

Avant de regarder comment les 2 cavités en proolsnage évoluent dans la matrice
elastomere, intéressons-nous a la cavité cerRiadd comparons son évolution avec celle du
modele a cavité unique. lEgure D-21présente le déplacement de la cavité centralelpour
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modele A (cavité unique) et le modele B (3 cavitB®us rappelons que pour le modele a cavité
unigue, les déplacements relatifs des nceuds 13 2@t identiques (déplacements isotopes).
La forme des courbes est la méme mais le dépladetecka cavité differe d’'un modeéle a
'autre. D’une part, les déplacements des nceud® e modele B sont moins importants que
ceux du modeéle A. D’autre part, pour le méme moéglies déplacements de ces nceuds 1 et
2 ne sont pas les mémes que celui du nceud 3. tLgufane autre cavité soit au voisinage de
la cavité central®; introduit donc une anisotropie dans son déplacén@acti montre que la
cavité R: subit non seulement la pression mécanique extériguposée mais aussi la
compression induite par le gonflement des cavitasines. Ce résultat vérifie les tendances
notées a laFigure D-20 sur I'évolution de la contrainte hydrostatique slda ligament
d’élastomeére séparant les deux cavités.
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Figure D-21: Déplacements de la cavitédh fonction du temps pour un modeéle a cavité
unique et un modele a 3 cavités
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Figure D-22: Déplacement de la cavité & fonction du temps
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Regardons maintenant comment les 2 cakéset Ry interagissent dans la matrice
élastomere. L'analyse comparative &ggure D-21et Figure D-22montre :

- un niveau de compression durant la mise en preggiengrand pour les nceuds 3 et
4 situés de part et d'autre des parois respedtiessavité®R; etRy;

- un déplacement moins important des nceuds 3 etdiapefa saturation comparé aux
autres nceuds de chacune des cavités ;

- un déplacement plus important de la cavid€®mparé a Rdurant la saturation;
- un déplacement plus important de la cavit@&ant la décompression.

Cette analyse montre que les cinétiques de craisseinde décroissance des 2 cavités
en proche voisinage sont dépendantes. En effahensdl reste faible (inférieur a 1 %), le
niveau de compression des cavités durant la miggregsion n'est pas la méme suivant les
nceuds de mesure. Le déplacement des nceuds Ppadeaant respectivement aux cavRes
et Ry, est limité du fait de la compression que les\2téa exercent I'une sur I'autre. Durant la
saturation, le déplacement de ces 2 nceuds dépedeudeprocessus en compétition. D’'une
part, la diffusion de molécules d’hydrogene dassckvités entraine une augmentation de leur
pression interne et de leur volume. Les cavitég donc soumises, en plus de la pression
meécanique extérieure du gaz, a une contrainte mpm@Ession induite par leur prise de volume
respective. Par conséquent, les contraintes deressipn aux nceuds 3 et 4 augmentent comme
illustré sur leg=igure D-23etFigure D-24 D’autre part, la diffusion d’hydrogéne entraimeu
prise de volume de la matrice élastomere, donégdumient d’élastomere entre les 2 cavités.
Cela permet de relacher une partie des contrailee®mpression localisées sur ce ligament.

Du fait de cette interaction locale induisant upldéement anisotrope, les 2 cavités
perdent leurs formes sphériques qu’elles retroulemt apres la fin de la décompression. Ceci
montre une forte interaction entre cavités lorsigsesont éloignées d’une distance équivalente
a leur rayon.

S, Mises

(Avg: 75%)
+1.788e+01
+1.639¢+01
+1.490e+01
+1.341e+01
+1.192e+01
+1.043e+01
+8.939e+00
+7.449e+00
+5.959¢+00
+4.469¢+00

+2.980e+00
+1.490e+00
+2.25%¢-06

Figure D-23 : Cartographie des contraintes locaiek fin de la saturation & 9 MPa
d’hydrogéne
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S, Mises

(Avg: 75%)
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Figure D-24 : Cartographie des contraintes locatek fin de la décompression a 9 MPa
d’hydrogéne

Conclusions

Un modéle EF en conditions couplées diffuso-méamnaété choisi pour modéliser au
mieux :

- d’'une part, la cinétique de diffusion d’hydrogeransl un élastomere et les cinétiques
de croissance/décroissance de cavité (s) préetaqi®ndans la matrice élastomere ;

- d’autre part, l'interaction entre 2 cavités de mémaibe dont leurs parois respectives
sont éloignées d’une distance égale a leur rayon.

En condition diffuso-mécanique, les simulationsg€alablement faites sur un modéle avec

une cavité « vide » ne convergent pas. L'équildeda paroi de la cavité impose des conditions

de convergence trés séveres pour gérer les échgagmsx a l'interface cavité-élastomere. Par

la suite, la cavité est considérée comme un «esolid lequel des propriétés dégradées lui sont
affectées. Elle est placée au centre du VER.

Les simulations réalisées ont montré que le temepsaturation varie en fonction de la
pression de gaz imposeée : plus la pression deag@tniiest élevée, plus la durée de la saturation
est longue. Pour la gamme de pression de saturastée (entre 3 et 15 MPa), les résultats
montrent une saturation complete de I'échantillprea 1 h. La concentration en hydrogene a
coeur du matériau est non nulle a la fin de la d@cession : elle est de la méme valeur que la
concentration a la fin de la saturation. Cette eat@tion a cceur est d’autant plus élevée a la
fin de la décompression que la vitesse de décowipregt/ou la pression de saturation est
grande.

A I'échelle d’'une cavité, le modele A vérifie quévolution de la cavité au sein du
matériau est pilotée a la fois par la pression méce et la diffusion de gaz. Cependant, la
diffusion devient prédominante devant la pressiécanique a la fin de la décompression. Dans
ce cas, I'évolution du rayon de la cavité dépendnejorité de la concentration en hydrogéne
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de I'échantillon a la fin de la décompression. Carwbservé expérimentalement, le modele
reproduit le fait que la taille de la cavité augmeesvec la vitesse de décompression mais aussi
le fait que la croissance de la cavité soit plysde que la décroissance. Les simulations font
état aussi de contraintes locales élevées a Fater cavité-élastomere pendant la
décompression. Ces contraintes sont induites paomigétition entre la pression imposée a la
surface du matériau qui contraint la cavité a seée et le gonflement induit par la diffusion
de gaz dans la cavité. Durant la décompressiomo@ele EF montre que la relaxation des
contraintes locales est plus rapide pour des dlwégsies de décompression.

A I'échelle des interactions entre cavités (modlda présence des 2 cavités en proche
voisinage n'a pas d'effet sur leurs cinétiques gleb de saturation, ce qui n'est pas le cas
pendant la désorption. Les calculs éléments finggérent que la cavité centrale désorbe, en
partie, dans la seconde cavité. A la fin de laraéitin, les contraintes locales autour des cavités
ne sont plus homogénes. Les contraintes maximalet lscalisées entre les cavités. Ces
contraintes sont induites par la pression imposkesarface de I'élastomeéere mais aussi a la
compression induite par le gonflement des cavii&s. contraintes sont telles que les cavités
perdent leur forme sphérique (déplacements angeslo Elles sont relachées apres la
décompression, avec la diminution progressivemertd gression extérieure de gaz et la prise
de volume de I'élastomére et des cavités. Le md8é&ntre donc une forte interaction entre
cavités de méme taille lorsque la distance entredaroi est égale a leur rayon.

Le modéle présente des limites. Expérimentalennents avons observeé que la pression
de saturation a un effet sur la taille des cavip#ss elle est élevée, plus les cavités sont grand
a la décompression. Le modéle ne reproduit pasftatt et sous-estime la taille des cavités.
Cela peut provenir de la non prise en compte dension de surface, de la loi matériau de la
cavité « solide » et méme du fait que le comportgrde I'élastomere soit supposé comme
élastique linéaire. Le modéle est donc a amélafierde pouvoir capter au mieux les cinétiques
expérimentales.

Parallelement, il serait intéressant de faire vdeetaille initiale des cavités et/ou la
distance entre parois pour mieux définir la distaménimale d’interaction entre cavités qui, est
a comparer avec les résultats expérimentaux. Emrsleties interactions, un deuxiéme
phénoméne mettant en jeu la rupture du ligameme eatvités existantes peut également se
produire. Ce phénomene appelé coalescence intefereque :

- la distance initiale entre les 2 cavités est taflsd ;

- les cavités atteignent de grandes tailles danglease de croissance au point de rompre
le ligament constituant leur paroi respective.

Dans ce cas, il est important d’'introduire un cetde rupture de I'élastomere.
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Chapitre E Evolution de 'endommagenantours de cycles de pression

Les deux chapitres précédents ont permis de casmtd’endommagement par
cavitation d'un EPDM soumis a différentes condisiate chargement en pression d’hydrogene
au cours d’'un cycle, constitué d’'une phase de engaression, de saturation pendant 1 h, d’'une
décompression et d'une période d'observation dedbenmagement de 2 h apres retour a
pression atmosphérique. Or, dans le cadre d’'unkcappn, un joint d’étanchéité en EPDM
sous pression d’hydrogéne est soumis, en fonctroeng a des cycles en pression de gaz. Le
but de ce chapitre est de voir comment 'endommage@volue au cours des cycles lorsque
toutes les molécules d’hydrogene n’ont pas totafdmé@sorbées de I'échantillon préalablement
saturé. Dans le cas ou 'endommagement devienipjosrtant au cours des cycles, le cyclage
peut permettre de mieux définir les conditionsrdadition d’'un endommagement localisé vers
une fissuration.

Pour ce chapitre, nous détaillerons d’abord le g des essais de cyclage et les
résultats obtenus par rapport a une condition diagg de référence. Ensuite, nous montrerons
comment ces résultats évoluent lorsque les conditiie cyclage sont modifiées.

E.1. Principe et méthode d’analyse d’'un essai de cyclage
E.1.1. Principe

Le dispositif Hycomat permet de réaliser des es$aisyclage en pression de gaz sur
une méme éprouvette. Le principe reste identigoeld décrit dans le chapitre B concernant
les différentes étapes d’'un cycle en gaz. Le méhardillon est soumis a plusieurs cycles de
chargement en pression. Compte tenu du temps rRéeepeur la réalisation d'un cycle de
chargement en hydrogéne (environ 2 h) et de la rivérfimitée du dispositif de stockage des
images, 5 cycles de chargement en pression d’hgdeognt été appliqués. Les échantillons
EPDM utilisés pour cette campagne d’essai songsaires conditions de chargement sont
représentées sur kagure E-1

P
Saturation 9 MPa

30s 9 mn 1h 216 s X mn

Figure E-1: Chargement en pression d’hydrogéne miaque cycle

Entre deux cycles consécutifs de chargement enegazéfini un temps de recouvrance
(t..,) correspondant a la durée d’'observation du phénemde cavitation apres la fin de la

décompressiorFHgure E-1). Pour un essai de cyclage donné, ce temps deviece reste le
méme et préceéde chaque début de cycle.
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L’étude de leffet des conditions de décompressisar la morphologie
d’endommagement faite au chapitre C a montré gheafrés la fin de la décompression, la
plupart des cavités étaient dans leur derniére epldasdécroissance et de fermeture pour
certaines. Cet état correspond a un faible niveacodcentration et de pression en gaz dans la
cavité. De ce faitt_ a été d’abord calibré a 1 h. L’étude a aussi mamqiténtre 20 et 30 min

couv
apres la fin de la décompression, les cavitésgageit leur plus grande taille et débute leur

phase de décroissance. A cet instant, la conciemtrat la pression en gaz dans la cavité sont
encore élevées. Une nouvelle mise en pressionracpaséquence de contraindre les cavités a
se refermer plus vite. C’est la raison pour lagyelans un autre test de cyclagg, a été réduit

a 30 min d’intervalle.
E.1.2. Méthodes d’analyse

Pour I'analyse morphologique, le traitement d'imagicrit au chapitre B est de
nouveau appligué aux images obtenues lors dessedsacyclage. Pour chaque cycle en
pression, la premiére image de référence corresadimbtant d’apparition de 1a°F cavité et
la derniéere est prise juste avant la mise en gmesdil cycle suivant. Les intervalles de temps
de prises des autres images sont conformes alwcpletde sélection décrit au chapitre B.

A la suite de cette premiére analyse, les donnéaseillies sur chaque image sont
utilisées pour le tracé des covariogrammes dynagsi@D correspondant.

E.2. Analyse d’'un essai de cyclage sous hydrogene

L’essai de cyclage présenté sur ce paragrapheekstayant le plus long temps de
recouvrance apres la fin de la décompression @mdirh). Cette durée de recouvrance semble
assez longue pour permettre a la plupart des mekaihydrogene de désorber hors du
matériau. Dans ce cas, la fin de la recouvrancecw® avec les derniéres phases de
décroissance et de fermeture des cavités. Lesnpaes de chargement en gaz restent
constants et identiques pour les cing cycles degeha@ent a savoir une vitesse de pressurisation
de 1 MPa/min, une saturation a 9 MPa pendant Inb,vitesse de décompression de 2,5
MPa/min suivie d'un temps de recouvrance de 1 h.

De maniere ponctuelle, I'effet de la diminution témps de recouvrance a 30 min sur
la statistique de répartition des champs de caaieé®urs des cycles, sera aussi étudié et discuté
dans les paragraphes ci-apres.

E.2.1. Instant d’apparition des cavités

Aucune cavité n’est apparue pendant les phasessgeem pression et de saturation des
échantillons pour tous les cycles de chargemehydrogene. Les cavités apparaissent pendant
la décompression et pour la majorité, pendantti@@é de recouvrance correspondant au retour
a la pression atmosphérique dans I'enceinteFigare E-2présente I'évolution de l'instant
d’apparition des premiéres cavités en fonction donlore de cycles pour différents temps de
recouvrancetfou). Les lignes verte et rouge indiquent respectivene début et la fin de la
décompression, la durée totale de la décompresésion de 216 s.
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Figure E-2 : Instant d’apparition des premiéres itas détectables en fonction du nombre de
cycles en pressionzipour differentsduy

De maniere générale, I'apparition de 'endommagéréeolue en fonction des cycles :
les cavités apparaissent plus vite au fur et a meque le nombre de cycles augmente.
Néanmoins, cette diminution tigy n’est pas linéaire et s’avére plus importantescietpremier
et le second cycle de chargement en hydrogener@en2i5 s poutcouy = 60 min). Quel que
soit le cycle concerné, la réduction du temps deuerance entraine une apparition de cavités
beaucoup plus rapide. Par exemple, @i&cle en pression, les cavités apparaissent pRs a
le début de la décompression paoyy, = 30 min alors que pouy,,,, =60 min, elles apparaissent

155 s aprés le début de la décompression, soitdumi@ution det_ de 87 s. La fermeture

prématurée et forcée des cavités par une nouvéle en pression influence donc la cinétique
d’apparition des cavités.

La diminution det_, avec le cyclage entraine notamment 'augmentatelagression

d’hydrogene @

) mesurée dans l'enceinte a l'instant d’apparitd® I'endommagement
(Figure E-3. Cela implique, lorsque le temps de recouvranes cavités diminue, une

apparition des cavités a des pressidhg ) de plus en plus proche de la pression dans lietece
au début de la decompression. Néanmoins, il fazdnmaitre que de maniere genérdtg,
tend a se stabiliser lorsque le nombre de cyclgmante.

Ces résultats soulignent de nouveau qu’il estailéfide définir un critére en pression
critique de cavitation et que ce phénomeéne pouggatement résulter d’un effet induit par le
gradient de concentration en hydrogéene dans l|@faeste relative a la décompression.
L’apparition prématurée des cavités aux cyclegasus suggere que 'endommagement généré
au F' cycle soit partiellement au moins irréversible.[des, il n’est pas évident que la premiére
cavité apparue dans le volume de I'éprouvette @yuale quelconque soit aussi la premiére a se
manifester au cycle suivant. Pour discuter ce piifaudrait savoir si ce sont les mémes cavités
qui s’ouvrent a chaque cycle. Ceci sera étudiéamagvaphe suivant.
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Figure E-3 : Niveau dé>,,, correspondant d_,, pour 5 cycles consécutifs de chargement en
pression d’hydrogene pour différengsui

cav

E.2.2. Nombre et tailles des cavités

Nous tenons d’abord a préciser que pour I'ensendds cycles testés, aucune
coalescence de cavités n’a été observée. A la prerdécompression, les cavités apparaissent
aléatoirement dans le volume de I'échantillon uagccavité n’étant observée proche des bords
ou la désorption est plus rapide. Eigure E-4illustre 'endommagement observé pour chaque
cycle, les images étant prises au moment ou le reud cavités est maximal (cet instant est
déduit a partir de I&igure E-5représentant I'évolution du nombre de cavitésogction du
temps écoulé depuis le début de chaque décompmgssio

Un premier résultat visible sur ces images esinfaraition du nombre de cavités au fur
et a mesure que le nombre de cycles augmente.la&fiséimt, cette diminution parait plus
importante lors du passage du cycle 1 au cycld-igufe E-4aet Figure E-4h. Cette
observation qualitative de 'endommagement au cdescycles reste valable lorsque le temps
de recouvrance des cavités diminue. La diminutianndmbre de cavités est confirmée
guantitativement par le nombre de cavités maxifgiufe E-5 qui, entre le premier cycle et
le dernier cycle, est passé d’environ 300 a mo$30 cavités (a peu pres 50 %).
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(c) Cycle 4 (d) Cycle 5

Figure E-4 : Morphologie d’'endommagement d’'un EPBddimis a 5 cycles de chargement
en pression de H P,,,.= 9 MPa, vitesse de décompression a 2,5 MPa/mtg gt 60 min);

cavités récurrentes (cercle), nouvelles cavitéarftyle), cavités n'apparaissant que pour
certains cycles (carré et losange)
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La Figure E-5présente I'évolution du nombre de cavités en fonctiu temps pour
chaque cycle de chargement endtl pour différents temps de recouvrance des cav@éel
gue soit le cycle concerné, la densité de cavitdeg cavité/mmz2.
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(a) tyy,,= 60 min (b) t =30 min

Figure E-5 : Evolution du nombre de cavités en fimmcdu temps pour les 5 cycles de
chargement en hydrogeéene et pour différegts t

D’une part, le nombre maximum de cavités est atmnr chaque cycle bien apres la
fin de la décompression. Mais dans la mesure owdegés apparaissent plus vite avec le
cyclage Figure E-2, le nombre de cavités apparues pendant la déemsipn augmente avec
les cycles. Ceci peut avoir un effet sur la stigtist de répartition des cavités (a confirmer par
les covariogrammes 2D). D’autre part, le cyclagelse ne pas affecter la vitesse de nucléation
des cavités qui reste identique. Ceci pose la muest savoir ce qui se passe aux échelles
inférieures, avant le seuil de détection de I'endh@gement. En effet, le nombre de cavités
diminue avec les cycles et pourtant la vitesse qudke elles apparaissent a I'échelle
optiqguement visible ne change pas. Cela suggeréeafiet du cyclage influence la distribution
aux échelles inférieures (diminution du nombre @é@tés) mais pas leur croissance.

Par contre, au regard deHaure E-5 la forme des courbes est commune aux cycles 1
a 4 sauf pour le dernier cycle. L’'endommagementués (nombre de cavités avant remise en
pression de I'échantillon) augmente surtout pouteemier cycle ou le nombre total de cavités
demeure presque le méme durant toute la périodeatrivrance t(,,). Cela suggere un
endommagement constitué de grosses cavités avemdtigue de décroissance beaucoup plus
lente qu’aux cycles précédents.

La comparaison de I'évolution du nombre de cawt@$onction des cycles dégyure
E-5aet Figure E-5bfait état d'un nombre de cavités indépendartt gdorsque ce dernier a

une durée plus longue que la durée de nucléatipealatés sur chaque cycle.
Au-dela du nombre global, les populations de caji€sentes a chaque cycle ne sont
pas identiques et ceci quelle que soit la duréedsuvrance des cavitég,). Il ne s’agit pas

d’'un « cumul » classique de cavités. Les différgmsnomenes observés sont illustrés a partir
de laFigure E-4 le suivi des cavités étant fait avec une prépisie £+ 1 pixel. D’abord,
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certaines cavités nucléées aliclycle n'apparaissent pas forcément aux cyclesastsv(en
carré sur laFigure E-4. Et dans le cas ou elles réapparaissent, c'ekiipavec un décalage
d’au moins un cycle. Par exemple, parmi les 2 éaviepérées ald'ktycle par un carré sur la
Figure E-4 I'une réapparait au®@® cycle tandis que l'autre n’est revue qu’au dercigle.
D’autres cavités sont présentes dans tous lesscylles seront qualifiées par la suite de cavités
récurrentes (en cercle surRagure E-4. Enfin, malgré le fait que le nombre global deités
diminue avec le cyclage, de nouvelles cavités sfigervées sur chaque cycle (cavités
marquées en triangle surfagure E-4. Nous allons plus particulierement nous inténeada
population de cavités récurrentes.

Afin d’évaluer la part de cavités récurrentes, wpgration booléenne AND est
appliguée aux images deRagure E-4 I'image du £’ cycle étant choisi comme référence. Nous
rappelons que ces images sont prises au momeng¢ owrhbre de cavités est maximal.
L’opération booléenne AND consiste a comparer adruglusieurs images et a fournir en sortie
les objets ou éléments communs a ces images. Et,cen appliquant cette opération a nos
images, nous obtenons apres traitement une imagetawntes les cavités récurrentegy(re
E-6). Plus de détails sur cette opération AND sonnédsrerannexe E

Figure E-6 : Cavités récurrentes a tous les cyapes application de I'opération AND aux
images
Au regard de ld&igure E-6 il ne semble pas y avoir de zone privilégiée amlisation des
cavités récurrentes.

La Figure E-7aprésente sous forme d’histogrammes, le nombré detacavites de
chaque cycle comparé au nombre de cavités récasrgrauttco,y = 60 min. Un tableau
comparatif plus détaillé sur chaque cycle est foemannexe E Le nombre de cavités
récurrentes évolue tres peu d’'un cycle a un autrdemeure inférieur a 100 cavités pour un
total d’environ 300 cavités nucléées d@lclycle. Il diminue tres Iégérement mais augmente
significativement en proportion des cavités totdRes contre pout, = 30 min, les 2 premiers
cycles écoulés, le nombre total de cavités ne yaasque plus aux cycles suivants : moins de

10 cavités en moyenne par cydiégure E-5. LaFigure E-7bmontre que ces cavités sont tres
vite quasi-exclusivement des cavités récurrentegessort donc qu’'une fermeture prématurée

ouv
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des cavités au®lcycle n'augmente pas le nombre total de cavit&spaochains cycles mais
favorise la réouverture de ces mémes cavités.

m nombre de cavités récurrer  m nombre total de cavités du cycle
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Figure E-7 : Comparaison entre le nombre total deités de chaque cycle et du nombre de
cavités récurrentes, le signe # informe sur la reatle la comparaison

Nous nous sommes interrogés par la suite sur tange d’une taille critique conduisant
systématiquement a la réouverture de la méme c&atér cela, il est intéressant ici de voir
comment la taille des cavités et surtout celle a®stés récurrentes évolue en fonction des
cycles. LaFigure E-8représente I'évolution de la taille moyenne destéa en fonction du
temps, pour les 5 cycles de chargement et powérdiffscou. Contrairement a leur nombre, la
taille des cavités augmente avec le cyclage. @etidance est observable visuellement sur la
Figure E-4

Qecyclel ecycle2 mcycle3 +cycle4 ocycleb cyclel #cycle2 mcycle3 » cycle4 ocycleb
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Figure E-8 : Evolution de la taille moyenne desit&s/en fonction du temps pour les 5 cycles
de chargement en hydrogéne

Au regard de I&igure E-8 a I'échelle de la détection i.etd,, les cavités ont une taille

initiale moyenne de 26 um aux cycles 1 et 2. Pesrclycles suivants, leur taille moyenne
minimale a la détection est de 150 um. Donc, lazdgs cavités sont visibles, elles sont en
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moyenne tres grosses, contrairement aux premietescyCeci signifie que la croissance (en

particulier avant la détection) est plus rapidebaut de quelques cycles. Par ailleurs, les
cinétiques de décroissance des cavités paraigesnpedu varier avec les cycles. Elles restent
trés lentes comparées aux cinétiques de croisshapparait que 'endommagement résiduel,

aprés une heure de recouvrance, est constitué jenitthale cavités récurrentes dont la taille

augmente avec les cycles.

Parallelement, le suivi de la taille moyenne destéa de chaque cycl&igure E-81
n’a montré aucun effet de la fermeture forcée d@#é&s sur la cinétique de croissance et sur la
taille maximale moyenne. Par contre, la décroissaamnble plus lente que dans le cas d’un
long temps de recouvrance.

Pour mieux appréhender 'effet du cyclage surilketdes cavités, 5 cavités récurrentes
isolées ont été choisies aléatoirement dans lenelde I'échantillon et suivies durant tous les
cycles Figure E-9. La taille des cavités récurrentes augmente &eryclage dans des
proportions voisines de la population totale ddiesaeprésentent une proportion significative.
De plus, les cavités ont presque la méme tailledémier cycle, leur taille reste pratiguement
la méme durant_ . Apres avoir établi que la population de cavitsurrentes est homogene

en taille, venons-en a la notion de taille critigno@ir expliquer leur persistance.

Pour répondre a cette question, nous avons sélaétibmage au cycle 1 correspondant
a l'instant ou la taille des cavités est en moyelnsen maximumKigure E-89 pourtcouv= 60
min. Connaissant la position des cavités récurrentésega leur barycentre, nous avons
comparé la taille de ces cavités avec celles nigyas réapparu aux cycles suivants. Il ressort
de cette comparaison que la majorité des cavit@atayn diamétre maximal ad' kycle
supérieur a 190 um apparaissent irréversiblemextcgales suivants. Ce critére est aussi
valable, par exemple, pour une cavité ayant appam la premiere fois au second cycle. Ce
résultat confirme I'hypothése auparavant faite uamgent a partir de I'évolution dg,,, sur le

caractére irréversible de 'endommagement cumuléramier cycle. D’autant plus qu’'a
I'exception du ¥ cycle, la premiére cavité apparue aux cycles sisviait partie des cavités
récurrentes.

Cette opération de suivi optique des cavités réobes a aussi été appliquée aux images
des essais de cyclage ptdaty = 30 min. Il apparait que plus de la moitié dedtés atteignent
la taille critique de 190 pm ad%cycle lorsque leur fermeture est forcée au prenyele de
chargement en pression. Ces cavités deviennentrdonrentes pour tous les cycles suivants
et sont en majorité les seules a réapparaitre.
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Figure E-9 : Evolution du diametre de 5 cavitésurgentes isolées dans un EPDM soumis a
5 cycles de chargement en pression d’hydrogene,tpau= 60 min
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Toutefois, des exceptions ont été observées pataimes cavités récurrentes et ceci
quelle que soit la durée de recouvrance des caWtésffet, comme spécifié en losange sur la
Figure E-4 cette cavité par exemple est présente sur tosiscyeles sauf au dernier.
Vraisemblablement, la paroi de la cavité a d0 seufier au contact avec la surface de
I'échantillon. Cette transition de 'endommagemdhine cavité vers une fissure a déja été
observée dans des élastome(€&ampion, 1990 Embury, 2004 Jaravel, 2012) Une
représentation schématique est donnéd-&@lare E-1Q e étant I'épaisseur de I'échantillon.

0 |
(1)
@‘\cav}és @ e @ @ @
rd

EPDM
(a) Cyclen (b) Cycle n+1
Figure E-10 : Représentation schématique du pasdada cavité a la fissure

Toujours pour discuter la notion d’un critére eitié¢ala Figure E-11présentg@ourtcouy
= 60 min,les histogrammes de classes des cavités nucléaeshmrue cycle de chargement,
au moment ou leur taille moyenne est maximale.

mcyclel mcycle2 mcycle3 = cycle4 mcycle5
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Figure E-11 : Histogrammes de tailles des cavitésrgifférents cycles de chargement en
pression au moment ou le diametre des cavitésastmal, pour ¢ouw= 60 min

Ces histogrammes résument la plupart des réspitétedemment obtenus a savoir la
diminution du nombre et 'augmentation de la tadllss cavités avec le cyclage. La taille des
cavités est inférieure a 300 um &liclycle. Les plus grandes tailles de cavités sotéasoa
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partir du cycle 3. L'information de plus que nowsipons en tirer est une proportion de petites
cavités plus importante aux deux premiers cycléauyucycles suivants. Ces petites cavités
sont celles qui napparaissent pas dans les cgaigants. La fermeture forcée des cavités au
1°" cycle permet d’inhiber I'apparition de ces petitasgités aux cycles suivantsigure E-50) :

trés peu de nouvelles cavités apparaissent suuelaagle.

Le fait que certaines cavités ne réapparaisseraypasycles suivants, pose la question
suivante : I'apparition de cavités dans les élaste@s) peut-elle toujours étre assimilée a un
endommagement au sens irréversible du terme ?féh eh admettant I'existence d’'un lien
étroit entre I'organisation des chaines macromdé#@s du matériau et son endommagement
par cavitation(Campion, 1975Haward, 1970) un réarrangement du réseau de chaines et/ou
une rupture irréversible de chaines macromolé@sdgieuvent étre a I'origine de I'apparition
d’'une cavité. Il est donc probable que ces cavité®nt pas atteint la taille requise (critére a
190 um) dans leur phase de croissance au poinhgare les chaines macromoléculaires autour
de leur paroi. Ceci n'exclut pas un réarrangementréseau de chaines conséquent a la
formation des cavités, ce qui impliquerait probai®at un lien avec la densité de points de
réticulation.

Les cavités récurrentes apparaissent comme étafisderes internes au matériau avec
comme origine la rupture des chaines moléculatesomme précédemment obserk&(re
E-8 et Figure E-9, leur taille augmente avec le cyclage. La litiéma ne fait pas état de
l'influence du cyclage en pression sur 'endommagetpar cavitation des élastoméres soumis
a une décompression de gaz, a fortiori sur I'évatutle la taille des cavités avec le cyclage.
Néanmoins, des études existent sur l'influenceadéaligue des élastomeres soumis a un
chargement triaxiglChagnon, 2004Li, 2008 2007) Ces travaux ont montré que toutes les
cavités n‘apparaissent pas durant tous les cyeleharge-décharge et que I'effet Mullins était
non négligeable sur la croissance et la taillecdeges. En effet, lorsque le matériau est soumis
a un chargement de traction cyclique, un adoucissedu matériau est observé. Il s’avere que
le chargement appliqué initialement pour défornélastomere jusqu’a un niveau donné
demeure supérieur a celui nécessaire pour atteimanéme niveau de déformation aux cycles
suivants(Mullins, 1969 1948) Par conséquent, pour des cycles de charge-décbangtants,
I'effet Mullins a pour conséquence d’ouvrir plusevies cavités et donc, d’accroitre leur taille.
Dans ce sens, en considérant le chargement erigoress gaz comme étant I'opposé de la
contrainte hydrostatique dans I'échantill@raravel, 2012) ces résultats peuvent permettre
d’expliquer I'ouverture rapide et 'augmentation kdetaille des cavités récurrentes avec le
cyclage. Cependant, cette tentative d’explicatiesta discutable. Dans notre étude, le
chargement en pression d’hydrogene est tel quartagraphie de concentration locale en gaz
autour de la cavité (surtout lorsqu’elle est encareerte) est susceptible de changer d’'un cycle
a l'autre. Il est donc difficile de justifier leésultats obtenus sur le cyclage en pression de gaz
a partir de considérations uniquement basées swhargement purement mécanique. La
viscosité du matériau peut avoir aussi un effetsstaille des cavités. Elle a tendance a retarder
'ouverture des cavités et leur croissance. Mais sffet semble négligeable devant I'effet
Mullins sauf au ¥ cycle.
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E.2.3. Analyse statistique de la répartition spatiale desvités

Les données recueillies (nombre, taille et distitsudes cavités) a partir du traitement
des images de chaque cycle de chargement vontl'faiet d’'une analyse statistique par le
tracé de covariogramme dynamique 2D. Nous rappe&jaeda premiéere image correspond a
l'instant d’apparition de la premiere cavité eti&niere est prise juste avant la mise en pression
du cycle suivant.

E.2.3.1. Echellemacroscopique

La Figure E-12présente I'évolution de la valeur des asymptoteBrction du temps
suivant les directions ety pour le premier et le dernier cycle de chargerearntression.
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Figure E-12 : Evolution a I'échelle macroscopiqueltilsotropie de distribution des champs
de cavités nucléées atf &t au dernier cycle de chargement en hydrogéne t:ouy = 60 min

L’évolution des asymptotes en fonction du temppramier cycleFigure E-13 rappelle celle
observée au chapitre C dans les mémes conditiorcha®ement en hydrogéne, sur des
éprouvettes rectangulairegigure C-8. Nous retrouvons les 2 zones isotropes ou les
asymptotes suivanx et y se superposent et la zone centrale marquée pawvalesrs
d’asymptotes suivant x supérieures a celleg. dniécart est moins important : environ 15 %,
soit 8 % moins que précédemment.

La Figure E-13superpose aux données dé&igure E-12I'évolution temporelle de ces
mémes grandeurs pour les cycles suivants. De neagérérale, nous observons cette tendance
précédemment décrite des asymptotes suwaty aux cycles 2, 3 et 4 mais avec des valeurs
d’asymptotes plus petites et une réduction deitégare les deux asymptotes (zone anisotrope)
gui est en moyenne de 4 % par cycle. Pour ces mégudes, le nombre de cavité diminue
d'un cycle a l'autre alors que les valeurs des gdgtas restent presque identiques. Cela
signifie que pour les cycles 2, 3 et 4, I'effet@taille des cavités sur I'évolution des asympgote
est prépondérant devant celui de leur nombre gldmla méme maniére que précédemment
observé sur I&igure E-5montrant I'évolution du nombre de cavités en famttilu temps pour
chaque cycle, la forme de la courbe au cycle ®uiftle celle des cycles antérieurs. Les valeurs
prises par les asymptotes se stabilisent a en®frdndurant toute la période de recouvrance,
ce qui n'est pas le cas aux cycles antérieurs. @eaitre a nouveau qu’au cours du cyclage,
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'endommagement est constitué en majorité de gsosarités (forte proportion de cavités
récurrentes) avec de faible cinétique de décrotgsdPour ce dernier cycle, I'écart maximal
entre les asymptotes en x et y est inférieur a 2'#mdommagement tend donc vers une
isotropiemacroscopiquéorsque le nombre de cycles en pression augmente.
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Figure E-13: Evolution a I'échelle macroscopiques @symptotes suivants x et y pour les
différents cycles de chargement en hydrogéne

Comparée aux essais de cyclage peuy= 60 min la décroissance forcée des cavités
par une remise en pression de I'échantilleg(= 30 min montre peu d’effets sur 'isotropie
macroscopiquele 'endommagement. Par contre, les deux preroj@ies écoulés, I'isotropie
macroscopiquemerde la répartition des cavités s’établit tres \atec une proportion de
cavités récurrentes plus importante.

Parallelement, afin de déterminer si le cyclagenaeffet sur ’lhomogénéité de
distribution des cavités, les valeurs des asymgtedat comparées a la fraction surfacique au

carré (FS) des cavités pour chaque cydkégure E-19.
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Figure E-14 : Evolution des asymptotes en fonctimﬁR;E(?,)2 pour chaque cycle de
chargement en hydrogéene, poegd= 60 min
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La droite grise correspond a la droite d’homogéngdtrfaite, i.e. la droite passant par les points
ou les valeurs des asymptotes sont ége(lés)é. Pour des raisons d’échelle d’axe, liées au fait
gue la fraction surfacique des cavités au cyclst beaucoup plus grande comparée aux autres
cycles, seules les 45 premiéres minutes apgede chaque cycle sont représentées.

Cette figure montre gu’a I'exception des premigreases de nucléation (environ 540 s
aprestcay), les valeurs de(FS)2 sont inférieures a celles des asymptotes quelssqigat la
direction de mesure et le cycle concerné. Par cpues#, la répartition spatiale des cavités est
inhomogeéne. En effet, le fait que les valeur{@8)’ soient inférieures a celles des asymptotes

implique que l'analyse statistique est faite a éokelle d’observation insuffisante pour étre
macroscopiquemeneprésentatif. Cela signifie que la majorité dasités restent corrélées

entre elles (forte interaction) sur de longuesadtises et qu’il faut augmenter la taille de
I'échantillon pour retrouver une répartition spltide cavités homogéne dans tout le volume.

Cependant, il faut remarquer que les valeurs dgm@stes s’approchent de ceIIes(EIS)2

lorsque le nombre de cycles augmente. Ceci sigujfie le cyclage en pression tend a
homogénéiser la répartition spatiale des cavitége€ultat montre aussi la représentativité des
cavités récurrentes par rapport a 'endommagemasdragé au cours des cycles puisqu’elles
deviennent prédominantes de par leur taille etdeanbre sur le nombre total de cavitég(re
E-5etFigure E-§.

Ces résultats restent valables lorsque le tempscbeivrance des cavités est rédigit(
=30 min). Par contre, les valeurs des asymptotespdus €loignées de la droite d’homogénéite
que celles poutouwy = 60 min. Par conséquent, la fermeture forcéecdeses par une remise
en pression induit une inhomogénéité de distrilputiles champs de cavités a I'échelle
macroscopique

E.2.3.2. Echellelocale

Les Figure E-15et Figure E-16 présentent I'évolution des distances de corréiatio
suivantx ety pour chaque cycle de chargement en pression. lysmde ces courbes montre :

- une augmentation des distances de corrélation rctiém du cyclage, augmentation
plus importante lors du passage du cycle 1 au &@mviron 50 um) ;

- des distances de corrélation suivaisensiblement égales aux distances de corrélation
suivant y quel que soit le cycle considéré.

Il ressort de cette analyse que malgré le cycay@ression, I&ER reste isotrope.
Puisque le nombre de cavités diminue en fonctiacgeles, 'augmentation des distances de
corrélation apparait de ce fait comme étant lelta@sde I'augmentation de tailles des cavités
et notamment de celle des cavités récurrentes. Nqmpelons que pour I'ensemble des cycles
testés dans les mémes conditions de chargemerttetes cavités sont apparues pendant la
décompression. Dans le paragraphe sur I'évolutionamnbre et de la taille de cavités, nous
avions eémis I'hypothése d’'un possible effet dediamentation du nombre de cavités apparues
pendant la décompression sur la statistique detiépades champs de cavités.
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Figure E-15 : Evolution de la distance de corrélation suivapbur différentes cycles de
chargement en pression d’hydrogéne pasirt 60 min
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Figure E-16 : Evolution de la distance de corrélation suiwapbur différentes cycles de
chargement en pression d’hydrogéne pasirt= 60 min

D’une part, cette hypothése se confirme suiFigsire E-15et Figure E-16: les distances de
corrélation initiales suivantety passent de 150 um au double, soit 300 um, erstieytdes 1

et 5. D’autre part, au chapitre C montrant I'effetla vitesse de décompression et de la pression
de saturation, I'analyse statistique faite surdeamps de cavités nucléées a montré deux
familles de tailles d¥ ERfonction de I'instant d’apparition de 'endommagarh (pendant ou
apres la fin de la décompression). En faisant ppoe avec les résultats obtenus avec le
cyclage, il apparait que la taille 3R obtenue pour chaque cyclec(x) = De(y) =500 pm)

est du méme ordre de grandeur qu¥BR1obtenu au chapitre &/ER1correspondant aux
conditions de chargement ou les cavités sont appgrendant la décompression. Cela confirme
le lien étroit entre la taille dMERet l'instant d’apparition de 'endommagement.

De maniére générale, la fermeture forcée des cagitey = 30 min) ne modifie pas a
I'échellelocalela répartition spatiale de 'endommagement quiel@m isotrope et caractérisée
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majoritairement par les cavités récurrentes. Caltassuggere que lorsqu’on laisse les cavités
recouvrir sur de longues durées, la prochaine egrispression réinstalle une cartographie de
concentration en gaz dans le matériau telle qatilaissi facile de créer une cavité a un autre
endroit (sauf si elle a atteint une taille criticaepremier chargement).

Si nous nous intéressons aux distances moyennes etités, les-igure E-17 et
Figure E-18présentent I'évolution des distances de répulssuigantx ety en fonction du
temps pour différents cycles de chargement en lgghe.
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Figure E-17 : Evolution de la distance de répulsion suivgmur différentes cycles de
chargement en pression d’hydrogéne
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Figure E-18 : Evolution de la distance de répulsion suivgmyr différentes cycles de
chargement en pression d’hydrogéne

La distance de répulsion emapparait instable durant les 200 premiéres sescamd@remier
cycle de chargement en hydrogéne et varie entet 860 pum. Cette instabilité, déja observée
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au chapitre C, peut s’expliquer par I'apparitiodedbire des cavités. Toutefois, ce temps écoulé,
la distance de répulsion se stabilise en moyerire#ém et ceci pour tous les cycles suivants.
Cela montre que certaines cavités nucléées®aaytle sur la directiorx, apparaissent en
moyenne a la méme position aux cycles suivantgé@dtat n’est pas évident au regard des
images prises de 'endommagement au cours dessafiirire E-4etFigure E-§. Par contre,
suivanty, la distance de répulsion demeure instable quekqit le cycle considére. Elle varie
entre 10 et 1800 um. En faisant le parallele axefidtance de répulsion gnil ressort que les
nouvelles cavités apparaissent dans leur majarit@ust la directiory.

De la méme maniére que les distances de cornélateofermeture forcée des cavités
par une remise en pression de I'échantillog, /= 30 min)n'a pas d’effets sur la distance

moyenne entre cavités. Néanmoins, les fluctuatitnservées sur la distance de répulsiop en
sont moins importantes (entre 10 et 900 um). Cscpebablement di a la diminution du
nombre de nouvelles cavités apparaissant sur claglelorsque, = 30 min.

couv
Conclusions et discussion

Cette étude a été realisée sur une éprouvettéecaoumis a 5 cycles de chargement
identique en pression d’hydrogéne avec pour chagcle : une mise a pression a 1 MPa/min,
une saturation a 9 MPa pendant 1 h, une décompneas?,5 MPa/min jusqu’a la pression
atmosphérique, avec des temps de recouvrance @mes variables. Elle vise a quantifier
I'effet du cyclage en pression de gaz mais ausfel du temps de maintien entre deux cycles
consécutifs, sur la morphologie de 'endommagene¢rsur la statistique de répartition des
champs de cavités.

Le cyclage a montré que le nombre de cavités appadurant la premiére
décompression ne peut pas étre le seul parameeineliee compte du niveau d’endommagement
de I'échantillon testé. Le nombre de cavités diraimwvec le cyclage. Par contre, leur taille
augmente et lorsque les cavités atteignent urle taitique de 190 um a leufdapparition,
elles sont susceptibles d’apparaitre dans tousyldes avec de plus grandes tailles. L’analyse
statistique faite sur les champs de cavités soeiligre ces cavités récurrentes sont en proportion
représentatives de 'endommagement. Ce sont dancasétés qui, de par leur nombre et leur
taille, caractérise le niveau d’'endommagement.

A I'échelle macroscopiquepour 30 min <t_ < 60 min, la répartition des champs de

couv
cavités nucléées tend vers une isotropie avecdegg. Le fait que les valeurs de (FS) 2 soient
inférieures a celles des asymptotes quel quessoitdie considéré révéle que les cavités restent
corrélées entre elles (interactions fortes) supdgues distances, ce qui signifie que I'échelle
d’observation du phénomeéne est insuffisante et éauit augmenter la taille de I'échantillon
pour obtenir une répartition spatiale de cavitéadgene. Bien que la répartition spatiale des
cavités demeure de maniere générale inhomogénéuuée de recouvrance des cavités longue
tend a homogénéiser plus rapidement 'endommageaveit les cycles.

Al'échellelocale I'analyse statistique a montré que méme si lgswdces de corrélation
suivantx ety augmentent avec le cyclage MER demeure isotrope. La fermeture forcée des
cavités n'a pas d'effets sur la taille d&R (qui reste isotrope), ni sur la distance d'intéoats
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entre les cavités : les cavités récurrentes demguen proportion, représentatives de
'’endommagement tandis que la majorité des nowealités sur chaque cycle se présente
suivant la direction y.

En outre, cette étude repose une question dégeps chapitre C, a savoir comment
retarder, voire éviter, 'endommagement d’'un élae soumis a un cyclage en pression
d’hydrogene. Pour tenter de répondre a cette qureptir rapport a un essai de cyclage, nous
avons privilégié deux voies: soit forcer les cavaiése refermer par une remise en pression pour
eviter leur propagation, soit inhiber les condiiatiapparition des cavités en effectuant des
décompressions partielles.

La fermeture forcée des cavités consécutive anise en pression de I'échantillon dans
leur premiere phase de décroissance, n’a pas t&ffée nombre de cavités et ne modifie pas
globalement leur répartition spatiale. Cependa#,davités apparaissent plus vite. De plus,
cette fermeture forcée accentue la présence dégsagcurrentes de par leur nombre et leur
taille, et freine I'apparition de nouvelles cavi@s cours des cycles. La fermeture forcée des
cavités n’est donc pas le meilleur moyen de retdedeavitation.

Quelques essais de cyclage effectués sous décssigprepartielle ont mis en évidence
la possibilité de retarder et d’éviter 'endommagein de I'échantillon. Pour cela, la
décompression ne doit pas se faire jusqu’a la jmesgmosphérique, mais a une pression
supérieure aP._,. Autrement dit, la pression minimale en décompoespartielle doit étre

cav*
choisie de sorte a étre ni loin ni proche des ¢ réelles de cavitation. En effet, sur 5 essais
de cyclage en décompression partielle, aucuneécatast optiquement apparue. Les cavités
apparaissent lors d'un®® cycle ou la décompression est faite jusqu'a lassion
atmosphérique. Dans ces conditions, les cavitésd®petite taille comparées a des cavités
ayant subi 6 cycles de décompression complétedéesmpressions partielles montrent que la
concentratioriocale en gaz du matériau joue un role important damsdeessus d’apparition
de 'endommagement : plus la concentration est lygme, plus la probabilité de créer des
cavités est faible. Il serait donc intéressant iditer I'étude vers des essais sous
décompressions partielles.
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Les travaux présentés dans ce manuscrit sont dadiésalyse de la morphologie
d’endommagement d’'un EPDM non chargé soumis ardiftés conditions de décompression
en k. Cette analyse s’est faite a deux échelles : éhéke de cavités indépendantes et a
I'échelle des champs de cavités.

A l'échelle de la cavité, 'endommagement appact maniere aléatoire et non
simultanée sur une zone centrale de I'éprouvettesdp fin de la décompression, au moment
ou I'enceinte est a la pression atmosphérique oBRation des conditions de décompression, la
nucléation peut débuter avant ou apres la fin dE@mpression. Le suivi de cavités isolées
dans le volume de I'échantillon a montré qu’ellemiant les mémes cinétiques de
croissance/décroissance. Les cavités croissentvitleigiu’elles ne décroissent. Ces cavités
isolées évoluent dans I'’échantillon indépendamnentnes des autres, ce qui implique des
interactions faibles. Les cavités proches des baded®chantillon sont plus petites et se ferment
plus vite que celles localisées au centre de l'étilian.

Afin de mieux comprendre les mécanismes de cnoiggdécroissance des cavités et
leur possible interaction, les cinétiques expérimies ont été corrélées a des calculs
numériques par Eléments finis. Les calculs faitslalbase d’'urWER contenant une cavité
centrale ont montré qu’a la fin de la décompresdamcouches a coeur sont a une concentration
en gaz proche de la valeur a la saturation, aleedajconcentration en gaz des couches en peau
est presque nulle. Par contre, les couches a cotume concentration en gaz proche de la
valeur a la fin de la saturation. Ce premier regultmérique montre que la désorption est plus
rapide en surface, ce qui permet d’expliquer ledae les cavités en proche paroi se ferment
plus vite. La cartographie des contraintes locales en exergue des maxima localisés a
l'interface cavité-élastomere. Ces contraintes d@nttant plus importantes que les cavités sont
proches. En effet, les calculs faites sur WiBR contenant 2 cavités montrent de fortes
interactions lorsque les cavités sont proches @distance entre parois équivalente au rayon).
La présence d’'une deuxieme cavité en proche va@siparturbe la cinétique de désorption de
la cavité centrale. Cette derniere désorbe plasque si elle était seule dans/lERet se vide
en partie dans la seconde cavité. Ces interactiomistelles que les cavités sont contraintes, en
plus de la pression extérieure en gaz, par I'augatien de volume consécutive a la diffusion
de gaz dans chacune des cavités. Ceci induit useteopie dans la forme des cavités. Une
partie des contraintes est relaxée pendant legoefit de la matrice élastomere. L’autre partie
est relachée avec la décroissance des cavitémteeactions entre cavités sont donc a prendre
en compte dans la mise en place d’un modele decpiced

A I'échelle des champs de cavités, I'influence desditions de décompression sur la
répartition spatiale des cavités est analysé@aomebre et la taille des cavités augmentent avec
la pression de saturation et la vitesse de décasipre La distribution de tailles des cavités
s’homogénéise aussi vers les grandes tailles. @depén lorsque les conditions de
décompression deviennent tres séveres, une seq@apidation de petites cavités apparait
autour des premiéeres cavités. Cette seconde papufait que 'endommagement s’apparente
a un phénoméne de moussage. L’homogéenéité etré@et de la distribution aux échelles
macroscopiquetlocalesont étudiées a travers les covariogrammes dyn@sides images de
'endommagement. A I'échelle macroscopique, I'ispte de 'endommagement est fonction
du temps et la distribution spatiale des champsalités n’est homogéne que durant les
premieres phases de nucléation et les phases @gadeédécroissance et de fermeture des
cavités. L'isotropie est donc perdue dans les ghaseforte nucléation ou la probabilité
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d’intercepter des cavités est plus importante suixaque suivanty sur des échantillons
rectangulaires. L'apparition de la seconde popuatie cavités a pour effet de rendre la
répartition spatiale des champs de cavités totalemeomogene. L'isotropie de
'endommagement qui en découle est intrinséquetigend 'homogénéisation de la répartition
spatiale des cavités. A I'échellecale compte tenu des hétérogénéités mises en évidence
expérimentalement, I¥ER est isotrope (de forme carrée) et sa taille auggnemec les
conditions de décompression. Cette augmentatidaissuivant deux familles de tailles de
VER L’appartenance d’une condition de chargementeades 2 familles dépend de I'instant
d’apparition des cavités (pendant ou a la fin dddeompression) mais aussi du nombre de
cavités nucléés et de leur taille. Ce résultat neomqiie les modeles a cavité unique vus dans la
littérature restent probants pour de faibles comut de décompression. Mais ils doivent étre
réadaptés en fonction des conditions de décompressivec I'apparition de la seconde
population de cavités, MERdevient anisotrope avec une distance de corrélaliss grande
suivanty. Dans ce cas, au lieu de 2 cavité§/ERpeut contenir 2 clusters de cavités et sa taille
est telle qu’il occupe presque la moitié de I'éditeom. Dans ce contexte, la notion ¥&Rse
perd puisque sa taille occupe presque la moitid’@dantillon. Ceci suggére d’autres
alternatives pour une modélisation macroscopique.

Il a été finalement montré que la morphologie desmps de cavités évolue au cours de
cycles successifs. D’abord, le nombre de cavit&epes durant la cavitation ne peut étre le
seul parametre a regarder pour quantifier I'endogenmeent. Des cavités apparues au premier
cycle, ne réapparaissent pas forcément aux cyclesrds. Ensuite, bien que leur taille
augmente, seules les cavités ayant atteint unle titigue de 190 um sont susceptibles
d’apparaitre dans tous les cycles. Ce criteredaapposer un endommagement irréversible de
I'échantillon. L'analyse statistique faite sur lesamps de cavités souligne que les cavités
récurrentes sont en proportion représentativeslesutombre total de cavités. A I'échelle
macroscopiquela répartition spatiale des cavités tend vers ign&opie totale lorsque le
nombre de cycles augmente. Cette isotropie estudargar la prédominance des cavités
primaires sur 'ensemble des cavités. Néanmoirsscéwités restent tres fortement corrélées
entre elles, ce qui rend 'endommagement inhomogdans le volume de I'échantillon. A partir
de ce résultat, la définition d’un rééER a I'échellelocale n’est plus envisageable. Dans ce
cas, la solution est d’'augmenter la taille de |sdifilon.

La fermeture forcée des cavités par une remiggegsion conduit majoritairement a la
réouverture des cavités récurrentes. Par ailldessetudes montrent que la décompression
partielle est une voie possible pour retarder diber I'apparition de 'endommagement.

129



Perspectives



Perspectives

A la suite de ce travail, de nombreuses questiestent encore ouvertes. La premiere
concerne I'échelle optique de détection des cavéss notre étude, les cavités sont détectées
lorsqu’elles atteignent une taille de 26 um, vraiblblement a un stade déja avancé dans leur
croissance. A cela s’ajoute le fait que la prisendges n'est faite que sur un plan de
I'échantillon, aucune information n’est obtenue sl#idpaisseur. Il serait donc intéressant de
savoir ce qui s’est passé avant notre échelle uptig détection. Une solution serait de réaliser
les essais de décompression en micro-tomograplgguince qui permettrait d’avoir en plus
d’une vision 3D de 'endommagement, une meille@solution pour détecter les premiers
stades d’apparition de 'endommagement.

Pour I'ensemble des essais réalisés, les éclomstiiestés ne sont soumis ni a un
chargement de traction, ni a un chargement de asajan. Il serait envisageable de superposer
au chargement en gaz, un chargement de tractiale @mompression aux échantillons testés.
Cela aura comme conséquence de faire varier laaiot@ hydrostatique au centre du matériau
et permettre de mieux définir un critere de camitaén conditions couplées diffuso-mécanique.
Ces tests supplémentaires permettent dans le aldre application telle qu'un joint
d’étanchéité, de se rapprocher de ses conditiossrdé&ce au cours duquel il est soumis en plus
de la pression de gaz, a la traction et a la cosse.

Les études faites sur le cyclage montent quedardpression partielle est une condition
de chargement qui permet de retarder ou d'inhitasgaphrition des cavités. Pour cela, la
décompression doit étre partiellement stoppée apwassion supérieure a la pression de
cavitation, ce qui suppose de connaitre au préalabstant de cavitation. Cependant, I'étude
n'a été faite que sur une condition de chargememression (pression de saturation a 9 MPa
et vitesse de décompression a 2,5 MPa) avec senlléneycles. A plus long terme, les
investigations devront se poursuivre en prenamoempte un nombre plus important de cycles
et en faisant varier les conditions de chargent@edi permettra de mieux définir les conditions
de chargement pour éviter la cavitation.

Le modele 3D proposé dans ce document permetitertia question des interactions
entre proches cavités, ce qui est complétementaaupour ce probleme par rapport a la
littérature. Cependant, est-il réaliste de congidéair contenu dans les cavités comme un
solide ? Le modele permet de reproduire les cinégxpérimentales d’évolution de la cavité
dans la matrice élastomére, mais dans des propsrti@aucoup plus faibles que celles
observées expérimentalement. De méme, bien qusirfedations reproduisent les courbes
d’évolution de la cavité en fonction de la presstnsaturation, elles ne reproduisent pas
laugmentation de la taille de la cavité avecrasgion de saturation. Une explication avancée
est la non prise en compte de la tension de suefialeefait qu’il N’y est pas un vrai modele de
gaz dans la cavité. Un cadre de travail pour pssgeserait donc un modele qui prendrait
mieux en compte ces parametres. D’ailleurs, I'aseafpite au chapitre C sur la morphologie et
la statistique de répartition des champs de caVitésnit des informations pour discuter et
renseigner les ingrédients de modeles d’endommage@emment utiliser ces informations ?

D’abord, la taille dlERet la distance moyenne entre cavités sont diremteastimées,
pour chaque condition de chargement a partir desrimgrammes. Ensuite, la variable
d’endommagement a introduire dans le modéle dgigénativement tenir compte de I'aspect
temporel du phénoméne de cavitation. La raisort éiam les cavités apparaissent a des temps
décalés avec chacune ses propres cinétigues dssamoe et décroissance. Enfin, les

130



Perspectives

mécanismes physiques qui gouvernent I'endommagempantcavitation peuvent ou pas
interagir sur le comportement du matériau. Ces misgees sont :

- La phase de germination des cavités qui sont, ataxe, encore trop petites pour
modifier le comportement macroscopique du matériau

- La croissance des cavités qui peut entrainer unucskement progressif de
I'élastomeére ;

- La phase de coalescence entre cavités qui n'esbppsirs systématique et qui peut
donner lieu a des fissures macroscopiques ;

- La phase de décroissance et de fermeture dessavité

Un choix s’impose donc par rapport aux deux caiégate modéles d’endommagement qui
existent a savoir les modéles découg@gane, 1980; Rice, 196@} les modeles couplés au
comportement du matérigGurson, 1977; Rousselier, 1980es modeles sont tous construits
sur la base de chargement purement mécanique Ispeuvent étre adaptés a notre étude.

L’analyse statistique des champs de cavités mguoed’isotropie de 'endommagement
dépend du temps et des conditions de décompression.

La variable d’'endommagement (ici la fraction saidae ou volumique des cavités) peut
étre considérée comme un scalaire et la rupturenahériau est prédit lorsque la fraction le
nombre et la taille des cavités atteint une vatetique. Cette variable peut étre définie dans
toutes les directions de mesures, ce qui permeteddre compte d’'un endommagement
anisotrope. L’apparition de la seconde populat®eakités rend 'endommagement complexe.
Dans ce cas, il est nécessaire d'utiliser desd@sgolution différentes suivant les directions
pour décrire avec plus de réalisme I'endommagemBiains ce cas, I'anisotropie de
'endommagement est décrite a I'aide de varialdasdrielles d’ordres 2. Il existe toutefois des
modeles qui utilisent comme variables interneg, woiendommagement vector{@®ewman,
1998) soit un tenseur d’ordre (€haboche, 1982prsque 'endommagement ne peut pas étre
décrit uniquement suivant 2 directions.
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Annexe A: Schéma global de I'algorithme de résolutin
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Annexe B : Choix et limites du traitement d’'image

» Choix du seuil de binarisation

Pour un meilleur choix du seuil a affecter a 'qggion de binarisation, il est important
de tracer au préalable I'histogramme en niveau rge dge I'image étudiée. L&igure B-1
présente un exemple de microstructure comparahleeamatrice avec des inclusions ou
porosités. Le tracé de I'histogramme en niveau rite dg I'image montre deux modes : le
premier correspondant aux inclusions de coulewerstile second a I'arriére-plan qui est gris.

Nombre
de pixels

— seuil

.
Niveau de gris

Figure B-1 : Histogramme bimodal d’un milieu hétgene

Le point en rouge sur la courbe de I'histogrammeneé de définir la valeur du seuil pour une
opération de binarisation.

Afin de vérifier la sensibilité de la binarisatipar rapport a ce seuil, nous avons choisi
comme exemple une image comportant beaucoup desduas le plus défavorable pour une
binarisation). L’histogramme de cette imadég(re B-183 donne une valeur seuil de
binaritation de 55 (type 3 sur IE&ggure B-2etFigure B-3d). Nous avons choisi par la suite 4
autres types de seuil : type (1) a 45, type (2),aype (4) a 60 et type (5) a 65. Le but étant de
les comparer avec le seuil optimal. lEegure B-2etFigure B-3 montrent la sensibilité de ces
différents seuils de binarisation sur le post-¢mi¢nt de I'image.

800

600 -
400 -
200 - I t
0 - . : 4 ; .
1 5 4 5

Types de seuil Types de seuil

[os)
o

1000

Nombres de cavités

Fraction surfacique des
cavités (%)
N S (o))
o o o o
1 | |

Figure B-2 : Sensibilité du type de seuil sur lstpivaitement des résultats
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(@) Imae brute

(b) Type 1

(c) Type 2 (d) Type 3

(e) Type 4 () Type 5

Figure B-3 : Sensibilités du seuillage sur le réautle de la binarisation

En prenant comme référence le seuillage optimatyde 3, I'analyse des résultats
montre une variation de 7 % sur le nombre de capib@r un seuil inférieur a 55 et une variation
de plus de 20 % lorsque le seuil dépasse 55 ;iamaution de la fraction surfacique des cavités
est aussi notée lorsque le seuil de binarisatiggmente. Ce qui justifie qu’il soit recommandé
de prendre la valeur optimal de seuillage détermparde tracé de I'histogramme de l'image.
En effet, un seuil trop faible (cas des types 2)&t tendance a diminuer le nombre de cavités
en les fusionnant et de ce fait, a augmenter leatibn surfacique comme le montrent les
Figure B-3bet Figure B-3c Parallelement, un seuil trop élevé augmente telme de cavités
en séparant par exemple une cavité initiale envi2ésa; ce qui diminue par conséquent la
fraction surfaciqueRigure B-3ect Figure B-3f).

Compte tenu de cela, notre choix s’est porté keessuil a 55 donné par I'histogramme.
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> Erreur hors-plan sur la mesure des cavités

Afin de quantifier I'erreur maximale hors-plan comse sur la mesure des cavités sur
une image 2D, nous nous sommes placés dans le qhssl défavorable i.e. le cas ou deux
cavités sont situées de part et d’autres dansi$ggar de I'échantillonHigure B-4.

Cavité en arriere plan Cavité au premier plan

/ I“.Rf_>i

- o ! 5
/ \ | Y P
/ \ Ll :
: ' Sy
! ! L Do *
| ' H
\ / : P !

a1SSeur eprouvetie '
‘.._.-._._._._.-._p. ......... p! ............. = - BRI T 1?0_ ........ e e ’hl Caméra

Figure B-4 : Vue schématique de deux cavités dapaikseur de I'échantillon

Le but recherché est de calculer la taille desv&é&smprojetées sur I'image de la camérd_en
etL’. Ce calcul nous conduit aux équations suivantes :

L 2
C?=D? :(Ej +Df ? (B.7)
F 2
A =PB? =(— +E? (B.8)
2
L D_C
—==Z== (B.9)
F A B
La résolution de ces équations permet d’obtenidésc solutions suivantes :
L=P"F e memeL= DfXF (B.10)

Ainsi, pour une cavité a I'avant du planlede 250um, une distanc®,entre I'objectif

de la camera et la surface de I'échantillon conttams I'enceinte sous pression €gale a 50 mm
(la moitié de la hauteur de I'enceinte) et uneattisé focalddf comprise entre 150 et 450 mm,
'erreur maximale hors-plan commise sur la meswdadtaille des cavités est de 2 %. Cela

142



Annexes

signifie que pour une cavité en avant du plan daiaera ayant un diametre de 250 um (cavité
prise comme référence), la cavité en arriére-planeataille de 245 pm.

» Choix du type d’approximation de la forme des cavis

L’approximation de la forme réelle des cavitéstpsai faire de différentes manieres
comme représentées suiFigure B-5

| (a Ig but T j (b) rOX|maioneeII|pse

8 o

(c) Approximation en cercle inscrit

() Apprxiien cercle circonscrit
Figure B-5 : Les différents types d’approximatianfdrmes de cavités

L’approximation en ellipse n’a pas été utiliséeque les essais de décompression n’ont
pas été combinés avec un chargement mécaniquei aegmme effet de déformer les cavités
en ellipse. Nous présupposons, lors du traitem@ngides, que les cavités gardent une forme
sphérique a partir de leur apparition jusqu’a feameture. Comme tenu de ce fait, leur forme
sur les images 2D a été approximée au cercle irdams leurs contours : cette approximation
s’approche plus de la forme et de la taille réd#e cavités. En effet, comme illustré sur la
Figure B-§ le fait d’approximer la cavité au cercle circarisen vert) a son contour (aprés
binarisation en bleu) surestime la taille réellelaleavité. Cette surestimation est visible en
faisant la comparaison entre les valeurs de fraciofacique et de taille de cavités obtenues
pour chaque type d’approximation et celles donpéedes contours de cavités obtenues apres
binarisation et segmentation. Eigure B-7illustre cette comparaison avec les désignations
suivantes en abscisses : (1) pour une approximatiorcercle circonscrit, (2) pour une
approximation au cercle inscrit et (3) pour un oconide cavité obtenue apres les opérations de
binarisation et de segmentation.

L’approximation au cercle inscrit (en violet) dene meilleur résultat. D’ou notre choix
porté a ce type d’approximation.
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Fraction surfacique des

Figure B-6 : Comparaison entre une approximationcatcle inscrit (en violet) et une
approximation au cercle circonscrit (en vert) d’ucevité apres binarisation (en bleu)

cavités (%)

50

40

1 2 3
Type d'approximation

(=Y
a1

Diametre cavité (pixel)

10 -
a1l n
0_ T

1 2 3

Type d'approximation

Figure B-7 : Sensibilité du type d’approximationldgorme des cavités
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Annexe E: Méthodologie de suivi des cavités récumges sur chaque cycle
» Description de I'opération AND

Afin d’évaluer la part de cavités récurrentestsus les cycles, une opération booléenne
AND est appliquée aux images deHmure E-4 I'image du ler cycle étant choisi comme
référence. Cette opération consiste a comparer deyptusieurs images et a fournir en sortie
les objets ou éléments communs a ces images. E&t,cen appliquant cette opération a nos
images, nous obtenons apres traitement une imaggetautes les cavités récurrentes. Toutes
les images traitées ci-dessous ont été prises awentoou le nombre de cavités est maximal.
Les parametres de chargement en gaz restent ctanstadentiques pour tous les 5 cycles de
chargement a savoir une vitesse de pressurisagoh MPa/min, une saturation a 9 MPa
pendant 1 h, une vitesse de décompression de 2anitiPsuivie d’'un temps de recouvrance
de 60 min.

(c) Cavités récurrentes des cycles 1 et 2

Figure E-19 : Opération AND sur les cycles 1 et 2
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(c) Cavités récurrentes des cycles 2 et 3

Figure E-20 : Opération AND sur les cycles 2 et 3

Cette opération est effectuée autant de fois gasilple jusqu’a obtention de la derniere image
comportant toutes les cavités récurrentes préssuatésus les cycles de pression en hydrogene.

» Cauvités récurrentes entre cycles

Est considérée comme cavité récurrente, toutdéc@vésente sur au moins 2 cycles
consécutifs. Les paramétres de chargement en gi@nteonstants et identiqgues pour tous les
5 cycles de chargement a savoir une vitesse deyreation de 1 MPa/min, une saturation a 9
MPa pendant 1 h, une vitesse de décompression ddé&IRPa/min suivie d'un temps de
recouvrance qui varie entre 30 et 60 min.

Les cages a fond jaune représentent le nombred®teavité du cycle considéré. Par
exemple, pour un temps de recouvrance de 60 moyde 3 a au maximum 174 cavités. Et
parmi ces derniéres, 97 étaient déja présente& aycle et 89 au?*cycle. Les tableaux ci-
apres donnent le nombre de cavités présentescsutes consecutifs.
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Pourt = 60 min, il ressort de 'analyse que, méme siale/elles cavités apparaissent

couv
sur chaque cycle, le nombre de cavités diminue &v@yclage Tableau E-1 De plus, le
nombre de cavités récurrentes diminue faiblemeat &s cycles en pression.

Tableau E-1 : Cavités récurrentes présentes syrckes consécutifs pour,,,= 60 min

Tableau E-2 : Cavités recurrentes présentes swyicks consécutifs poug,,,= 30 min

Pour t_,= 30 min, tres peu de nouvelles cavités appardisben cycle a l'autre

(Tableau E-2. Les cavités récurrentes sont plus nombreusgsagortion du nombre total de
cavités.
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Résumé de la thése

La morphologie de 'endommagement par cavitatidraaalysée dans un EPDM non chargeé
sous différentes conditions de décompression ddggaie. Les expériences permettent de
visualiser I'évolution de 'endommagement au codustemps. Les images obtenues sont
traitées pour obtenir I'instant d’apparition, lenmare et la distribution de taille des cavités au
cours du temps. Elles permettent également desslgisicinétiques de croissance / décroissance
des plus grosses cavités. Le tracé de covariogranpaanet de quantifier la distribution
spatiale de ces cavités. L'analyse de cet ensedebtionnées porte donc sur deux échelles :
celle de cavités indépendantes et celle de charapsadtés. A I'échelle de la cavité, les
cinétigues expérimentales sont corrélées a deslsatmmériques par Eléments Finis en
conditions diffuso-mécaniques couplées sur unaileelémentaire contenant une ou deux
cavité(s). Ces calculs permettent par ailleurs ldider les évolutions locales des champs
mécaniques et de concentration de gaz, ainsi guméanismes d’interaction entre cavités
voisines. Les covariogrammes fournissent des él&sypur estimer les caractéristiques d’un
Volume Elémentaire Représentatif (VER) (taille tiepie) et discuter la représentativité d’'un
tel modele numérique selon les conditions de décesson. A I'échelle des champs de cavités,
les conditions de décompression influencent lartiéjos spatiale. Le nombre et la taille des
cavités augmentent avec la pression de saturation k& vitesse de décompression, et une
seconde population de petites cavités apparaiuad&s premieres sous conditions séveres.
L’homogénéité et I'isotropie de la distribution’adhelle macroscopique sont étudiées. Il est
finalement montré que la morphologie des champsaldtés évolue au cours de cycles
successifs. Cette analyse fournit des informatpms discuter et renseigner le cadre et les
ingrédients de modéles d’endommagement.

Mots clés: EPDM, cavitation, couplage diffuso-mégar, essais de décompression,
covariogramme, Eléments Finis

The morphology of cavitation is analyzed in an ledi EPDM under different hydrogen
decompression conditions. The experimental devilceva a time-resolved tracking of the
evolution of damage. Images are processed to olit@ronset time, the number and size
distribution of cavities over time, and the inftati/ deflation kinetics of the biggest cavities.
Covariograms guantifies the spatial distributiorca¥ity fields. The analysis is thus led at two
scales: that of independent cavities and thateofuh cavity fields At the cavity scale, kinetics
is shown to be identical for independent cavitiesdifferent between inflation and deflation.
Experimental kinetics is compared to that issuednfiFinite Element calculations in a cell
containing one or two cavities, in coupled diffusechanical conditions. Calculations
highlight the evolution of local mechanical and gastent fields, as well as interaction effects
between close cavities. At the scale of cavitydBekthe spatial distribution is influenced by the
decompression conditions. The number and sizeafies increase with saturation pressure
and/or decompression rate and a second populatismall cavities is nucleated around the
first one under severe decompression conditiong Mhbmogeneity and isotropy of the
distribution at macroscopic scale are studied. iffleence of cycling on the evolution of
cavitation morphology is addressed in the finat.pamwas finally found that the morphology
of cavity fields evolves during successive cyclHse analysis provides information to discuss
and to inquire the framework and ingredients of dgenmodels.

Keywords: EPDM, cavitation, diffuso-mechanical ctog, decompression tests, covariogram,
Finite Element method



