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Introduction

Depuis le début du XXe siécle, les matériaux cellulaires se sont imposés dans I’industrie et se
retrouvent dans la vie de tous les jours, que ce soit au niveau de [’habitation (isolation
phonique/thermique), du transport (rembourrage des siéges, absorption des vibrations) ou
encore de I’habillement (casque de protection, chaussures, blouson). Parmi ces matériaux
cellulaires, les mousses polyméres occupent une position trés privilégiée. Initialement
adoptées pour I’allégement des structures afin de minimiser la consommation d’énergie tout
en optimisant les propriétés mécaniques et la durabilité, elles ont vu leur utilisation se
diversifier au fur et a mesure de 1’évolution des technologies de plastification et de moussage
permettant des applications de plus en plus sophistiquées (tissus artificiels, protheses). Aussi,
utilisées comme ame dans les panneaux sandwich, elles permettent des applications
nécessitant a la fois légereté et rigidité. Au regard du nouveau potentiel industriel et
¢conomique génére, la fabrication de mousses polymeres s’est exponentiellement développée
et cette tendance ne devrait pas s’infléchir, tant les mousses sont omniprésentes dans notre
quotidien.

Une mousse polymeére est un matériau a structure cellulaire poreuse. Dans le cas des mousses
a cellules fermées, sujet d’étude de ce document, les cellules sont remplies d’une phase
gazeuse et sont entourées par de la matiére dense polymere, qui constitue les parois. Pour les
mousses a cellules ouvertes, 1'arrangement de ces dernieéres forme un réseau interconnecté
dans un milieu environnant gazeux (air ambiant par exemple). Les différences fondamentales
de nature entre le gaz contenu dans les cellules ou les entourant et le matériau solide des
parois font que les mousses polymeres forment une combinaison solide — gaz unique qui
conférent a ces matériaux des propriétés particulieres attractives pour beaucoup d’applications
d'ingénierie [1],[2].

Parmi ces propriétés, on peut citer :

e [’amortissement: les mousses a faible résistance mécanique fabriquées a partir de
matieres polymeres élastomeres sont utilisées dans des applications d’amortissement,
par exemple dans les casques, les intérieurs d’automobiles, les siéges, meubles,
chaussures, etc. Leur flexibilité et leur caractére €lastomere est utile dans la répartition
des charges a travers tout le matériau.

e La compressibilité¢ élevée a contrainte constante : de nombreux types de mousse
peuvent Etre tres fortement comprimés sous une contrainte a peu pres constante. De ce
fait, une grande quantité d'énergie peut étre absorbée sans générer de contraintes
importantes. Ces types de mousses sont utilisés par exemple dans I'emballage des
produits électroniques et fragiles.
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e La flottabilité : une des caractéristiques physiques les plus importantes des mousses a
cellules fermées est leur grande imperméabilité¢ aux liquides. Cette propriété dépend
de la proportion de cellules fermées-ouvertes dans la mousse. Combiné a leur faible
densité ce comportement rend les mousses a cellules fermées tres attractives pour les
applications de flottaison telles que les gilets de sauvetage, les bateaux, les jouets, etc.

e [’isolation thermique: la faible conductivité thermique des mousses polymeres est tres
utile pour les applications d'isolation thermique, par exemple en isolant les aliments
surgelés, les batiments modernes. ..

e La grande porosit¢é de mousses a cellules ouvertes : grace a leur trés grande surface
spécifique, la microstructure de mousses a cellules ouvertes offre de nombreuses
applications dans le filtrage de fluides. On les retrouve dans les filtres a air, les filtres
aeau...

Les mousses polymeres peuvent éEtre répertoriées selon trois différentes catégories
pratiques [3]:

e Le type de produits dépendant principalement de la morphologie de la microstructure.
e Latechnologie donnant le mécanisme de moussage adopté.
e Lanature du matériau constituant les (constitutif des) parois de la mousse.

Les produits peuvent étre classés par dimension, densité, taille des cellules, densité cellulaire,
morphologie et/ou propriétés de la structure. Par exemple on peut comparer les mousses
hautes densités aux mousses faible densité, les mousses a cellules ouvertes aux mousses a
cellules fermées, les mousses rigides aux mousses molles... La technologie peut étre classée
essentiellement par le type de moussage. La aussi nous pouvons comparer par exemple le
moussage soluble au moussage réactif ou le moussage physique comparé au moussage
chimique. La mousse peut également &tre classée en fonction du type de matériau polymeére. Il
y a alors les mousses thermoplastiques et thermodurcissables. La Figure 1 présente un
organigramme illustrant les différents types de mousses que I’on peut obtenir en fonction de
ces trois catégories.
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Figure 1 : Différents types de mousses obtenues en fonction de la nature du matériau, du procédé de
fabrication et de la morphologie de la microstructure

Bien que les matériaux cellulaires soient largement utilisés, pour diversifier leurs applications
et les rendre toujours plus performants dans les domaines de la santé, du transport ou encore
du batiment, une recherche de la compréhension fine des relations qui lient les procédés de
fabrication a la microstructure générée et aux propriétés qui en découlent, doit étre menée.
Plusieurs technologies et procédés permettent la réalisation de structures alvéolaires
plastiques ou composites. Certaines, conventionnelles, utilisent les combinaisons d’agents
d’expansion physiques et chimiques et d’agents de nucléation. D’autres trés spécifiques
utilisent des injections de gaz ou de microparticules de glace. Les mécanismes a 1’échelle
microstructurale de la nucléation et de la croissance des cellules pendant la phase de
fabrication restent mal connus et trés souvent les industriels utilisent des méthodes de
fabrication empiriques, basées sur des essais en laboratoire interne qui sont ensuite transposés
a une ¢échelle industrielle. Avec les nouvelles réglementations sur 1’enregistrement,
I’évaluation, 1’autorisation et les restrictions des substances chimiques (REACH), plusieurs
composés chimiques utilisés comme agents gonflants sont en passe d’étre interdits a terme, et
les industriels sont donc confrontés a la nécessité de modifier les process et des innovations
doivent étre réalisées pour pérenniser leurs activités.
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La compréhension du comportement mécanique des mousses polymeres nécessite une bonne
connaissance des propriétés mécaniques du matériau constitutif des parois couplée a une
fidéle description de la morphologie de leur microstructure cellulaire caractérisée par la
connectivité des cellules, la porosité ainsi que les parametres architecturaux tels que la
distribution des phases solides et gazeuses (orientation, distribution et taille des pores,
¢épaisseur des parois). Il est donc crucial de pouvoir quantifier et mesurer ces parametres pour
tendre vers une compréhension fine des propriétés mécaniques et définir des modéeles
capables de relier le comportement macroscopique du matériau cellulaire vis-a-vis de son
« équivalent » massif et de la microstructure. Dans cette optique, plusieurs modeles ont été
¢laborés et sont capables de reproduire globalement les mécanismes de déformations observés
dans les matériaux cellulaires. Toutefois, ces lois revenant finalement a tenir uniquement
compte de la densité relative permettent de donner des tendances générales sans étre capable
de rendre compte de la dispersion des résultats expérimentaux pourtant observés sur des
mousses de méme densité relative. Ainsi certaines questions fondamentales ont été soulevées :
Comment rendre compte des impacts de la distribution de tailles ou de formes des cellules
ainsi que de leur répartition spatiale pour une méme porosit¢ ? Comment décrire une
microstructure de mousse lorsque la porosité (faible) ne permet pas de prendre par exemple
une cellule élémentaire de type Kelvin tout en restant représentative d’une vraie morphologie
de microstructure de mousse (qui n’est pas un empilement de sphere ou de polygones) ?

Le travail de thése présenté ici s’inscrit dans le cadre d’une collaboration entre 1’Institut
Charles Sadron de Strasbourg (ICS — UPR CNRS) et la sociét¢ INTEREP leader européen de
la fabrication de caoutchouc cellulaire étanche. Les mousses étudiées durant ce projet de thése
sont principalement des mousses thermoplastiques a cellules fermées. Nous avons porté une
¢tude approfondie de la relation entre la structure cellulaire et les propriétés mécaniques
locales/globales pour une large variété de densité de mousses (de 20 a 90% de porosité).
L’objective de la these est de développer une analyse des propriétés mécaniques des mousses
a partir de simulations €léments finis basées sur des modélisations numériques ¢élaborées sur
des microstructures reconstruites. Cette modélisation de microstructures est effectuée soit a
partir d’observations expérimentales 2D grace a des images obtenues en microscopie
¢lectronique a balayage (MEB), soit en 3D grace a des micro-tomographies RX. En parall¢le,
des microstructures irréguliéres générées a partir d’une description physique du processus de
fabrication sont élaborées numériquement. Les simulations EF ont permis de reproduire les
mécanismes de déformations en régime non linéaire observés expérimentalement sur des
mousses polymeres mais surtout elles ont permis d’étudier I'influence de la densité, de la
distribution de taille et de forme des cellules, de leurs répartitions spatiales et méme de la
présence de gaz dans ces dernieres.

Ce document est divisé en cinq parties que sont :

e Un premier chapitre qui recense les études bibliographiques menées sur les mousses
polyméres en particulier sur leur processus de fabrication, les relations entre la
structure et les propriétés mécaniques ainsi que quelques modeles théoriques
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permettant de comprendre les mécanismes de déformation des mousses. Cette partie
permet de décrire la problématique scientifique et la stratégie de travail adoptée.

Le deuxiéme chapitre concerne la caractérisation expérimentale du comportement
mécanique de mousses de différentes natures polymériques et de différentes
topologies. A partir de ces essais accompagnés d’observations au MEB et en micro-
tomographie X, une analyse statistique des microstructures observées ainsi qu’une
¢tude des relations microstructures-propriétés ont €t€é menées et confrontées aux
modeles de la littérature. Aussi, dans une perspective de modélisation numérique de
ces matériaux cellulaires, une caractérisation spécifique du matériau constitutif des
parois a été menée.

Le troisieme chapitre est principalement consacré sur I’élaboration d’un générateur de
microstructures cellulaires polymériques 2D et 3D basé sur une représentation
physique du processus de fabrication via le développement d’un algorithme
implémenté sous MATLAB. Ce générateur permet une représentation numérique
fidele des microstructures observées. De ce fait, il constitue un outil performant pour
produire des structures variées de matériaux cellulaires et fournit une base de
microstructures susceptibles d’éclairer les liens microstructures-propriétés.

Le quatrieme et dernier chapitre décrit les séries de simulations numériques effectuées
en 2D et 3D sur les deux types de modeles microstructuraux, c'est-a-dire d’abord sur
les microstructures de mousses obtenues expérimentalement puis sur les
microstructures générées numériquement. Ces simulations EF s’appuient sur les lois
de comportements des matiéres polymeres (en volume) précédemment déterminés et
permet d’identifier par exemple les influences des parametres matériaux (module de
Young, coefficient de Poisson...) et de la morphologie de la microstructure.

29



30



1.Chapitre 1: Contexte-état de I’art

Nous présentons dans ce chapitre les concepts et idées généraux relatifs aux mousses
polymeres et a leurs propriétés physiques et mécaniques. Nous exposerons et analyserons les
différentes approches de modélisation existant pour décrire les comportements mécaniques de
mousses polymeres. En conclusion, on illustrera le besoin d’un mode¢le réaliste qui permette
de rendre compte du comportement macroscopique des mousses tout en fournissant les
informations nécessaires a 1’identification des mécanismes locaux de déformation.

1.1. Le matériau et le processus de fabrication

La nature du matériau des parois ainsi que les mécanismes du processus de fabrication sont
les variables premicres ayant une incidence directe sur la formation de la structure cellulaire
et ses propriétés. Une meilleure compréhension des propriétés des mousses polymeres passe
donc par une meilleure analyse des matériaux polymeres adoptés, des composants chimiques
ou des phénomeénes physiques nécessaires a la germination des cellules et a leur expansion,
mais aussi par la connaissance des méthodes de synthéses et de leurs différentes étapes.

1.1.1.  Le composant polymeére

Il existe deux grandes familles de polymeéres utilisées dans les mousses: les thermoplastiques
et les thermodurcissables. Les polyméres thermoplastiques sont caractérisés par leur nature
viscoélastique, ce qui leur confére des propriétés « process » uniques. Presque tous les
thermoplastiques peuvent étre expansés en mousses. Beaucoup des mousses vendues dans le
commerce sont principalement basées sur des mati¢res premicres plastiques telles que : le
polyéthyléne (PE), le polypropéne (PP), le polystyréne (PS), ou le polychlorure de vinyle
(PVC). Ces polymeres se prétent bien a la fabrication des mousses. En effet, ils possédent
intrinsequement des dispositions structurelles uniques qui leur permettent de combiner des
liaisons chimiques intramoléculaires pour former des points de fusion et de cristallisation
différents, offrant ainsi un large spectre de propriétés spécifiques [4]. Aussi le choix du
polymeére pour la fabrication de la mousse doit étre bien réfléchi car c’est le premier facteur
influencant les propriétés de la matiere solide. Il faut par exemple considérer la compatibilité
avec les gaz, le processus de fabrication, la capacité a supporter le moussage en dynamique et
sa stabilité. Le composant polymére dans le mélange avant le processus de fabrication de la
mousse est presque toujours différent de celui aprés le processus de moussage et la
solidification et il n’est pas rare que la composition chimique finale de 1’ébauche expansible
comprenne pas moins de 10 a 15 composants différents. De ce fait il est extrémement
difficile, voire impossible de déterminer les propriétés mécaniques du matériau de base
constitutif de 1’architecture de la mousse. Il est alors important de recourir a des tests
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expérimentaux spécifiques pour bien caractériser les propriétés mécaniques du matériau de la
mousse (nano indentation) ou bien de reproduire le matériau des parois sous une forme
suffisamment massive capable de supporter des tests expérimentaux. Un point négatif d'avoir
recours a des tests expérimentaux de type nano indentation est que seul le module de Young
est précisément mesuré et que la démarche n'est pas simple a mettre en ceuvre du fait de la
présence du gaz dans les cellules fermées.

1.1.2.  Les agents gonflants

L’agent gonflant permet la germination de cellules gazeuses dans le mélange polymere. Il
peut étre un solide ou un liquide qui dégage un gaz lorsqu’il est chauffé ou lorsqu’il se
décompose. Ce peut étre aussi un gaz incorporé par un malaxage rapide du mélange, ou un
gaz introduit en surpression pendant la phase de cuisson. Les agents gonflants sont classés en
deux catégories : les agents gonflants chimiques (CBA) et les agents gonflants physiques
(PBA).

Les CBA sont des substances chimiques qui prennent part a une réaction chimique ou qui se
décomposent a partir d’une certaine température en créant un dégagement gazeux de CO2
et/ou de N2. Les CBA sont eux méme divis€s par leur enthalpie de réaction en deux groupes :
les agents gonflant endothermiques et exothermiques. La réaction chimique qui génere le
dégagement gazeux peut soit absorber I'énergie (endothermique) ou libérer de 1'énergie
(exothermique). Le plus souvent, des substances comme 1’azodicarbonamide, ’OBSH
(Benzenesulfonyl hydrazide), le DNPT (Dinitro pentaméthyléne tétramine) ou le bicarbonate
de sodium sont utilisées comme CBA. L’azodicarbonamide est une poudre cristalline jaune-
orangée de formule chimique C2H40O2N4. Elle est souvent utilisée pour le moulage par
injection de mousse, de PVC, des PE... L’OBSH est aussi souvent utilisé. C’est une poudre
de couleur blanche non polluante et est adopté comme agent gonflant dans le moussage de
produits thermoplastique (PVC, PE, PS...) ou ¢lastomeriques (SBR, néopréne, ¢lastomere
naturelle...)

Les PBA ne réagissent pas chimiquement dans le procédé de moussage et sont donc inertes
pour le polymére formant la matrice. Certains PBA tels que le pentane ou 1’alcool
isopropylique ont un point d'ébullition bas et restent dans un état liquide dans le polymere
fondu sous la pression. Lorsque la pression est relachée, le changement de phase de l'agent
gonflant de liquide a vapeur se produit immédiatement et la vapeur sort de la solution avec le
polymére, expansant le mélange polymere. D’autres types de PBA sont des gaz inertes tels
que le CO2 ou le N2 [5].

Les chlorofluorocarbones (CFC) utilisés dans le passé sont des agents d’expansion idéaux
d’un point de vue technique [6]. Ils ne sont pas inflammables, ont des points d'é¢bullition
adéquats et sont non toxiques. Ils ont également de bonnes propriétés d’isolation thermique
donnant au final des structures cellulaires stables et faciles a réaliser. Cependant avec les
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importantes préoccupations environnementales qui leur sont associées, l'utilisation des CFC
est interdite par le Protocole de Montréal [7] signé par 24 pays depuis 1987.

1.1.3.  Synthése des mousses polymeéres

Le Moussage dans les polymeres implique des mécanismes scientifiques délicats et des
techniques de fabrication subtiles. La fabrication des mousses polymere combine la
connaissance de méthodologies de fabrication souvent trés peu répandues et essentiellement
empiriques, la connaissance de techniques ingénieuses de conceptions et la caractérisation des
propriétés matériaux. Actuellement le moussage par extrusion, par injection, les moussages
réticulés, le moussage réactif et la gélification sont des procédés de fabrication trés bien
maitris€ées de mousses polymeres. Tous ces procédés de fabrication partagent les mémes
mécanismes de création de la structure cellulaire : une premiére étape pour dissoudre
complétement une grande quantité soluble d’agent gonflant dans le mélange polymére sous
haute pression, une phase destinée a induire une instabilité thermodynamique dans la solution
homogene de polymeére/gaz formé plus tot et un mécanisme de controle de la croissance et de
la stabilisation des bulles [3]. Les différents aspects de ces mécanismes de moussage sont:

e Les cinétiques de réaction de décomposition de 1’agent moussant.

e Les phénomenes de germination et de propagation des cellules de gaz dans le mélange
polymeére ainsi que la diffusion du gaz dans le polymére.

e Les phénomeénes de coalescence et de dilatation thermique.

e La stabilisation de la mousse polymere.

1.1.3.1. La cinétique de réaction

La solubilit¢ de I’agent gonflant et la diffusivité du gaz dans le mélange sont des parameétres
impactant tres fortement la nucléation et la croissance des cellules. Afin d’obtenir un mélange
homogene et une dissolution compléete du gaz dans le mélange polymere la quantité d'agent
gonflant injectée doit étre inférieure a la limite de solubilité a la pression et a la température
du procédé¢ (de fabrication). Un exces d’agent gonflant non dissout peut engendrer la
formation de trop grandes cellules. Il est donc essentiel de déterminer la solubilité de I'agent
gonflant ou la quantité qui peut €tre absorbée et dissoute dans le mélange. La solubilité
maximale du gaz dans le mélange peut varier en fonction de la pression et de la température et
peut étre estimée par la loi de Henry [5] et la loi de Van’t Hoff:

S = Hp, (eq. 1.1)
AHg
H = Hoexp (- =%) (eq. 1.2)

Ou S est la solubilité du gaz dans le polymére en cm3 /g, H est la constante de la loi de Henry
cm3/g.Pa, et P, est la pression de saturation en Pa. R est la constante des gaz parfait en J / K,
T est la température en K, H, est une constante de coefficient de solubilité¢ (cm3/g. Pa), AH
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est la chaleur molaire de sorption en J. Les €quations ci-dessus peuvent €tre utilisées pour
estimer la solubilit¢ d'un agent d'expansion dans le mélange a une certaine pression et
température.

Utilisant le modele classique de diffusion de la loi de Fick, la diffusivité D du gaz dans le
mélange en fonction de la température T est donnée par [8], [9]:

E
D = Dyexp (— ﬁ) (eq. 1.3)

D, est le coefficient de diffusivité en cm?/s, et E,4 est I'énergie d'activation pour la diffusion
enJ.

1.1.3.2. Nucléation et expansion des cellules

Pour qu’il y ait une nucléation de cellules, 1’énergie libre du systéme doit dépasser le travail
mécanique nécessaire [3], [10]. Ceci est traduit par I’équation :

3y

AG > P (eq. 1.4)
Ou y est la tension de surface, 7y, est le rayon de nucléation des bulles, et pgq, est la densité
du gaz. La taille initiale des cellules est trés petite, de 1'ordre du nanometre ou de 1’angstrom.
Deux types de mécanismes de nucléation peuvent alors étre observés : une nucléation
homogéne ou les cellules nucléées sont réparties de manicre aléatoire tout au long de la
matrice polymere et une nucléation hétérogéne. La nucléation hétérogene est définie comme
une nucléation a certains sites préférentiels, tels que la limite de phase ou des sites donnés par
les agents de nucléation. Aprés la nucléation de cellules se produisant en une fraction de
seconde, les cellules grossissent en raison de la diffusion du gaz en exces dans le polymere.
La différence de pression entre le gaz dans les cellules et le systéme est la principale force
motrice de I'expansion cellulaire. Les cellules continuent de croitre jusqu'a ce que le systeme
polymeére - gaz atteigne I'équilibre. La viscosité du polymere, la concentration du gaz, la
température de synthése et le nombre de cellules nucléées sont autant de variables qui
commandent le processus de croissance de la mousse [11]. Il existe plusieurs mod¢les de
croissance de structures cellulaires pour décrire la dynamique trés complexe d'expansion des
mousses polymeres durant leur processus de fabrication. Ces modeles de croissance peuvent
étre classés en trois catégories :

e Le modele unicellulaire de croissance (une bulle unique)
e Le modele multicellulaire (essaim de plusieurs bulles sans interaction)
e [a combinaison du modéle multicellulaire a la nucléation de nouvelles bulles

Modgéle unicellulaire

Entre 1917 et 1984 les modeles étudiés portaient exclusivement sur la croissance ou
I’effondrement d'une bulle unique entouré par un milieu infini de fluide et avec une quantité
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infinie de gaz disponible pour la croissance. Rayleigh [12], Epstein et Plesset [13] et Scriven
[14] ont été parmi les premiers chercheurs a avoir développé ces modéles de base pour mener
des études théoriques ou expérimentales sur la croissance des bulles.

Plus récemment Shafi et al. (1996) [15] ont ¢laboré des modeles de nucléation et de
croissance d’une cellule dans un mélange polymeére fluide considéré comme newtonien. La
Figure 2 illustre la croissance d’une bulle sphérique isolée dans un mélange polymere. Dans
leur modele, Shafi et al. supposent qu'il existe une symétrie sphérique des flux :

e Le flux de chaleur radial
e La diffusion de gaz radiale du mélange a la bulle
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Figure 2 : Modélisation de la croissance d'une bulle sphérique isolée dans un mélange de PE
et courbe d’évolution du rayon de la bulle dans le temps [15]

Bien que ces mode¢les aient donné plusieurs indications sur les phénomeénes de croissance des
bulles, leur application pratique dans l'industrie est séveérement limitée parce que le procédé
de moussage implique la croissance de nombreuses bulles avec une expansion a proximité
étroite les unes des autres et une quantité de gaz limitée.

Modéle multicellulaire

Le concept de modéle multicellulaire a ét¢ introduit par Amon et Denson en 1984 [16]. Leur
¢tude a porté sur la croissance d'une grande quantité¢ de bulles de gaz a proximité immédiate
les unes des autres dans une solution polymere - gaz. La mousse est divisée en cellules
unitaires microscopiques sphériques de masse ¢€gales et constantes, chaque bulle étant
entourée d'une enveloppe liquide. Le gaz disponible pour la croissance est donc limité. Ce
modele présente une évolution importante, permettant de décrire de maniere plus réaliste le
processus de moussage.

Un modele encore plus réaliste doit intégrer la nucléation et la croissance de bulles
simultanément. Les nouvelles bulles apparaissant au fur et a mesure dans la structure déja en
expansion. C’est sur ces bases que Shafi et al. (1996) (1997) puis Joshi et al. (1998) [17] ont
développé de nouveaux modeles. Shafi et al, en introduisant une zone d’influence du gaz pour
chaque cellule, ont prédit une distribution finale de taille de cellules dépendant principalement
de la vitesse de nucléation, sachant que toutes les bulles ont la méme cinétique de croissance
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et le méme rayon initial a la nucléation (Figure 3). Plus tard, James J. Feng et al. [18] ont
proposé¢ un modele multicellulaire ou la nucléation des bulles est hétérogene. Dans leur
modele, les bulles grossissent avec la diffusion du gaz du mélange polymeére viscoélastique
vers les cellules. La diminution de la concentration des agents gonflants engendre
simultanément la réduction du taux de nucléation alors que les cellules plus anciennes
continuent de croitre. Au final ils ont intégré simultanément la nucléation et la croissance de
bulles et prédit la distribution finale de la taille des cellules en assez bon accord avec des
mesures expérimentales.

Structure a un Structure a un Fin de
instant t instantt + dt nucléation
Y () (G000
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Figure 3 Illustration de la de la zone d’influence dans la nucléation et la croissance simultanée
de bulles

1.1.3.3. Stabilisation et phénomeénes de coalescences

Les cellules se rapprochent les unes des autres a mesure qu'elles grandissent, les phases
gazeuses étant séparées par une paroi solide du mélange polymeére. La pression accrue a
l'intérieur des bulles étire les parois des cellules les rendant de plus en plus minces. Quand la
pression a l'intérieur d'une cellule est suffisamment élevée, elle rompt la paroi cellulaire et les
deux bulles adjacentes fusionnent en une seule grosse bulle [19]. La force motrice engendrant
cette coalescence correspond a la tendance thermodynamique du systéme a réduire la surface
inter faciale de la cellule nouvellement formée pour minimiser 1'énergie libre. Ces
phénomeénes de coalescence ont une incidence défavorable sur les tailles de cellules finales et
devraient donc étre évités. La diminution de la flexibilité du polymere par refroidissement est
une methode pratique pour empécher les cellules de coalescer. Une baisse de la température
au-dessous de la température de transition vitreuse (T;) ou de la température de cristallisation

(T,) entraine la stabilisation et fixe la morphologie de la mousse.

Ces différents aspects des mécanismes de créations de structures cellulaires seront aussi
adaptés a notre modele de génération de microstructures. Nous y reviendrons alors plus en

détails dans le chapitre 3.
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1.1.4. Morphologie de la microstructure

Les matériaux cellulaires présentent trois niveaux d’échelles hiérarchiques dans leur
morphologie: 1’échelle microscopique, mésoscopique et macroscopique. L’échelle
microscopique correspond a celle du matériau constitutif des parois. Selon Gibson et Ashby,
(1997), c’est le comportement intrinséque de cette matrice solide qui conditionne le
comportement mécanique des mousses. L’échelle mésoscopique est celle de I’arrangement
des cellules au sein de la mousse. Les parametres morphologiques sont la connectivité des
cellules (cellules ouvertes ou fermées) ainsi que la géométrie de la structure (taille, forme et
répartition spatiale des cellules, épaisseurs des parois...). A 1’échelle macroscopique le
matériau est souvent considéré comme homogene, et est essentiellement décrit par sa densité
relative. Ainsi les plus importantes caractéristiques structurelles des mousses sont :

e La densité relative

e Le caractére ouvert ou fermé des cellules.

e [ ataille, la forme et la distribution des cellules
e L'anisotropie géométrique de la structure

1.1.4.1. La densité relative

La densité relative est le plus important parameétre pouvant caractériser la structure d’une
mousse solide et des matériaux a structures cellulaires de maniére générale [1]. Elle est
donnée par :

Pm
pr="2" (eq. 1.5)
p
Ou pm représente la masse volumique de la mousse et pp la masse volumique du matériau

dont la mousse est constituée. On parle aussi souvent de porosité P qui est :
P=1-p, (eq. 1.6)

La densité d'un matériau cellulaire affecte profondément ses propriétés. Des mousses de haute
densité sont par exemple utilisés dans les fils et cables et a des fins structurelles. Les mousses
a faible densité sont principalement utilisés pour l'absorption d'énergie ou I’isolation
thermique.

1.1.4.2. Mousses a cellules fermées ou mousses a cellules ouvertes

D'une maniére générale, les mousses a cellules fermées sont constituées de bulles de gaz
formées au cours de I'expansion et piégées lors du durcissement de la mousse. Les mousses a
cellules ouvertes cependant sont de nature différente (Figure 4). Les cellules de la mousse
montrent des «trous» dans leurs murs, formant un réseau de cellules interconnectées. Le gaz
issu du processus de fabrication n’est plus piégé par les cellules et est libéré dans
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I'atmosphére, laissant les espaces dans les cellules remplies d’air. Ces mousses sont
généralement de basse densité et trés flexibles. La proportion de cellules ouvertes-fermées
peut étre estimée avec des mesures d’absorption ou de perméabilité.

Figure 4 : Mousse a cellules ouvertes (gauche) et mousse a cellules fermées (droite) [1]
1.1.4.3. Taille, forme et distribution des cellules

La taille et la forme sont variables d’une structure cellulaire & une autre mais aussi au sein
d’'une méme mousse polymere. On peut distinguer quatre stages dans 1’évolution de la
structure des mousses polymeres. Pour chacune des phases, les cellules adoptent une taille et
une forme typique en fonction de la porosité (Figure 5).

Porosite

O
OO o~ O i e

(a) cellules sphériques (b) cellules déformées (c) cellules géométriques (d) cellules ouvertes

Figure 5 Evolution de la forme des cellules en fonction de la porosité

Au début de la synthése, les bulles sphériques isolées se développent dans le mélange
polymeére. A ce stade le type de structure obtenu donne souvent de petites tailles de cellules
relativement sphériques et correspond souvent a des mousses de trés haute densité ou de trés
faible porosité¢ (Figure 5.a) [20]. Au-dela d’une certaine densité seuil dépendant de la
distribution de tailles des cellules et de leur répartition dans la matrice polymere, les formes
des cellules sont déformées a cause des interactions engendrées. Plus la sphéricité diminue et
plus on observe des structures similaires aux écumes de bulles de savon (« wet closed cell »)
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(Figure 5.b) [21]. Quand la densité relative tend vers 0 (limite théorique), les cellules adoptent
une forme plus géométrique avec moins d’arrondis sur les angles, d’ou le nom de « dry closed
cell » [22]. On atteint alors de tres fortes porosités (>90%). La figure fig.5¢c donne un exemple
de structure en nid d’abeille avec une taille unique de cellule. Quand les bulles continuent de
croitre, une mousse a cellule ouverte est formée lorsque les faces se rompent [21]. La
polymérisation et la réticulation permet la stabilisation des cellules ouvertes, formant les
arétes et les sommets. La Figure 5 Evolution de la forme des cellules en fonction de la
porositéd illustre une vue en coupe d’'une mousse a cellules ouvertes. Il n’ya plus de faces,
seules subsistent les arétes des cellules.

Pour un échantillon de mousse donnée, la distribution de taille des cellules ou de leur forme
peut &tre mesurée de différentes facons : une analyse statistique a partir d’images 2D (MEB),
une reconstruction volumique a partir d’images 3D (voxels), des mesures avec un porosimétre
a mercure ou bien en utilisant la technique d'immersion de mercure.

1.1.4.4. Anisotropie géométrique

Une mousse idéale doit étre isotrope : la structure et les propriétés ne sont portées sur aucune
direction privilégiée. Cependant la plupart des mousses polymeres présente une certaine
anisotropie avec des cellules allongées/étirées dans la direction d’extrusion lors du processus
de moussage. Par conséquent, la réponse en contrainte-déformation de la mousse est fonction
de la direction de la contrainte appliquée par rapport aux directions d'extrusions, ce point sera
discuté ci-aprés au paragraphe 1.3.1.6.. Une forte contrainte appliquée a une mousse
initialement isotrope peut aussi causer une anisotropie mécanique; en effet les cellules
peuvent étre aplaties lors de la sollicitation dans un plan particulier, de sorte que la mousse
devient anisotrope [1], ceci est surtout vrai dans le cas de mousse a comportement plastique.

1.2. Modélisation de la microstructure

La complexité de la morphologie de certaines microstructures rend délicate toute étude de ses
propriétés mécaniques. Il est alors nécessaire de simplifier la géométrie de ces structures en
imposant un certain nombre d’hypothéses sur la microstructure et sur ses mécanismes de
déformation. Ainsi plusieurs modeles de structures ont été créés visant a approcher un modéle
de mousse idéal. Ces modeles de microstructures peuvent étre soit une approximation de la
microstructure ou une représentation fidele d’une véritable structure de mousse.

1.2.1. Modéle de mousse idéale

Dés le XIXeme siecle, des recherches ont été effectuées sur des morphologies de structures
cellulaires trés stables observées dans la nature. Le physicien Joseph Plateau en 1873 a
formulé a partir de tests expérimentaux un ensemble de conditions décrivant la structure en
mousse des films de savon. Ces conditions ont été démontrées et validées plus tard par Jean
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E. Taylor en 1976 [23]. Un mode¢le de mousse id€ale respectant les conditions de Plateau a les
caractéristiques suivantes :

e La mousse a une densité relative trés faible. C’est une structure de type « dry closed
cell ». Les arétes sont droites et les faces sont planes dans 1'état non déformé.

e La courbure moyenne de chaque face d’une bulle est constante.

e Trois bulles se rejoignent en une jonction dite « bord de Plateau » sous un angle
de 120°.

e Un sommet correspond a I’intersection de 4 arétes sous un angle de 109.47° (l'angle
du tétracdre régulier).

Figure 6 : Structure de bulle de savon (a) et une mousse polyéthyléne (b) [1]

La structure peut étre modélisée sous la forme d'un réseau continu de surfaces
interconnectées. L’épaisseur des parois séparant les bulles est supposée nulle et la tension de
surface uniforme vaut 2c (chaque paroi étant faite de deux surfaces). Les conditions de
Plateau bien que basées sur les films de savon et les interfaces air-liquide ont souvent servi de
support physique pour la création de modeles de mousses polymeres a trés grande porosité.
Williams en 1968 [24] a examiné les géométries des cellules dans des bulles de savon, des
cellules végétales, et d’autres structures cellulaires. Aprés des mesures statistiques Il a
observé quelques régles pouvant étre appliquées aux modeles de mousses:

e Le nombre moyen de faces par cellule est de 14
e Le nombre moyen de c6tés par face est de 5,14
e (Quatre faces se rejoignent par sommet avec des angles de 109 ° 28.

D’autres études ont ét¢ menées plus particulierement sur certaines mousses polymeéres pour
décrire la cellule moyenne. Grace a 1’'usage de la micro-tomographie a rayons X a haute
résolution (8 um) permettant de révéler la structure intérieure d'une mousse, une analyse
statistique apres un traitement spécifique (squelettisation) des images en coupes transversales
ou de I’image 3d reconstruite donne alors la taille moyenne des cellules, le nombre moyen de
faces par cellule, la longueur moyenne d’arétes et leurs angles... Ainsi Elliott et al. en 2002
[25] puis Montminy et al. en 2001 et 2004 [26] ont pu donner certaines caractéristiques

40



moyennes de la forme des cellules de mousses de polyuréthane (PU), différentes de ce qu’a
pu observer Williams auparavant (Tableau 1,Tableau 2).

Auteur Mousse N. de | Triangles | Quadrilatéres | Pentagones | Hexagones | Heptagones
cellules
Williams | Bulles de 600 0 11 67 22 <l
savon
Montminy PU 106 1 24 55 19 1

Tableau 1 : Pourcentages observés de faces de différentes formes géométriques [27]

Auteur Mousse N. faces moyen N. cotés/face moyen Angle des faces moyen
Williams Bulles de savon 14 5.1 109.28°
Montminy PU 13 4.95 107+0.5°

Tableau 2 : Nombre moyen de faces, de cotés par face et d’angles entre faces par cellule [27]

1.2.2.  Modeéeles de structures réguliéres

Dans le cas de structures réguliéres les mousses sont construites a partir de la répétition
périodique d’un modele de cellule élémentaire. En deux dimensions il n’y a que 11
possibilités de paver I’espace avec des polygones réguliers. Parmi elles, trois correspondent
aux pavages réguliers du plan de Kepler. Les cellules élémentaires sont alors le triangle, le
parallélogramme et 1’hexagone. Ce dernier donne une structure « nid d’abeille » trés adoptée
dans la modélisation de structures cellulaires car elle présente une densit¢ minimale de
matériau et de trés bonnes propriétés mécaniques en compression et en cisaillement. En trois
dimensions la cellule élémentaire est généralement représentée par un polyedre. Un polyedre
est un motif géométrique tridimensionnel formé par 1’assemblage de polygones dans I’espace.
La cellule ¢lémentaire est alors un assemblage de poutres représentant les arétes de la cellule
avec des faces représentant les parois si la cellule est fermée. En 1885, le mathématicien russe
Evgraf Fiodorov a identifi¢ seulement cinq familles de polyedres capables de paver l'espace a
l'aide de translations : le cube, 'octaédre tronqué, le dodécaeédre rhombique, le dodécaedre
rhombique allongé et le prisme hexagonal (Figure 7). Le pavage peut se faire avec un seul et
méme polyedre ou une combinaison entre les cinq familles.
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Figure 7 : Les polyédres réguliers ou semi réguliers pour paver I’espace

Le tétrakaidécaedre satisfait les regles géométriques établies par Williams et peut paver
I’espace. Un tétrakaidécaedre est un octaedre tronqué disposant de 14 faces dont 8 surfaces
hexagonales non planes et 6 surfaces planes quadrangulaires, toutes avec des bords incurvés,
tandis que les angles entre les bords aux sommets sont de 109,5 °. Thomson (Lord Kelvin) a
proposé en 1887, un réseau de tétrakaidecaedres comme la meilleure structure permettant de
paver I’espace avec des cellules de méme volume et telles que ’aire totale des interfaces entre
les cellules soit minimale (Figure 8.a). Cette structure respectant aussi les conditions de
Plateau a largement ¢été adoptée pour la modélisation de structures de mousses polymeres.
Kraynik et Warren 1’ont par exemple utilisé pour effectuer une analyse micromécanique du
comportement linéaire ¢élastique d'une mousse a cellules ouvertes et a faible densité [28].
Williams (1968) a proposé une structure 3 — tétrakaidécaedre, avec 2 faces carrées, 8 faces
pentagonales, et quatre faces hexagonales. Cependant, ce modele de cellules malgré une
distribution statistique encore plus proche de celles observées dans la nature a été trés peu
utilisé.

Denis Weaire and Robert Phelan en 1993 [29] ont élaboré une structure faite de deux
différents types de cellules de volume égal: un dodécaédre irrégulier avec des faces
pentagonales et un tétrakaidécaedre (Figure 8.b). Cette structure présente une surface de 0,3%
plus petite que la structure de Kelvin. Il n'a cependant pas été prouvé que la structure Weaire -
Phelan soit optimale. Plusieurs autres études ont démontré I’existence de structures
présentant une moindre surface. Parmi elles nous pouvons citer les travaux de John Sullivan
ou de Ruggero Gabbrielli [30].

Figure 8 : Structure de Kelvin (a) [31] et le mod¢ele de Weaire — Phelan (b) [30]
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Un inconvénient majeur de ces modeles de structures réguliéres est qu’ils ne tiennent compte
que de la densité relative de la mousse. De ce fait ils ne peuvent pas rendre compte de la
dispersion dans la répartition de la taille, la forme ou la position des cellules pour des
structures de méme porosité. D’autres modeles basés sur des descriptions géométriques plus
réalistes de I’architecture de la mousse ont alors été proposés.

1.2.3.  Mod¢les de structures irréguliéres

Il y a deux méthodes pour créer des modéeles de structures irréguliéres. La premiere méthode
consiste a générer numériquement des structures alvéolaires aléatoires en contrdlant des
parameétres comme la forme des cellules, la dispersion de leur taille et la distribution spatiale.
Il s’agit ensuite de vérifier si les paramétres statistiques donnés correspondent a ceux de
vraies mousses. Pour la deuxiéme méthode les paramétres sont obtenus a partir des analyses
statistiques effectuées sur des échantillons de mousses de polymeéres (voir 1.2.4 Approche
microstructurale).

Le diagramme de Voronoi est souvent utilisé pour la génération de structures cellulaires
aléatoires. Un diagramme de Voronoi est une partition de 1’espace a partir d’un ensemble
discret de points ou germes. Pour chaque germe il y a une région correspondante constituée de
tous les points plus proches de ce germe que pour tout autre. Ces régions sont appelées
cellules de Voronoi (Figure 9).

Figure 9 : Diagramme de Voronoi 2D

Valuyskikh en 1990 [32] a pu extraire des mode¢les irréguliers par la déviation stochastique
des centres de cellules d’un réseau régulier de tétrakaidécaedres. Cependant en générant une
structure aléatoire a partir de la structure initialement réguliére sans aucune contrainte sur la
morphologie des cellules, la structure résultante manque de caractéristiques géométriques tres
importantes d’une vraie mousse (nombre moyen de faces par cellules, nombre moyen d’arétes
par face...). Kraynik et Reinelt [22] ont pu générer des structures cellulaires irréguliéres dont
la dispersion des cellules et leur géométrie ont pu étre controlées. A partir de la distribution
aléatoire de sphéres de taille unique, ils ont assoupli et relaxé la géométrie des structures de
Voronoi obtenues pour satisfaire les conditions de Plateau et minimiser la surface des cellules.
Roberts et Garboczi (2002) [33] ont créé des modeles 3D de Voronoi de mousses a cellules
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fermées et ouvertes. Grace a des analyses par éléments finis de leurs modéles de Voronoi, ils
ont démontré l'influence de la dispersion aléatoire des cellules et de l’isotropie sur les
propriétés de matériaux a cellules fermées.

(a) Structure initiale (b) Structure faiblement irréguliere (c) Structure tres irréguliere

Figure 10 : Modgeles 3D de structures Voronoi a partir d’un réseau ordonné de points [34]

La Figure 10 montre des modeles de structures 3D de Voronoi. Les structures irrégulieres
(Figure 10.b et c) sont obtenues en contrélant le déplacement aléatoire d’une distribution
initialement ordonnée de points dans 1’espace [34] (Figure 10.a). Le comportement de la
structure géométrique est finalement étudié numériquement par une analyse éléments finis du
modele.

Cependant il y a quelques inconvénients majeurs dans les structures de Voronoi : la
distribution initiale des centres de cellules fixe entierement la morphologie de la structure
aléatoire finale. De plus le modele de Voronoi suppose que :

e Les centres de bulles ne se déplacent pas lors du processus d’expansion

e Ces centres apparaissent tous a l’instant initial de nucléation sur des positions
aléatoires

e Les bulles grossissent a une vitesse constante jusqu'a ce qu’elles se touchent et se
figent

Toutefois, les deux dernieéres hypothéses ne sont pas applicables a une mousse polymeére. Le
changement de volume a mesure que la mousse est expansée provoque le déplacement des
centres de cellules. Il existe alors une derniére approche de modélisation de la structure de
mousse encore plus réaliste: I’approche microstructurale.

1.2.4.  Approche microstructurale

L’approche microstructurale est une méthode pour reconstruire la microstructure des mousses
consistant a exploiter directement une observation 2D ou 3D réelle de la mousse. Il existe
plusieurs techniques expérimentales qui peuvent étre utilisées pour examiner les mousses en
trois dimensions. Les principales techniques sont la microscopie confocale, I'imagerie par
résonance magnétique (IRM) et la tomographie X [25]. La tomographie X est une technique
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non destructive qui donne une représentation exacte de la morphologie de la mousse. Grace a
elle I’analyse et I’exploitation de la géométrie de structures réelles permettent d’aller plus loin
dans 1’¢tude de D’influence de la microstructure des mousses sur leur comportement
mécanique.

Il existe deux types d’approches microstructurales: la premicre consiste a exploiter les
données statistiques obtenues a partir des images tomographiques (centre des cellules,
distribution de tailles...) comme paramétres d’entrée des modéles de structures aléatoires
comme présenté au paragraphe précédant 1.2.3 structures irréguliéres. Les centres des bulles
par exemple ne sont plus générés de maniere aléatoire mais sont extraits aprés un ensemble de
traitements d’images sur les structures réelles. Les cellules de Voronoi sont alors générées
autour de ces germes.

La deuxiéme approche, la plus représentative d’une structure de mousse, consiste a extraire
directement un modéle géométrique a partir des observations 2D et 3D. J. A. Elliott et al
(2002) ont ainsi étudié¢ les mécanismes de déformation d'une mousse de polyuréthane a
cellules ouvertes a partir d’observations en micro-tomographie a rayons X. La compression en
temps réel de 1’échantillon de mousse est observée dans tout le volume de la microstructure
irrégulieére et montre des changements soudains dans le module élastique accompagnés par
des augmentations localisées de densité. La capacit¢ de faire de l'imagerie micro-
tomographique a permis d’observer trés finement et sans ambigiiité ['intérieur de la
microstructure démontrant ainsi un des avantages de [’approche microstructurale [25].
Cependant les moyens techniques et financiers mis en ceuvre pour [’acquisition, les
traitements de ces images et la reconstruction finale de la microstructure font que cette
approche n’est que trés peu adoptée, d’autant plus qu’une analyse éléments finis est
systématiquement adoptée pour décrire le comportement mécanique de la structure
reconstruite. Les travaux de thése de Souhail Youssef (2004) [35] et plus récemment de Tao
Zhang (2013) [36] on montré le grand potentiel technique et analytique de la combinaison
entre la modélisation basée sur une reconstruction d’images de tomographie X et la méthode
des ¢léments finis pour étudier le comportement mécanique des mousses.

1.3. Mécanique des mousses polymeéres

Comme abordé précédemment, les mousses polymeres ont une large gamme d'applications
mécaniques, et sont souvent utilisées dans des conditions impliquant une charge de
compression en raison de leur capacité d’amortissement. Leurs propriétés dépendent de leur
microstructure et des matériaux solides dont elles sont constituées. Dans cette partie, les
principales caractéristiques du comportement mécanique seront présentées en se focalisant
plus particuliérement sur le comportement en compression uniaxiale, ainsi que sur les
mécanismes qui lui sont associés. L’importance et I’influence des parameétres structuraux
pertinents tels que la densité relative, la mesure dans laquelle les cellules sont ouvertes ou
fermées, la distribution de la taille des cellules et les propriétés du solide constitutif telles que
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la densité, le module de Young ou le coefficient de Poisson seront également étudiées. Enfin
on s’intéressera au comportement mécanique de deux modeles de structures régulieres : la
cellule élémentaire cubique et la cellule élémentaire tétrakaidécaedrique.

1.3.1. Mécanismes de déformations des mousses
polyméres

La réponse a une sollicitation de compression est souvent utilisée pour classer la réponse
générique des mousses polymeres. La Figure 11 donne les comportements de trois types de
mousses les plus souvent observées en compression : les mousses faites avec un matériau
¢lastomere (¢élastique), les mousses élasto-plastiques et les mousses €lastiques fragiles.
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Figure 11 : Allure des courbes contrainte-déformation de mousses en compression uni axiale:
(a) mousse ¢lastomere ; (b) mousse élasto-plastique ; (¢c) mousse élastique fragile

Sur chacune de ces courbes on peut identifier trois régions qui correspondent chacune a des
mécanismes spécifiques (Figure 12.a):

o [ ’¢lasticité linéaire

e Le plateau de contrainte correspondant a un effondrement €lastique et plastique

e La densification

Sur la Figure 12.b, les étapes de déformation en compression d’une structure en nid d'abeilles
permettent de bien illustrer ces mécanismes de déformation.
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Figure 12 : (a) Réponse en compression selon trois étapes d’'une mousse ¢lastomere ; (b)
Etapes de déformations d’une structure nid d’abeilles.

1.3.1.1. L’élasticité linéaire

La région 1, de faible déformation (<5%) est dite d’élasticité linéaire. D’apres Gibson et
Ashby (1997) [1], le mécanisme de déformation prédominant pour les cellules ouvertes est la
flexion des arétes. Quant aux mousses a cellules fermées, le mécanisme de déformation
prédominant est la flexion des arétes et I’étirement des parois (Figure 12.b-1). Les mousses
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qu’elles soient isotropes ou anisotropes suivent généralement un comportement linéaire
¢lastique aux faibles déformations. La réponse ¢lastique linéaire représentée peut Etre
caractérisée en utilisant deux parametres ¢élastiques : le module d'élasticité et le coefficient de
Poisson [37].

1.3.1.2. Effondrement élastique et plastique

La région 2 est caractérisée par un plateau ou les contraintes varient trés peu. Pour des
mousses a cellules ouvertes le plateau est constant alors que pour les cellules fermées la
courbe n’est plus horizontale mais augmente légerement (contribution du gaz emprisonné
dans les cellules). Elle correspond au flambement ¢élastique des parois dans le cas des mousses
¢lastomeres, a un affaissement plastique et une diminution initiale de la contrainte dans le cas
des mousses élasto-plastiques et a un écrasement fragile dans le cas des mousses élastiques
fragiles (Figure 12.b-2). Physiquement, I’effondrement des mousses est causé par la tres
grande compressibilité des parois des cellules. Le plateau de contrainte permet d'exercer de
tres grandes déformations pour une contrainte presque constante. Cette caractéristique est
importante pour la conception d’applications de protection et de rembourrage. Lors d’un choc
ou d’un impact, la région du plateau offre une protection en absorbant 1'énergie cinétique sans
transmettre de contraintes et d’accélérations ¢élevées. En application automobile, les mousses
adoptées pour les siéges fournissent un bon amortissement des vibrations et permettent de
contribuer a un confort de roulements.

1.3.1.3. Densification

La région 3 correspond a la densification de la structure (Figure 12.b-3). Quand la contrainte
est importante, les parois opposées des cellules rentrent en contact. L'augmentation de la
densité relative de la mousse augmente le module de Young et le plateau de contrainte. La
structure initialement poreuse tend alors vers un matériau dense lui-méme compressé. La
cinétique de déformation devient plus lente quand la phase de densification débute.

1.3.1.4. Effet du gaz dans les cellules

Ici la taille des cellules influence fortement les propriétés d'écoulement de I’air. Quand une
mousse a cellules ouvertes est comprimée, 'air qu’elle contient est expulsé. La viscosité de
I’air génére un travail avec I’écoulement de I’air dans les cellules interconnectées de la
mousse. L’écoulement de ’air est alors fortement dépendant de la vitesse de déformation.
Gent et Rusch en 1966 [38], puis Hilyard et Collier en 1987 [39] ont reli¢ le changement de
pression Ap a travers une mousse de longueur L a la vitesse d’écoulement V.

AP _ Ngir P

TZI:_mVec +EVec (eq. 1.7)
ou 7, est la viscosité de I’air, p sa densité. K,, la perméabilité de la mousse et B le

coefficient d’inertie d’écoulement. IIs ont montré 1’influence de la vitesse de déformation sur
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I’écoulement de I’air. On peut citer en particulier les travaux de Mills et al. (2002) qui ont
étudié la résistance a I’écoulement de 1’air de mousses en polyuréthane (PU) ainsi que la
réponse aux chocs en compression [40]. Grace a la méthode des éléments finis, ils ont montré
les effets de la vitesse de déformation sur la perméabilit¢ de la mousse et 1’influence de
I’écoulement de I’air sur le comportement mécanique en simulant un impact a grande vitesse
(>3m/s) de blocs de mousses de diameétre supérieur a 0.5m. D’autres études adoptant la
mécanique des fluides numériques ont aussi permis de montrer la corrélation entre la
perméabilité de la mousse et les distributions de taille de cellules et de trous dans les parois
[41].

Concernant les mousses a cellules fermées, Skochdopole et Ruben en 1965 [42] ont proposé
un modele dans lequel l'air emprisonné dans les cellules et la structure du matériau solide
agissent en parallele lorsque la mousse est comprimée puisque le gaz et le polymeére subissent
la méme compression. Ainsi le mod¢le ajoute la contrainte due a la structure du polymére o,
a la contrainte g, générée par la compression de l'air dans les cellules. Rusch (1970) a
exprimé o, en fonction de la pression atmosphérique F, (en supposant le gaz dans les
cellules a la pression atmosphérique a 1’état initial non déformé), de la déformation subie €, de
la fraction de cellules fermées f et de la densité relative p,, de la mousse [27] :

o, = % (eq. 1.8)
Son modele suppose cependant une compression du gaz isotherme et pas de déformation
latérale de la mousse. L'effet du gaz dans les cellules est souvent négligé dans les mod¢les
théoriques d’étude du comportement mécanique. A défaut une analyse élément finis est
souvent adoptée pour décrire I’influence du gaz dans les cellules fermées. La phase gazeuse
est alors modélisée intégralement et indépendamment de la phase solide.

1.3.1.5. Viscosité et vitesse de déformation

La plupart des mousses polymeres montre un certain degré de comportement viscoélastique.
Une mousse viscoélastique combine un comportement mécanique visqueux et élastique. Elle
présente une réponse d'hystérésis lors de déchargements comme le montre la Figure 13. La
courbe contrainte-déformation en déchargement, plus basse, indique une €nergie absorbée
durant le cycle de chargement-déchargement. La réponse viscoélastique peut tre linéaire ou
non - lin€aire. La réponse viscoélastique linéaire peut tre mod¢lisée en utilisant des équations
linéaires avec une analyse mécanique basée sur des ressorts linéaires et des amortisseurs
visqueux newtoniens. D’autres facteurs comme la vitesse de déformation peuvent aussi
affecter le comportement mécanique des mousses. Celle-ci peut avoir d’importants effets sur
la réponse en contrainte-déformation. Elle est principalement attribuable a la nature
viscoélastique du constituant du matériau. Pour des tests de compression uni axiales, Song et
al. [43] ont montré, la contrainte a la rupture augmente linéairement avec le logarithme de la
vitesse de déformation.
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Figure 13 : Chargement et déchargement viscoélastique

1.3.1.6. Impact de ’anisotropie

Comme indiqué précédemment, la plupart des procédés de moussage engendre un
allongement des cellules dans la direction d’extrusion. Le comportement contrainte-
déformation est alors une fonction de la direction de la contrainte appliquée. La Figure 14
donne I’allure des courbes contrainte-déformation en compression pour une mousse
transversalement isotrope en fonction des directions de chargement. De tels matériaux
nécessitent plus de parameétres €lastiques pour décrire leurs réponses mécaniques que pour les
matériaux isotropes. Les matériaux avec une isotropie transversale ont cing constantes
¢lastiques indépendantes en régime élastique linéaire : deux coefficients de Poisson, deux
modules d'élasticité et un module de cisaillement. Par exemple le modéle transversalement
isotrope linéaire a été utilisé par Isaac et Ori [44] pour modéliser le comportement des
matériaux composites et Tagarielli et al. [45] ont proposé un modéle pour des matériaux
plastiques transversalement isotropes.

Chargement dans la
directiontransversale

Contramte ¢

Chargement dans la N
direction principale

Déformations 1

Figure 14 : Compression dans deux directions d’une mousse transversalement isotrope.
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1.3.2. Comportement mécanique de modeles de
structures réguliéres

De nombreuses équations empiriques ont été établies pour décrire les propriétés mécaniques
des mousses avec plus ou moins de succes. Dans ces approches, le module de Young est
fonction de la densité relative et d’autres parameétres géométriques. Les modeles irréguliers
bien que plus représentatifs de la géométrie des structures réelles de mousse nécessitent
généralement une analyse par éléments finis tandis que la plupart des études théoriques sur les
mécanismes de déformations ont été développées a partir de modeles réguliers. Dans ce
paragraphe nous étudions le comportement mécanique en compression de deux types de
modeles de structures régulicres les plus souvent observées : le modéle cubique et le modele
tétrakaidécaedrique. Pour chaque modéle le cas de mousses a cellules ouvertes ou fermées est
spécialement étudié.

1.3.2.1. Modzé¢le cubique

Le modele cubique est le modéele régulier le plus simple pour paver I’espace. Ses 12 arétes
sont toutes identiques et se rejoignent sous le méme angle de 90°. C’est donc tout
naturellement qu’il a été adopté pour modéliser le comportement mécanique de structures
cellulaires. Gent et Thomas (1959) [46] puis Gent et Rush (1966) [38] furent les premiers a
construire un modele cubique et a étudier le comportement mécanique en compression uni-
axiale. Par la suite Gibson et Ashby ont développé et perfectionné ce modele (Figure 15).

(a) Cellule ouverte (b) cellule fermée

Figure 15 : Modg¢les cubiques proposés par Gibson and M. F. Ashby [1].

Mousse a cellules ouvertes
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Figure 16 : Régimes de déformations du modéle cubique ouvert [Gibson and Ashby 1997]

En régime linéaire ils ont identifi¢ la flexion des arétes comme étant le principal mécanisme
de déformation (Figure 16.a). Afin de déterminer le module de Young E,,,, ils ont relié¢ la
densit¢ de la mousse p,, et du matériau solide pg aux caractéristiques géométriques du
modele de cellule élémentaire selon :

Pm o (;)2 (eq. 1.9)

Ps

l est la longueur d’une aréte et t la largeur d’un c6té de la section (Figure 15.a). La contrainte
globale o est proportionnelle a 7 ou F est la charge en compression uni-axiale. La déflexion

A des arétes due a la flexion est proportionnelle a :

Ax gl x e 1.10
& I (eq. 1.10)
E; est le module de Young du matériau solide dans les parois. I est le moment d’inertie des

arétes, proportionnel a t*. Le module de Young de la mousse est alors donné par :

_Zz F/I? 1 Egt*
E, = - EOTN x5 (eq. 1.11)
Em _ t* Pm 2

Enfin, le module de Young de la mousse a cellules ouvertes est donné par :

2_7: =C (‘;_7:)2 (eq. 1.13)

Ciest un coefficient de proportionnalité permettant de corréler I’équation aux données
expérimentales. En choisissant ce coefficient égal a 1, Gibson et Ashby (1988) ont pu
déterminer les constantes ¢élastiques du modele cubique de mousse a cellules ouvertes. G,,, est
le module de cisaillement et V;,, le coefficient de Poisson de la mousse.

= (’;_m)z L= %(‘;—m)z ; V= 0.3 (eq. 1.14)
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En régime non lin€aire, Gibson et Ashby ont identifi¢ trois types de déformations :
I’effondrement élastique di au flambage des arétes (Figure 16.b), I’effondrement plastique di
a D’apparition de déformations plastiques aux jonctions des arétes (Figure 16.c) et la rupture
des arétes (Figure 16.d). Ces mécanismes de déformations dépendent du type de mousse
rencontrée.

Pour les mousses ¢lastomere le régime non linéaire est caractérisé principalement par le
flambement élastique des arétes. La force critique au-dela de laquelle une aréte flambe est
donnée par la formule d'Euler :

_ nmPEgl

Fiim = =% (eq. 1.15)

1 est la longueur de I’aréte, Es le module de Young et I le moment d’inertie. Et la contrainte
limite de flambage o,; au-dela de laquelle ce phénomeéne se produit est donnée par :

Flim . Esl

Opp X _lzz o~ (eq. 1.16)
el = 0,05 ("—m)z (eq. 1.17)
B . . q. 1.

En utilisant les équations (eq. 1.7) et (eq. 1.8), I’équation (eq. 1.15) donne la contrainte a,; en
fonction du module de Young Eset des densités de la mousse p,, et du matériau p;. Le
coefficient de proportionnalité a été estimé a partir de données expérimentales a 0,05.

Les mousses faites de matériaux ductiles se déforment par la flexion plastique des arétes. Pour
une aréte de section carrée de coté ¢, le moment de flexion plastique s’écrit :

My, ~ oyst3 (eq. 1.18)

gy est la contrainte a la limite €lastique de la maticre solide dont la mousse est constituée.
De plus la force F s’applique normalement a 1’aréte de longueur / et exerce un moment de
flexion maximum proportionnel a FI.

M, ~ F.l (eq. 1.19)

Ainsi la contrainte d’effondrement plastique o,; est donnée par :

Fpi My oyt
Op1 = l—’z’ ~ 1_5 ~ 3153 (eq. 1.20)
3/2
Opl Pm
2= 03 () eq. 1.21
o . (eq )

Le coefficient de proportionnalité est estimé a 0,3. Des améliorations du modéle sont
possibles mais n’ont pas une influence significative sur le résultat (eq. 1.22).

1 (f;_zi)?,/z (1 + (p_m)1/2> (eq. 1.22)

Oys Ps
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Enfin les mousses ¢€lastiques fragiles se déforment par la rupture successive des bords des
cellules (eq. 1.23). oyor représente la contrainte a la rupture d’une aréte et le coefficient de
proportionnalité vaut 0,65 [47].

3/2
2L _ 065 (pp—m) (eq. 1.23)

OMOR

Mousse a cellules fermées

Dans le mod¢le cubique fermé, 6 faces sont jointes sur les 12 arétes de la cellule (Figure
15.b). Gibson et Ashby ont modélisé le comportement de la cellule fermée en combinant les
différents modes de déformation des arétes et des faces pondérées par leurs proportions dans
la cellule. Les principaux mécanismes de déformations en régime linéaire sont la flexion, le
flambage des arétes et I’étirement des faces dans la direction transversale a la charge uni
axiale. Ils ont obtenu ainsi l'expression du module de Young E; de la mousse:

En _ ¢ p2 (Pm)’ _ ) (Pm) 4 Po(1=2Vp)
=0 (p) +C,(1 cp)(ps)+ e (eq. 1.24)
@ est la fraction solide des arétes dans la cellule et 1 — @ la proportion de faces dans la
masse. C; et C, sont les coefficients de proportionnalité estimés a partir de données
expérimentales. Le troisieme terme rend compte des effets de la compression du gaz a
Iintérieur des cellules, en supposant une pression initiale py. Vy est le coefficient de Poisson

de la mousse. Ce terme de pression peut souvent étre néglige.

En régime non linéaire, Gibson et Ashby (1997) ont exprimé I'effondrement plastique de la
mousse en fonction de la densité relative. Les mécanismes de déformations sont
principalement l'apparition d’effondrements plastiques dans les jonctions des arétes et
I’étirement des faces dans la direction transversale a la charge uniaxiale. La contrainte
d’effondrement plastique de la mousse est alors donnée par I’équation (eq. 1.25), avec les
coefficients de proportionnalité déja déterminés.

L 0.3 (q> ’;—T)g/z +0.4(1 — @) (f;—m) + Po~Patm (eq. 1.25)

Oy,s Oy,s
1.3.2.2. Modzéle tétrakaidécaeédrique

La structure tétrakaidécaédrique est beaucoup plus réaliste dans la modélisation de structures
de mousses a faible densité. Elle est composée de 14 faces dont 6 faces carrées et 8 faces
hexagonales (1.2.2 Mod¢les de structures régulieres, Figure 17).
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Figure 17 : Mod¢le tétrakaidécaedrique : (a) cellule ouverte : (b) cellule fermée
Mousses a cellules ouvertes

Dementijev et Tarakanov [48] sont parmi les premiers a avoir étudi¢ le comportement
¢lastique de structures tétrakaidécaédriques a cellules ouvertes. Zhu et al [49] et Warren et
Kraynik [28] ont estimé les propriétés mécaniques pour le modele tetrakaidécaédrique a
cellules ouvertes. Dans tous ces modeles le choix de la forme de la section d’une aréte de la
cellule est trés important dans la détermination de la fraction solide et donc du comportement
mécanique. En effet, le matériau solide dans les mousses a faible densité peut étre considéré
comme ¢tant distribué entre trois types de géométrie : les parois (faces), les barres (arétes) et
les sommets. La phase solide est alors supposée se concentrer dans les parois et les barres
pour les mousses a cellules fermées, et dans les barres (arétes) pour les mousses a cellules
ouvertes. Zhu et al. ont déterminé le module de Young et le coefficient de Poisson :

En =2, (en)" (14 ¢ 2m) (eq. 1.26)
Var =3 (Freo2ie) (¢a-127)

21
C,=8 \/; (eq. 1.28)

C, dépend de I’aire 4 de la section constante de la cellule et de son moment quadratique /.
Pour des sections d’arétes triangulaires équilatérales Cz vaut 1.09 (Zhu et al. 1997). Pour des
poutres cylindriques Cz = 0.900. V,;;, est le coefficient de Poisson dépendant de I’orientation
des cellules.

Mousses a cellules fermées

Il 'y a pas eu beaucoup d’études théoriques concernant le modele tetrakaidécac¢drique a
cellules fermées. Ce modele composé de 8 surfaces hexagonales non planes et 6 surfaces
planes quadrangulaires est plus complexe et a contraint la plupart des études a une analyse par
¢léments finis. Ici aussi la fraction solide @ est le paramétre important influant sur les
propriétés mécaniques. On peut citer en particulier les travaux de Simone et Gibson (1998)
[50] qui ont d’abord déterminé¢ la valeur de la fraction solide pour une cellule
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tetrakaidécaedrique avec une longueur d'aréte / et une épaisseur uniforme ¢ (Figure 17 :
Modg¢le tétrakaidécaedrique : (a) cellule ouverte : (b) cellule fermée.a):

-1

3 Cpm( 1 [3)(Pm
P=ae s <1.932 + \/;> (Ps) (eq. 1.29)

Ils ont ensuite donné le module de Young en adoptant une équation similaire a celle de
Gibson et Ashby sur les mousses cubiques a cellules fermées :

Em = 02089 (@ ’;—’")2 +0.3159(1 — @) (’;—m) (eq. 1.30)

N S

Dans leur modgele, la déformation des faces prime devant celle des arétes.

En régime non linéaire ils ont décrit I’effondrement plastique des cellules constituées
uniquement de faces :

Il — 03211 (cp ’;—T)g/z +0.4459(1 — ) (‘;—m) (eq. 1.31)

Oy,s

1.4. Conclusion

Cette étude bibliographique met en revue les caractéristiques des mousses polymeres allant du
processus de moussage a I’obtention de la structure cellulaire finale ainsi que la relation entre
leurs morphologies et leurs propriétés mécaniques. Leur comportement mécanique
macroscopique dépend étroitement du comportement intrinséque du matériau solide dont elles
sont faites et de la morphologie de leur microstructure. En outre, il y a beaucoup de conditions
externes qui peuvent influencer le comportement du matériau d’une mousse, comme la
température et la pression.

L’échelle de la microstructure considérée est d’une importance fondamentale dans I’étude du
comportement local et/ou global des mousses. Les propriétés du matériau solide de la mousse
a I’échelle microscopique, la distribution de la taille des cellules, leur forme et leur répartition
spatiale a 1’échelle mésoscopique ainsi que la densité relative a 1’échelle microscopique sont
autant de caractéristiques déterminants dans la description de la morphologie de la
microstructure. Plusieurs types de mécanismes de déformation comme la flexion, la
compression, la traction élastique des arétes et des parois mais aussi des phénomenes
d’instabilité élastique et plastique ont pu étre observés a 1’échelle mésoscopique. Les études
théoriques du comportement mécanique de matériaux cellulaires référencées ont démontré
I’importance de parametres tels que la densité relative ou les propriétés du matériau constitutif
mais elles concernent principalement des mod¢les réguliers qui ne rendent pas compte des
hétérogénéités dans les déformations dues a la géométrie intrinséque de la microstructure. En
particulier les modéles de structures régulieres comme ceux de Gibson et d’Ashby donnent le
module d’Young uniquement en fonction de la densité relative et/ou de la fraction solide mais
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ne prévoient aucune influence des autres caractéristiques citées. Et de manicre générale, il y a
assez peu d’études reportant le comportement mécanique de mousses en fonction de la
distribution de taille des cellules ou de leur répartition spatiale, indépendamment de la
porosité.

L’objectif de cette thése est de découpler et d’analyser les effets de chacun de ces paramétres
sur les propriétés mécaniques. Notre stratégie de modélisation est la combinaison d’une
description plus fidéle et plus réaliste de la structure des matériaux cellulaires en créant des
modeles reconstruits a partir d’observations 2D et 3D d’échantillons de mousses via
I’utilisation la microscopie électronique a balayage ou de la micro-tomographie X sur
synchrotron pour ensuite déboucher sur des simulations numériques par ¢éléments finis.
Toutefois, ces analyses se font sur des structures figées. Ainsi, pour étudier 1’influence de la
dispersion et de la distribution de taille et de forme des cellules indépendamment de la
porosité, un générateur paramétrable de microstructures 2D et 3D aléatoires est ¢laboré. Ce
générateur de microstructure repose sur une description et une mise en équation de la
thermophysique du processus de fabrication de mousses polymeres. L’apport des modéles
reconstruits 2D et 3D et des modeles générés nous permet de rendre compte des divers
mécanismes liés aux comportements mécaniques des mousses polymeéres au niveau local et
global.
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2.Chapitre 2: Caractérisations
expeérimentales

Ce deuxiéme chapitre concerne la caractérisation expérimentale du comportement mécanique
de mousses de différentes natures polymériques et de différentes topologies. Elle est
subdivisée en deux parties : la caractérisation mécanique et la caractérisation microstructurale.
Des essais mécaniques sont d’abord réalisés sur plusieurs modeles de mousses polymeres et
sur les matériaux (solides) constitutifs de leurs parois. Cette caractérisation expérimentale des
mousses servira pour la validation des analyses ¢léments finis présentées plus loin dans ce
manuscrit. En outre, afin d’étudier les morphologies des microstructures de mousses, des
observations au microscope électronique a balayage et en micro-tomographie X sont traitées
et analysées donnant des statistiques de la distribution et de la répartition des cellules. Par
ailleurs, une étude particulicre est présentée pour 1’analyse des déformations locales d’un
échantillon de mousse en compression in situ en tomographie X.

La caractérisation expérimentale s’est portée principalement sur cinq natures de mousses
différentes. Ces mousses fournies par I’entreprise INTEREP sont fabriquées a partir de
différents matériaux polymeres et sont obtenues sous différentes conditions de fabrication. Le
choix varié de ces mousses a pour objectif d’étudier d’une part I'impact de différentes
morphologies de microstructures pour un matériau constitutif globalement identique et d’autre
part I’influence de différents parameétres « process » sur la morphologie de la mousse obtenue
et sur son comportement mécanique. Les techniques expérimentales développées et utilisées
durant ce travail sont décrites au début de chaque partie.

Pour des raisons de confidentialité les différentes mousses ¢lastoméres seront désignées par
les lettres 4, B, C, D et E qui présentent des densités que nous définirons respectivement par
a, b, c,d, e, delaplus grande a la plus faible.

2.1. Caractérisation morphologique

Dans cette partie nous présentons d’abord quelques observations 2D de la microstructure des
différentes natures de mousses €tudiées pour mieux pouvoir identifier leur morphologie de
structure. Ensuite nous abordons les essais mécaniques réalisés sur les échantillons de
mousses mais aussi sur leur équivalent massif représentant fidelement les matériaux
constitutifs de leurs parois.

59



2.1.1.  Microscopie électronique a balayage

Le microscope électronique (MEB) a balayage a été adopté pour observer finement la
microstructure des mousses polymeres en 2D. Nous avons eu I’opportunité d’utiliser le MEB
de I’Institut de Physique et Chimie des Matériaux de Strasbourg (IPCMS).

2.1.1.1. Description du MEB

Le MEB utilise un faisceau focalisé d'électrons a haute énergie pour produire une image 2D
de la surface d’un échantillon de matiére. Les signaux qui découlent des interactions
¢lectrons-échantillon révelent des informations sur 1'échantillon dont la morphologie externe
(texture), la composition chimique, la structure cristalline et l'orientation des matériaux
constituant ['échantillon. La technique de détection la plus courante est la détection des
¢lectrons secondaires émis par les atomes excités par le faisceau d'électrons et renvoyés par
I’échantillon. Le nombre d'électrons secondaires dépend de l'angle sous lequel le faisceau
rencontre la surface et donc de la topographie de la structure. En balayant 1'échantillon et en
collectant les électrons secondaires par un détecteur spécial, une image 2D est générée. Les
spécimens sont en général observés sous un vide plus ou moins poussé, en fonction de leur
nature conductrice ou pas, et sur une large gamme de températures possibles. La zone
d’observation généralement comprise entre lcm a 5 microns de largeur est imagée avec un
grossissement allant de 20X a 30,000X et une résolution spatiale de 50 a 100 nm [51], [52].

2.1.1.2. Observations des microstructures

Plusieurs types de mousses polymeres, ou plus précisément de mousses ¢lastomeres a cellules
fermées fournies par la société INTEREP ont été imagés au MEB. Il s’agit de mousses
réalisées a partir de caoutchouc naturel et de styréne-butadiéne (NR/SBR) pour les modeles
types A et B, de butadiéne-acrylonitrile (NBR) pour les modéles types D et D4 ou encore
d’éthylene-propylene-diéne-monomere (EPDM) pour le modele de type C. Ces mousses ont
¢été soigneusement sélectionnées du fait de leurs caractéristiques tres différentes, avec pour les
mousses A et B une nature ferme, et de bonnes propriétés antivibratoires, pour les mousses
D/D4, une excellente absorption des chocs méme a basse température et enfin pour les
mousses C, une excellente déformation rémanente.

Les échantillons des mousses ont été découpés minutieusement en fines parcelles d’environ
lem’. Ci-dessous nous avons sommairement décrit les différentes morphologies de
microstructures observées pour les différents types de mousses suivant trois échelles
d’observation entre 10 et 100pm.

60



100 WD 520mm & ; 3 ; T 7 100m
Figure 19 : Microstructure a différentes échelles de la mousse NR/SBR (4)

Les Figure 18 et 19 donnent des images MEB de la microstructure des mousses NR/SBR A4 et
B. Ces deux mousses sont fabriquées a partir du méme matériau polymere de base. La
structure cellulaire de la mousse B est faite de parois trés fines et de parois plus denses ou la
matiére solide semble se concentrer. Les cellules adoptent une forme globale assez
géométrique. La mousse A est issue du méme processus de fabrication que la premicre citée
mais avec une concentration en agent gonflant deux fois moins importante. On peut ainsi
noter que le diameétre apparent des cellules est plus important pour la 4 que pour la B. La
densité¢ de cette mousse plus grande que celle du B. A I’échelle de la microstructure nous
observons une taille moyenne de parois plus épaisse pour la mousse 4 que pour la mousse B.
Les cellules adoptent aussi une forme globalement plus sphérique.

J
IPCMS F 30KV WD 82mm  100um L WR&2mm  100pm . IPCMS

Figure 20 Microstructure a différentes échelles de la mousse D4
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Les mousses D4 (ou D) sont ¢élaborées avec un copolymere non saturé, le styréne-butadiene
(SBR) ou un copolymére de butadiéne et d’acrylonitrile (NBR). Ce copolymeére est tres utilisé
dans la fabrication des pneumatiques et posséde une grande résistance a 1’abrasion, au
vieillissement et a 1’ozone [53]. Nous observons deux échelles de microstructures. D’abord
une microstructure relativement homogene (Figure 20.a) pour une observation a une échelle
de 100 um. Les cellules sont uniformément réparties dans la matrice et se présentent sous des
formes quasi polyédriques aux dimensions assez semblables. L’utilisation d’un plus fort
grossissement fait apparaitre des trous aux niveaux des parois. Au vu de ces observations, il
est évident que la microstructure de cette mousse présente un caractére trés complexe et
qu’une schématisation (simplification) de cette microstructure via 1’utilisation de formes
géométriques classiques reste un probléme entier. Il serait par conséquent difficile
d’interpréter son comportement mécanique a partir d’une modélisation de type cellule cubique
[1], de type Voronoi [54], ou encore basée sur une forme tétrakaidécaedrale.

Y u
1

Figure 21 : Microstructure a différentes échelles de la mousse NBR (£)

Cette mousse est aussi €laborée a partir du NBR. La structure finale obtenue est cependant
différentes des mousses précédentes. Il n’y a qu’une seule échelle de microstructure. Nous
pouvons remarquer une certaine anisotropie dans la forme des cellules trés étirée suivant la
verticale. Cela se traduit par des comportements mécaniques différents suivant les directions
de charges.

Ces différentes microstructures observées sont constituées de différents matériaux qui ont un
impact considérable sur les propriétés mécaniques statiques et dynamiques des mousses. Il est
alors trés important de pouvoir isoler et obtenir des échantillons de matériaux constitutifs des
parois afin de les caractériser.

2.1.2.  Matériaux des parois

Le matériau solide dont une mousse est faite differe généralement fortement du polymére
constitutif de base. En effet, durant le processus de fabrication de la mousse, les conditions de
température et de pression du systéme, les multiples réactions (chimiques) en chaines entre le
composant polymeére et les autres réactifs (les charges, les agents de nucléation et les agents
gonflants entre autres) ainsi que la phase de polymérisation et de réticulation du mélange
durant la stabilisation changent intrinséquement la nature et les propriétés de la matiére de la
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mousse finale obtenue [55]. Méme dans le cadre des mousses métalliques une hétérogénéité
apparait lors du mélange de composants non réactifs, ou a partir des réactions chimiques qui
surviennent apres le mélange. Notamment, les propriétés du matériau des parois sont affectées
par ’ajout de divers stabilisants, d’agents moussants et d’épaississants qui augmentent la
viscosité. Il en ressort que le comportement global de la mousse est directement dépendant de
la formation des phases individuelles et de leurs microstructures [56].

Les mesures mécaniques conventionnelles font obstacles lorsqu’elles doivent étre réalisées
sur les parois des cellules du fait de leurs petites dimensions, de leurs faibles capacités de
résistance et des fléchissements possibles. Aussi, trés peu d’études ont ét¢ menées dans la
littérature visant a développer une méthodologie de caractérisation fiable du matériau des
parois, a cause de la trés grande difficulté a obtenir des échantillons sous forme massive.

On peut toutefois remarquer quelques études [57], [58] qui se sont intéressées a la
détermination des propriétés mécaniques de parois de mousses par une technique de
nanoindentation. On notera cependant que ces études se limitent a la détermination de la
dureté et du module d’Young et qu’elles sont essentiellement menées sur des mousses de
nature métalliques. En outre, elles sont possibles car 1’épaisseur des parois est supérieure a la
taille typique d’une indentation et elles ont nécessité une méthodologie particuliére requérant
I’utilisation de différentes géométries de pointes d’indenteur et des techniques de
déconvolution statistiques. Ici, la nature polymérique de nos mousses engendre des difficultés
supplémentaires et les tailles des parois sont incompatibles avec la mise en ceuvre d’une telle
technique de nanoindentation. A cela s’ajoute une difficulté a révéler les hétérogénéités de la
microstructure, qui est bien plus aisée dans le cas des mousses métalliques par simple attaque
chimique.

Grace a une collaboration étroite avec ’entreprise INTEREP, nous avons pu ¢laborer un
processus de fabrication spécifique pour obtenir finalement les équivalents massifs des
matériaux des mousses. Le processus retenu est proche de celui nécessaire a 1I’obtention d’une
mousse a ceci prét que les agents gonflants sont supprimés du mélange. Ainsi il peut y avoir
une nucléation de cellules mais 1’absence de dégagement gazeux annule toute expansion de la
matrice. Pour les modeles de mousse étudiés, ’entreprise INTEREP utilise des agents
gonflants exothermiques qui participent a la vulcanisation de 1’¢lastomere. Il a donc fallu
mener un réajustement des parametres du procédé pour combler I’absence d’agents gonflants
et obtenir une matiére des parois semblable d’un point de vue taux de réticulation. Ce
réajustement a été réalisé¢ a partir d’études de rhéométrie au sein du laboratoire interne de
I’entreprise. Au final, pour chaque modéle de mousse un nouveau processus de fabrication est
¢laboré pour donner un équivalent massif du matériau de la mousse (Figure 22).
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WD82mm  100pm

WD 8.0mm § 10pm

Figure 22 : Exemples de mousses avec les équivalents massifs des matériaux correspondants : (a)
Mousse EPDM B, (b) Ebauche Matériau EPDM 4 et B, (c) Mousse C, (d) Ebauche Matériau C

2.1.3.  Résultat expérimentaux

Nous avons réalisé des essais de traction, compression et cisaillement ainsi que des analyses
mécaniques dynamiques sur des échantillons des mousses et sur les ébauches des matériaux
constitutifs des parois.

Table Capteurs CCD Echantillon

motorisée ‘ 5M pixels |
1

Figure 23 : Banc de test expérimental
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2.1.3.1. Analyse des déformations par -corrélation d’images
digitales

La technique de corrélation d’images digitale est un excellent moyen pour mesurer les
déplacements et par suite les déformations d’un échantillon soumis a une sollicitation. Simple
de mise en ceuvre, rapide et dotée d’une grande résolution spatiale, elle est de plus non
intrusive et sans contact [59] [60].

Dans le cadre de notre étude, cette technique de mesure de champs de déformations s’est
imposée tout naturellement car les déplacements des échantillons, qu’ils soient sous formes
massives ou bien cellulaires sont, en général, trés importants et les sollicitations imposées sont
parfois multi-axiales. De plus, cette technique basée sur des calculs via I’utilisation d’un
maillage de la surface présente des similitudes dans son mode de fonctionnement compatibles
avec un maillage EF et offre une bonne base pour I’identification des propriétés matériaux
en lien avec une simulation numérique EF

Dans son principe, une texture de surface un minimum contrastée est requise et doit permettre
une distinction en niveaux gris de zones de I’ordre de quelques pixels a une centaine de pixels
carrés. Cette texture peut étre d’origine naturelle avec un contraste obtenu apres révélation de
la microstructure d’un matériau polycristallin, hétérogéne ou multiphasé par exemple, ou bien
ce contraste peut étre d’origine artificielle avec 1’utilisation d’un mouchetis de peinture par
exemple. La distinction de ces zones permet un repérage de leurs positions a un instant t
comparativement a un instant t+dt et se faisant un vecteur déplacement peut leur étre attribué
entre deux états. Par dérivation, on peut alors remonter aux déformations locales. Dans notre
¢tude, I’algorithme utilisé est celui implémenté dans le logiciel commercial de corrélation
d’images digitales CorreliSTC, développé par le CRITT HOLO3 [61].

L’intérét de la méthode réside aussi dans son efficacité a calculer des champs de déformations
a une échelle trés fine, a I’échelle de la microstructure. Pour ce faire, une grande résolution
des moyens d’observation couplée a un fort grossissement de la surface a observer sont
nécessaires. Les limites a cela sont liées a la qualité et a la grosseur de la texture, pour nous, le
mouchetis. En effet, dans notre démarche, un point crucial pour une convergence des calculs
de déplacements et de déformations a une échelle tres fine a ét¢ 'utilisation d’un mouchetis
de peinture suffisamment fin. Pour le dépdét de ce mouchetis, deux techniques ont été
utilisées : la bombe de peinture en spray classique et I’aérographe monté avec des buses aux
sorties micrométriques. Dans une perspective de développement d’une méthode
d’identification inverse pour I’établissement des lois de comportement matériaux a partir de
modele EF, un post traitement Matlab a été¢ développé de maniére a suivre des seuils de
déformation et de les localiser précisément sur les microstructures des matériaux testés. La
Figure 24 montre par exemple le suivi de zones de déformation localisées du début du test de
traction jusqu’ a ’endommagement ou la rupture des parois. Si le mouchetis est bien
appliqué et les conditions expérimentales optimales, cet outil peut permettre de mesurer
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I’hétérogénéité des déformations dans la structure ou de prédire les lignes de fissures et de
ruptures des parois de 1I’échantillon.

Champs de déformations a 1’échelle dela Suivi de zones de déformations (Endommagement,
microstructure rupture).

s do S E7Y Toacom s romes e et saamors 3 K0
X Lo BTES

R

Figure 24 : Analyse des déformations par CID : Détection d’un seuil de déformation et suivi par
rapport a la microstructure (gauche, détection — milieu, suivi de 1’évolution des déf.— droite, lien sur la
position)

Notre équipement se compose de deux caméras permettant une vision stéréoscopique de la
surface (Figure 23). Ces caméras sont montées sur une table motorisée selon les trois
dimensions de 1’espace permettant un suivi des déformations sur une large gamme de
déplacement, nécessaire pour I’étude des ¢élastomeres.. Le déplacement des caméras est régulé
par la vitesse de déplacement de la traverse. La résolution maximale est de 2,4 um/pixel.

Dans la suite de ce chapitre des résultats d’essais de cisaillement et surtout de compression
seront présentés. Sur les essais de compression la CID n’a pas été réalisée.

2.1.3.2. Compression uni axiale

Des essais de compression charge/décharge ont été réalisés sur les échantillons de mousse A4,
B, C et D ainsi que sur les ébauches des matériaux constitutifs correspondants. A titre
comparatif, des essais de compression ont ¢galement été réalisés sur du caoutchouc naturel
NR/SBR « pur », premier constituant des mousses A4 et B. Dans la littérature, les matériaux
constitutifs des parois des mousses polyméres ou métalliques sont trés souvent supposés se
comporter comme le polymeére ou le métal constitutif de base. La difficulté expérimentale a
tester directement le comportement mécanique des parois ou bien a les reproduire sous une
forme massive peut expliquer cette tendance.
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—®— Matériau élastomere pur
6 J | —®— Matériau ¢bauche non expansé

Contraintes (MPa)

0.0 0.1 0.2 03 0.4 05 0.6

Déformations
Figure 25 : Différences entre le matériau élastomére pur et le matériau ébauche non expansé

Notre démarche ici a été de mettre en évidence 1’effet des autres constituants de la mousse sur
le comportement effectif du matériau des parois. Par comparaison des courbes de compression
de I’¢lastomere de base de la mousse 4 / B (NR/SBR) et de I’équivalent massif des parois, on
peut nettement noter une différence (Figure 25). Cette comparaison met en exergue les limites
des approximations réalisées : de toute évidence, les nombreux composés chimiques présents
dans 1’ébauche expansible participent a la transformation du polymere de base jusqu’a
modifier son comportement mécanique. Une approximation du matériau des parois par son
polymére de base entrainerait donc des erreurs. Les différences observées entre ces deux
matériaux denses confirment toute I’importance d’inclure la nature et les vraies propriétés de
la matiére réelle de la mousse dans I’étude de son comportement mécanique.

La Figure 26 donne les courbes contrainte-déformation des échantillons de mousses en
compression uni-axiale. La mousse 4 de plus grande densité que la mousse B présente une
grande résistance. A 50% de déformation, elle supporte pratiquement deux fois plus de
charges. De plus, elle est sensiblement plus viscoélastique. Les mousses 4 et B sont
fabriquées a partir du méme mélange polymeére et du méme procédé. Nous pouvons alors
supposer que la différence de comportement provient essentiellement de la différence de
morphologie entre les deux microstructures. Les mousses C et D sont nettement plus poreuses
et sont donc moins résistantes, comme en atteste la figure suivante donnant les courbes
contrainte-déformation des mousses 4, B, C et D.
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Figure 26 : Courbes contrainte-déformation de différentes mousses avec différentes porosités
2.1.3.3. Essais de Cisaillement

La réponse mécanique des mousses a été étudiée pour différents états des contraintes. En
particulier, la réponse bi-axiale de ces matériaux a été analysée a partir d’une série d’essais
allant de la traction simple au cisaillement pur en passant par plusieurs phases de traction-
cisaillement. Pour ce faire, un montage Arcan spécifique a été dessiné et fabriqué (Figure 27).
Ce montage est fortement inspiré de celui proposé par Arcan et al. (1978) pour I’étude de la
fissuration bi-axiale de composites renforcés par des fibres unidirectionnelles. La figure 13
montre le montage expérimental. Celui-ci est composé¢ de deux plaques trouées semi-
circulaires avec des ouvertures (entailles) antisymétriques orientées a 45° et reliées a la
traverse d’une machine de traction conventionnelle. Les désalignements et toute rotation sont
empéchés via un guidage avec des arréts en rotation. Cette configuration est nécessaire pour
prévenir les risques de déplacements hors-plans.
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Figure 27 : Montage Arcan et éprouvette papillon associée (géométrie et maillage)

Pour les essais bi-axiaux, des éprouvettes en forme de papillon ont été préparées. La forme de
ces ¢éprouvettes est donnée par la Figure 28. Les paramétres géométriques ont €té choisis dans
le but de garantir un é€tat des contraintes et des déformations uniformes dans la partie centrale
de I’éprouvette, au moins jusqu’a I’apparition des instabilités « plastiques ». Pour assurer un
état de contraintes planes, I’épaisseur de la partie centrale est de quelques millimétres.

Du fait de la forme de I’éprouvette, les contraintes et les déformations moyennes sont
différentes de celles réellement impliqués dans la zone centrale. Des mesures locales des
champs de déplacements et ensuite des calculs de champs de déformations, via I’utilisation de
mesures par corrélation d’images digitales sont indispensables. Pour cela, une texture
artificielle a été générée a 1’aide d’un mouchetis de peinture obtenu a la bombe.

Nous avons développé et réalisé un montage spécial pour tester le comportement mécanique
de nos mousses en cisaillement. Ce montage ARCAN permet différents positions de 0 a 90°
(Figure 28). Un mouchetis est appliqué sur chaque éprouvette a tester et la corrélation
d’images digitale est adoptée pour mesurer les champs de déformations.

Essais de cizalllement Montage ARCAN Eprouvette
¥ '

Figure 28 : Banc de test essais de cisaillement
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Figure 29 : Courbes de contrainte-déformation de mousses en cisaillement (alpha=90°)

La Figure 29 donne les courbes contrainte-déformation des échantillons de mousses en
cisaillement. Ici la résistance ne diminue pas forcement en fonction de la porosité. Il
semblerait qu’a partir de 20% de déformation, le comportement de la mousse D et D4 (de
méme nature) devienne plus raide. Ce phénomene peut étre 1ié a un effet de la géométrie de
I’éprouvette combinée au caractére souple de notre matériau. La mousse D est plus poreuse
que la mousse B, cependant celle-ci est significativement plus résistante des 20% de
déformation. Une explication peut étre donnée par le degré d’anisotropie dans la structure
suivant certains axes de déformations. En effet comme vu précédemment dans le premier
chapitre, 1’anisotropie influe fortement sur le comportement mécanique des mousses en
fonction des directions de charges. Ainsi la mousse B serait plus anisotrope que les autres
mousses testées. Un moyen de mesurer cette anisotropie est d’effectuer une analyse statistique
de la distribution de la forme des cellules ainsi que de la répartition spatiale de leur centre
(voir le paragraphe Caractérisation en 3D).

2.1.3.4. Analyse mécanique dynamique

Au regard de la Figure 26, il est difficile d’établir précisément le module d’Young pour les
différentes mousses, les parties linéaires étant trés réduites. Nous avons donc eu recours a
I’analyse mécanique dynamique. Cette technique d’analyse permet d’étudier la réponse
mécanique d’un matériau viscoélastique soumis a une sollicitation dynamique en fonction de
la température et de la fréquence. Elle est réalisée a un tres faible niveau de contrainte ou de
déformation de facon a rester dans le domaine élastique (linéaire) du matériau.
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Lors de la mesure dynamique une sollicitation (contrainte ou déformation) sinusoidale est
imposée a une fréquence f, et peut s’écrire sous la forme :

s(t) = s, sin(wt) (eq.2.1)

Avec s, I’amplitude de la sollicitation et w=2zf la pulsation en rad/sec. Le signal de réponse
du matériau viscoélastique est déphasé (car ce dernier dissipe une partie de 1’énergie en se
déformant) soit :

R(t) = R, sin(wt + §) (eq. 2.2)

Avec Rp I’amplitude et & le déphasage.

Dans notre étude, un déplacement est imposé, on mesure la force (donc la contrainte o), ainsi
que la déformation (g). Ces deux grandeurs sont reliées par une relation du type :

o* =E"¢e" (eq. 2.3)
avec E” module complexe tel que :
E*=E'"+iE" (eq.2.4)

Il représente la somme vectorielle d’une composante €lastique (en phase avec la contrainte) et
12

. . s . E
d’une composante d’amortissement visqueux soit : E* = E'(1 + itan §) avectan§ = - Ce

terme est dénommé facteur de perte, il représente une mesure du rapport de I’energie dissipée
par amortissement a 1’énergie ¢€lastique conservée puis restituée durant un cycle de
déformation sinusoidale. D’une maniére générale, la température de transition vitreuse

correspond a la température pour laquelle la valeur de ce facteur de perte est maximale.

Pour nos études, des éprouvettes cylindriques respectant un rapport de hauteur sur diametre
d’au moins deux sont utilisées. Les essais sont effectués a des températures allant de -60°C a
90°C. Pour rester dans le domaine ¢élastique, les sollicitations de type traction-compression ne
dépassent pas 1% de déformation.

Les variations du module élastique et du facteur de perte, sur la gamme de température
étudiée, sont représentées sur la Figure 30 pour la mousse D, D4, A et B. Pour les mousses D
et D4 de méme nature mais de topologie différente, on peut remarquer un comportement
vitreux entre -60°C et -20°C, ou le module ¢élastique est constant et présente une valeur
importante (>100MPa). A partir de 0°C, on observe un écroulement important du module
¢lastique. Un maximum situé¢ a 10°C pour la tangente & indique la passage de la transition
vitreuse. Cette simple analyse dynamique est riche en information, puisqu’elle montre qu’a
méme densité et méme nature de matériau des parois, nous avons le méme module
d’¢élasticité, confirmant ainsi la théorie d’Ashby [1] selon laquelle, le module élastique, serait
indépendant de la topologie de la mousse. De plus, le caractere absorbant des chocs, constaté
avec cette mousse est vraisemblablement li¢, en partie du moins, a la présence d’une Tg
proche de la température ambiante.
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Pour les mousses 4 et B, beaucoup plus élastomériques et présentant un caractére
rebondissant, I’inflexion de la courbe de E’ et la courbure de la tangente 6 aux alentours de -
60°C semble annoncer une Tg proche, voir en deca de cette température. La encore, cette
température de Tg, peut en partie expliquer le caractére rebondissant de ces mousses. Aussi, la
mousse 4 fabriquée a partir de la méme nature d’ébauche expansible que la mousse B mais
avec deux fois moins d’agents gonflants présente une densité globalement deux fois plus
importante, ce qui se traduit par un module élastique supérieur sur toute la gamme de
température testée. Ces données sont en accord avec la théorie d’Ashby [1].
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Figure 30 : Analyse mécanique dynamique de différentes mousses pour une plage de température
comprise entre -60°C et 90°C
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2.2. Caractérisations microstructurales

2.2.1.  Caractérisation en 2D
2.2.1.1. Traitement numérique des images MEB

Afin de procéder a des analyses statistiques de la morphologie de la microstructure et par la
suite a des analyses éléments finis, des traitements spécifiques sur ces images MEB sont
réalisés dans le but d’isoler la mati¢re solide de la mousse et de délimiter les contours des
cellules alvéolaires de la structure. Cette opération de binarisation particuliére correspond a
une segmentation d’image. Au final cette opération nous permet de distinguer numériquement
les deux phases de la structure en fixant tous les pixels appartenant aux cellules a 1 (blanc) et
tous les pixels appartenant a la matrice a 0 (noir). Pas simple a réaliser, cette binarisation ne
peut pas se faire instantanément du fait de la présence de divers bruits sur I’image.

Les images brutes MEB ne sont pas directement exploitables, les conditions d’acquisitions
des images affectant profondément sa qualité. Ainsi une mise au point inappropriée et/ou un
¢éclairage non homogene de la mousse, engendrent une netteté, une luminosité et un contraste
non uniformes complexifiant le niveau de traitement requis pour obtenir des modeles fideles
et exploitables. Ce paragraphe permettra aussi d’introduire les outils numériques nécessaires
aux traitements et a la reconstruction des images.

Les images sont définies en niveau de gris avec une résolution de 8 a 16 bit. Il existe plusieurs
techniques pouvant étres adoptées ou combinées pour segmenter une image et délimiter les
contours des cellules [62], [63], [64], mais a cause de la complexité de la texture des images
la plupart des ces techniques de segmentation ou de détection de contours ne permettent pas
d’obtenir directement un mod¢le, une représentation fidele de la microstructure. Un ensemble
d’opérations spécifiques est alors méthodiquement appliqué nous permettant d’intervenir
manuellement si nécessaire a chaque étape du processus de traitement. Ces opérations de
traitement d’image sont :

e Le calcul de I’histogramme de I’image représentant la distribution des intensités de
I'image en niveau de gris (Figure 31.b)

e Le réajustement des intensités de I’image sur tout le niveau de couleur. Par exemple
pour une image avec une résolution de 8 bit, il est préférable de recentrer I’image dans
la zone d’intérét en fonction de 1’histogramme obtenue. Cela permet d’optimiser le
contraste et la luminosité (Figure 31.c et Figure 31.d).

e Le filtrage de I’image : I’application d’un filtre non linéaire comme le filtre gaussien
(qui lisse I'image) ou le filtre médian permet de garder la nettet¢ de l'image en
¢liminant les détails fins et réduit ainsi ’impact des irrégularités dans la texture du
matériau solide des parois (assimilées au bruit de I’image) (Figure 31.e).

e Le scuillage est I'opération finale segmentant I’image filtrée et permet ainsi de
délimiter les contours des cellules alvéolaires (Figure 31.f). Un premier traitement
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donne un résultat bruité. Ici I’éclairage de I’échantillon durant I’acquisition des images
MEB n’est pas totalement «centré », ce qui génere des effets d’ombrages sur les
cellules et les parois vers le bas de I’'image en sont trop éclairées. Le niveau de gris des
cellules n’est plus homogeéne. Le probléme de traitement peut étre résolu en effectuant
en paralléle une autre opération de seuillage sur I’image filtrée qui va cibler la maticre
«omise » durant le premier traitement. La combinaison des deux images seuillées
donne la microstructure finale reconstruite (Figure 31.g).
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Figure 31 : Processus de segmentation de I’image de la microstructure (mousse A4)

Les logiciels principalement utilisés pour le traitement numérique des images sont MATLAB
et IMAGEJ, un logiciel multiplateforme et open source souvent mise a jour par 1’ajout de
nouvelles fonctionnalités via des plugins et macros, [65] et [66].

Apres 'opération de seuillage, il peut apparaitre de petites particules hétérogénement
reparties dans toute I’image. Ces particules sont le résultat des traitements effectués sur les
irrégularités de la texture du matériau solide. L’outil « Analyse particle » présent dans le
logiciel IMAGEJ, permet de détecter et d’éliminer ces objets. Malheureusement une
intervention manuelle visant a redessiner la forme de certaines cellules et a enlever certains
artefacts de la structure reste souvent nécessaire. Dans ces cas de figure les outils de dessin
(crayon et gomme) permettent de réajuster les contours trés mal détectés ou d’éliminer les
objets mal filtrés par le processus automatique. L’outil érosion et dilation permettent de
réduire ou d’augmenter la forme des objets dans I’image suivant leur courbure en fonction
d’une forme initiale prédéfinie (cube). Ces outils sont utilisés en dernier recours pour réajuster
la porosité de la structure. En effet, les deux opérations de filtrage et de seuillage engendrent
irrémédiablement des erreurs dans la détection exacte des contours des cellules. La mesure de
la porosité a la fin du processus de segmentation qui est obtenue en calculant la proportion de
pixels noirs (modélisant la matiere) par rapport a la proportion de pixels blancs des trous
alvéolaires est comparée a la porosité globale connue de la mousse. Méme si on compare des
données 2D a une mesure de la porosité globale en 3D, celle-ci est un parametre de consigne
important donnant un apercu de la fidélit¢ de la reconstruction de la géométrie de la
microstructure. Ces opérations de filtrages peuvent étre réinitialisées et réitérées autant de fois
que nécessaire afin d’avoir les contours finement délimités (Figure 31.g).

2.2.1.2. Analyse Statistique

Pour décrire la morphologie de la microstructure d’une mousse polymere on peut raisonner
suivant deux points de vue complémentaires : les cellules ou la matiére. Sur le modele de
mousse NR/SBR 4, une premiére analyse du modele reconstruit donne 61 cellules isolées
(Figure 32.a). Une identification de chaque cellule (labelling) donne leur aire de surface ainsi
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que leur centre de masse (Figure 32.b). Le labelling est une opération d’étiquetage permettant
de trouver les groupes de pixels interconnectés appelés composantes connexes ou blobs en
partant de I’image binarisée. On obtient alors une image dans laquelle chaque « objet » est
identifi¢ de maniére unique.

Q D Q
SO A M

Figure 32 : labelling du mod¢le reconstruit

La caractérisation de la morphologie des cellules est basée sur 1’é¢tude particulieére de trois
facteurs essentiels : leur taille, leur forme et leur position. La distribution de ’aire des cellules
et la distribution du diametre moyen donnent les principales informations sur leur taille. Ces
distributions peuvent étre décrites par une loi normale de la forme :

f00) = ——exp [—0.5 ("‘Am)z] (eq. 2.5)

g

ou A4,, représente la moyenne de la distribution analysée et o son écart type. Ce type de loi de
distribution permet de bien représenter la répartition des cellules. Le diameétre équivalent

d’une cellule est donnée par :
3 fe v,
Doy = jr (eq. 2.6)

V. est le volume de la cellule. Apres calculs, ici les cellules ont une aire moyenne de 4800 pm?
et un diametre équivalent moyen de 67 um (Figure 32). Les distributions des aires (Figure
33.a) et des diametres (Figure 33.b) sont des gaussiennes confirmant une structure de type
poly disperse.
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Figure 33 : Distribution de 1’aire a gauche (a) et du diamétre moyen a droite (b) des cellules

La caractérisation de la forme des cellules peut étre effectuée en analysant la distribution de la
sphéricité des cellules. Cette ¢tude sera uniquement possible en trois dimensions. Enfin la
répartition spatiale donne les positions des centres des cellules. Le calcul de la position de
chaque centre de cellule vis-a-vis de celui de la cellule voisine la plus proche est un bon
indicateur de la distribution spatiale. La distance moyenne d’une cellule a une autre est de 63
um et I’écart type de 12 um (Figure 34).

= Répartition spatiale des centres de cellules Distance aux centres

004 Ig’/ les plus proches

2 [ . \ . . ° 1
E e / * e

™ [ 60 pum 1
g ’ ‘ 4 # e ©
P . | e o . . ° |
- - | & L ] L ] 4
E 002 - - " e ¢ ° e © o
= n ¢ ¢
g ! . .. R I,
= ‘ ° LY L)
E = L ° L ] 4
£ ! . ‘
- toe ‘ :
g - F ° L ] |
= . P ¢ e ° . * e
© oo . y T T °

0 20 40 60 80 100 Centres des cellules

Distance a la cellule voisine la plus proche (um)

Figure 34 : Répartition spatiale des cellules

Par ailleurs ni la taille, ni la forme ou la distribution spatiale des cellules ne décrivent la
répartition de maticre dans la structure. La connaissance du diametre moyen d’une cellule
ainsi que de la distance moyenne entre deux cellules voisines peuvent donner une information
sur I’épaisseur moyenne des parois mais il est nécessaire de développer un outil pour
déterminer précisément la distribution de la matiere dans la structure. En 2D, la granulométrie
par morphologie mathématique est une technique d’analyse de la microstructure qui peut étre
utilisée pour calculer la distribution des épaisseurs des parois [67]. Cependant, a cause d’un
certain nombre d’inconvénients inhérents au MEB et a la caractérisation bidimensionnelle,
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nous développerons plus en détail 1’étude de la distribution de matieére dans la mousse a partir
d’une caractérisation tridimensionnelle détaillée a la suite.

2.2.1.3. Inconvénients de la caractérisation en 2D

L’¢tude en 2D admet quelques inconvénients majeurs qui limitent son utilisation.
Premiérement, la méthode de caractérisation 2D basée sur la microscopie électronique a
balayage est destructive. La découpe de I’échantillon peut altérer la topologie de la
microstructure de surface. Des observations ont montré la rupture de certaines parois tres
fines de mousses a grande porosité (90%) sous les contraintes locales imposées par les lames
lors de la découpe. Dans ce cas, la surface de découpe ne représente plus réellement la
structure locale de la mousse. Deuxiémement, les conditions d’acquisition des images MEB
ne sont pas adaptées a tous les types de nature de mousses. Sachant que les échantillons sont
recouverts par métallisation d’un dépot d’une fine couche conducteur (carbone, or...) et sont
soumis a un vide assez poussé, certaines natures de mousses observées au MEB n’ont pas
supporté cet environnement et les échantillons se sont résorbés durant 1’analyse (Figure 35).
D’autre part la surface de découpe n’admet pas localement la méme porosité que pour tout
I’échantillon. Or les traitements d’images effectués ne sont consignés que par la densité
relative globale de la mousse et non celle de la surface de découpe qui est totalement
inconnue, ce qui rajoute des incertitudes de mesures. Finalement, on peut noter que les
observations au MEB sont souvent inadaptées a I’analyse d’états déformés sachant que 1’état
des contraintes en surface est différent de celui a I’intérieur du matériau.

WD 8.2mm #i100um

Figure 35 : Altération de la microstructure lors de prise d’image MEB (artefacts, effet du vide)

2.2.2. Caractérisation en 3D

Face a tous les inconvénients de 1’imagerie MEB pour la caractérisation microstructurale des
mousses polymeres, il est alors nécessaire de se tourner vers d’autres moyens techniques non
destructifs et pouvant rendre compte de la distribution des cellules, de la connectivité¢ des
parois ainsi que de la géométrie de la microstructure dans tout le volume de la mousse.
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Développée durant les années 70 initialement dans un but médical, la tomographie a rayons X
est une technique d’imagerie 3D idéale pour observer la structure interne volumique des
mousses et permettre 1'élaboration de modeles numériques basés sur la géométrie 3D réelle.

2.2.2.1. Principe de la tomographie X

La tomographie X utilise un faisceau de rayons X interagissant avec la matiere de
I’échantillon pour créer des images en coupes transversales. Un faisceau monochromatique de
rayons X traversant un objet matériel subit une variation d’’energie. C’est le phénomene
d’atténuation. La loi d’absorption de Beer-Lambert donne le nombre de photons transmis N,
par une tranche de matiére traversée par un faisceau d’énergie £ en fonction du nombre de
photons incidents N; et du coefficient d’atténuation p de la tranche de matiére traversée s:

No(E) = Ni(EYexp [~ [, u(s)ds] (eq.2.7)

Le coefficient d’atténuation p dépend du trajet s et peut varier en fonction des propriétés de la
maticre traversée. L’atténuation du faisceau incident est ainsi principalement fonction de
I'énergie E du faisceau, de la densité et de la composition du matériau traversé. La détection et
I’analyse du faisceau transmis permet de remonter a la structure interne du matériau et a la
morphologie de 1’échantillon analysé. Une représentation visuelle des données brutes
obtenues apres une détection est appelée radiographie. C’est une projection de 1’échantillon en
cours de numérisation contenant I’information de toute sa structure mais pour une incidence
angulaire unique. Une seule projection ne suffit pas pour une interprétation correcte de la
structure. L’idée est alors de déplacer 1’échantillon a numériser par rapport au faisceau de
rayon X incident pour avoir plusieurs projections, en général, pour cela, une rotation de
I’échantillon est utilisé [68].

La Figure 36 illustre le principe de fonctionnement d’une micro tomographie X. Les
composants d'un appareil de tomographie X sont une source génératrice de rayons X, un
détecteur pour mesurer l'intensité du faisceau de rayons X transmis, et une plate-forme
permettant la rotation de I’échantillon a imager. L’échantillon est placé entre la source de
rayons X et le détecteur et tourne séquentiellement sous de faibles angles de rotations. Le
détecteur peut étre un capteur CCD qui retranscrit, proportionnellement en niveau de gris, les
intensités variables des photons transmis Nt(E) a chaque position angulaire.
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Figure 36 Principe de la tomographie X
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Figure 37 : Principe d’acquisition des radiographies

Plusieurs radiographies sont enregistrées sous différentes incidences du faisceau de rayon X
en tournant I’échantillon de 0° a 360°. Une fois toutes les projections acquises, les données
brutes doivent étre traitées en utilisant un algorithme de reconstruction tomographique qui
produit in fine une série d’images en coupe transversale (Figure 37). En termes
mathématiques les projections sont la transformation de Radon de la structure de l'objet. La
reconstruction consiste alors essentiellement a résoudre la transformation inverse de Radon.

2.2.2.2. Reconstruction tomographique

L'un des algorithmes de reconstruction les plus utilisés est la rétroprojection filtrée. C’est une
méthode rapide et disponible sur la plupart des tomographes commercialisés. Dans cet
algorithme les images f(X,y,z) a reconstruire sont une rétroprojection des projections filtrées.
La projection p d'un objet sous un angle @ est constituée d'un ensemble de lignes. L’intégrale
d’ une ligne représente l'atténuation totale du faisceau de rayons X entrant depuis une
position donnée (r,0) et qui se déplace en ligne droite a travers 1'objet. Pour une projection

paralléle, I’ atténuation p(r,8) est donnée par :

80



N (E
p(r,0) =1n [#Ei] =—[ uCxy z)dv (eq. 2.8)

Cette opération est répétée pour différents angles donnant plusieurs projections. L’ image de

la structure est donnée par f(x,y,z) qui représente le coefficient d’ atténuation u(x,y, z) :

p(r,0)=~[ f(xy2z)dv (eq. 2.9)
P(p,6) = — [ p(u, 0)e~2mP¢dy (eq. 2.10)
p'(w,0) = [77 P(p,0)|ple? ™ dp (eq. 2.11)

fGy,2) =~ [y p'(w,0)do (eq. 2.12)

L’équation (eq. 2.9) est la transformation de Radon. La méthode de rétroprojection filtrée est
constituée de 4 étapes (Figure 38) : On calcule la transformée de Fourier de chaque projection
(eq. 2.10). Ensuite une transformée de Fourier inverse est effectuée sur la fonction
filtrée P(p, 0)|p| ). La rétroprojection donne finalement les coupes tomographiques f(x,y,z)
(eq. 2.12), [69]. Ainsi, le volume 3D résultant est constitué¢ d'une série d’images en coupe
transversale. Ces images sont en niveaux de gris correspondant a l'atténuation des rayons X,
ce qui refléte la proportion de rayons X dispersés ou absorbés lorsqu'ils traversent chaque
¢lément de la structure. Une image tomographique est composée de voxels qui sont les plus
petits éléments tridimensionnels discernables. Chaque coupe transversale correspond a une
tranche d’une certaine épaisseur de 1’échantillon définie par la dimension en z du voxel.

@

Projections Images reconstruites
p(r.0) f(x.y.2)
Transtormee de Rétroprojection
fourrier
Filtrage Transtormee de

_ fourrier mverse
P(p.0) EEEEED [p[P(p.0) ) p'(1.0)

Figure 38 : Algorithme de rétroprojection filtré
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2.2.2.3. Synchrotron ESRF et SOLEIL

La résolution spatiale, la vitesse d’acquisition des images ou le mode de contraste sont des
paramétres importants a prendre en compte dans le choix d’un tomographe. A I’heure actuelle
les tomographes médicaux (IRM, scanner, échographie, tube X) possedent des résolutions qui
sont limitées entre 5 et 10 um avec des temps d’acquisition assez importants (>1h). La
résolution des tomographes industriels (tube X) peut aller de 0.5 um a plusieurs centaines de
microns. D’autre part la durée de scan est en moyenne d’une heure mais peut aussi descendre
jusqu'a 30 min dans certaines conditions.

Dans le but de caractériser différentes microstructures de mousses polymeres de différentes
densités, il est nécessaire de s’orienter vers des appareils ayant de trés grandes profondeurs de
pénétration et de grandes vitesses d’acquisitions. Nous avons eu I’opportunité de mener des
mesures au synchrotron ESRF (European Synchrotron Radiation Facility) de 3éme génération
bas¢é a Grenoble et celui de SOLEIL a Saint-Aubin, sur le plateau de Saclay. Les synchrotrons
produisent un faisceau X parall¢le et poly chromatique qui est rendu monochromatique par un
monochromateur pour pouvoir sélectionner 1’énergie d’émission adéquat. Des faisceaux
incidents d’énergie dans la gamme de 19 a 60 keV sur la ligne de lumicre ID19 a I’ESRF et
entre 25 et 29 keV sur la ligne de lumiere PSICHE a SOLEIL ont été utilisés. Les résolutions
spatiales étaient de : 0.280 um a 19 keV, 0.325 um a 25 keV, 3um a 29 keV, 3.5 um a 35 keV
et 0.56 um a 60 keV. En plus des tres hautes résolutions spatiales accessibles (jusqu'a 200
nm), les synchrotrons permettent une grande profondeur de pénétration et des temps
d’acquisition de I’ordre de la minute.

Tomographie locale

A cause de la taille des détecteurs, le champ d’action est limité. Avec des capteurs CCD de
2048 x 2048 pixels? et une résolution spatiale de Ium, la zone d’action pouvant é&tre
radiographiée est de 2048 x 2048 um?. Comme les échantillons analysés sont plus grands
que cette zone admissible, on parle de tomographie locale. Par exemple, 1’étude au MEB du
modele de mousse NR/SBR 4 a montré des tailles de cellules majoritairement inferieures a
100 pm. Un champs de vue des détecteurs de 2 X 2 X 2 mm3pourrait alors permettre
d’observer théoriquement des milliers de cellules constituant un volume suffisamment
représentatif pour caractériser la microstructure. De plus, la tomographie locale permet de
s’affranchir des perturbations mécaniques et des altérations structurelles qui peuvent exister
aux bords de I’échantillon. Ceci est particulierement utile lors d’essais mécaniques in situ
pour suivre les déformations locales, comme nous 1’avons fait a la suite.
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2.2.2.4. Traitement des modeéles 3D
2.2.24.1. Filtrage des artefacts

Les images brutes obtenues aprés reconstruction bien qu’elles soient une représentation fidele
du volume balayé peuvent contenir des artefacts dues a la trés grande sensibilité aux
conditions opératoires [70],[71]. Les artefacts les plus souvent observés sont des anneaux
concentriques. Ils sont généralement causés par les variations de la réponse de certains objets
de la structure de 1’échantillon aux niveaux des détecteurs 2D dues a un défaut ou a une
mauvaise calibration. La Figure 39 montre 1’inconvénient majeur d’un traitement numérique
visant a segmenter 1’image sans un filtrage préalable minimisant I’impact de ces anneaux de
diffraction. Ces artefacts altérent fortement les opérations de traitement d’image et la
segmentation des coupes d’images tomographiques peut alors produire de faux éléments dans
la matrice, limitant ainsi 1’exploitation qualitative et quantitative des données reconstruites.

Coupe d’image brute  Anneaux de diffraction Tmage binawe non filtrée

1.2mm
e e ——

Figure 39 : Binarisation directe sans filtrage des anneaux de diffractions

Afin de palier a ces erreurs de reconstruction, un filtrage spécifique est appliqué a chaque
coupe d’image 2D [72]. Dans un premier temps I’image brute est transformée en
coordonnées polaire. Ainsi chaque cercle de pixels dans ’image initiale devient une ligne
horizontale (Figure 40). La contrainte majeure est que les cercles doivent étre concentriques,
leur centre se trouvant alors a l'origine de la transformation polaire. La méthode de filtrage
consiste d’abord a calculer I’intensité moyenne pour chaque ligne. Les anneaux concentriques
nuisibles pour le traitement des images correspondent alors a de grands pics d’intensité. La
correction de ces intensités est alors effectuée en choisissant les bons parameétres de filtrage
passe bande [70],[73].
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Figure 40 : Filtrage des anneaux de diffraction
2.2.2.4.2. Traitement numérique

Les images obtenues apres reconstruction sont codées en niveaux de gris sur huit octets. Une
coupe d’image de 2048 x 2048 pixels? fait alors 4mb, et une série de 2048 images
correspond a 8 Go de taille mémoire. Avec I'usage A’ IMAGEJ, les images sont recodées et
comprimées au format PNG de maniere a pouvoir exploiter les modeles reconstruits sans une
consommation excessive en mémoire et en puissance de calcul. La résolution spatiale des
modeles va de 0.28um a 3.5um afin de balayer la morphologie des structures a différentes
¢chelles.

Comme en 2D (2.2.1.1), un ensemble d’opérations spécifiques est méthodiquement appliqué.
Les premieres opérations de calcul de I’histogramme, de réajustement des intensités, de
filtrage et de seuillage sont les mémes que pour le traitement en deux dimensions. Cependant
elles ne sont pas appliquées image par image mais a l’intégralité des coupes d’images
considérées comme un modéle compact 3D [74]. Par ailleurs, en considérant la faible
résolution de certains mode¢les, une opération spécifique de séparation des cellules est souvent
nécessaire. Cette opération consiste a bien délimiter les contours mal définis des cellules et de
les séparer les uns des autres. Elle est basée sur la méthode de segmentation par ligne de
partage des eaux ou une image 2D en niveaux de gris est considérée comme un relief
topographique dont on simule 1’inondation. L’ensemble de ces opérations est effectué avec le
logiciel de traitement d’images 2D et 3D AVIZO [75].

2.2.2.5. Analyses statistiques

En vue des analyses statiques et des simulations éléments finis, nous avons extrait des
¢chantillons de formes cylindriques ou cubiques de chacun des mode¢les scannés a différentes
¢chelles. La Figure 41.a représente un échantillon mousse B reconstruit. L’échantillon
cylindrique extrait (Figure 41.b) contient assez de cellules pour étre significativement
représentatif de la structure de la mousse. La Figure 41.c donne ’arrangement des cellules
bien identifiées apres une opération de labelling.
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Figure 41 : Mousse B reconstruit et analyse statistique : (a) mousse B reconstruit ; (b) échantillon
cylindrique ; (c) labelling des cellules

Pour la mousse A4, la mesure du diamétre
Pour étudier la distribution de taille, des données statistiques telles que la distribution de
volumes et de diametres équivalents des cellules sont analysées en utilisant la loi normale

=
Nous avons alors comparé les distributions de volume et de diamétre équivalent des cellules
entre les deux modéles. Le modeéle B admet de plus petites cellules avec un diametre

, 5 . 1 X—Am 2
donnée par 1’équation fx= ~—5=exp [—0.5 ( - ) ] (eq. 2.5.

équivalent moyen de 46 um et un volume moyen de 2.9.10°um3. De plus, les distributions
sont plus étroites ce qui montre que les cellules sont plus compactes et de tailles plus
homogenes ou moins disperses que celles de la mousse 4 (Figure 42).
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Figure 42 : Comparaison des distributions de volume (a gauche) et de diamétre équivalent (a droite)
entre les mousses 4 et B
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La forme des cellules est analysée grace a la mesure de leur sphéricité qui donne le rapport
entre l'aire de la surface d’une cellule donnée et 1’aire de la sphére de volume identique. La
sphéricité d'une sphere est donc de 1 et par I’inégalité iso-périmétrique, toute particule qui
la sphéricité en fonction du diametre équivalent de la mousse 4 et la mousse B respectivement
en noir et en rouge. Ce type de courbe permet en méme temps d’analyser la distribution de la
forme des cellules et de corréler cette mesure a leur taille.
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Figure 43 : Comparaison de la sphéricité en fonction du diametre équivalent entre les mousses
AetB.

Pour les deux microstructures nous observons une distribution globalement repartie dans une
région triangulaire supérieure. Plus les diametres équivalents des cellules sont grands et plus
celles-ci sont sphériques. Nous retrouvons des diametres équivalents de cellules plus
importants sur la mousse 4. La sphéricité varie de 0.43 a 0.98 et de maniere identique pour les
deux mousses. Il réside donc globalement la méme répartition de forme de cellules en
fonction de leur taille entre les deux mousses.

D’autres mesures comme 1’anisotropie peuvent aussi étre effectuées et permettent de
déterminer 1’orientation des cellules dans leur répartition spatiale. Comme en 2D les études de
la taille, la forme et la répartition spatiale des cellules sont complétées par une analyse de la
répartition de la mati¢re dans les parois. Cette analyse est aussi importante dans 1’étude de la
morphologie de la structure et elle permet de connaitre la fraction de matiere suivant les
épaisseurs des parois.
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2.2.2.6. Calcul de la fraction solide @

Nous avons développé un outil numérique pour déterminer précisément la distribution de la
maticre dans la structure volumique. La caractéristique physique permettant de décrire cette
répartition de masse dans les structures poreuses est la fraction solide. Le calcul de la fraction
solide réelle est trés complexe a effectuer. Comme vu précédemment, dans le premier
chapitre, pour des mousses a trés grandes porosité on a souvent recours a des structures
théoriques régulieres pour modéliser la morphologie de la microstructure. Et dans ces
modeles, les cellules élémentaires simples (cubiques, tetrakaidecaédriques) permettent le
calcul exact de cette fraction solide @. Tres peu d’études ont été effectuées visant a
déterminer expérimentalement la fraction de matiére dans les faces et les piliers car il est
d’abord nécessaire de représenter fidélement la structure de la mousse. Les modeles
reconstruits grace a la tomographie X offrent alors une base solide pour 1’¢laboration de cet
outil numérique.

La méthode de calcul consiste a effectuer des traitements numériques en deux étapes sur les
coupes d’images binarisées des modeles. Dans la premicre étape les intensités des pixels
représentant la matiére (initialement donnée par les pixels noirs) sont redéfinis en niveaux de
gris en fonction de leur distance au milieu des parois. Les pixels des cellules initialement
blancs gardent leur intensité. La valeur de chacun des autres pixels est redéfinie par rapport a
sa distance au milieu de la paroi locale pondérée par la plus grande distance enregistrée (qui
correspondra au seul pixel noir du modéle redéfini). Ainsi plus on se rapproche du milieu des
parois et plus les pixels sont noirs. Le terme communément utilis¢é pour nommer cette
opération est la « Distance for map skeletonization » [76]. La Figure 44.b est une illustration
en couleur de la méthode de calcul pour une meilleure visibilité de la variation des intensités
des pixels. La deuxiéme étape est la phase de modélisation de la fraction solide. En 3D, en
supposant une densité¢ de matiére homogene dans la structure, la mesure de la répartition de
matiere revient a calculer le volume local des parois en remplissant celles-ci de spheres de
diametres variables suivant leur épaisseur, sachant que les centres des sphéres sont sur le
squelette de la structure déja déterminé. Il s’agit donc de trouver les plus grandes spheéres
pouvant étre contenues dans les parois. Finalement, comme illustré dans la Figure 44.c,
chaque voxel de la paroi prend la valeur du voxel au centre de la plus grande sphere
circonscrit.
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» baroien mveaux de couleurs I"épaissenr des parois
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(a) Structure 1mtiale (b) Calcul des distances (c) Modelization des épaissenrs

Figure 44 : illustration de la méthode de calcul de la fraction solide

La précision de mesure est de 1’ordre de 0.5 pixel. Elle dépend de la résolution des images
initiales. Nous avons appliqué cette méthode de calcul du @ pour des modéles reconstruits de
mousse. La Figure 45.b montre le modele de mousse 4 en niveau de couleurs modélisant la
distribution de matiere dans la structure. Chaque niveau de couleur correspond a une
épaisseur de paroi unique, ce qui permet d’extraire et d’isoler n’importe quelle fraction de
maticre contenue dans une certaine épaisseur (Figure 45.c).

(a) Modéle reconstruit (b) Modélisation de la (c¢) Exemple d’extraction
fraction solide en niveaun de de fs contenue dans des
couleur épatsgeurs de 91pum

Figure 45 : Application de la méthode développée sur un modele reconstruit
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La Figure 46 donne la distribution des épaisseurs dans la matiere. Chaque point de la courbe
représente une €paisseur de paroi unique correspondant a un pourcentage de maticre. Le
nombre de points total donne ainsi le nombre d’occurence dans la variation de taille des
parois. Une répartition de la matiére idéalement homogene donnerait une ligne verticale
représentant une épaisseur de paroi unique. Nous remarquons qu’il y a trés peu de parois fines
(épaisseur < 10um). La majorité de la masse est répartie dans des parois de plus de 50 um
d’épaisseur. De plus la distribution de ces parois est beaucoup plus €parse ce qui laisse
suggérer une certaine inhomogénéité de la répartition de la matiere.
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Figure 46 : Distribution des épaisseurs des parois

Cet outil est particulierement utile dans le cas de mousse a trés faible densité. La Figure 47
montre une application de cette méthode de mesure sur un modele de mousse polyuréthane
apres reconstruction. Le niveau de couleurs donne la variation de 1’épaisseur locale des parois
(Figure 47.b). Les épaisseurs des parois des faces sont pratiquement constantes (entre 5 et 7.5
um). Les piliers sont plus épais (8 et 11um). Les vertices (jonctions) sont les intersections des
piliers et font en moyenne 12 um de diameétre. En sélectionnant le niveau de couleur adéquat
nous avons pu isoler les faces, les piliers ou les jonctions rendant ainsi le calcul du f
relativement ais€. Au final, nous avons 73% de faces et 27% de piliers en volume dans la
structure. En reégle générale, la valeur du fs donnée dans la littérature est prise arbitrairement
entre 0,6 et 0,8.
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Figure 47 : Calcul de la fraction de matiére des faces et des piliers dans une mousse de polyuréthane :
(a) Mousse de polyuréthane reconstruite (b) Fraction solide en niveau de couleurs, (c¢) Isolation des
faces, (d) Isolation des piliers

2.2.2.7. Essais mécaniques in situ
2.2.2.7.1. Montage expérimental

Les essais de compression in situ sont réalisés a 1’aide d’une machine de compression
développée a I’institut Charles Sadron a Strasbourg. Le dispositif a été¢ spécialement congu
pour étre adapté a la plate-forme tournante du tomographe de la ligne ID19 a I’ESRF. La
Figure 48 montre une vue d’ensemble et une vue détaillée du montage dans la plate-forme. Le
plateau supérieur qui se déplace uniquement en translation est piloté manuellement grace une
vis micrométrique. En phase de compression, il impose des contraintes sur 1’échantillon de
mousse posé sur un plateau inférieur fixe doté d’un capteur de force qui enregistre la charge.
Un tube en PMMA transparent maintient I’ensemble du montage. La transparence et les
dimensions précises du tube permettent de limiter 1’obstruction des rayons X et garantit une
atténuation faible et uniforme de 1’énergie du faisceau incident sur 360° de rotation.
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Figure 48 : Dispositif expérimental de compression in situ en tomographie X

Les essais sont réalisés sur les mousses A et D. Des scans sont réalisés pour des déformations
de 0 a 30% par palier de 5%. Pour éviter tout mouvement local de 1’échantillon durant les
scans, une ¢étude préliminaire de la relaxation en compression des mousses en chargement et
déchargement a ¢été effectuée, les résultats de cette €¢tude sont consignés sur la Figure 49.
Ainsi aprés chaque palier de déformation le plateau supérieur est maintenu en position

pendant un temps nécessaire au bout du duquel I’échantillon est quasi-complétement relaxé.

La tomographie est réalisée localement sur une région située au centre de 1’échantillon et qui
se déplace par rapport au faisceau de rayon X incident & chaque palier de déformation. Le
suivi de cette région est assuré par le déplacement vertical de tout le dispositif tournant pour
recaler sur le centre de I’échantillon durant la compression. Ces expériences sont
chronophages pour toutes ces raisons.
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Figure 49 : Courbe de relaxation en charge et décharge de la mousse 4 et D.
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2.2.2.7.2. Analyses des déformations locales

Durant la phase de compression, la zone scannée change. Il est alors important de bien repérer
les coupes d’images 3D obtenues et vérifier qu’elles correspondent a la méme région de
I’échantillon tout au long de la compression. La figure suivante donne une illustration la
déformation du volume balayé au cours de la compression. La zone d’échantillonnage est
représentée en gris. Le centre de cette zone est suivi en translation. Le volume initial,
représenté en bleue est déformé et correspond alors a la région en rouge.

Zone d’échantillonage

Volume nutial avant
déformation

Volume déformeé

/

Figure 50 : Déformation du volume de la zone d’échantillonnage

Afin d’obtenir le méme volume balayé, les coupes d’images entre deux paliers de
compression sont comparées visuellement ou analysées par une technique de corrélation
d’images si nécessaire. Au final dans les modeles 3D reconstruits nous avons supprimeé
certaines des premicres ou des derni¢res coupes d’images et nous avons redécoupé les
modeles pour obtenir exactement la méme structure volumique suivant 0, 5, 10, 20 et 30% de
compression.

Nous obtenons au final un mod¢le exact reconstruit pour chaque palier de compression.

L’observation des mécanismes de déformation de ces modeles n’est pas aisée. Une premicre
analyse des séries de coupes d’images est d’abord effectuée en 2D. La Figure 51 donne le
suivi de deux coupes du modé¢le initial suivant les paliers de compression. Les cellules sont
représentées par les pixels noirs et la position des deux coupes dans les modeles ne change
pas. En mesurant la corrélation entre ces images on peut donner 1’écart en niveau de couleur
représentant la déformation des cellules (image 1-6).
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Figure 51 : Suivi de coupes d’images de I’échantillon suivant les paliers de déformations

On peut observer localement la déformation et le déplacement des cellules dans des directions
aléatoires mais aussi la flexion, 1’étirement ou le flambement de certaines parois (Figure 51
(7)). Nous pouvons aussi observer le rétrécissement de certaines cellules dans les
déformations. Cela peut étre expliqué par la compression des cellules qui sont aplaties suivant
la direction de charges, ce qui donne I’impression visuel de cette variation de taille sur la
méme position de coupe. L’analyse en 3D est alors plus pertinente et apporte plus de
visibilités dans 1’observation des mécanismes de déformation.
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Figure 52 Mod¢les reconstruits (matiere et cellules) suivant les paliers de compression

La Figure 52 montre le suivi de la déformation d’une coupe 3D du modele de 0 a 30% ainsi
que la compression des cellules. Nous remarquons bien la compression du modéle d’un
volume initiale de 85.10°"® um3 a un volume de 65.10°"° um3 soit une compression de 25%.
Nous observons aussi 1’aplatissement des cellules entiérement reconstruites suivant la
direction de charge et leur étirement suivant le plan orthogonal (transverse). Les mécanismes
de déformations des cellules sont principalement une combinaison simultanée d’étirements et
de flexions de leurs parois : Les parois verticales qui sont dirigées suivant la direction de
charge flambent instantanément. Les parois dirigées suivant la direction horizontale s’étirent
et perdent en épaisseur.

Il a aussi été trés important pour nous de pouvoir suivre et analyser individuellement la
déformation de chacune des cellules suivant les paliers de compressions. Pour ce faire il est
nécessaire de corréler les images 3D des mousses entre elles. Nous avons alors développé un
algorithme sur MATLAB qui récupére et analyse les données des cellules de chaque modele
(barycentre, diametre équivalent, volume, sphéricité...) pour suivre leur déplacement. Le
calcul du déplacement d'une cellule d’une mousse donnée apres chaque palier de compression
est basé sur la recherche des coordonnées du centre de la cellule la plus proche a cette cellule
dans le modele suivant. Ce calcul est effectué en supposant que le déplacement du centre de la
cellule est inferieur a son rayon équivalent. Nous avons ainsi trié et gardé les 80 plus grandes
cellules dans chaque mode¢le puis tracé 1'évolution des cellules suivant 0%, 10%, 20% et 30%
de déformation.
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Figure 54 : Evolution de la sphéricité en fonction du volume de chaque cellule suivant les paliers de
déflorations

La Figure 53 donne le déplacement des centres des cellules et la Figure 54 donne 1'évolution
de la sphéricité en fonction du volume. Ces deux courbes donnent une représentation de
I'évolution de la taille, de la forme et de la position des cellules a 1'échelle de la
microstructure. Globalement, nous observons une diminution de la sphéricité parallelement a
une réduction du volume des cellules, ce qui était tout a fait prévisible. Les déplacements des
centres des cellules sont assez homogenes. On note un déplacement plus important entre 20 et
30% de deformation sachant que les cellules du dessus de 1’échantillon se déplacent plus.
Cependant, individuellement, les cellules ne suivent pas les mémes tendances dans leurs
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déformations. Certaines cellules ne se déforment pratiquement pas de 0 a 10% et diminuent
brusquement en volume alors que d'autres sont plus réguliéres dans leur manic¢re de se
déformer. La vitesse de déformation dépend de la taille de la cellule. La Figure 55 donne la
déformation totale de chaque cellule en fonction de son volume. La distribution des points de
la courbe montre bien que plus les cellules sont grosses plus leur déformation totale est
grande.
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Figure 55 : Déformation totale des cellules en fonction de leur volume

Cette tendance peut étre expliquée par la répartition de masse autour des cellules ainsi que par
la répartition des charges dans I’échantillon. En effet comme les parois ne sont pas de mémes
épaisseurs, les charges ne sont pas homogénement réparties autour des cellules qui se
déforment alors différemment. Dans un agglomérat de grosses cellules, les contraintes sont
beaucoup plus concentrées car il y a quantitativement moins de parois. Ainsi ces grosses
cellules entourées de parois de différentes épaisseurs se déforment trés rapidement a cause des
plus petites parois qui ceédent vite sous les contraintes. Une analyse des champs de
déplacement et des champs de déformations suivant la répartition de matiere dans la structure
permettrait de mieux décrire ces tendances grace notamment a la corrélation d'images en
volume.
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2.3. Conclusion

Ce deuxieme chapitre a été consacré a la caractérisation expérimentale de certaines mousses
polymeres fournies par la société INTEREP. Cette caractérisation s’articule autour de deux
points essentiels. D’une part des essais en traction, compression et cisaillement ont été
effectués sur ces mousses et les matériaux constitutifs des parois ont été caractérisés en
compression. Ces caractérisations nous ont permis de révéler le comportement mécanique en
relation avec une architecture existante de mousse. De plus, la caractérisation du
comportement mécanique des matériaux des mousses, et notamment, la détermination de la
température de transition vitreuse, nous a permis de mieux interpréter le caractére
rebondissant ou absorbant observé dans nos mousses en fonction des différentes natures des
matériaux constitutifs. D’autre part, la morphologie de leur structure a été étudiée d’abord en
2D puis en 3D grace a I’apport de la tomographie X. Les modeles ont été reconstruits par un
ensemble de traitements d’images spécifiques permettant la segmentation et ’identification
des cellules pour une analyse statistique de leur distribution de taille, de forme et de position
dans la microstructure. En paralléle, nous avons développé des outils de morphologie
mathématique pour analyser la répartition de matiere dans les parois des modeles 3D. Enfin
des essais de compression in situ nous ont permis de mieux observer les mécanismes de
déformation tel que la flexion ou I’étirement des parois des mousses au dela du domaine
linéaire. Nous avons méme pu suivre et analyser la déformation de chacune des cellules dans
I’échantillon suivant les paliers de compression et observer certaines tendances relatives a leur
vitesse de déformation.

Une étude importante que 1’on a souhaité mener est d’analyser et de comprendre 1I’impact de
différentes distributions de tailles de cellules et de morphologies pour une méme porosité sur
le comportement mécanique. Le processus de fabrication qui génére la structure de la mousse
a partir d’'une ébauche expansible est relativement complexe a moduler pour fabriquer
expérimentalement des mousses polyméres de mémes porosité mais de morphologies
différentes. Dans ce cas précis, un inconvénient est que 1’apport essentiel de la tomographie X
est restreint par la nature et la morphologie des mousses fabriquées. Nous avons alors
développé un générateur de microstructures cellulaires représentatives a partir d’une
description thermodynamique du processus de fabrication de mousses polymeéres. Ce
générateur fait I’objet du chapitre suivant.
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3.Chapitre 3 : Elaboration d’un
générateur de microstructures basé
sur le processus de fabrication des
mousses polymeres

3.1. Introduction

Dans ce chapitre nous décrivons notre générateur de microstructure qui est basé sur un
modele capable de décrire physiquement le processus de formation des structures cellulaires
lors de la fabrication des mousses polyméres. Ce modele physique est ponctué par un
simulateur numérique permettant la génération et le suivi de 1’évolution de microstructures
irrégulieres de la premiere étape de nucléation des cellules jusqu'a I’évolution et la maturation
vers la structure finale.

3.1.1.  Objectifs

La plupart des études de morphologies de structures cellulaires ou de leur comportement
mécanique s’intéresse principalement a celles de trés faible densité relative [77][78][79]. Tres
peu d’études ont pu étre menées visant a étudier la morphologie de la microstructure en
fonction de la densité ou I’impact de différentes distributions de taille des cellules a porosité
¢gale. De plus les topologies des microstructures a trés grandes porosités sont souvent
modélisées par des représentations purement géométriques en adoptant les modéles de Kelvin,
les cellules de Voronoi ou d’autres algorithmes de distribution de sphéres rigides.

L’objectif principal est alors de pouvoir générer a souhait différents types de géométries de
microstructures cohérentes avec les microstructures réelles observées expérimentalement. Les
morphologies des microstructures générées balaient un tres large spectre de porosité allant de
20% a plus de 95%. La distribution de taille, de forme des cellules ainsi que leur répartition
spatiale peuvent aussi largement varier pour donner des microstructures types « wet closed
cells » jusqu’aux microstructures types « dry closed cells » telles que les écumes de bulles de
savon, les mousses de polyuréthanes a trés grande porosité..., ¢largissant ainsi
considérablement le domaine d’étude des microstructures des mousses.

L’objectif secondaire est de relier la morphologie de la microstructure d’'une mousse aux
différents parameétres du procédé et aux caractéristiques du mélange polymeére lors du
processus de fabrication en amont. La fabrication des mousses polymeéres résulte d’une
réaction de polymérisation d’un mélange composé du matériau polymere brut, des agents de
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nucléations, des agents gonflants et d’autres réactifs permettant la bonne tenue globale de la
mousse. La structure poreuse est obtenue grace au couplage de cette réaction a un
dégagement gazeux issu de la réaction des agents gonflants chimiques ou physique dans le
mélange et permettant la croissance des cellules nucléées. Cependant, du fait de la complexité
des couplages thermo-chimio-rhéologiques (réactions chimiques, évolution rapide et
hétérogéne de la température, couplages rhéologiques forts, écoulements du mélange...)
prenant place lors de la fabrication de la mousse, il est extrémement difficile de décrire de
fagon précise la formation, I’évolution et la stabilisation de la structure cellulaire. Des
modeles ont été proposés prédisant la nucléation et la croissance de cellules dans des
mélanges polymeéres fluides [18][15][80]. Mais la plupart de ces études n’intégre pas
I’interaction des cellules dans la modé¢lisation du comportement du mélange polymeére et/ou
ne donne pas une représentation géométrique de la microstructure finale obtenue, se
cantonnant juste a la prédiction de I’évolution de la taille des cellules, de la pression dans le
mélange ou de la densité relative de la mousse. Notre modele se distingue particulierement
par la modélisation de 1’écoulement fluide du mélange lors de 1’expansion de la mousse
combiné a la nucléation spatio-temporelle des cellules et le dégagement gazeux dans celles-ci
pour former la structure cellulaire qui se déforme et évolue vers la microstructure finale. Le
modele physique et le générateur de microstructure développés nous permettront alors
d’aborder la compréhension du mécanisme de déformation des mousses sous un angle
différent des études publiées jusqu’alors.

3.1.2.  Description générale du processus de
fabrication de mousses polymeres

Dans I’¢élaboration d’une mousse, on peut observer trois phases : une premicre phase de
nucléation durant la période de chauffe. Une deuxiéme phase correspondant a la croissance
des cellules durant I’expansion du mélange libéré. Finalement une derni¢re phase de
murissement et de stabilisation donnant la structure finale du mélange polymérisé (Figure 56).

Croigzance et murigsement
des cellules

Melange polymere sous presses Nucléation de cellules \
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Figure 56 : Modélisation du processus de fabrication des mousses polymeres
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Nous avons décrit les lois physiques qui entrent en compte dans chacune des phases en
fonction des propriétés du mélange et des parametres du process.

3.2. Influence de la température

La température de chauffe est trés grande et est supérieure au point de fusion de beaucoup de
polymeres. Nous supposons que le mélange composé du polymeére et d’une dizaine d’autres
réactifs est toujours a 1’état solide a la pression de compression mais passe a un état fluide tres
visqueux des I’ouverture des presses. L’expansion de la mousse a 1’air ambiant crée alors des
phénoménes de diffusions et de convection de la température dans tout le mélange. La
température influe ainsi considérablement sur les caractéristiques du processus de moussage
et les propriétés physiques du mélange telles que la nucléation des cellules, la viscoélasticité
ou la conductivité. Nous évoquerons dans cette partie les principales lois de dépendance de
ces variables en fonction de la température.

3.2.1. La nucléation

La nucléation des cellules donne le nombre de cellules total ainsi que leur arrangement au
cours du processus de fabrication. La nucléation advient principalement dans la premicre
phase de chauffe du mélange et dépend donc de la température initiale de compression du
mélange polymere. Il est cependant tres difficile d’observer expérimentalement 1’évolution de
la nucléation durant le process a cause de la taille critique des cellules a leur naissance. Pour
décrire I’influence de la température sur la nucléation nous pouvons utiliser la théorie
classique de nucléation (CNT) qui donne une description universelle et simple de la transition
irréversible d’un milieu homogene vers un milieu hétérogeéne par la création spontanée d’une
nouvelle phase thermodynamique donnée par les germes. Elle est basée sur 1’énergie libre du
systeme formé par le milieu continu homogene de phase 1 et le germe de rayon critique 7, de
phase 2. Le taux de nucléation / des cellules est de la forme :

I(T) = NyPexp (—

p ) (eq. 3.1)

I donne le nombre de nucléation par unité de temps. Il dépend de la température 7' du milieu.
N; est le nombre de sites de nucléation potentiel, P est la probabilité qu’une cellule de rayon
critique 7, se forme autour d’un site de nucléation et AW, est I’augmentation de I’énergie libre
du systéme due a la formation d’une cellule. Gibbs en 1876 [81] a été parmi les premiers a
étudier le concept de CNT et a donner une description de I’équilibre entres deux phases. Entre
1934-1949, Becker et Doring, Kaischew et Stranski, Turnbull et Fisher ont donné les formes
actuelles de la théorie. Plus tard Cole et Robert [82] ont entrepris des examens approfondis
pour vérifier cette théorie qui peut étre appliquée dans le cadre des mousses polymeres. Forest
et Ward 1’ont par exemple utilisé pour examiner la vitesse de nucléation de cellules de gaz
dans un fluide liquide supposé homogene [83].
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3.2.2. La viscoélasticité
3.2.2.1. La viscosité

La viscosité peut étre définie comme la résistance a I'écoulement uniforme et sans turbulence
se produisant dans la masse d'une matiere. La viscosité dynamique correspond a la contrainte
de cisaillement qui accompagne I'existence d'un gradient de vitesse d'écoulement dans la
maticre [84]. Son unité est le Pascal seconde, noté Pa.s. Pour un liquide (au contraire d’un
gaz) la viscosité tend généralement a augmenter lorsque la température diminue. Lorsque
cette viscosité augmente, la capacité du fluide a s'écouler diminue.

Un polymere présente deux comportements rhéologiques différents suivant le gradient de
vitesse atteint : Newtonien ou rhéofluidifiant. Lorsque le matériau est un liquide newtonien
c’est-a-dire lorsque le tenseur des contraintes visqueuses est une fonction linéaire du tenseur
des déformations, la viscosité nr et la température peuvent étre reliées par une équation du
type Arrhenius [85][86]:

Ep 1 1
My = noexp |+°2 G~ ] (eq.3.2)

1o est la viscosité a la température T, , R est la constante des gaz parfait, 1'énergie d'activation
E, caractérise la thermo plasticit¢é du matériau. La viscosité peut varier de 1.103Pa.s
41.10°Pa.s. Plus la valeur de 1'énergie d'activation est élevée, plus I’augmentation de la
viscosité sur la plage de température considérée est importante. Par contre, lorsque le matériau
est rhéofluidifiant, la viscosité¢ diminue lorsque le gradient de vitesse augmente. Cela donne
un systeme de plus en plus fluide, la viscosité dépend alors a la fois de la température et des
conditions de mise en mouvement du fluide. Elle est plus complexe a déterminer dans le cas
de notre étude du a I’hétérogénéité de 1’écoulement du mélange polymeére.

3.2.2.2. Le module élastique

L’incorporation de lois de comportement a la fois visqueuse et élastique pour la modélisation
des procédés de transformation des polymeres pose de nombreuses difficultés, et de ce fait des
modeles inélastiques ont presque exclusivement été utilisés lors des simulations
d’écoulements d’intérét industriel. Or [D’élasticit¢é des polymeéres fondus devient
particulierement importante dans les géométries comportant une contraction ou une expansion
abrupte dans la direction de 1’écoulement [87]. Il est alors nécessaire de rendre compte de
I’impact du module ¢lastique dans la formation de la structure cellulaire.

Nous voulons donner une description de 1’évolution du module élastique dans une plage de
température allant de la température ambiante (25°C) jusqu'a la température de fusion Ty > Ty

a la pression ambiante. La dépendance en température du module d’élasticité utilisé dans
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beaucoup de modeles est généralement donnée par une description phénoménologique. Dans
la région vitreuse, le module de Young initial E, des polymeres amorphes diminue avec
I’augmentation de la température de la maniére suivante [88]:

logEr = logEy — a(T —Typ)

E, est le module Young a la températureT|,, a est une constante caractérisant la sensibilité a la
température. Cependant, cette équation n’est pas valide dans le voisinage de la région de
transition vitreuse due a la chute brutale de rigidité entre 1’état vitreux et 1’état
caoutchouteux. Un mod¢le sensiblement meilleur a été proposé par Drozdov [89] pour
prendre en compte cet effet de la transition vitreuse, mais ne permet pas de décrire fidélement
la région caoutchouteuse. Un modele valable a partir de la région entiérement vitreuse jusqu'a
la région compleétement caoutchouteuse a été développé par Mahieux et Reifsnider [90]. La
base de leur approche est l'influence de la température dans les liaisons secondaires dans les
polymeres. Nous n’adopterons pas ce modele trés complexe dans la description physique du
processus. Pour traduire la diminution du module de Young en fonction de la température du
début du process a la fin de I’expansion de la mousse, nous utiliserons 1’expression :

Er = Eqexpla(Ty, — T)] (eq. 3.3)

Dans le paragraphe 3.3.3.2 nous développerons plus en détail 1’expression du module
d’¢lasticité en fonction du module de Young Er selon le type de déformation rencontré dans
le processus de moussage.

Au final, la viscoélasticit¢ du mélange polymere est tres dépendante de la température.
Cependant, que ce soit en fluage ou en relaxation de contrainte, la réponse a une sollicitation
dépend du temps (ou de la fréquence, lors d'expériences dynamiques). Et il est donc
nécessaire de décrire la dépendance temporelle de la viscoélasticité ou de bien modéliser
I’évolution de la température du mélange au cours du temps. Nous développerons plus en
détail 1’évolution temporelle des caractéristiques du mélange dans la modélisation du
processus de fabrication.

3.3. Modélisation du processus

Dans cette partie nous décrivons le développement du modele physique. Nous avons émis
certaines hypotheses dans la modélisation du processus de fabrication des mousses polymere.
D’abord le mélange est considéré comme un fluide viscoélastique durant toute la phase
d’expansion. Cela nous a permis de mieux définir I’évolution des propriétés du mélange en
fonction de la température puis en fonction du temps.
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3.3.1. Modélisation de la température en fonction
du temps

Les seules variables indépendantes du modele physique sont le temps et les coordonnées
spatiales. Toutes les autres variables dépendent du temps ou de la zone localisée dans le
mélange. La température est aussi une variable dépendante. Elle décroit de X°C a une
température de moins de 100°C juste a la fin de ’expansion de la mousse. Cette chute de
température est principalement due a la détente du gaz a I’intérieur des cellules et au caractere
endothermique des réactions chimiques, de la polymérisation et/ou de la réticulation durant
I’expansion. La chaleur peut alors étre convectée-diffusée par 1’écoulement du mélange.

Nous voulons modéliser brievement 1’évolution de la température du mélange au cours du
temps. Il existe des lois permettant de décrire 1’évolution de la température d’un corps dans un
milieu extérieur. Nous pouvons citer la loi de refroidissement de Newton, énoncée par Sir
Isaac Newton qui établit que le taux de perte de chaleur d'un corps est proportionnel a la
différence de température entre le mélange et le milieu extérieur supposé a une température
constante T,y [91].

dar
E = CT(T - Text)

T(t) = Text + (TO - Text)exp (_CTt)

Cy est une constante positive. 1/Cy définit le temps caractéristique du transfert thermique. La
température décroit exponentiellement de T a la température T,,;. Cette loi n’est cependant
pas adaptée a notre modele sachant que la chute de température n’est pas seulement due a un
transfert thermique entre le mélange et le milieu ambiant. A défaut de trouver un modé¢le
réaliste, nous avons adopté 1’équation (eq. 3.4) qui donne une diminution linéaire de la
température de T, a la température juste a la fin de I’expansion de la mousse T;.

T(t) = Ty — (Tot—_lTl)t (eq. 3.4)
Cette loi n’est pas forcement précise mais peut étre adoptée pour déterminer la dépendance
temporelle des variables telles que la viscosité ou le module €lastique.

3.3.2. La nucléation
3.3.2.1. Nucléation temporelle

Comme cela a été vu dans le premier chapitre, un modele réaliste doit intégrer la nucléation
des cellules dans le temps sachant que leur croissance et leur nucléation peuvent se passer
simultanément. Notre objectif est de définir le type de courbe paramétrable qui correspond le
mieux a la nucléation des bulles N(t). Nous avons d’abord adapté la théorie classique de
nucléation a notre mod¢ele en prenant en compte I’évolution de la température en fonction du
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temps. Une loi de distribution normale paramétrable est alors adoptée pour donner différentes
tendances de nucléation :

t) = Ny + Nye bt-to? eq.3.5
N () = Ny + Nye bt q

La nucléation temporelle N est fonction du nombre de cellules déja nucléées a 1’instant initial
de la simulation N, , du nombre de cellules maximale de la gaussienne N;a I’instant t; et du
paramétre b donnant I’écart type de la distribution. Avec cette loi plusieurs types de
distribution peuvent étre obtenus. La cohérence physique de cette loi de distribution dépend
du choix des bons parametres (voir paragraphe 3.4.2.1). Toutes les cellules apparaissent avec
un rayon initial et une pression interne identique. De plus ces cellules peuvent apparaitre
aléatoirement dans toute la matrice. Il est donc tout aussi important de bien décrire ou les
nouvelles cellules vont nucléer dans la structure en formation.

3.3.2.2. Distribution spatiale

Nous avons développé un modele de nucléation homogeéne qui reprend les principes de la
zone d’influence (IVA) autour des cellules [15][92]. Chaque cellule exerce une influence sur
une calotte sphérique I’entourant. Dans la plupart des modéles de nucléation et de croissance
des cellules cette zone a pour but de donner une mesure exacte de la quantité de gaz qui entre
dans les cellules. Elle évolue au cours du temps en fonction de la concentration de gaz au
voisinage des cellules. Cependant dans notre mode¢le la diffusion du gaz ne se fait pas depuis
le mélange vers les cellules. On suppose que les dégagements gazeux sont générés au sein
méme des particules de nucléation homogénement réparties dans toute la matrice et que pour
chaque cellule tout le gaz comprimé est initialement généré a sa nucléation. Il n’y plus de
diffusion de gaz. Ainsi dans la zone d’influence de chaque cellule nous admettons simplement
qu’il ne peut y avoir de nucléation de bulles qui risqueraient de fusionner ou de coalescer avec
la cellule plus grande déja en place. La zone d’influence est déterminée en fonction des
caractéristiques du matériau et des conditions du process (voir paragraphe 3.4.1.3). Elle est
constante et identique pour toutes les cellules quelle que soit leur taille. La Figure 57 est une
illustration de la répartition spatiale des cellules en fonction de la zone d’influence des
cellules et la zone potentielle de nucléation.
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Figure 57 : Illustration de la répartition spatiale des cellules

La zone potentielle de nucléation a un instant t donnée est la surface théorique dans laquelle
peuvent apparaitre les nouvelles cellules. Le nombre de ces cellules est donné par la
distribution temporelle et les positions de leur centre sont déterminées suivant un algorithme
de choix aléatoire qui peut modéliser a la fois une nucléation homogene ou hétérogene.

3.3.3. L’expansion

La croissance des cellules a lieu seulement apres la nucléation de celles-ci. Dans le process
¢tudié, I’expansion du mélange polymere survient instantanément a 1’ouverture brusque des
presses. On suppose que le mélange passe d’un état solide a un état liquide trés dense. Le
gradient de pression qui est alors créé entre le gaz dans le mélange et 1’extérieur a pression et
a température ambiante est la principale source des forces motrices engendrant la croissance
des cellules. Des interactions fortes apparaissent entre ces cellules et en une fraction de
seconde la mousse est expansée et stabilisée donnant la structure cellulaire finale dans le
mélange solidifié.

Physiquement, 1’expansion de la mousse est liée a la pression interne dans les cellules de gaz,
aux champs de contraintes dans le mélange avec ses propriétés viscoélastiques et aux forces
de tension interfaciales. Afin de bien décrire cette expansion nous avons d’abord étudié les
forces qui interagissent sur I’interface gaz-mélange d’une cellule unique en expansion libre
dans un milieu trés grand de matiére du mélange. Ensuite nous avons intégrer ce modele de
croissance dans un systeme multicellulaire ou la nucléation et la croissance des cellules
peuvent survenir simultanément.

En considérant une cellule de gaz, les principales forces interagissant a I’interface sont :
e Les forces engendrées par la pression interne dans la cellule

e Les forces volumiques de réaction du mélange polymeére.
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e Les forces de tensions superficielles a I’interface

L’équation bilan de la quantité de mouvement appliquée a I’interface d’une cellule donnée est
alors de la forme :

T

5= VP + 75+ Ty (eq. 3.6)

VP est le gradient de pression a I’interface engendré par la différence de pression entre d’un
coté le gaz dans la cellule et de I’autre le mélange. V5 donne la divergence du tenseur des

contraintes viscoé¢lastiques dans le mélange et fsup traduit les forces de tension superficielles.
L’influence de la gravité n’est pas prise en compte.

L’équation est dérivée des équations Navier Stokes [93]. La résolution de cette équation aux
dérivées partielles non linéaires est ardue. Jusqu'a aujourd’hui, il n’a pas encore été démontré
I’existence d’une solution analytique de cette équation lorsqu’elle n’est pas simplifiée.
D’ailleurs la résolution des équations de Navier Stokes fait partie des problémes du prix du
millénaire qui sont un ensemble de sept défis mathématiques réputés insurmontables, posés
par I'Institut de mathématiques Clay en 2000. La résolution de chacun des problémes est dotée
d'un prix d'un million de dollars américains offert par l'institut.

Une résolution analytique approchée peut cependant étre obtenue en usant de certaines
approximations spécifiques. Dans la suite de ce chapitre nous allons développer
individuellement 1’influence de chacune de ces forces interagissant a l’interface. Nous
supposerons par ailleurs la pression du gaz dans les cellules et la pression externe dans le
mélange polymere fluide homogenes et que toutes les propriétés physiques et géométriques
sont isotropes. Nous parlerons plutot de bulle a la place de cellule dans 1’é¢tude du mod¢le
unicellulaire.

3.3.3.1. La pression interne

La quantité¢ de matiére gazeuse contenue dans la bulle est constante tandis que la pression
évolue constamment au cours du temps. Le gaz (CO2 ou N2) est modélis€ comme un gaz
parfait. La pression interne diminue de la pression de compression initiale de la matrice a une
pression finale bornée par la pression ambiante. Pour déterminer la pression interne, nous
modélisons le gaz a I’intérieur de la bulle comme un gaz parfait. En supposant la température
du gaz quasi constante, la loi de Boyle-Mariotte spécifie que la pression est inversement
proportionnelle au volume et inversement :

Pgaz V() = PinVin

=g PinVin —
Fyaz (R, t) = ﬁur (eq. 3.7)
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P;,, est la pression initiale avant 1’ouverture des presses et V;;, le volume de la bulle a la
nucléation. La pression du gaz a I’interface %az (R, t) ne dépend que du volume de la bulle

¢voluant au cours du temps (t) . Elle est normale a la surface de la bulle et est dirigée vers le
mélange.

3.3.3.2. La pression externe dans le mélange

Dans cette partie nous commencerons par modéliser le comportement du mélange, ensuite
nous décrirons I’'influence de la température sur le mélange et sa viscosité pour finir par
déterminer I’évolution de la contrainte en fonction des paramétres process et des
caractéristiques du mélange.

3.3.3.2.1. Modélisation physique du comportement du mélange

En relachant les presses comprimant le mélange, la pression de celui-ci retombe rapidement a
la pression ambiante. Cette pression étant supposée homogene, la chute de pression, amorcée
depuis les contours extérieurs du mélange vers I’interface de la bulle ne dépend que du temps.
Quand un gradient de pression est créé a I’interface, le systéme n’est plus en équilibre et la
matiere se déplace progressivement avec la bulle qui grossit en méme temps. Nous avons
adopté le modele rhéologique de Kelvin Voigt pour décrire le comportement viscoélastique
d’une particule donnée du mélange fluide [94], [95], [93]. Ce modele représenté par un
amortisseur purement visqueux et un ressort hookéen mis en paralléle est rapide et simple a
mettre en ceuvre. La Figure 58 donne une illustration de ce modéle. En perspectives, d’autres
modeles plus complexes et plus représentatifs du comportement du fluide pourront étre
utilisés (mod¢le Oldroyd-B par exemple).

Particule
élémentaire

Modéle Kelvin Voigt

Figure 58: Modélisation du mélange polymeére fluide

Les caractéristiques du mélange son données par sa viscosit¢é dynamique n, son module
d’¢élasticité et sa masse volumique p. La viscosité dépend de la température : n = n(T) =
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nr. Comme la température du processus décroit, la viscosité du mélange augmente diminuant
sa capacité d’écoulement.

Une attention particuliere doit étre portée a ’expression du module d'élasticité adapté a
I’¢tude. En effet le module d’¢lasticité du mélange peut étre :

- le module d'Young E

- le module de cisaillement G

- le module d'¢lasticité isostatique ou de compressibilité K
- le module d'onde de compression L ou M

Chacun de ces modules d'¢lasticité correspond a un type de déformation spécifique. Dans le
cas de notre modele unicellulaire (Figure 58), le mélange se déforme en gardant sa forme
sphérique initiale. Nous montrons dans la suite que le champ de contraintes normales est
radial et isotrope. Nous avons un champ de déformation isostatique car identique dans toutes
les directions. Le module d'¢lasticité isostatique K; (du matériau volumique) est utilisé pour
exprimer le comportement élastique de 1’écoulement. Ky peut étre exprimé en fonction du

module de Young Er :

1 Er
T 31-2v

Kr (eq. 3.8)

K dépend du coefficient de Poisson v et évolue aussi en fonction de la température 7 du
mélange. Ce module tend vers 1’infini quand le coefficient de poisson tend vers 0.5 pour un

mélange polymere totalement incompressible.

Pour la particule de fluide de masse dm, les équations du modéle de Kelvin Voigt sont

données par :

- _dEam . = = = = = =  _ = _ =
Oam = Nt dt > ORess _KT‘SRess s OTot = UAm+ ORess » €Tot = €am = CERess

= Kr&+nré (eq. 3.9)

Qll

L’¢équation (eq. 3.9) donne la relation entre le tenseur des contraintes &, le tenseur des

déformations £ et le tenseur des taux de déformations €. Ce modéle de comportement

mécanique du mélange peut alors étre appliqué au calcul du champ de contraintes.

3.3.3.2.2. Etude de DI’évolution du champ de contraintes dans le
mélange
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Nous voulons d’abord déterminer le systeme d’équations régissant le comportement du
mélange en fonction des champs de contraintes, de déformation et de vitesses. Les équations

de Navier Stokes appliquées a une particule de fluide dans le mélange polymere sont (Figure
58):

p(Z+(5.7)5) =p(2%) =75 (eq. 3.10)
Vo =0 (eq. 3.11)

L’équation (eq. 3.10) est 1’équation de bilan de quantité de mouvement et 1’équation (eq.
3.11) celle de continuité traduisant I’incompressibilité du mélange. ¥ est la vitesse de la
particule. En coordonnées sphériques dans un repére (i, g, 1,), les tenseurs o, & et

I’opérateur V peuvent étre décrites de la maniére suivante :

0
Orr Org Org Err €rg Ero R 165
5=[O-r90'990-9go] ;é=‘=[€r950959<p];\7= ;%
Orep 6 Tpp Ergp €09 Epo 1 9
rsin(p%

Le tenseur des déformations € peut étre aussi exprimé a partir du déplacement U de la
particule:

=_ 1,2, 5T
E=_(Vu+ (Vi) ) (eq. 3.12)
Le mode¢le unicellulaire admet une symétrie centrale. La modélisation peut alors étre réduite

suivant une seule dimension ,.. On a:

— o= 60'—> = —
U =0pp =0 —>|70=§ur; EUy =&y =€

Qi

Et quelques formules d’analyse vectorielle avec I’opérateur V:

— > 1 a 2
VA = T—ZE (7" Ar)
2
AA = AA, = A,
d af
a= L2 (%)
f =% <r or
L’équation de continuité devient:
7o =rv==22(2) = (eq. 3.13)
r2 or T

L’expression du champ de vitesses est donc sous la forme :
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- — 1 —
v(r,t) = vy = r_zf(t)ur

Nous voulons surtout connaitre I’expression du champ de contraintes 6 (r, t) dans le mélange.
Pour ce faire nous prenons la divergence de 1’équation (eq. 3.10):

R DU
174 Po F = Ao

poﬁ(l;—f) = %%(rz Z—:) (eq. 3.14)

avec p~p, = cte. Nous pouvons aussi écrire :

Di Du _6173_}_ ou
Dt Dt ot " Vor

Du_6u+Du u
Dt adt Dt or
Ju Ou ou ou ou
= > t575 o(—.—)
ot dt oOr ot or
bu _ ou ou du ou
Dt ot (1+ar)+0(at'ar) (eq. 3.15)

Pour de faibles déplacements de la particule :

ou «1
ar

Ce qui donne :
Du oJu
Dt ot

De méme :

D*u 62u+6u 0%u
Dt ~ 9t*  dt drot

2

] . , :
Le terme a—: a pour ordre de grandeur% avec V' la vitesse de déplacement de la particule. T est

2

;e o Ju 0J“u
un temps caractéristique du milieu. Le terme YLy

vitesse de propagation de la perturbation. Pour des vitesses de déplacements tres petites
devant la vitesse de propagation :

\ 2
a pour ordre de grandeur % avec cla

V& ‘Cf—;«K (eq. 3.16)

T

On peut alors écrire :
111



ot o (eq. 3.17)
L’équation (eq. 3.14) devient alors :
va ﬂ — ﬂi 2 @ _ li 2 6_0'
poV (th) T rzor (T‘ 6t2) T r2or (T ar) (eq' 3.18)

L’¢équation (eq. 3.12) donne I’expression du tenseur des déformations par rapport au
déplacement :

10
— 2
T
s _ 10 ( 5 6u>
ot _rzor\' ot
9% _ 10 ( ,0%u
= (75 (eq. 3.19)
L’équation (eq. 3.18) devient :
0%\ _ 10 ( 200
Po (ﬁ) T rzor (r ar) (eq. 3.20)

En posant un changement de variable : ' = ro et € = renous avons :

1 6(200>_260+620_1620'
r2or or) raor or? r or?

0%¢ d0%a’
Por 2]~ or?

Le systéme d’équations a trois variables :

AN
po(55) =55 (eq. 3.21)
o' =Krd + nT% (eq. 3.22)

Pour le traduire en une seule équation finale en fonction du champ &, nous pouvons dériver

I’équation (eq. 3.22) par rapport a ¢. Dans cette équation la viscosité et le module élastique
dépendent de la température et donc du temps :

Ea, 1 1
nr = neexp [+2 G - T—O)] (eq.3.2)
1 E
Kr =3 1_;7 (eq. 3.8)
Er = Egexpla(Ty — T)] (eq. 3.3)
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(To T1)

T(t) =T, — (eq. 3.4)

E r . r . . . .
Les termes ?A et la constante a sont déterminés par les conditions aux limites sur la

viscoélasticité :
n1
Ea _ %9
R (L_1
(T]_ To)
Eq
log—
Ep
a=-— eq. 3.23
(T1-To) ( d )

No et Ey sont la viscosité et le module d’¢lasticité du mélange au début du processus, 1, et
E; les viscosité et module ¢lastique a la fin du processus a I’instant t;.

En dérivant (eq. 3.22) par rapporta t:

e une premiere fois :

do’ dKTg a¢ +dnTag 02
ot Kr 9t Tac ot "o
e une deuxiéme fois :
0%’ d’Ky . szT d*n;| ¢’ [ +2dnT 9% 93¢
o2 det © dt  dt® | ot T at 1o T o
Avec :
dkp _ dKpdl _ (To=Ty) ,, . d*Br _ [ (To=TD]
“dt  dT dt t, Kr; dt? [ ]KT

dnr dnr ar EA 1(To—Ty) ) d277T _ EA 1(Ty—Ty)
At drdt RT t, WaZ |RT? ¢, I

Ce qui donne :

2
d%*c’ _ (To—T1) ’ (To—T1) Eq 1 (To Ty) og’ Eq 1 (Ty—Ty)
ar [a t ] Kre' + [Za t Kr + [R T2 ] ] o [KT +27 RT2 ¢, T at2 + TIT at3 (eq 3.24)

Approximations: afin de réduire si possible le nombre de termes de 1’équation ci-dessus nous
avons calculé leur ordre de grandeur :

- Le module de Young E; peut augmenter d’un facteur 10 a 100 entre 1.10°Pa et
1.107Pa. Pour les matériaux élastoméres s’approchant d’un comportement
incompressible (v = 0.5), le module élastique Ky est trés grand devant le module de
Young Er. Il peut ainsi augmenter d’un facteur 10 a 100 entre 1.10°Pa et 1.10*%Pa

- Laviscosité peut augmenter de 1.103Pa.s a 1.10°Pa.s.
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. E
- Les parameétres a et ?A ont pour ordre de grandeur :

[a] ~0.01C1; [%A] ~ 100 C

- Ladurée t; de I’expansion de la mousse est inferieur a la seconde

- 7 est le temps caractéristique du processus de moussage. Un ordre de grandeur peut

étre donné par le temps de relaxation du mélange viscoélastique T = Kl, soit [t] =
T

1.107%s

2
(To—T1) 2

- Le premier terme [a ] K& apour ordre de grandeur : 1.10° Pa.s™

1

fo TI)KT + [EA 1 Go- Tl)] ]Z—St a pour ordre de grandeur :

- Le deuxiéme terme [Za s

[2.10° Pa.s™ + 1.103 Pa.s~] H ~ 2.1015 Pa.s™2

Egq 1 (To-Ty) ]628’

est de:
RT2 t; 'T]ae2

- L’ordre de grandeur du troisieme terme [KT + 2
[1.10°Pa + 2.103Pa] [Tiz] ~ 1.102! Pa.s~2

638,

at3

a pour ordre de grandeur : 1.103Pa.s [i] ~ 1.10%! Pa.s™2

Le dernier terme 1y =

Les deux derniers termes sont les termes dominant et ils sont de méme ordre de grandeur.
Nous pouvons écrire :

!

2%’ Ea 1 (To—Ty) ]azg' 93¢
azt [KT +2 RT2 |52 7T 55
De plus K; >»> 2—= EA 1 @nT ; soit :
2%’ 9%’ 93
= Kr— Py +nr 53 (eq. 3.25)

a2’
Le terme Ky

Yo traduit I'impact de la composante ¢élastique pure du matériau sur I’écoulement

!

3e
et le terme nry a_ celle de la viscosité:
En utilisant I’équation (eq. 3.21):

¢’ 1 0%’ nr 330’
-z = Kot ——o——
at Po ar Po dtdr

9%a’ _ laza’ nr 293¢’
ar:  ¢® ot> Ky otor’

=0 (eq. 3.26)
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Avec :

K _
c? =Lenm? s 2

Po

o' =¢'(r,t) est la fonction d'onde de surpression engendrée en méme temps que la
croissance de la bulle. Elle est fonction de la distance r au centre de la bulle et du temps ¢. C
est la vitesse de propagation de la perturbation dans le mélange. Cette vitesse dépend de la
rigidit¢ E; du mélange, de sa viscosité 7, ainsi que de sa masse volumique p,. L’équation
obtenue est similaire a 1’équation de propagation des ondes sonores dans un milieu visqueux
et incompressible [96]. Les deux premiers termes de 1’équation définissent 1’équation de
d’Alembert décrivant la propagation spatio-temporelle d’une onde [97]. Le troisiéme terme
rend compte des mécanismes d’amortissement ou d’atténuation sous [’effet de la
viscoélasticité du mélange. L’amplitude de la perturbation va diminuer au fur et a mesure
qu’on s’¢loigne de la bulle et l'oscillation va s'arréter naturellement au bout d'un certain
temps.

Dans ce premier modele physique, nous voulions nous affranchir de toute résolution
numérique a ce stade pour donner une expression formelle du champ de contraintes. La
résolution directe n’est cependant pas aisée car les facteurs ny et Ky dépendent du temps.
Nous pouvons la résoudre en considérant des intervalles de temps At > 7 sur lesquels ces
variables sont supposées constantes. Cet intervalle de temps doit étre suffisamment grand
pour permettre au champ de contraintes de s’établir dans tout le mélange. Une forme de
solution harmonique de cette équation est alors donnée par :

O"(T‘, t) — O.Oe—ar—ﬁt_ei(wt—kr)

w = kc
. o _ )2 L 2 . — 2
Avec : az—(oH—Lk).cr, 6t2_( B+ iw)“.o ; o = (= B+ iw)(a + ik)
Alors I’équation (eq. 3.26) devient :
+ iw)?
(a + ik)? — L+—( —B+iw)(a+ik)?|.c =0
c?
Nous obtenons le systeme d’équations:
(B’ — W2) nr nr
— k- a? — —2akw—=10
S — k) — 2akw
2w
2ak + '82 + n—TW(az —k?) — Zakﬁn—T =0
Kr Kr

w = kc
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C’est un systeme de trois équations a quatre inconnues. Pour le résoudre il faut une hypothese
de plus sur les paramétres a, 5, w et k. Un temps caractéristique du mélange peut étre donné

par T = Z—T avec f§ & -.lLa résolution peut alors étre effectuée avec 1’aide de logiciels de
T

calculs scientifiques. On trouve finalement :

1 K 7 K 7K Kt
- e S O L A N I s (eq. 3.27)
44| Nr 44 NT 4nT nr

Le champ de contraintes est alors de la forme:

1 [poRT, Ky,
o' (r,t) = o' ye W onr? g nr giwt—kr)

Finalement :

PoKT

1 K
C —= 2T .
0,72\ ny? e 77Tt_ eiwt=kr) ﬁr

o(r,t) =—e
r

Il apparait ainsi que les solutions sont des ondes sphériques, pouvant se propager dans les

deux sens a partir de l’interface de la bulle. Ces ondes s'¢loignent avec une amplitude
_Kr

.. . B t
décroissante en 1/r. L’amortissement temporel est donnée par e "7 . Le terme T = Z—T est le
T

temps caractéristique de relaxation de 1’onde et dépend des propriétés viscoélastiques du

1 [pok
mélange. L’amortissement spatial est donné par un facteur e_zm rdépendant de la
viscosité 7, de la masse volumique p, et la rigidit¢ du mélange Er. Il décrit I’absorption de
I’onde de surpression. La distance r varie de R (le rayon de la bulle) a I’infini. Le terme
e!Wt=kr) décrit 1’oscillation spatio-temporelle de 1’onde. Ce terme n’a pas de réelle incidence
sur la simulation finale du mod¢le physique. Nous n’adopterons que le module de la
contrainte pour simplifier I’étude. Les contraintes sont alors données par:

- Co _l wr _ﬁt —
o(r,t) = —e Wt e nr 4, (eq. 3.28)

La Figure 59 illustre I’évolution d’une perturbation donnée en fonction de la distance a
I’interface de la bulle » et en fonction du temps ¢. A I’instant initial, tout le systéme est en
équilibre avec une pression dans le mélange et dans la cellule homogene P,. Si la pression du
mélange baisse brusquement a P;, une perturbation est créée a partir de ’interface de la bulle.
Cette perturbation se propage alors dans tout le mélange en diminuant d’amplitude dans
I’espace et dans le temps jusqu'a atteindre un point équilibre a P;. Le rayon R de la bulle
augmente en méme temps que cette perturbation évolue.
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Figure 59: Illustration de I’évolution de la perturbation dans le mélange

Conditions aux limites :

8(T=m,t=0)=P1

D’autre part, la pression initiale avant I’ouverture des presses est connue Py = P;,, . La bulle a
la nucléation a alors un rayon R minimal, R = 7;,,,.. Au bout d’un certain temps t > 7 ou tres
loin de la bulle r > R, le champ de contraintes retombe, la pression du mélange est P; = Pg,.
Donc :

_1 |poKT, KT
4 n 7 7 ——t —
e T e T U,

Avec r = 0 a I’interface gaz —mélange et 1;,,, le rayon de la bulle a la nucléation.

Tnuc
r+Tuc

5(1‘, t) = Poxt + (Pin — Pext)

(eq. 3.29)

3.3.3.2.3. Distance d’écrantage :
e -1
Le terme D,(t) = 4 p:; L est une distance caractéristique du mélange. C’est le facteur
T

d’atténuation de 1’amortissement spatial. Cette distance évolue au cours du temps.
Physiquement il donne une mesure de 1’épaisseur minimale des parois sachant que le champ
de pression est tres largement atténué (avec une baisse de 95%) au bout de 3D,. L’ordre de
grandeur peut varier de :

1.1073m soit 1 mm pour p,

début de I’expansion

3.1073m soit 3mm pour p,

la fin de I’expansion.

Q

2.103kgm™3; n; = 1.103Pa.s et K; = 1.10°Pa au

2.103kgm=3; ny = 1.10°Pa.s et Ky = 1.10%?Pa a
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La distance D, varie ainsi trés légérement durant le méme process. Cette distance est
cohérente avec 1’épaisseur moyenne des parois de vraies mousses. Cependant, dans le cas de
certaines mousses, 1’épaisseur peut étre de ’ordre de quelques dizaines de microns, trés petit
devant D,. Le principal probléme réside dans la détermination expérimentale du module
d’¢élasticiteé isostatique K. En effet ce module tend vers 1’infini pour un fluide incompressible
et les ordres de grandeur donné ici ne sont qu’a titre indicatif. Une distance d’écrantage de
’ordre du micromeétre peut étre obtenu pour des module de I’ordre de 1.10Pa.

Malgré tout, si les ordres de grandeurs donnés des propriétés du mélange sont réalistes, il est
alors bien établi que le processus de moussage engendre d’autres phénomenes physico-
chimiques difficilement modélisables (ou non pris en compte) et qui interviennent dans la
formation, la croissance et I’interaction des cellules dans le mélange polymeére

Nous posons par la suite la distance D, = D,(t;) la distance obtenue a la fin de I’expansion
de la mousse.

3.3.3.3. Les forces de tensions superficielles

La tension superficielle génere des forces importantes dans les films constitutifs du squelette
de la mousse. Les poches de gaz sont confinées a l'intérieur de films minces dans le liquide.
Dans ce mélange, les molécules exercent entre elles des forces d'attraction de Van der Waals
et/ou des forces de répulsiond’origine électrostatique. On parle de «forces
intermoléculaires ». Si I'on considére le mélange polymére comme un corps pur liquide,
composé¢ d'un seul type de molécules, les molécules s'attirent, chaque molécule étant tirée
dans toutes les directions par les molécules voisines de liquide : la résultante des forces est
nulle. Dans la bulle de gaz il n’y a pas de mati¢re du mélange liquide, ce qui fait que a la
frontiére liquide/vide, les molécules sont attirées coté liquide mais pas coté vide ; la résultante
des forces s'exercant sur les molécules de la surface est donc dirigée vers l'intérieur du liquide.
Ceci tend la surface. C'est donc un effet au sein d'un liquide qui ameéne la surface a se
déformer comme une membrane €lastique.
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Figure 60: Forces de tensions superficielles

La Figure 60 illustre les forces de tension superficielles. En un point M de I’interface gaz-
mélange, la pression est normale a la surface §S de I’interface et peut étre dirigée vers
I’intérieur ou vers I’extérieur de la bulle en fonction de 1’orientation de la courbure locale de
I’interface au point M.

Soit la surface séparant le liquide polymére du gaz limitée par les cotés dl; et dl,, arcs de
cercle de rayon R1 et R2. La résultante des forces de tension superficielle f au point M de
I’interface est donnée par :

f = AT(M).8S = AT(M).dl,.dl,
ﬁ(M ) est la tension superficielle et est portée sur la normal 71y, de la surface de Iinterface ;

AT (M)

———— =17
lafan]

Les normes de fl et fz sont données par :
fi=vy.dl 5 fi=y.d,
y est le coefficient de tension de surface en Pa.m™1. D’autre part on montre que :
dl; = 2R,d6,
dly = 2R,sind6,

Soit : dly = 2R cosa; ; dl, = 2R,cos,
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ﬁ(M).dll. dl, = Zflcosal + Zf;cosaz

Zﬁcosal N 2fzcosa2
dly dl,

AT(M) =

Finalement nous avons la loi de Laplace [98]:

=1 1 1 —
AT(M) = +y (ﬂ + a) Ty (eq. 3.30)

En 2D on montre de méme que :

e 2y
AT(M) = & iy

M

Ainsi la tension superficielle dépend de la normale orienté a I’interface, du rayon Ry,
du cercle osculateur (en 2D, cercle venant épouser la courbe au plus prés au voisinage du
point M) et de la tension de surface y qui est une caractéristique mécanique du mélange

polymere.
3.3.4. Modeéle de croissance unicellulaire final

Pour une bulle donnée, nous avons déterminé I’évolution de la pression interne dans la bulle,
du champ de contraintes externe dans le mélange et avons calculé les tensions superficielles a
I’interface. En deux dimensions, sur une particule élémentaire de I’interface centrée en un
point M, la contrainte résultante G,q est alors la somme de ces termes calculés a I’interface
(Figure 61).

- =g - Zy —
GeqM(t) = Pgaz/M(t) + Gext/M(R' t) + R_nM
M
1 ’POKT K
= PinVin - Tnue  "ay ni? | Tt = 2y —
Oequ () = /3% tm = Pext = (Pin = Pexe) 75— N1 e "y + o -y (eq. 3.31)
Interface

Pression
«—— exteme

- Ieson
superficielle

Figure 61: Pression résultante sur I’interface gaz-mélange
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C’est cette pression équivalente qui régit le déplacement de I’interface gaz-mélange dans le
cas d’une bulle unique évoluant librement dans un mélange polymere infini.

3.3.4.1. Déplacement de I’interface

Le modele physique n’adopte pas une modélisation du fluide comme un ensemble de
particules hydrodynamiques ou les champs de vitesse et de pression sont calculés dans toute
la grille de simulation. Il permet cependant de suivre I’évolution des interfaces gaz-mélange.
Connaissant toutes les forces interagissant a I’interface gaz-mélange, 1’application du principe
fondamental de la dynamique permet de directement déduire son déplacement. De plus, le
champ de vitesse dans le mélange n’est pas calculé, simplifiant ainsi considérablement
I’algorithme du modéle. Le principe fondamental de la dynamique appliqué a l’interface
donne :

*u\ -
o\ 5z = VOequ(t)

Le déplacement final u du point M entre deux instants t, et t;est obtenu en intégrant
I’équation ci-dessus :

- 1 oty 2o
Up,—¢, (M) = %ﬂtol VGeqm(t)dt (eq. 3.32)

3.3.4.2. Simulation du modeéle unicellulaire et influence des
caractéristiques E,vetn

Nous avons simulé la croissance d’une seule bulle dans une matrice en fonction des
parametres d’entrée process et des caractéristiques physiques du mélange. Le volume V(t) de
la bulle est calculé a chaque itération dans 1’algorithme de simulation. Cet algorithme est une
implémentation numérique de tout le modele physique et il est décrit plus en détails dans le
paragraphe 3.4.1 . La figure ci-dessous donne I’évolution du volume de la bulle dans le temps
en fonction de I’évolution du module d’¢lasticité¢ Ky et de la viscosité ny du mélange. Au
tout début du processus la bulle a un rayon minimal fixé. La pression interne est imposée de
I’ordre de 1.107 Pa (soit 100 fois la pression ambiante). On peut alors distinguer trois phases
dans la croissance de la cellule (Figure 62) :

e Une premiere phase de croissance tres lente: la grande pression n’impacte que
faiblement la croissance de la bulle. Son rayon augmente faiblement en méme temps
que la pression diminue. Ceci est dii d’une part a ’inertie de la matieére (qui ne se
déplace que trés peu) entourant la bulle localement et qui oppose une grande résistance

a sa croissance et d’autre part a I’influence de la tension superficielle (proportionnelle
al/r).
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e Une deuxi¢me phase de croissance trés rapide : I’amplitude de la tension superficielle
diminue. La matiere se déplace de plus en plus vite.

e Une derni¢re phase de stabilisation : la pression interne a largement diminué et
retombe progressivement a la pression ambiante. La bulle ne croit pratiquement plus.
Cependant, dans le mod¢le unicellulaire considéré la bulle est dans un océan infini de
mélange polymere sans aucune autre contrainte extérieure mise a part la pression
ambiante, elle continue son expansion.

9000

G000

1o diminue
Kaaungmente

30004

\ Ko=1et9 Pa,

yje=1.e+3 Pa.s

Augmentation du volume de la cellule (%)

I . T ’ T . T ’ T . T

0 100 200 300 400 500 600

Nombre d'iterations
Figure 62 : Profils de croissance de la bulle en fonction de K et n

La Figure 62 montre les profils de croissance de la bulle en fonction du module ¢élastique K et
de la viscosité n. Comme ces parameétres dépendent de la température et donc du temps, nous
avons tracé les profils en fonction de leur valeur au début de la croissance de la bulle

1 POKTr
(K, et ng). Le champ de contrainte est spatialement amorti suivant le terme e *V 1" | Ainsi

plus la viscosité 1, augmente, plus les contraintes dans le mélange sont atténuées. Si le

module ¢élastique augmente, les contraintes générées dans le mélange sont plus importantes, la
croissance devient alors moins rapide.

3.3.5. Modeéle de croissance multicellulaire

Nous avons développé notre modéle physique en intégrant la croissance et la nucléation des
cellules simultanément dans le mélange. La démarche reste toujours la méme : il s’agit de
déterminer la contrainte équivalente a chacune des interfaces des cellules. Cette contrainte
dépend de la pression interne dans chaque cellule, des forces de tension superficielles et du
champ de contraintes externes dans le mélange qui est modifi¢ & cause des interactions entre
les cellules.
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3.3.5.1. Champ de contrainte total dans le mélange

Dans le cas d’une bulle, le mélange subit un champ de contrainte généré en méme temps que
la croissance de la bulle.

T _1 J@r _Kr
G(r,t) = Pext + (P — Pext)&e Nomr® e Ay
r + nuc
Ce champ est radial et dirigé vers ’extérieur de la cellule. Dans le mode¢le multicellulaire
nous supposons que chaque cellule impose au mélange un champ de contraintes pratiquement
identique a 1’équation du mod¢le unicellulaire (Figure 63). En effet comme les cellules se
déforment dans leur croissance, I’interface d’une cellule donnée n’est plus une sphere. Le
facteur (r — R) est remplacé par les lignes de niveau d, a l’interface de la bulle. La
contrainte externe générée par une bulle i en un point M du mélange est alors :

Gext—bullei(er t) = Pext + (Pin - Pext) HE—e W T e T Up | Uy (eq- 3-33)

dym+Tnuc

L’interface est donnée par dy= 0 et une particule M du mélange est a une distance d,; > 0.
Finalement, le champ de contrainte totale dans le mélange est la somme des champs de
contrainte engendrés par les N bulles de gaz prises séparément.

Grot (M, t) = Y Gext—buttei (Ap—butieir t) (eq. 3.34)

dy—puttei €tant la distance du point M a I’interface de la bulle i. Ainsi la contrainte totale n’est
plus radiale et les lignes isobares ne sont plus des cercles concentriques mais dépendent de la
morphologie de la structure en expansion. Ensuite le déplacement des interfaces est calculé de
la méme maniere que pour le modele unicellulaire (eq. 3.32).
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3.3.5.2. Le mirissement

Les cellules fusionnent pour deux raisons principales : la coalescence qui est due a la rupture
de la paroi séparant deux bulles et le mirissement qui provient du fait que les petites bulles se
vident dans les grandes et tendent a disparaitre (a cause de la trés grande différence de
pression entre les cellules). La coalescence est un phénomene trés mal décrit physiquement.
En particulier il est trés difficile de pouvoir expliquer pourquoi certaines cellules coalescent
alors que d’autre mirissent.

Nous avons intégré dans notre modele la possibilité d’une fusion entre les cellules : lorsque
I’épaisseur de la paroi fine séparant deux bulles est inférieure a la résolution spatiale de la
grille de simulation il n’y a alors virtuellement plus de matiere dans la paroi. Quand cela
arrive les bulles en continuant de croitre vont entrer en contact. Elles fusionnent. La
conservation de la masse impose que pou chaque bulle i amenant une quantité¢ de gaz P;V;, la

pression de la bulle finale est w. V¢ étant le volume de la bulle finale.
f

Ty
Wity
L

et}
‘\\\:‘.u

(a) Fusion de (b) Influence de la Tension
deux cellules superficielle

Figure 64: Fusion de deux cellules et influence de la tension superficielle

La Figure 64 illustre la fusion entre deux cellules. Les forces de tensions superficielles sont
maximales au voisinage des intersections entre les deux bulles et sont dirigées vers
I’extérieur, ce qui a tendance a redonner une forme plus lissée de la cellule finale. La
modélisation de la fusion dans notre modele est trés simpliste car n’intégre pas totalement la
physique réelle derriere les phénomenes de coalescence et de mirissement [99]. Mais elle
nous permet de bien visualiser la microstructure dans son évolution et sa stabilisation.
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3.4. Simulation du mode¢le physique en 2D et 3D

3.4.1. Implémentation numérique

L’algorithme final du modele physique nous permet de simuler 1'évolution de la
microstructure d'une infime fraction de la mousse durant son expansion. Cette fraction est
choisie au centre de la matrice de mélange polymeére pour minimiser les effets de bords et la
variation locale de la morphologie de la structure en conséquence. Nous supposons une
isotropie dans la croissance des cellules qui ne dépend donc pas de la direction principale
d’extrusion. Par la suite nous décrivons I’implantation de I’algorithme en deux dimensions
sachant qu’il a aussi été porté en trois dimensions. Nous développerons plus en détail chaque
¢étape dans la résolution et la simulation finale du modele.

3.4.1.1. Discrétisation du modéle

L’approche eulérienne est trés adaptée pour décrire le champ de contrainte ;,.(M,t) dans le
mélange qui est exprimé en fonction du temps et de la position du point M [100][101]. I
s’agit ensuite de choisir une méthode de discrétisation appropriée. Les méthodes de
discrétisation les plus connues dans la simulation numérique d’écoulements fluides sont : la
méthode des différences finies, la méthode des volumes finis et la méthode des éléments
finis. Ces méthodes adoptent des techniques de recherche de solutions approchées d’équations
aux dérivées partielles qui consistent a résoudre un systéme de relations (schéma numérique)
liant les valeurs des fonctions inconnues en certains points suffisamment proches les uns des
autres [102][103][104]. Notre mode¢le a ceci de particulier que les €équations non linéaires aux
dérivées partielles ainsi que les conditions aux limites sont déja résolues. Le champ de
contraintes ainsi que le déplacement des interfaces peuvent alors €tre simplement calculés
dans la grille numérique qui est une représentation discrete du domaine géométrique sur
lequel la simulation est effectuée.

Nous avons adopté une grille carrée, structurée contenant un maillage d’éléments
uniformément répartis [105]. Elle est définie par ses dimensions physiques L X L, et par son
nombre d’¢léments n X n. La longueur de chaque ¢élément | = L/n fixe la précision spatiale
des solutions (Figure 65). Cette grille est simple a mettre en ceuvre sous MATLAB. En effet
MATLAB est optimisé pour le calcul matriciel, la grille est alors représentée par une matrice
de taille n>. La position de chaque nceud d’un élément de la grille est donnée par ses
coordonnées (i, j) dans la matrice. Le champ vectoriel des contraintes est calculé en chacun
des nceuds de la grille et deux ou trois matrices sont utilisées pour stocker les projections
suivant X, Y et/ou Z. Comme vu précédemment chaque cellule génére un champ de pression
dans le mélange. Il y a alors 3 X N, matrices pour stocker le champ vectoriel des contraintes
générées par les N, cellules.
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Figure 65: Modélisation de la grille de simulation

Afin de suivre 1’évolution des interfaces gaz-mélange, celles-ci sont discrétisées en un
ensemble de points interconnectés. Chaque point modélise une particule de matiere du
mélange a I’interface. Une résolution paramétrable fixe I’espacement des points suivant le
contour des cellules afin de garder la méme précision dans leur affichage tout au long de la
croissance des cellules. Ainsi si nécessaire 1’algorithme peut enlever ou rajouter des points
dans une cellule donnée en fonction de son évolution.

La discrétisation temporelle dépend du temps caractéristique de relaxation du mélange .
L’intervalle de temps entre deux itérations est At; = at. Le paramétre a est un coefficient
fixe pour adapter la vitesse de simulation.

3.4.1.2. Conditions aux limites périodiques

Nous avons adopté des conditions aux limites périodiques pour simuler un systéme pavé
virtuellement infini [106]. La zone de simulation de forme cubique permet un pavage parfait
dans un espace tridimensionnel. Nous avons donc appliqué des conditions aux limites sur le
champ de contraintes du mélange pour garantir la périodicité en 2D et 3D. Ainsi quatre zones
de la grille de simulation sont extraites et pavées sur ses frontieres (Figure 66.a). Le pavage
est tel que le champ de pression de chaque zone est I’exacte répétition du champ de pression
de la bordure du coté opposé. Ces zones sont assez larges pour intégrer tout I’espace
d’interaction d’une cellule donnée. La Figure 66.b donne la structure finale obtenue en
appliquant ces conditions aux limites périodiques. Cette structure peut étre pavée dans
I’espace en gardant la méme épaisseur de parois sur les bords bien imbriqués les uns sur les
autres.
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Figure 66: illustration des conditions aux limites périodiques et application a la simulation
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3.4.1.3. Algorithme de simulation
Nous avons utilis¢ MATLAB pour mettre en application 1’algorithme de simulation en 2D et

en 3D. La figure est un schéma descriptif de 1’algorithme. Il est composé de cinq grandes
parties qui sont traitées successivement.
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Figure 67: Schéma général de 1’algorithme de simulation

La premiére partie est I’initialisation permettant de calculer préalablement les paramétres
constants dans la simulation, les paramétres de la grille ainsi que les blocs de mémoires a
allouer pour stocker les champs vectoriels de pression suivant X et Y. Les autres parties sont
toutes incluses dans une boucle de temps itérative afin d’intégrer la nucléation et la croissance
simultanée des cellules.

D’abord la deuxiéme partie détermine la distribution spatio-temporelle :

Le nombre de cellules en fonction du temps est donné par 1’équation (eq. 3.5) :

N,(t;) = Ny + Nye b=’
La position des nouvelles cellules est déterminée en deux étapes. D’abord la zone
potentielle de nucléation est déterminée en fixant la distance d’influence de chaque
cellule Dy 4. Cette distance dépend de la distance D,(t). Pour éviter toute fusion
prématurée des cellules, la nucléation des cellules doit arriver assez loin des interfaces
déja existant, 1a ou le champ de contraintes est grandement atténué. On a posé :

Diya(t) = 10.De(t;)
Une fois la zone potentielle déterminée, un choix aléatoire des points de nucléation
peut étre obtenu par la fonction Randn [107] de MATLAB.
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La troisieme partie traite chacune des cellules individuellement. Grace a un parametre

d’échantillonnage fixé, le remaillage donne les nouvelles coordonnées des points des contours
des cellules. Les valeurs des forces de tension superficielles, de pression interne et de
contraintes externes a l’itération précédente i — 1 sont interpolées ou recalculées sur les

nouveaux points. Pour une cellule donnée, les forces interagissant a I’interface sont :

Les forces de tensions superficielles en chacun des points de 1’interface de la cellule
données par les expressions suivantes :

En2D: AT(M) = i;—;ﬁM ;
En 3D : AT(M) = +y (ﬁ + ﬁ) o
D’abord la normale de I’interface en chaque point est déterminée en calculant la
perpendiculaire du segment des deux points voisins immédiats (en 2D). Cette
perpendiculaire passe par le point considéré et donne ainsi 1’orientation de la tension
superficielle. L’échantillonnage initial permet alors de minimiser les erreurs de
calculs. Le rayon R, du cercle osculateur est trouvé en résolvant I’équation du cercle
circonscrit passant par le point et ses deux voisins :

(x —a)*+ (y — b)* = Ry”
La pression interne qui dépend du volume de la cellule :

Pin Vin —

Foaa (t) = 5+ T (&)

En 2D, I’aire A d’un polygone de N points de coordonnées (x;, y;) est donnée par :

1 —
A= T (Yier — Xir1di) (eq. 3.35)

Cette aire peut étre simplement calculée par la fonction MATLAB polyarea. En 3D il
y a plusieurs méthodes pour calculer le volume d’un polyedre convexe, la méthode
traditionnelle étant de calculer la somme des volumes algébriques individuels des
partitions pyramidales du polyedre (un par face). Nous avons adapté une de ces
méthodes en déterminant le volume directement a partir des coordonnées des points,
ce qui permet aussi de réduire considérablement les temps de calculs [108],[109].

La contrainte externe générée par une cellule est donnée par la relation :

- Thuc —EJT_Ksz —ﬁt' —
o-ext(d' ti) = (Pext + (Pin - Pext)re Wt Te nr l)-ur
nuc

Pour calculer ce champ de contraintes dans toute la grille il faut donc d’abord
déterminer les courbes de niveau d (ou isosurfaces en 3D) par rapport a I’interface de
la cellule et le champ de vecteurs donnant 1’orientationu,.. Notons I'(x,y) la fonction
passant par tous les points du polygone de I’interface en 2D. Les courbes de niveaux
sont données par 1I’équation I'(x,y) = d. Les deux phases fluide et gazeuse peuvent
alors étre représentées par la matrice Mat; qui en chaque nceud M(X,y) de la grille
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vaut dy, la distance algébrique du point M(x,y) a I’interface. Le champ vectoriel U,
est obtenue grace au gradient des courbes de niveau :

L = or(x,y), orxy), =
u, =Vl = o X+ dy y = VMatr

Le champ 6,,;(x,y,t;) peut alors étre calculé en chaque nceud :

1 K K
Thuc -7 [P Matr (x,y) =TI,

O_Zext(x:yv ti) = (Pext + (Pin _Pext)Mat (X y) +r e * -,,TZ e nr )'ﬁMatF (X,y)
r 4 nuc

La quatriéme partie calcule le déplacement de chacun des points des contours des cellules.
D’abord la valeur de la contrainte du mélange finale est calculée en chacun des points des
contours des cellules par une interpolation cubique du champ vectoriel a7, (x, y,t;) qui est la
somme des contraintes générée individuellement par les cellules. Ensuite la contrainte
¢quivalente au point M est calculée. C’est la somme des forces d’interactions calculées
précédemment :

Oeq ot Vs t1) = Orot (X, Yo i) + Pyaz (t) + AT (M, t;)
Le déplacement final D du point M est alors :

- 1 0o Cta Y ti) [1
D(M) = —————.|5
Po

(ti” —ti—17) + Ati]

At; est 'intervalle de temps entre deux interactions t; — 1 et t;. C’est le temps caractéristique

de la simulation sachant que At; = at. dl est la longueur de la particule élémentaire. Elle est
L

donnée par le maillage de la grille : dl =1 = -

Et finalement la cinquiéme partie qui permet 1’affichage graphique de la microstructure en
expansion. Chaque cellule est représentée par un ensemble de vertices interconnectés par des
¢léments 1D (segments). Le champ de grossissement de la grille de simulation est fixe et les
cellules sont affichées puis retirées a la fin de chaque itération jusqu’a 1’équilibre final. Des
caractéristiques de la microstructure comme le volume moyen des cellules, le diametre
¢quivalent moyen, les écart- types correspondants  ainsi que la porosité sont calculées
progressivement. Lorsque la porosité n’évolue pratiquement plus (avec une variation de
moins de 0.1%) on suppose que 1’équilibre est atteint et la simulation est arrétée, donnant
alors la microstructure finale.

D’autres caractéristiques telles que la distance d’écrantage D, et le coefficient C,,; de
dispersion ou de variation des volumes des cellules sont aussi calculées. Le coefficient de
dispersion C,,; en 2D est donné par le rapport entre I’écart type &, et 1’aire moyenne des
cellules A,,:
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C’est un coefficient sans dimension qui permet de mesurer la dispersion de taille entre les

cellules.

3.4.1.4. Approximations, stabilité et précision

Une méthode numérique est stable si elle ne magnifie pas les erreurs qui apparaissent au cours
du processus [110]. Cette stabilit¢ dépend donc de la discrétisation spatio-temporelle de la
grille. Par rapport a la discrétisation spatiale, les approximations établies dans le mode¢le sont :

Erreur ! Source du renvoi introuvable., soit de faibles variations spatiales du champ

de déplacement. Ce qui impose : ¢T K l. ¢ = \/pz est la vitesse de propagation de la
0

perturbation et T = Z—T

T

Cette approximation donne une limite inférieure a la discrétisation spatiale [.

De plus la dimension [ d’un élément de la grille doit étre choisie de telle maniére que
n’importe quelle paroi de la microstructure soit discrétisée assez finement. Sachant
que la distance D,(t) donnée plus haut est une caractéristique dimensionnelle des
parois de la microstructure, en imposant trois ¢léments de grille minimum dans chaque
paroiona:

1
[ <3 De(t=0)

Par rapport a la discrétisation temporelle, la simulation est stable dans le temps, garantissant
une solution bornée a chaque itération. Cependant il faut tenir compte des approximations
déja établies:

V < ¢ (eq. 3.16), soit des vitesses de déplacements trés petites devant la vitesse de

propagation de la perturbation. i«% soit T < At;. At; est la discrétisation
L

temporelle.

La limite supérieure est donnée par: At; < t;. Dans cet intervalle de temps At, la
viscosité¢ et le module de Young sont supposés constants :Il s’agit alors de fixer le
parameétre « tel que : At; = at. Le parametre a doit étre assez grand pour permettre au
champ de s’établir (voir paragraphe 3.3.3.2.2). Nous avons fixé a entre 10 et 100 Un
coefficient a trop grand accroit la vitesse de la simulation et magnifie les erreurs de
calculs. On obtient des contours mal définis et/ou globalement sphériques.

3.4.2. Génération de microstructures 2D et 3D
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Nous avons a notre disposition une unité centrale de calcul assez puissante et disposant de
suffisamment de mémoires (80 gigabits de RAM) pour traiter les données des trés grandes
matrices de champs vectoriels de la grille de simulation. La durée d’une simulation dépend
aussi de la discrétisation de la grille, du nombre total de cellules, des mesures effectuées en
fin de chaque itération et surtout du type de simulation (2D ou 3D). Ainsi en 2D la simulation
de 100 cellules dans une grille matricielle de taille 100 X 100 ne prend pas plus de 2 minutes
pour 100 itérations, la méme simulation dans une grille 3D de taille 100 x 100 X 100 prend
une vingtaine de minutes alors que la simulation de 1000 cellules en 2D prend en moyenne
15 minutes en 2D et plus de 24h en 3D.

Nous allons d’abord donner quelques ordres de grandeurs de chacune des caractéristiques
physiques du mélange fluide pour ensuite montrer les microstructures obtenues en fonction
des parametres de la modélisation. Le module d’¢élasticité est de 1’ordre de 10e+5 Pa a 10e+7
Pa pour un polymere liquide. Par exemple le module d’¢lasticité est de 1’ordre de 10e+3 Pa
pour un Gel (solutions semi-diluées de polyméres réticulés) et de 10e+6 Pa pour un
¢lastomere bien réticulé. Pour une mousse polymere comme I’EPDM le module de Young est
de ’ordre de 10e+7 Pa. La tension superficielle est en N/m ou kg/s*. Pour un polymere fondu
elle de ’ordre de 35 e-3 N/m. La masse volumique d’un polymeére est de 1’ordre de 1700
kg/m3. La viscosité des polymeres fondus peut varier de I"ordre de 10e+3 Pa.s pour des
viscosités a faible taux de cisaillement (fluide newtonien) jusqu’a 10e+6 Pa.s.

3.4.2.1. Microstructures 2D

Différents types de microstructures peuvent étre générées en fonction de la distribution spatio-
temporelle des cellules, des paramétres process et des caractéristiques du mélange polymere.
La Figure 69 donne quelques exemples de microstructures en 2D contenant 100 cellules
chacune et caractérisées par quatre parametres : deus parameétres d’entrées que sont la distance
d’écrantage De et la tension superficielle 7s et deux paramétres donnés par la porosité P de la
microstructure finale et son coefficient de dispersion Cy,;.

A D’exception de la distribution temporelle et des deux parametres d’entrées cités plus haut
toutes les microstructures ont été obtenues avec les mémes caractéristiques du mélange. Dans
les modeles de microstructures (a) a (¢) la distance d’écrantage D, est la méme (0.9 pm) mais
la distribution des cellules change dans le temps. Ainsi la microstructure (a) est obtenue avec
une nucléation simultanée de toutes les cellules. Le coefficient de dispersion C,,; est tres
petit, les cellules sont de taille identique et on obtient une structure mono disperse. Dans la
microstructure (b) il y a deux échelles de tailles de cellules trés distinctes et le coefficient C,,,
est supérieur a 1. La distribution des cellules de la microstructure (c) suit une gaussienne, le
coefficient C,,; est de 0.44 et la structure obtenue est alors poly disperse. La porosité P
mesurée est la méme pour ces 3 modeles.
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De= 0.9 um: Cvei=0.14.P=85%

Distribution 1

Volume des cellules

Intervalles de temps

Figure 68: Evolution des volumes des cellules au cours de la simulation

La Figure 68 donne les évolutions des volumes de chaque cellule pour chacun des trois types
de distribution. Les profils sont différents en fonction du type de distribution. La distribution
1 correspond a une nucléation simultanée de toutes les cellules. Et la distribution 3 c¢’est une
nucléation progressive. Méme si la dispersion du volume des cellules augmente au fur et a
mesure de la simulation pour chacun des distributions, la répartition des volumes dans la
distribution 1 est beaucoup plus compacte que celle de la distribution 3.

Pour les mode¢les suivants, la distribution temporelle des cellules est la méme ; toutes les
cellules sont nucléées en méme temps au début de la simulation. Dans les microstructures (d)
a (h) la distance d’écrantage D, change. Ces microstructures n’admettent donc pas la méme
¢paisseur des parois. Comme elles ont le méme nombre de cellules, la porosité finale
diminue a mesure que D, augmente. Elles ont toutefois la méme distribution de taille de
cellules avec C,,; qui n’augmente que tres peu.
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Les microstructures (a) a (f) ont toutes le méme coefficient de tension superficielle y,. Les
microstructures (g) et (h) ont des tensions superficielles différentes avec
respectivement. 1.6y, et 2y,. La distance d’écrantage D, est fixe. Nous remarquons que plus
la tension superficielle augmente plus les cellules sont sphériques et sont plus petites. En effet
en minimisant 1’énergie de surface des cellules les forces de tension superficielles génerent
des contraintes face a leur croissance, ce qui a pour conséquence un arrondissement de la
forme des cellules et une diminution de la porosité. Et comme les cellules n’évoluent que tres
peu, le coefficient C,,,; augmente.
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Figure 69: Différentes morphologies de microstructures simulées

Ainsi a méme porosité nous pouvons obtenir différentes morphologies de microstructures. La
taille, la forme ainsi que la répartition spatiale des cellules peuvent varier pour un nombre de
cellules et une porosité constante, ce qui nous permettra de pouvoir déterminer précisément
I’impact de la géométrie et de la distribution des cellules dans le comportement mécanique
des mousses.

Les microstructures obtenues sont des images vectorielles contenant des points et des lignes
pour représenter les contours des cellules. Il faut ensuite extraire les modeles correspondants.
En deux dimensions 1’opération d’extraction consiste d’abord a différencier I'intérieur des
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cellules de I’extérieur en donnant une valeur de pixels noirs par exemple pour représenter le
mélange et des pixels blanc pour I'intérieur des cellules. Des fichiers en extension .dxf ou .stl
sont créés a partir de I’image binaire obtenue donnant au final le modele de la microstructure.

3.4.2.2. Génération de modeles de microstructures 3D

L’algorithme en 3D est globalement identique. Cependant la génération d’une structure 3D
précise dépend de I’échantillonnage initial des points définissant la surface des cellules ainsi
que du maillage surfacique adopté. En effet chaque cellule a la nucléation est définie par un
ensemble de vertices équidistants. Un maillage régulier de ces vertices avec des ¢léments
triangulaires équilatéraux identiques est adopté pour former le polyédre sphérique délimitant
le contour de la cellule. Cependant le polyedre garde le méme maillage a chaque itération de
la simulation afin de réduire au minimum les temps de calculs. L’algorithme calcule les
déplacements des vertices et réactualise leurs nouvelles coordonnées dans le maillage du
polyedre. Ainsi plus I’échantillonnage du nombre de points de la cellule est fin et plus précise
est la morphologie finale de la microstructure. La Figure 70.a donne la microstructure initiale
d’une simulation 3D ou toutes les cellules apparaissent en méme temps et la Figure 70.b la
structure cellulaire finale. Le nombre initial de vertices par cellule est de 600. On observe bien
la déformation des cellules a travers leur maillage. Les parametres de sorties mesurés en 2D le
sont de méme en 3D, les conditions aux limites périodiques sont aussi bien prises en compte.

a b

Figure 70:Simulation 3D Nucléations initiales (a) et microstructure finale (b)

A la fin de chaque simulation, les vertices et les maillages définissant les cellules sont
enregistrés sous un format de fichier DXF (Drawing eXchange Format) ou STL
(Stereolithography File). Ce sont des formats de fichiers trés adaptés a la conception et au
dessin assistés par ordinateur [111]. Nous pouvons par la suite exploiter directement les
données statistiques sur la distribution des cellules et surtout extraire les modeles de
microstructures de mousses correspondants. Pour ce faire il faut d’abord générer les contours
surfaciques a partir des maillages des cellules alvéolaires (Figure 71.a). La génération des
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contours surfaciques est réalisée par une disposition de patch de surfaces remplagant le
maillage des cellules. On obtient des formats de fichiers .IGS ou IGES (Initial Graphics
Exchange Specification) [112]. Les cellules sont considérées par la suite comme des solides
bien définis par leur contours surfacique. La grille de simulation est aussi modélisée par un
solide cubique et une opération géométrique d’intersection entre les cellules et la grille permet
de représenter physiquement la matiére entre les cellules. On obtient un cube poreux.
Finalement la derniére étape consiste a extraire des échantillons du cube en découpant des
formes cylindrique ou cubique pour obtenir les modéles de microstructure finale (Figure
71.c).

(a) Structure cellulaire obtenue (b) Création des contours (c) Extraction du
apres la sumulation surfaciques modeéle finale

Figure 71: Simulation 3D et extraction du modéle de microstructure

(a) Porosité=59%, C=0.35 (b) Porosité=73%, C=0.33 (c) Porosité=75%, C=1.37

Figure 72: Trois différents modeles de microstructures 3D générés

La figure ci-dessus donne trois exemples de modéles de microstructures générés. Dans les
modeles (a) et (b) toutes les cellules ont nucléées en méme temps. Les cellules sont
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globalement de méme taille, le coefficient de dispersion C,,,; valant respectives 0.35 et 0.33.
Nous observons bien la différence entre les tailles des cellules des deux modeles de porosités
59% et 73%. Cependant les modeles (b) et (c) ont pratiquement la méme porosité. La seule
différence ici est le fait qu’il y a deux échelles de tailles de cellules tres distinctes pour le
modele (c) avec un coefficient C,,; =1.37. La distance d’écrantage est constante pour tous les
trois modeles.

D’autres modeles de microstructures peuvent aussi étre générés comme en 2D en fonction des
parametres de la simulation. Nous pouvons remarquer que la plupart des morphologies de ces
microstructures ressemble géométriquement aux microstructures réelles observées. Il s’agit
alors de bien situer, a défaut de pouvoir quantifier, les erreurs et les limites du modé¢le
physique et de valider la cohérence des microstructures générées par rapport aux
microstructures réelles.

3.5. Cohérence physique et limites du modele
physique

3.5.1. Erreurs du modele

La simulation numérique de I’évolution de la microstructure durant le processus de
fabrication des mousses n’est qu’une solution approximative. En plus des erreurs qui
pourraient étre introduites dans le développement de I'algorithme du modéle physique, dans sa
programmation ou de la mise en place des conditions aux limites, la solution numérique finale
comprend principalement trois types d'erreurs systématiques [110][113]:

e Les erreurs de modélisation provenant de la différence entre le processus de
fabrication réel d’une mousse et la solution exacte du modele physique développé sans
approximation. En effet le mod¢le physique du générateur de microstructures n’est pas
parfait. En premier lieu il s’appuie sur la modélisation du mélange polymere considéré
comme un fluide incompressible et viscoélastique. La nature et les propriétés du
mélange sont totalement différentes de celles du polymére de base. De plus la
complexité des couplages thermo-chimio-rhéologiques durant le process altére
continuellement ses propriétés intrinseques dans le temps et de maniere hétérogene.
Des essais expérimentaux trés spécifiques sont donc nécessaires pour établir
I’évolution des propriétés du mélange. Le modele rhéologique de Kelvin Voigt adopté
a ses limites et ne représente pas fidelement le comportement du mélange. Sa relative
simplicité a malgré tout permis de déterminer les champs de contraintes générés par
I’interaction des cellules. D’autres modéles rhéologiques plus complexes et plus
représentatifs peuvent étre adoptés mais rajoutent encore plus de difficultés dans la
résolution des équations aux dérivées partielles non linéaires.
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e Les erreurs d’approximation provenant de la différence entre la solution exacte des
équations non linéaires aux dérivées partielles du modéle physique et de la solution
approximée. Les hypotheses et les approximations établies ont €ét€¢ nécessaires pour
permettre la résolution analytique directe des équations non linéaires. Bien qu’elles
simplifient radicalement 1’algorithme de simulation, elles restreignent en méme temps
le domaine de définition des solutions numériques.

e Les erreurs de discrétisation et d'itération. La discrétisation spatio-temporelle des
solutions approximées engendrent irrémédiablement des erreurs numériques dans les
calculs itératifs pour simuler I’évolution de la microstructure des mousses. Nous avons
cependant veillé a la stabilité et la précision de 1’algorithme de simulation pour limiter
les dissipations numériques.

Par rapport a toutes ces erreurs inhérentes a la modélisation numérique du processus de
fabrication des mousses, il est alors nécessaire de valider la cohérence physique du modéle
développé en analysant et en comparant les microstructures générées par rapport aux
microstructures réelles de mousses.

3.5.2. Comparaison des microstructures générées
et des microstructures réelles de mousses

Nous voulons comparer les distributions de tailles, de formes et de positions des cellules entre
des modeles de microstructures générés et des microstructures réelles issus de tomographie
RX. Pour que cette comparaison puisse étre effective, il faut d’abord adapter le modéle
physique aux modéles de microstructures réelles, c'est-a-dire idéalement trouver les
parametres exacts du processus de fabrication des microstructures réelles et les intégrer dans
le modele physique qui va ensuite générer les microstructures que 1’on souhaite comparer.
Ces microstructures seraient donc issues virtuellement du méme processus de fabrication que
celles réelles. A I’heure actuelle nous n’avons pu mesurer que certaines caractéristiques
(température, pression, masse volumique) du mélange au cours d’un process. Les parametres
d’entrées tels que la distribution spatio-temporelle des cellules, la tension superficielle,
I’évolution de la viscosité ou du module élastique restent encore treés difficiles a déterminer
expérimentalement.

De ce fait, nous avons changé de stratégie : Au lieu de déterminer expérimentalement les
parametres process a intégrer dans notre modele pour simuler des microstructures, notre
nouvelle approche consiste a extraire certaines données statistiques des modeles de
microstructures réelles qui vont servir de parametres d’entrées ou de consigne pour différents
modeles générés. Nous avons ainsi comparé le modéle de microstructure 4 issu de la
tomographie X a un modéle généré suivant les mémes parameétres. Les étapes suivantes sont
effectuées :

e [Extraction de statistiques
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D’abord nous avons extrait a partir d’'un modéle de microstructure réel des statistiques sur la
distribution de taille des cellules ainsi que leur répartition spatiale afin d’évaluer une
distribution spatio-temporelle de cellules similaires a celle du processus de fabrication (Figure
73).

Figure 73: Modé¢le de microstructure réel testé (600 cellules)

Pour déterminer la distribution temporelle nous avons corrélé les instants de nucléation des
cellules a leur taille en supposant que plus une cellule est vielle, plus elle est grosse. La
structure du modele réel est de type poly disperse. Chaque cellule adopte alors un profil de
croissance unique. Comme le modele de microstructure généré doit avoir idéalement la méme
porosité, la méme taille moyenne de cellule ainsi qu’une dispersion de taille identique, il faut
alors s’assurer que les profils de croissance des cellules du modele généré correspondent a
ceux du modéle réel. La Figure 74 donne les profils de croissance de cellules dans la
distribution de type 3 poly-disperse. Chaque profil donne a la fin de la simulation un volume
unique (fleche rouge). Nous avons ainsi déterminé le profil de croissance de chaque cellule
par une interpolation sur les profils voisins. Ces profils de croissance donnent les instants de
nucléations exacts pour obtenir un modele généré et respectant les contraintes imposées (taille
moyenne de cellules, dispersion...).

L’efficacité¢ de cette méthode repose principalement sur 1’hypothése que les centres des
cellules déja nucléées ne se déplacent pas lors du processus d’expansion et que leur répartition
spatiale n’impacte pas trop les profils de croissance des cellules.
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Figure 74: Calcul des instants de nucléation des cellules du modéele réel en adaptant la distribution de
type 3

e Génération du modéle

Nous avons ensuite simulé une microstructure avec certaines valeurs de caractéristiques
Po, N7, Er et de tension superficielle. Les positions des centres des cellules sont corrélés a leur
instant de nucléation et la simulation est arrétée des lors que la porosité atteint celle de la
mousse réelle 4. La Figure 75.a donne la microstructure finale obtenue. Les cellules externes
sont évidemment treés différentes de celles du modele réel. En effet comme le modéle réel est
cylindrique, nous n’avons pas appliqué de conditions aux limites périodiques (inadaptées). Et
en 1’absence de toutes contraintes extérieures, ces cellules grossissent trés vite. A la fin de la
simulation, nous avons cependant extrait un plus petit modele de 400 cellules afin de
minimiser ces effets de bords (Figure 75.b).

a

Figure 75: Microstructure simulée avec 600 cellules (a) et modéle cellulaire finale a 400 cellules (b)
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e Comparaison des modéles

Nous voulons vérifier si le modele généré donne les mémes distributions de taille, de forme et
de position des cellules que le modele réel. Sachant que la distribution spatio-temporelle est
tirée du modele réel, il convient de comparer leur distribution de forme des cellules. La Figure
76 montre deux courbes donnant la sphéricité en fonction du volume des cellules (a) et du
diamétre équivalent (b). Ces courbes permettent de corréler la taille et la forme des cellules.
Globalement, les deux modé¢les sont trés similaires dans la forme et le volume des cellules.
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Figure 76 : Comparaison du modele généré et du modele réel : (a) Analyse de la sphéricité et du
volume des cellules ; (a) Analyse de la sphéricité et du diameétre équivalent

142



Nous pouvons cependant noter quelques légeres différences :

rrrrr

e A sphéricité égale, la taille des cellules du mod¢le réel est plus grande notamment sur

le diametre équivalent des cellules.

e A volume et a diametre équivalent égaux, les cellules du modele généré sont tres
légerement plus sphériques (distribution points noirs décalé vers le haut).

Ces légeres différences ne sont pas dues a la porosité des modeles. Le modele généré a une
porosité de 58.5% qui est légerement supérieure a la porosité de la mousse réel de 56%, ce
qui se traduit par une taille de cellule moyenne plus grande (3,07.10°pix3 et
2,84.10°pix3respectivement). Nous avons alors analysé les modéles de microstructure 3D
correspondant et des coupes 2D longitudinales (Figure 77). En comparant les coupes al et bl
ou a2 et b2 nous observons que la géométrie du modele génére (a) est plus « simple » avec
des formes de cellules globalement plus convexes ou rondes, ce qui explique les petites
différences observées. D’autre part, si sur certaines régions les deux morphologies de
microstructure peuvent €tre treés similaires, sur d’autres nous n’avons pas la méme géométrie
(fleches rouges et vertes).
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Figure 77: Modéle de microstructure généré (a gauche) et modele réel a 400 cellules (a droite) :
Modeles 3D et deux coupes longitudinales différentes

Au final, statistiquement, les modeles généré et réel sont trés similaires mis a part quelques
petites différences d’ordre géométrique a I’échelle fine de la microstructure. Quand on
observe la microstructure dans son ensemble, le modele généré donne une représentation
fidele de la morphologie d’une vraie mousse. Il s’agit alors de vérifier et de valider ces
similitudes par une analyse ¢lément finis afin de comparer les réponses mécaniques du
modele généré par rapport au modele réel. Cette étude sera effectuée dans le chapitre suivant.

3.6. Conclusion

Ce chapitre a porté sur la description du générateur de microstructure cellulaire basé sur une
modélisation physique du processus d’obtention de mousses polymeres. Le générateur permet
de rendre compte de la création et de I’évolution de la microstructure de la mousse en cours
d’¢élaboration en fonction des parameétres process (température et pression) et des
caractéristiques physiques du mélange polymere modélis¢é comme un fluide viscoélastique
incompressible. Le modele physique intégre aussi la distribution spatio-temporelle des

cellules, leur pression interne, la pression externe dans le mélange polymere ainsi que les
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forces de tensions superficielles pour prédire les déplacements et les déformations des
interfaces gaz-fluide durant I’expansion de la mousse. Ainsi en fonction des valeurs données
des parameétres tels que la masse volumique, le module d’Young ou encore la viscosité, un
trés large spectre de modeles de microstructures aux morphologies trés variées et se
rapprochant significativement de celles observées expérimentalement est obtenu.

Les modé¢les de microstructures générés ont ensuite été comparés aux microstructures réelles
issues des observations de tomographie RX a haute résolution. En particulier, sur la base
d’une analyse statistique, des comparaisons en regard des porosités, des tailles de cellules ou
encore de leur sphéricité ont été réalisées. Ces comparaisons ont permis de valider la
cohérence physique du générateur ainsi que le réalisme des différentes morphologies
microstructurales obtenues et d’aborder la compréhension du mécanisme de déformation des
mousses sous un angle différent des études publiées jusqu’alors.

Le générateur de microstructure n’est pas parfait. Comme vu dans le paragraphe 3.5.1 il ya
certaines erreurs inhérentes a la modélisation physique du processus de fabrication des
mousses. Parmi les défauts du modele physique nous pouvons aussi noter 1’incapacité de
verifier la conservation de maticre, la quantité de mouvement ou le caractére incompressible
du mélange polymere malgré les conditions aux limites périodiques imposées. Pour bien
implémenter les équations de conservations de la masse, les équations de continuité¢ aux
interfaces gaz-mélange, et aussi réduire les erreurs de simulations, nous avons élaboré un
autre modele physique basé cette fois sur la modélisation en mécanique des fluides numérique
(CFD) du mélange liquide. Ce nouveau modéle adapte directement les équations de Navier
Stokes dans le cas d’un fluide incompressible et viscoélastique. L’algorithme final prend son
originalité¢ principalement dans la maniére de modéliser le fluide comme un ensemble de
particules hydrodynamiques suivies par une méthode eulérienne et dans la méthodologie de
résolution numérique des équations non linéaires. De plus les phénoménes de coalescence et
de muirissement des cellules sont bien mieux prises en compte grace a de nouvelles méthodes
de tracking des interfaces gaz-polymére. Ce nouveau modele fait 1’objet d’un article en cours
de parution. Il est développé plus en détail en annexes.
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4.Simulation Numérique

4.1. Introduction

Dans les précédents chapitres nous avons €laboré une panoplie de microstructures en 2D ou
3D. Ces morphologies sont soit obtenues a partir d’observations réelles d’échantillons de
mousses en micro tomographie X (chapitre 2) soit générés numériquement a partir du
générateur de microstructures (chapitre 3). De plus nous avons pu caractériser
expérimentalement le comportement mécanique des matériaux (en volume) constitutifs de
plusieurs mousses polymeres. Il s’agit alors de coupler les lois de comportement et les
propriétés de ces matériaux aux morphologies microstructurales obtenues dans une analyse
par ¢léments finis, le but étant de bien identifier les mécanismes de déformations ainsi que
I’impact de la morphologie de la microstructure des mousses sur leur comportement
mécanique.

L’adoption de la méthode des €¢léments finis est incontournable dans I’étude des mécanismes
de déformations a I’échelle de la microstructure des mousses. Elle permet, grace a la mise en
place d’un algorithme mathématique, de rechercher une solution approchée des équations
d’équilibres aux dérivées partielles (mécanique, thermique...) sur un domaine spatio-temporel
compact discrétisé avec des conditions aux limites bien définies. Plusieurs études concernant
I’impact de la microstructure de mousses polymeres sur leur comportement mécanique ont été
réalisées en adoptant une approche de simulation numérique. Par exemple, Brydon et al. [114]
et Bardenhagen et al. [115] I’ont utilisée pour étudier le comportement a la compression des
mousses polymeres a cellules ouvertes. Gilchrist et Mills [116] ont effectué¢ des recherches
visant a valider par une analyse ¢éléments finis la modélisation des impacts sur des mousses
rigides de faible densité. Ces mousses étant utilisées pour 1’absorption d’énergie d’impact des
casques ou des composants automobiles.

La simulation par ¢léments finis nous permettra ainsi de calculer numériquement les champs
de contraintes et de déformations des modeéles de mousses polymeres aux morphologies
microstructurales trés complexes sous des contraintes mécaniques de traction, de compression
ou de cisaillements. Toutefois il est trées important de bien définir les modéles éléments finis
pour minimiser les erreurs de simulations et tendre vers une solution stable et convergente. En
effet plusieurs choix sont susceptibles d’influer sur le résultat de simulation. Ces choix
doivent étre guidés en premier lieu par I’objectif de 1’étude, du choix du solveur adéquat en
fonction du type de calcul théorique, du maillage éléments finis du modele de microstructure,
de la modélisation des actions de contact, du comportement d’un matériau... Dans un premier
temps nous allons définir les objectifs et les parametres importants de la simulation
numérique particuliére de nos modéles de microstructures de mousses. Ensuite nous
développerons plus en détail les résultats des analyses effectuées en 2D puis en 3D.
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4.2. Objectif général de la simulation numérique

L’objectif général de la simulation numérique est de décrire finement les mécanismes de
déformations ainsi que les lois de comportement mécanique en régime de compression non
linéaire d’un trés large spectre de morphologies microstructurales de mousses en intégrant
simultanément les caractérisations mécaniques des matériaux « bulk » de mousses, les
modeles de microstructures réelles issues des observations tomographiques et les modéles
générés virtuellement grace au générateur physique de microstructures. Cet objectif général
est atteint en procédant premiérement a trois grandes étapes d’analyse numérique essentielles
et successives dans le but de :

e Etudier le volume élémentaire représentatif (VER). Le VER est le plus petit volume
pour lequel les mesures et les simulations effectuées sont significativement
représentatives du comportement mécanique de la mousse a 1’échelle macroscopique.

e Comparer méthodiquement différentes morphologies de microstructures pour voir
séparément les impacts de la porosité, de la distribution de tailles ou de formes des
cellules ainsi que de leur répartition spatiale. Dans cette étude la définition préalable
du VER est indispensable et permet de généraliser les tendances observées a 1’échelle
macroscopique des mousses.

e Analyser a I’échelle fine de la microstructure les champs de contraintes et de
déformations des modeles réels issus d’observations tomographiques. La simulation
numérique couplée aux analyses in situ effectuées en tomographie X nous permettra
de précisément identifier les mécanismes de déformation des mousses en régime non
linéaires.

La simulation numérique des modeles en grandes déformations requiére une puissance de
calcul et des capacités mémoires (RAM) croissant en fonction de la finesse des maillages des
microstructures. L’analyse numérique a alors été scindée en deux parties : une analyse 2D et
3D, nous permettant ainsi d’optimiser les modeles numériques en fonction des cas d’études.
Les objectifs seront revus et développés plus en détails dans chacun des deux types d’analyses
effectuées.

4.3. Description des modéles de simulation EF

Un modele de simulation ¢léments finis intégre dans un solveur la microstructure maillée, les
lois de comportements du matériau de ce modele, ainsi que différents autres parametres tels
que les conditions aux bords, les conditions initiales.... En fonction du type d’étude la
précision et la cohérence de la simulation numérique est alors conditionnée par une bonne
description du modéle de simulation EF.
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4.3.1. Le choix du solveur

Le choix du solveur adéquat dépend principalement du modele de calcul théorique, du
domaine de déformation recherché et finalement des moyens financiers a disposition. Le
modele de calcul est obtenu par la discrétisation d’une théorie continue le plus souvent issue
de la physique des milieux continus. La théorie continue peut étre n’importe quelle théorie de
la mécanique des milieux continus (mécanique, thermique, électrique, électromagnétique...).
En fonction de nos objectifs, nous avons adopté une analyse principalement structurale afin de
déterminer les champs de contraintes et de déformations mécaniques dans les modeles EF.
D’autre part I’étude du comportement mécanique des modéles EF est menée en grande
déformation, ce qui induit fortement des non linéarités issues principalement :

e Des lois de comportement des matériaux des mousses non linéaires
e De la géométrie hétérogéne de la microstructure

e Des solutions au probléme physique non linéaire a causes des conditions aux limites
ainsi que des actions de contacts (traction, compression...)

I1 est alors nécessaire d’adopter un solveur de calcul éléments finis adéquat. Parmi ceux
disponibles dans le commerce nous pouvons citer les logiciels les plus souvent utilisés
ABAQUS [117], ANSYS [118] ou RADIOSS [119]. Ces logiciels sont tous
pluridisciplinaires et intégrent plus ou moins explicitement les non linéarités dans la
résolution numérique de problémes complexes. Nous avons utilis¢ le logiciel MARC
MENTAT [120] qui est totalement optimisé pour I’analyse éléments finis en régime non
linéaire. Ce logiciel utilise des algorithmes mathématiques avancés et des technologies
¢léments finis pour obtenir systématiquement des solutions convergentes pour les problémes
fortement non linéaires impliquant des matériaux non-linéaires, de grandes déformations et de
grands déplacements.

De plus les fonctionnalités du logiciel Marc incluent:
e La simulation des contacts (simulation d’un assemblage)
e Des ensembles de modeles de matériaux non linéaires
e Le maillage adaptatif pour améliorer la convergence
e La multiphysique (couplage thermomécanique par exemple)
e Le traitement en paralléle, pour réduire les temps de calcul

Le logiciel est composé d’un préprocesseur (interactif, rentrée des données de simulation)
d’un bloc de calcul (non interactif calculant la matrice de raideur...) et d’un post processeur
(interactif, affichage des résultats).
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4.3.2. Les modeles de microstructures EF

La simulation numérique de la réponse mécanique d’un modele de vraie mousse sous
contraintes est un défi de calcul bien établie en raison de la complexité variable de la
morphologie de sa microstructure [121]. Cette complexité de la microstructure croit
généralement avec 1’augmentation de la porosité pour une connectivité des cellules
partiellement ou totalement fermée. Sachant que les études sont réalisées sur une large gamme
de porosité, il est important de pouvoir identifier de maniére simple et précise, a 1’aide de
parameétres spécifiques, chaque morphologie de microstructure. Cette caractérisation
permettra en retour une étude rigoureuse et méthodique en découplant les influences de
chacun de ces parametres d’identification dans le comportement mécanique des modeles de
mousses. Ainsi dans un premier temps nous allons présenter la méthodologie d’identification
des morphologies de nos modeles de microstructures. Ensuite nous décrirons I’étape de
maillage éléments finis en 2D et en 3D.

4.3.2.1. Paramétres d’identification de la morphologie d’une
microstructure

Comme vue dans les chapitres précédents, la caractérisation de la morphologie d’une
microstructure dépend principalement de la porosité, de la connectivité des cellules (cellules
fermées ou ouvertes) et de la géométrie de la microstructure. Dans un premier temps nous
avons caractérisé la géométrie d’une microstructure en identifiant trois types de distributions :
la distribution de taille, la distribution de forme et la répartition spatiale des cellules. Notre
objectif est de simplifier la caractérisation de chacun des types de distribution par des
parametres d’identification représentatifs.

4.3.2.1.1. Parameétres d’une distribution

L’identification simplifiée d’une distribution statistique donnée n’est pas aisée. Lorsque 1’on
est en face d’une série statistique comportant un grand nombre de termes (distribution de
volume de cellules, de diameétre équivalent...), il devient difficile d’analyser directement
I’ensemble des données. La représentation graphique adoptée jusque la était un moyen
efficace de représenter assez fidélement la distribution. Ici il faut prendre en considération les
informations spécifiques a mettre en avant dans le but de réduire au minimum le nombre de
parametres nécessaires a I’identification précise de la distribution. Nous pouvons résumer la
distribution des données a 1’aide de deux parametres :

e Le parametre de position: C’est la valeur centrale autour de laquelle se groupent les
valeurs observées. Un exemple est la moyenne arithmétique p, pour une distribution
théorique donnée de N éléments x:

&)

e =% = (X, x;)/N (eq. 4.1)
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e Le paramétre de dispersion: il renseigne quant a 1’étalement ou 1’aplatissement de la
distribution des valeurs (leur dispersion) autour de la valeur centrale. L’écart-type (ou
la variance) est souvent utilisée. Pour une population statistique d’effectif N dont la
moyenne vraie y est connue, on utilise la formule suivante:

o= i/[z&l(xi — W?/N (eq. 4.2)

Un autre parametre de dispersion utilisé est le coefficient de variation qui est défini
comme le rapport entre 1’écart type et la moyenne :

C, = (eq. 4.3)

g
u
Il existe d’autres types de parametres des distributions comme le parameétre de forme qui régit
uniquement la forme de la distribution et qui ne dépend pas des deux cités plus haut [122]. Le
couple de paramétres simplifié (u, ) peut permettre la caractérisation précise de certaines
distributions statiques. Ce couple permet par exemple de définir entiérement la loi de
distribution normale. Nous avons cependant adopté le couple de paramétres (u,C,) pour

identifier chacun des types de distributions de nos modeles de microstructures. En effet le
parametre C, permet de mieux juger de la dispersion des valeurs autour de la moyenne que
I’écart-type. De plus, c’est un coefficient sans dimension ce qui en fait un choix idéal pour
notre étude. Nous pourrons alors comparer des microstructures a des €chelles de tailles de
cellules treés différentes et des distributions de formes trés distinctes (comparaison de formes
polygonales de cellules a des formes plus arrondies et sphériques...).

4.3.2.1.2. Identification de la géométrie d’une microstructure

Les distributions de taille, de forme et de position des cellules dans la microstructure sont
caractérisées par les séries de couples de parametres (u, C,,). Ainsi la mesure de la distribution
de taille des cellules est donnée par le volume moyen et le coefficient de variation de volume
(Upor, Cpor) et/ou par le diametre équivalent moyen et le coefficient de variation
correspondant. La mesure de la distribution de forme des cellules peut étre identifiée par la
sphéricit¢ moyenne et le coefficient de variation de forme (pgpp, Cspn). 1l reste alors a
caractériser la répartition spatiale des cellules dans la microstructure. Dans cette optique, nous
avons adopté deux stratégies différentes.

D’abord pour les morphologies réelles issues des observations microstructurales de mousses
au MEB et en microtomographie X, la mesure de la répartition spatiale est donnée par deux
couples de valeurs ({os, Cpos). Pour une microstructure donnée (Figure 78.a), en 2D ou en
3D une premicere étape est la détermination des centres barycentriques des cellules comme vue
au chapitre 2 (Figure 78.b). Ensuite une distribution statistique de la répartition spatiale est
obtenue en calculant pour chaque cellule donnée la distance au centre de la cellule voisine la
plus proche (Figure 78.c). iy, est alors la distance moyenne entre n’importe quelle cellule et
sa voisine la plus proche. Et connaissant le diameétre équivalent moyen de la distribution de
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taille, ce paramétre donne une indication de I’épaisseur moyenne des parois. C est le
5 pos

coefficient de variation correspondant. Dans I’exemple donné les calculs de distributions
donnent s = 61,5 um et Cpps = 0.24.

= Répartition spatiale des centres de cellules

002 4

Concentration numérique normée

Distance i la cellule voisine la plus proche (pm)
Figure 78: Mesure de la répartition spatiale des cellules des modeles réels

Pour les modéles créés numériquement a partir du générateur de microstructures
I’identification de la répartition spatiale des cellules est effectuée en amont de la simulation de
I’évolution de la microstructure. En effet, sachant qu’il faut idéalement découpler les
influences des différents paramétres de la géométrie de la microstructure, il est relativement
plus aisé et plus rigoureux de pouvoir paramétrer et controler la répartition spatiale des
cellules avant la génération de la microstructure. Pour ce faire nous avons adopté une méthode
de génération aléatoire de position de centre de cellules en fonction d’un unique parametre a.
L’idée principale est de générer une structure régulicre initiale de points. Une perturbation de
la structure en fonction d’un facteur donne une structure irrégulicre et plus ce facteur est
important et plus la répartition des points est aléatoire.
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Figure 79: Paramétrage de la répartition spatiale des centres des cellules

La Figure 79 donne une illustration de la méthode de génération de structures aléatoires avec
un diagramme de Voronoi représentant les partitions spatiales occupées par les points de la
structure. A partir de la répartition réguliere initiale d’un ensemble de points M; donnés, le

parameétre o donne une répartition différente en déplagant tous les points suivant al,, L7i .y est

le paramétre de maille de la répartition réguliére initiale, U; est un vecteur unitaire orienté
aléatoirement pour le point M;. a est sans dimension et compris entre 0 et 0.5, a=0 correspond
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a la structure la plus réguliere. En 2D comme en 3D, la structure réguliere adoptée est la
structure cubique centrée plus représentative de la structure d’'une mousse que la structure
cubique simple. En 2D par exemple cela correspond a la structure « nid d’abeille ». Cette
méthode est souvent utilisée dans le cadre de 1’¢tude du comportement de modéeles de

mousses avec des structures types Voronoi [123],[124].
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Figure 80: Mod¢les de microstructures en 2D (a) et en 3D a la nucléation (b) et a la fin de la
simulation de la microstructure (c) pour différentes valeur de o
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Pour adapter cet algorithme de répartition des cellules dans le générateur de microstructures,
toutes les cellules sont nucléées en méme temps. La Figure 80 donne des exemples de
microstructures générées en 2D et en 3D en faisant varier uniquement le parameétre o, les
autres parametres de distributions ainsi que la porosité étant pratiquement identiques pour
chacun des modeéles. En 3D, la Figure 80.b donne la répartition des cellules a leur nucléation
au tout début de la simulation en fonction du parametre a et la Figure 80.c donne les
microstructures finales obtenues.

Nous avons comparé les valeurs des parameétres o fixées au début de la simulation aux
coefficients de variations de la répartition de cellules calculés sur les microstructures finales.
Sur ces exemples 1’écart en pourcentage entre ces deux parametres est inferieure a 2%. Le
parametre o donne ainsi une trés bonne indication sur I’homogénéité de la répartition spatiale
des cellules méme si les centres de celles-ci se peuvent se déplacer au cours de la simulation
de I’expansion de la microstructure.

4.3.2.1.3. Conclusion

Nous avons établi une série de parametres pour pouvoir précisément identifier et caractériser
une morphologie de microstructure donnée. Tous ces parameétres exceptés la valeur moyenne
de la distribution de taille (y,,;) sont sans dimension. Et I’adimensionnalité des parametres
d’identification nous sera tres utile dans 1’étude comparative de microstructures a des échelles
de taille de cellules tres différentes. Le volume moyen u,,; peut étre remplacé par le nombre
de cellule N.,; de la microstructure en tenant compte de sa porosité et de la taille globale de
I’échantillon de microstructure. Au final une identification précise de chaque microstructure
est possible grace a la connaissance de:

e La porosité P

e Des couples de coefficients (N¢e;, Cyor) €t (Uspn, Cspn) 1dentifiant les distributions de
tailles et de formes des cellules, avec respectivement N_,; le nombre de cellules, C,,;
le coefficient de variation de volume, ugpp la sphéricité moyenne des cellules et
Cspn le coefficient de variation correspondant.

e Le parametre o donnant une mesure de la répartition spatiale des cellules.

Il s’agira ensuite de vérifier et de valider si tous les parametres d’identifications retenus
remplissent les conditions nécessaires et surtout suffisantes pour décrire de maniére unique
nos modeles de microstructures dans 1’é¢tude de leur comportement mécanique. Cette analyse
sera effectuée dans le paragraphe 4.4.2.2.2.
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4.3.2.2. Maillage éléments finis des modeles

La résolution d’un probléme posé en simulation €léments finis est appliquée aux nceuds du
maillage qui discrétise le domaine spatial étudié. Les valeurs en tout point sont déterminées
en retour par une interpolation a partir des valeurs connues aux nceuds. Ainsi la réalisation
préalable d’un maillage est primordiale. Le maillage des modé¢les de microstructures est un
travail délicat et doit étre mené avec le plus grand soin dans le but d’obtenir des résultats de
simulation satisfaisants. Nous allons ici présenter les conditions d’obtentions d’un maillage
valide et optimisé et 1’application a nos modéles en 2D et 3D.

4.3.2.2.1. Les Types d’éléments d’un maillage

Un ¢lément d’un maillage est une cellule élémentaire définie par un ensemble d’arétes et de
neeuds interconnectés en 2D (et de faces en 3D). La Figure 81 donne quelques types ¢léments
en 2D et en 3D. Par exemple un ¢lément linéaire a des cotés rectilignes en 2D et des faces
planes en 3D. On peut aussi adopter des éléments quadratiques ou cubiques dont les lignes ou
les faces sont courbées. Ces types d’¢léments permettent de décrire plus fidelement 1’objet
discrétisé, mais cela augmente aussi le nombre de nceuds nécessaires et donc alourdit les
calculs.

Eléments triangulaires Eléments tétraédriques
Limnéaire (3 noeuds) Quadratique (6nceuds)  Cubique (9nceuds) S | ) I ) I
Linéawe (4 nceuds)  Quadratique (10nceuds) Cubique (16 neeuds)
Eléments carrés Eléments hexaédriques

e

Linéaire (4 nceuds)  Quadratique (8 nceuds)  Cubique (12 noeuds) Linéaire (8 nceuds) Quadratique (20nceuds) Cubique (32 neeuds)

Figure 81: Quelques exemples de types d’éléments utilisés en 2D et en 3D

Les maillages les plus simples a réaliser sont les découpages en triangles (2D) ou en tétracdres
(3D) tandis que les maillages les plus efficaces sont les maillages réguliers (si possibles) ou
constitués de paralléelogrammes en 2D, et d’hexaédres en 3D [125]. Leurs fonctions de base
sont plus riches et peuvent représenter les gradients des contraintes et des déformations de
fagon plus réguliere. A nombre de nceuds égal ces derniers permettent alors de mieux
¢conomiser les ressources informatiques (mémoire, temps de calcul). Une fois le maillage
réalisé, il faut ensuite controler sa validité et I’optimiser.
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4.3.2.2.2. Optimisation du maillage

Un maillage de mauvaise qualité peut bloquer 1’exécution d’une simulation numérique ou au
moins significativement affecter la précision des résultats obtenus. L’utilisation de mailleur
automatique sur nos modeles de microstructures (en particuliers ceux issus des observations
réelles tomographiques) engendre souvent quelques défauts de maillages et une intervention
manuelle est nécessaire pour les rectifier et améliorer leur qualité. Quelques points sont a
vérifier afin d’obtenir un maillage optimisé :

La géométrie du maillage :

Des criteres impératifs a I’obtention d’une géométrie valide sont :

e De vérifier qu’il n’y a pas d’éléments isolés dans le modele. Les éléments d’un méme
modele doivent toujours étre raccordés les uns aux autres de manicre continue (nceuds,
arétes et faces communs a plusieurs éléments).

e De vérifier la non-intersection entre les éléments. Un maillage valide ne doit
comporter aucune intersection entre ses ¢léments.

e De vérifier ’orientation correcte de toutes les arétes et les faces des éléments
contenus. Dans un mode¢le sans intersection, I’orientation est réglée automatiquement
par le logiciel et peut facilement étre modifiée si nécessaire.

e De vérifier la non-dégénérescence des éléments. Les éléments dégénérés (éléments
aplatis, croisés...) sont susceptibles de conduire a un résultat de simulation faux
(Figure 82)

— ] A D]

(a) Triangle aplati (b) Quadrilatereaplati  (c) Quadrilatereavec (d) Quadrilatere croise
un anglerentrant

Figure 82 : Quelques exemples d’¢éléments dégénérés

Ces criteres sont indispensables au lancement de la simulation numérique des modéles.
Ensuite il s’agit de controler ’aspect global des ¢éléments. Schématiquement, il s’agit de
vérifier que les éléments ne sont pas trop distordus par rapport a leur géométrie de référence,
c’est-a-dire que les éléments ont a peu pres la méme taille et une forme proche du polygone
régulier. En effet, il est pratiquement impossible de créer un maillage composé d’éléments
parfaits. Du fait de la complexité de la morphologie des microstructures traduite par la
présence de géométries courbes, de fonctions minces et d’angles vifs, certains éléments
générés vont avoir des arétes plus longues que d’autres. La précision des résultats peut alors
étre grandement affectée lorsque la longueur des arétes d’un élément varie dans de fortes
proportions.
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Le controle de I’aspect du maillage peut étre obtenu par ’amélioration de deux indices : le
rapport de forme des éléments (ou aspect ratio) et ’angle diédral. En 2D, I’angle diédral est
I’angle formé par les cotés de deux triangles adjacents a leur bord commun. Un maillage de
bonne qualité est souvent conditionné par une valeur d’angle diédral partout supérieure a 10°.
L’aspect ratio d’un élément est le rapport entre le coté le plus long et le plus petit. Ce rapport
est minimal et vaut 1 dans le cas d’un triangle équilatéral ou un carré ce qui définit un élément
de qualité optimal non distordu (Figure 83).

/N N\

Triangle équilatéral  Tétraedrerégulier Carre Cube

Aspect ratio=1

Aspect ratio trés grand => éléments distordus

kr”’\é/ﬂ

Figure 83: Variations des aspects des éléments en fonction de I’aspect ratio

Les problémes liés a 1’aspect des éléments surviennent souvent lorsque 1’on tente de mailler
des détails géométriques de petite taille avec des €léments trop grands. Une solution consiste
alors a réduire localement la taille des ¢léments en subdivisant les éléments trop distordus.
Dans ce cas de figure le changement de taille des éléments doit également étre lissé dans tout
le maillage. Il ne devrait y avoir localement de sauts brusques de la taille des éléments car
cela peut entrainer des résultats erronés au niveau des nceuds a proximité. Une variation limite
de 20% de la taille est souvent imposée.

La finesse du maillage :

11 s’agit ici d’optimiser le maillage global en fonction des objectifs de simulation. La taille des
¢léments, 1’affinage et le choix d’un maillage adaptatif sont autant de facteurs influant sur la
précision des résultats obtenus.

e Taille des ¢éléments : Plus les points sont espacés, plus la simulation s’écarte de la
réalité, mais a l’inverse, un maillage trop fin conduit a des temps de calculs
extrémement longs et nécessite des ressources informatiques importantes, il faut donc

aussi trouver un compromis entre cout du calcul et précision des résultats.

e Raffinage du maillage dans les zones critiques et les endroits d’intéréts. Il n’est pas
utile de raffiner partout le maillage de la méme facon. les zones ou la contrainte varie

rapidement nécessitent des ¢léments plus fins que celles ou la contrainte varie peu.
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e Application d’un maillage adaptatif: Le but de cet outil est d’assurer une grande
qualit¢ au maillage au cours de la simulation numérique lorsque de grandes
déformations sont appliquées. Ce qui maintient un niveau de robustesse des calculs
pour atteindre de manicre relativement aisée leurs convergences. Le logiciel de
simulation éléments finis MARC MENTAT utilisé intégre naturellement le maillage
adaptatif. Celui-ci peut étre paramétré en fonction d’un nombre d’itérations seuil ou
d’un seuil de déformation des éléments initialement prédéfinis.

4.3.2.2.3. Application aux modéles de microstructures

Le choix du type d’¢lément adéquat des maillages a été le premier point pris en compte. Il
nous fallait trouver un compromis entre le temps de mise en ceuvre et d’optimisation du
maillage des modeles et les temps de simulation qui sont une fonction croissante du nombre
d’¢léments. A cause du nombre considérable de modeles de microstructures que nous avons
eus a simuler et aussi des possibilités des mailleurs a notre disposition, notre choix s’est
naturellement porté sur les éléments triangulaires en 2D et tétraédriques en 3D beaucoup plus
simples a générer et a controler que les quadrilateres et les éléments hexaédriques. Ces types
d’¢éléments sont ainsi adoptés pour tous nos modeles.

Pour les modéles de microstructures obtenus avec le générateur de microstructure ou ceux
issus des observations réelles en tomographie X, un certain nombre de traitements est
systématiquement effectu¢ avant d’obtenir le maillage final. D’abord en 2D, les mod¢les
générés sont enregistrés en fichier CAO mais ne contiennent qu’un ensemble de points et des
¢léments 1D (segments) délimitant la zone d’intérét ainsi que les contours des microstructures
(Figure 84.a). Une opération de « wrapping » génére automatiquement un modele maillé en
fonction principalement de deux paramétres : la distance minimale d’échantillonnage entre les
points et le nombre minimal d’arétes d’un polygone pour que celui ci soit considéré comme
un trou de cellule.
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Figure 84: Maillage des modéles en 2D: (a) mode¢le initial obtenu apres génération de la
microstructure, (b) modele maillé obtenu apres une opération de « wrapping », (c) rectification du
maillage, (d) remaillage final du modéle

La Figure 84.b donne un exemple de maillage automatique obtenu apres cette opération. Ce
maillage est loin d’étre parfait et en plus des critéres a contrdler cité plus haut il faut parfois
remplir des zones non maillées en respectant les contours initiaux. Un remaillage et des
opérations de lissage permettent d’obtenir un modéle maillé optimal. En 3D nous avons deux
types de modeles de microstructures. Pour ceux générés virtuellement peu de traitements ont
été nécessaires a la création d’un maillage volumique sachant que les contours des cellules
sont déja relativement bien maillés en surfacique (Figure 85.a). Les échantillons cylindriques
ou cubiques sont directement maillés en volume grace a I’utilisation du logiciel
HYPERMESH ou AVIZO (Figure 85.b). Le maillage volumique des modeles réels issus des
observations tomographiques a été plus fastidieux. Une analyse minutieuse des images
binaires initiales et une optimisation du maillage surfacique des modéeles sont d’abord
requises. La Figure 85.c donne une coupe d’un modele réel maillé graduellement en volume.
La complexité de certains contours de cellules (des fines parois sont parfois trés déformées) a
nécessité davantage d’éléments de maillage pour une bonne définition du modéle. Pour un
méme nombre de cellules alvéolaires, ces modeles requierent jusqu’a 5 fois plus d’éléments
que les modeles générés virtuellement.
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Figure 85: Maillage volumique: (a) modéle 3D initial obtenu apres la génération de la microstructure
et maillé en surfacique, (b) modéle 3D final aprés le maillage volumique, (c) modéle 3D réel issu
d’observations tomographiques X avec un maillage graduel.

Le dernier point pris en compte a été le choix adéquat de la taille des éléments. La taille des
¢léments ainsi que le choix d’un raffinage du maillage est fonction du type d’analyse effectué.
En 2D par exemple nous avons opté pour une taille unique des éléments dans tous les mod¢les
de microstructures alors qu’en 3D un maillage graduel a plutdt été adopté. Dans le paragraphe
4.4.2.2 nous expliciterons plus en détails les raisons de ces choix.
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4.3.3. Laloi de comportement du matériau

Le comportement du matériau est un paramétre d’entrée incontournable dans la simulation
numérique des microstructures de mousses. La principale difficulté réside dans le choix d’un
modele de comportement plus ou moins complexe, supposé reproduire de fagcon suffisamment
précise le comportement du matériau réel dont la microstructure de la mousse a simuler est
faite. Les parametres controlant le modele doivent étre ajustés au préalable a partir de données
expérimentales et il est essentiel de s’assurer que le modeéle de loi de comportement final est
pertinent pour I’ensemble du domaine de sollicitations caractérisant 1’étude.

Le logiciel Marc offre la possibilité de modéliser une large gamme de matériaux, y compris
les métaux, les alliages a mémoire de forme, des matériaux superplastiques, composites, bois,
plastiques, caoutchoucs, verre, béton, poudre, métaux... Les modeles tiennent compte des
effets de la température, des effets de taux, et des dommages afin qu’ils puissent prédire avec
précision le comportement tout au long de la plage de fonctionnement d’un produit. Il donne
¢galement la possibilit¢ de mettre en ceuvre assez aisément de nouveaux modeles de
comportement de matériaux. Le logiciel prend en compte les courbes contrainte-déformation
dites « ingénieur » ou conventionnelle. Les courbes contraintes-déformations obtenues apres
les essais expérimentaux du matériau massif dans plusieurs modes de déformation (traction,
compression, cisaillement) sont nécessaires pour capturer le vrai comportement et définir
suffisamment les variables dans le modele de matériau [126]. Cependant les modéles de
microstructures sont tous simulés en compression non linéaires, seule la courbe de
compression est obligatoire a intégrer dans le modéle de comportement. Deux types de lois
de comportement sont adoptés dans la simulation numérique de nos modéeles de
microstructures : une loi ¢élasto-plastique isotrope et un modele de loi de comportement ajusté
directement sur la courbe expérimentale (Figure 86).
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Figure 86: Courbe expérimentale contrainte-déformation en traction et compression et modeles de lois
de comportement
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La loi élasto-plastique est la loi la plus simple pour simuler le comportement élastique non
linéaire du matériau massif élastomere. Pour les sollicitations modérées ce matériau admet un
comportement élastique linéaire et le modele de comportement est juste défini par un module
de Young et un coefficient de Poisson. Le module de Young calculé¢ a moins de 5% de
déformation est de 6.8 MPa et le coefficient de Poisson de 0.4. La plasticité est ensuite prise
en compte en intégrant dans le simulateur la plage de déformation plastique de la courbe
contrainte-déformation. Le second modele de loi de comportement est un modéle
paramétrable ‘fitté’ sur la totalité de la courbe contrainte-déformation du matériau massif. Le
comportement du matériau massif des mousses se rapproche a celui d’un élastomeére qui est
hyper ¢élastique. La Figure 86 montre plusieurs modeles de comportement possibles. Les
modeles de Mooney sont aussi souvent adoptés dans la simulation de mousses polymeére
[127], [128]. Le modele le plus fidele ici est le modele d’Ogden [129] et requicre deux
parametres de fit. Cependant ces modéles alourdissent grandement les temps de calcul de la
simulation numérique. De ce fait et en fonction de I’étude menée, nous avons souvent opté
pour une loi élasto-plastique.

4.3.4. Les conditions aux limites

Ici, il s’agit de bien définir les conditions initiales, les conditions aux bords et les contacts
entre les corps rigides et déformables. Dans la simulation numérique de la compression d’un
modele de microstructure, celui-ci est positionné entre deux plans rigides modélisant les mors.
Le plan supérieur, mobile peut étre piloté en position, en vitesse ou en chargement. Ce plan se
déplace suivant la direction de chargement comprimant le modeéle bloqué en translation par le
plan inferieur fixe (Figure 87).

Plans ngides

Blocage d’un neeud -

Figure 87: Plans de contacts et conditions aux limites en 2D (a gauche) et en 3D (a droite)

Les conditions initiales regroupent les possibilités de déplacement initiales du modele et les
actions mécaniques. Tous les mouvements de corps rigide du modele sont bloqués, sinon le
systeme d’équations n’est pas inversible et le calcul est donc impossible. Le modéle ne doit
pas pouvoir se translater ni tourner sans se déformer. Ainsi en 2D un nceud est bloqué en
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translation transversale (perpendiculaire a la direction de charge). En 3D c’est les deux
translations transversales et la rotation suivant la direction de charge qui sont bloquées. De
plus des nceuds peuvent étres bloqués lorsque 1’on utilise des symétries ou invariances pour ne
modéliser qu’une partie du probléme et il faut imposer des conditions aux limites sur le
champ de déplacement conformément a ces symétries. Les actions mécaniques sont soit de
contacts soit a distances. Nous avons négligé 1’influence des forces volumiques a distance
telle que la gravité. Les actions de contacts sont les chargements appliqués sur le plan
supérieur rigide. Celui est piloté en position afin de fixer une limite de déformation des
modcles.

Les conditions aux bords rendent compte de I’interaction entre le modele de déformation et le
milieu extérieur environnant. Il s’agit principalement du gaz dans les cellules qui peut jouer
un role dans la réponse du matériau, en particulier a des vitesses de déformation élevées. Le
logiciel multi-physique permet la simulation de structures solides renfermant un milieu
gazeux dans un certain nombre d’inclusions (max 100 cavités). Cependant comme la plupart
de nos mod¢les contiennent plus de 100 cellules la seule alternative est de modéliser le gaz a
I’intérieur des cellules comme un corps solide a part enti¢re et défini avec son propre modéle
de loi de comportement. Cette méthode complexifie encore plus les modeles de simulation EF
et augmente considérablement le nombre d’¢léments des maillages. De ce fait dans les études
menées en statique nous n’avons pas modélisé le gaz a 'intérieur des cellules (excepté dans
un cas particulier d’étude en 3D).

Dans la modélisation du contact il faut prendre en compte les interactions individuelles entre
le modéle de microstructure déformable et les deux plans rigides. Nous utilisons des tables de
contact définissant :

e Le contact entre le plan supérieur rigide et le modele
e Le contact entre le plan inferieur rigide et le mod¢le
e Le contact entre le modele et lui-méme

En effet, a partir d’un seuil de déformation initiant la densification de la microstructure du
modele simulé, les parois internes commencent a rentrer en contact. Il faut donc
préalablement définir les critéres d’interaction dans le modele et prendre en compte le
frottement. Le logiciel propose trois types de contacts bien définis : sans contact, contact de
type « touching » et contact de type « glue ». Nous avons adopté un contact de type touching
unique pour toutes les tables. Celui-ci est mieux adapté sachant que les points de contacts
entre les corps ne sont pas fixes et se déplacent au fur et & mesure des déformations du
modele. Cependant nous n’avons pas eu l’opportunité de caractériser les frottements du
matériau massif et un coefficient de frottement de 1 est établi dans un premier temps pour
chacune des tables de contacts.
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4.3.5. Organigramme de simulation

La Figure 88 est un organigramme illustrant les étapes de la simulation numérique d’un
modele de microstructure donnée.
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Figure 88: Organigramme générale d’un modele de simulation numérique

En conclusion il faut définir 1’objectif de I’étude qui conditionne pratiquement tous les
parametres de simulation. Pour des analyses en deux dimensions le simulateur offre la
possibilité de modéliser la géométrie du modele en contraintes planes ou en déformations
planes. En contraintes planes, il n’y a pas de contraintes suivant I’axe perpendiculaire au plan
de chargement (supposées nulles) alors qu’en déformations planes c’est la déformation
suivant cet axe qui est nulle. En trois dimensions le modele microstructural est simplement
défini par une géométrie solide avec des éléments lin€aires tétraédriques. Les lois de
comportement et les conditions aux limites sont appliquées en fonction des besoins de 1’étude.

Par ailleurs toutes les simulations sont effectuées en statique. La méthode implicite adoptée
parcourt la solution jusqu’a ce qu’elle converge, a chaque étape itérative de la simulation
numérique. Les erreurs et la convergence de la simulation numérique restent alors le dernier
point a analyser.
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4.3.6. Erreurs, convergence et précision des calculs
4.3.6.1. Erreurs et convergence de la simulation

Il peut arriver que le calcul échoue a cause le plus souvent d’un probléeme mal défini du
modele élément fini. Ce sont des erreurs de modélisation qui requiérent une attention
particuliére car ils surviennent occasionnellement dans la simulation numérique de nos
nombreux modeles 2D et 3D. Il est alors important de bien identifier ces types d’erreurs et de
savoir comment les éviter et/ou les minimiser.

Dans la résolution d’un probléme de simulation numérique le logiciel construit un systéme
d’équations, correspondant aux équations d’équilibre des nceuds et aux déplacements nodaux
imposés. C’est 1’étape de prétraitement. Le systéme d’équations peut étre globalement écrit
sous la forme matricielle [F] = [K][U]. Le vecteur U donne les champs de déplacement des
neeuds tandis que F est défini par les forces de contact. La matrice K est appelée matrice de
rigidité. Elle est symétrique, définie positive et donc inversible. F, U et K sont définis en
chaque nceud. On obtient I’existence et 1’unicité du champ de déplacement [U] = [K] [F].
La résolution de ce systéme d’équations permet ainsi d’obtenir les déplacements nodaux et les
efforts nodaux de liaison (correspondant aux déplacements imposés). Finalement une étape de
post-traitement permet la reconstruction et 1’affichage des résultats demandés (champs de
déplacement, de déformation et de contrainte...). Ces calculs sont effectués a chaque itération
en réactualisant continuellement les charges appliquées, les conditions initiales et aux limites
par rapport au modele déformé.

Les principales sources d’erreurs généralement observées dans ces calculs sont les suivantes :

Erreurs Causes Solution
Singularité de la Eléments mal définis, Modifier la topologie du maillage,
matrice [K] . . . .
Existence de modes rigides, Modifier les liaisons,
Intégration numérique, Modifier le nombre de points

d’intégration

Résolution des Arrondi numérique, Travailler en double précision,

équations '
Non convergence Changer d’algorithme, augmenter

le nombre d’itérations, Affiner le
maillage et réduire le nombre
d’¢éléments distordus

Tableau 3 : Sources d’erreurs de la simulation numérique et solutions

L’erreur la plus habituelle est la rencontre d’un point de singularité. Une singularité de la
matrice [K] correspond a I’existence de points ou la solution n’est pas entieérement définie. La
plupart du temps, la contrainte et la déformation tendent vers 1’infini lorsque 1’on s’approche
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du point singulier. Il faut alors souvent remailler le modele et en particulier les éléments
frontaliers aux bordures de la microstructure en augmentant par exemple le degré de ces
¢léments. Le simulateur permet de rendre compte de cette singularité en donnant un ratio de
singularité a chaque itération.

Il peut arriver aussi que les calculs ne convergent plus au bout d’un certain nombre
d’itérations car le solveur n’arrive plus a résoudre le systéme d’équations sous les parametres
imposés. La aussi le solveur donne un ratio de convergence qui mesure la précision des
calculs a chaque itération. Il y a trois types de critéres de convergences possibles :
convergence en déplacement, résiduelle ou en énergie. Par exemple la convergence en
déplacement est assurée lorsque 1’écart maximal des déplacements entre deux itérations
successives est inferieur a une valeur seuil. Le ratio de convergence serait alors le rapport
entre cet écart et le déplacement théorique imposé entre ces deux itérations. Au dela d’un ratio
seuil les calculs échouent, le plus souvent a cause d’¢léments trop distordus (la qualité¢ du
maillage diminue au cours de la déformation de la microstructure) ou d’un nombre insuffisant
d’itérations. La solution est alors de remplir principalement deux conditions : revérifier la
qualité¢ du maillage et définir un nombre suffisant d’itérations. Le nombre d’itérations fixe
I’intervalle de temps entre deux itérations de la simulation. Le temps total de simulation,
défini en parametre d’entrée, étant celui au bout duquel les chargements appliqués atteignent
leur consigne finale. Plus le nombre d’itérations est petit et plus les calculs ont de chance de
converger. Le logiciel de simulation MARC offre la possibilité de gérer automatiquement le
nombre d’itérations en adaptant si nécessaire 1’intervalle de temps entre les itérations. Cette
méthode adaptative nous a été d’une grande utilité et a été adoptée pour la plupart de nos
modeles. La qualité du maillage peut étre revue en hausse en remaillant entiérement le modele
(en cours de simulation) pour un méme nombre d’éléments.

Il faut cependant noter que la correction de ces erreurs ne permet d’obtenir qu’une simulation
du modele abouti par rapport aux chargements imposés. Par exemple un mode¢le peut remplir
tous les critéres de convergences fixés et donner cependant un résultat de simulation imprécis.
Aussi, il faut étudier la précision des calculs effectués.

4.3.6.2. Preécision des calculs

La finesse de la discrétisation joue un role essentiel dans la précision des résultats obtenus. Il
est important de trouver une estimation juste de 1’erreur liée a la discrétisation et montrer que
le mod¢le converge, c’est-a-dire que 1’erreur des calculs tend vers O si la finesse du maillage
tend elle aussi vers 0. Dans ce but nous avons effectué¢ une étude de convergence de maillage
d’un modele de microstructure contenant assez de cellules pour étre suffisamment
représentatif d’une microstructure de mousse (voir paragraphe 4.4.1) . Les principales étapes
de cette étude sont :

e La création d’un maillage initial en utilisant un nombre raisonnable d’éléments, puis la
simulation du modele
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e Le remaillage du modele en augmentant la densité de maillage (et donc en diminuant
la taille moyenne des ¢léments) puis de simuler ce nouveau modele

e La comparaison des résultats entre les deux calculs

e La répétition itérative des deuxiemes et troisiemes étapes et la vérification a chaque
itération que les résultats convergent de manicre satisfaisante.

Cette méthode de mesure de la convergence du maillage est tres utilisée dans les bureaux
d’¢tudes de CAO [130]. L’étude est menée sur des microstructures ayant de tres faibles
¢paisseurs de parois. La taille adéquate des ¢léments du maillage de ce modele sera alors
adaptée aux microstructures de plus grande densité. Le modéle de microstructure ainsi testé a
une porosité de 80 % et admet environ 300 cellules (Figure 89.a).

Le nombre d’¢léments du maillage évolu de 50 000 a 400 000 avec une taille relativement
homogene. Les modéeles sont simulés conformément aux paramétres de simulation établis plus
haut avec une loi de comportement de type ¢lasto-plastique.

« 50k b
—+— 100k P
0034+ 200k
—v— 300k ,-'
+ 400k e
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0.02 - = y /
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0.0 0.1 0.2 03 04 05
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Figure 89: Influence du maillage dans la précision des calculs: (a) Le modele de microstructure testé ;
(b) comparaison des courbes contraintes-déformations ; (c) taille des maillages par rapport aux parois
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Nombre d’éléments 50k 100k 200k 300k 400k

Erreur de mesure a 30 % 48 35 11 3 -
de déformation (en %)

Temps de simulation (en 4h 6h 12h 17h 27h
heures)

Tableau 4: Erreurs de mesure relative et temps de calcul des modeles en fonction du nombre
d’¢éléments de maillage

La Figure 89.b montre les courbes contraintes-déformations des résultats de simulation. Le
logiciel garantit une reproductibilité quasi parfaite des résultats de simulation pour un méme
modele et de ce fait les différences observées sont directement imputables a la finesse du
maillage. Nous observons bien leur convergence au fur et a mesure que la densité de maillage
augmente. Le Tableau 4 donne I’erreur de mesure relative de chaque modeéle comparé au
modele a 400k éléments. Cette erreur est calculée a 30% de déformation. Ainsi le modele 50k
est le moins précis avec une imprécision de 48% et un temps de calcul tres fable de 4h. Le
modele 300k admet une erreur de seulement 3% pour un temps de calcul de 17h.

On estime généralement que le maillage est « bon » lorsqu’un raffinement important (une
augmentation de 100% par exemple) entraine une variation faible du résultat (inférieure a
5%). D’un autre coté, plus le maillage est important et plus le temps de calcul est long. Il faut
donc trouver un bon compromis entre le temps de calcul et une précision satisfaisante. Le
mode¢le de microstructure avec 300k €léments nous parait €tre un bon choix (compromis). Il
correspond a une taille d’¢lément défini et permet de mailler finement les parois les plus
minces de nos microstructures (Figure 89.c). Par la suite nous adopterons cette taille
d’¢élément dans tous nos mod¢les de microstructures 2D.

4.4. Analyses en 2D

Dans cette partie nous présentons les résultats des simulations numériques effectuées en 2D.
L’analyse en 2D concerne principalement :

e [’homogénéisation de 1’étude par la recherche d’un volume élémentaire représentatif

e [’¢tude et la comparaison méthodique de plusieurs modeles de microstructures par la
donnée des courbes contrainte-déformation, des champs de contraintes et de
déformations et des modules d’¢élasticité. L’ objectif étant de déterminer I’impact de la
morphologie de la microstructure sur le comportement global des mousses

A cause de contraintes de temps, 1I’impact de la distribution de la forme des cellules n’a pas
été ¢tudié. Chaque microstructure est alors identifiée par quatre parametres spécifiques: la
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porosité P, le nombre de cellules N, la mesure de ’homogénéité de la répartition spatiale
donnée par a, et la variation (ou dispersion) de la taille des cellules donnée par C,,; (voir
paragraphe 4.3.2.1). Par la suite nous référencerons donc chaque modéle grace a ces
parametres.

4.4.1. Homogénéisation et calcul du volume
¢lémentaire représentatif

A TD’échelle macroscopique les mousses polymeres paraissent €tre un milieu continu
homogene et sont juste caractérisées par leur densité relative ou leur porosité, tandis qu’a
I’échelle fine de leur microstructure elles affichent un milieu trés fortement hétérogene en
fonction de la structuration irréguliere des cellules dans leur matériau massif. A cause de la
trés grande complexité des microstructures, il est nécessaire de travailler avec des volumes
suffisamment petits afin de pouvoir disposer d’une puissance de calcul suffisante pour la
résolution des simulations numériques et suffisamment grands pour rendre compte du
comportement global des modeles. La méthode d’homogénéisation permet de passer de
I’échelle micro a 1’échelle macro en donnant les propriétés homogenes équivalentes d’un
modele de mousse donné a partir des caractéristiques de sa microstructure hétérogene.

Pour passer de I’échelle micro a I’échelle macro nous avons recherché le volume élémentaire
représentatif (VER). Nous pouvons citer ici les travaux de Rodney Hill [131], Kroner [132],
Sab, K. [133] et Zaoui [134]. R. Hill définit le VER comme un échantillon hétérogéne d’un
matériau qui est tout a fait typique de la totalit¢ du mélange en moyenne et contient un
nombre suffisant d’inclusions pour que les propriétés équivalentes telles que le module de
Young soient indépendantes des contraintes et déformations appliquées sur 1’échantillon, du
moment que celles ci sont macroscopiquement uniformes. En clair la réponse mécanique de
I’échantillon au VER doit étre équivalente a celle du matériau global quelles que soient les
conditions aux limites appliquées. Cette définition exclut donc la possibilité de paver un petit
volume initial en exploitant par exemple les conditions aux limites périodiques de nos
modeles de microstructures générés.

Pour trouver le nombre de cellules alvéolaires nécessaire et suffisant que doit contenir les
modeles nous devons analyser tout le spectre de morphologies de microstructures. Deux types
de microstructures peuvent se présenter : périodique ou aléatoire. Si la distribution des
constituants est périodique le volume nécessaire se réduit a une cellule élémentaire permettant
de reconstituer I’ensemble de la microstructure par simple pavage (Figure 90). Pour les
structures irrégulicres, des caractéristiques morphologiques de la microstructure telles que la
porosité, la distribution de taille des cellules ainsi que leur répartition spatiale sont a prendre
en compte dans la détermination du VER. En effet comme Riyadh Al-Raoush et al. le
montrent dans leur étude du VER de milieux poreux grace a la tomographie [135], celui-ci
évolue en fonction de la porosité et surtout dépend de I’hétérogénéité de la microstructure.
Dans nos mode¢les cette hétérogénéité est caractérisée par la dispersion de taille des cellules
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donnée par Cvol et la mesure de 1’uniformité de la répartition spatiale donnée par le paramétre
o. Plus le paramétre o augmente plus la microstructure est hétérogéne et plus le VER
augmente. Dans un premier temps nous avons ¢étudié ce VER dans le cas d’une distribution de
type mono disperse. Pour ce faire nous avons généré initialement deux modéles de
microstructures sous 2 différentes porosités. Ces modeles contiennent 1000 cellules chacun et
ont un coefficient a de 0.2 (b) et 0.3 (¢) (a0 =0.3 est la valeur maximale dans tous nos mode¢les
générés). Nous supposons donc que le VER en 2D admet moins de 1000 cellules quelle que
soit la microstructure. Des modéles contenant 1000 a 100 cellules sont découpés
aléatoirement a partir de la structure initiale (Figure 90) et une simulation numérique de
compression est effectuée sur chacun de ces modeles afin de comparer leur réponse

mécanique.

1000 cellules
800 cellules
500 cellules
300 cellules
100 cellules

Figure 90: Détermination du VER en fonction de la morphologie de la microstructure: (a) structure
périodique et son volume élémentaire (d) ; (b) et (c) structures aléatoires de différentes porosité et
différents coefficient a ; (¢) méthodologie de calcul du VER

Les Figure 91.b et ¢ donnent les courbes contrainte-déformation des modeles pour les
structure (b) et (c). La structure (b) a une porosité¢ de 60% et un coefficient a=0.2. Nous
observons que les réponses en compression sont quasiment identiques pour les différents
modeles de 100 a 1000 cellules. Pour ce type de morphologie, un nombre d’inclusions de 100
cellules ou moins peut étre suffisante. Cependant nous obtenons des résultats différents pour
la structure (c). Celle-ci a une porosité de 90% et un coefficient 0=0.3. Les réponses
mécaniques sont trés similaires entres 1000 et 300 cellules malgré quelques oscillations dues a
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I’hétérogeénéité de la géométrie, plus importante. Le comportement du modele a 100 cellules

differe des autres dés 3% de déformation et I’écart relatif augmente sensiblement a 25% de
déformation.
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Figure 91 : Etude du VER : (b) Porosité de 60% et coefficient de répartition spatiale a de 0.2 ; (¢)
Porosité de 90 % et coefficient de répartition spatiale a de 0.3

Dans le cas d’une distribution poly-disperse, I’étude du VER est plus complexe a effectuer.
En effet il faut prendre en compte a la fois la variation de taille des cellules et leur répartition
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spatiale. Nous avons simplifi¢ et réduit cette ¢tude au cas de deux tailles de cellules uniques et
différentes. La aussi nous obtenons des résultats trés similaires. Ainsi nous avons fixé au final
un volume ¢élémentaire contenant un minimum de 300 cellules. Ce volume est tres
représentatif des comportements mécaniques globaux des microstructures générées
indépendamment de leur morphologie.

4.4.2. Etude numérique de DPinfluence de Ila

morphologie de la microstructure
4.42.1. Modéeles de microstructures

Les modéles étudiés en 2D sont tous issus du générateur de microstructures. En effet pour
étudier les effets découplés de la porosité, de la distribution de taille ainsi que de la répartition
spatiale des cellules il faut disposer de microstructures ne se différenciant les unes des autres
que d’un parametre morphologique a la fois. Les dispositifs expérimentaux pour fabriquer les
mousses correspondantes étant pratiquement impossibles ou extrémement complexes a mettre
au point, seul notre générateur de microstructures nous a offert cette possibilité.

Le choix des parameétres doit €tre assez diversifié pour nous permettre d’étudier différentes
morphologies de microstructures similaires a celles de vraies mousses (Figure 92). Nous
avons ainsi généré des microstructures en fonction des parameétres P, N, a, C,,; sachant que
chacun de ces parametres peut Etre controlé en amont mais aussi €tre modifié
indépendamment les uns des autres. Tous les autres parametres du générateur de
microstructures étant fixes.

Figure 92: Différentes morphologies de microstructure: (a) mousse EPDM avec une porosité moyenne
de 60% et une répartition aléatoire de cellules (a = 0.2) ; (b) mousse PU de grande porosité (>90%) ;
(c) mousses avec deux tailles distinctes de cellules [27]

Les modéeles sont obtenus de la maniére suivante :
e C(Cing catégories de modeles avec une porosité P différente : 25%, 40% 50%,60%,75%

e Pour chacune de ces catégories de porosité il y a trois différentes valeurs de
parametres o : 0, 0.2, 0.3. La distribution de tailles des cellules de chacun de ces
modeles est de type mono disperse avec un coefficient de dispersion C,,; trés petit.
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Pour étudier ’impact de la distribution de taille des cellules nous avons généré trois types de
modeles avec aussi cing catégories de porosité :

e Le premier type de modele admet une taille de cellule unique et plus petite donnant a
porosité égale un plus grand nombre de cellules (N, = 500).

e Dans les deux derniers types de modeles le coefficient de dispersion de taille des
cellules C,,; est trés grand (>1). Ces modeles contiennent deux tailles de cellules trés
distinctes donnant une structure poly disperse. Nous les avons cependant distingués
par la répartition spatiale des cellules. D’abord une répartition homogene des petites
et des grandes cellules avec un parametre o valant zéro et une répartition hétérogene
avec 0=0.2. Dans cette répartition hétérogene la méme structure a été adoptée pour
les différentes porosités.

Le paramétre o peut aller théoriquement jusqu’a 0.5. Cependant, a cause de la taille initiale de
nucléation des cellules dans la génération de nos modéles et surtout en tenant compte de
I’épaisseur minimale entre les parois des cellules, ce parametre ne doit pas dépasser 0.3 pour
éviter que les cellules ne se touchent et ne fusionnent entre elles. Les modeles sont de forme
carrée avec une taille unique (1 mm X 1 mm). Le nombre de cellules N, de chacun de ces
modeles est fixé a 300 a la suite du calcul du VER. La Figure 93 donne les 30 mode¢les de
microstructures généres.

173



®
L
®
L]
L
®
L
®

LK
®* e 8 0080090 00

L
® 9 0 00
L L
L L ............. ®
® e 8 000
* e 0 0 00
L]
..l L
® 0 0 0 0 00 ... L)

® 00 0 06000
* e 00 000

00,9926 0,9¢°470,9
Voo g2 slelevs e?
90700 % 0% %%

0.0 4%, 0y,
0000905098
O IO XY )

A AT LSS

930 2%%% s 6%

$0.9,50.9.06%%%°,

8%%0 .0 00
XSS
(ST
CHLANRS

LA

..'. '..
IR BIX

P=78%, 0=0, Cvol=0.07  P=76%, 0=0.2, Cvol-0.14 P=75%, 6=0.3, Cvol-0.2
174



raeuniaue | EE |

Cellules plus petites (500)  Répartition homogéne Répartition hétérogéne

()

/)

. . L L]
el N .,
0. 0:.0-0-0-0
Pl NSl S Ol Ol
‘' 9:9:-9:0:-9:
(" Nl el Ol el el
‘9. 0-0-0-0:
N e Sl S S N
‘9:0:0:0.0-
PN o Ny 0 Ny o N W N\
0 9:-0:-0-0-0
W e S e Ol Nl
‘9:0:-0:-0-0-
W e B el

300,066
O
)
3K
I I
oo et e

N N N N

P=73%, u=0, Cvoi=0.08 P=76%, 0=0, Cvol-1.18 P=75%, 0=0.2, Cvol=1.2
175



Figure 93 : 30 mode¢les de microstructures 2D en fonction de 5 catégories de porosités : P=25%, 40%,
50%, 60%, 75% ; 3 types de répartition spatiale : a=0, 0.2, 0.3 et différentes tailles de cellules.

I est important de savoir bien interpréter les différences de comportement des modeles dans
les résultats de simulation. Ainsi nous allons d’abord présenter notre approche de travail pour
une identification méthodique des paramétres microstructuraux impactant le comportement
mécanique ainsi que les mécanismes de déformation des mousses.

4.4.2.2. Méthode d’identification par approche inverse
4.4.2.2.1. Définition du probléme

D’apres le mathématicien J.B. Keller [136] deux problémes sont dits inverses 1’un de 1’autre
si la formulation de I’un implique tout ou partie de la solution de I’autre. M. Kern [137] en
donne une autre définition plus opérationnelle qui est qu’un probléme inverse consiste a
déterminer des causes connaissant des effets. Ainsi, ce probléme est I’inverse de celui appelé
probléme direct, consistant a déduire les effets, les causes étant connues. Nous sommes
d’habitude plus habitués a étudier des problémes directs. En effet nous avons appris a poser,
puis résoudre des problémes pour lesquels les causes sont données, et ’on cherche les effets.
Un exemple type du probléme direct est la prédiction de 1’état futur d’un systéme physique
connaissant son état actuel. Dans le méme genre d’exemple un probléme inverse serait de
reconstituer ’état pass¢ d’un systéme connaissant son état actuel. Il peut alors y avoir
plusieurs solutions et nous pouvons facilement imaginer que les mémes effets peuvent
provenir de causes différentes. C’est la principale difficulté¢ de 1’étude des problémes inverses
qui risquent souvent d’étre des problémes mal posés. Il est nécessaire de disposer
d’informations supplémentaires pour discriminer entre elles toutes les solutions possibles.

Dans notre étude, la méthode d’identification s’applique principalement en 2D. Nous
simulons et comparons les réponses mécaniques (globales et a 1’échelle fine) de différents
modeles de microstructures. Ces modéles sont tous intégralement issus du générateur de
microstructure et ils sont caractérisés par un certain nombre de paramétres morphologiques.
Connaissant les réponses mécaniques nous voulons remonter aux causes des différences de
comportement entre ces modeles. C’est un probléme inverse relativement simple a résoudre.
En effet nous souhaitons que les parameétres morphologiques des modéeles de microstructures
soient les seuls paramétres sensibles du probléme. II faut alors déterminer et imposer certaines
contraintes sur tous les facteurs qui ont une influence sur le résultat de simulation. Ensuite il
faudra s’assurer de 1’unicité des solutions au probléme posé. Les facteurs sensibles de la
simulation sont :

e La morphologie de la microstructure
e Le maillage par ¢léments finis du modele
e Laloi de comportement du matériau utilisée

e Les conditions initiales et aux limites
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Tous ces facteurs ont un impact distinct sur les résultats et ils peuvent étre étudiés séparément
les uns des autres. Pour minimiser I’impact du maillage sur les simulations des différents
modeles, nous avons adopté la méme taille d’éléments pour un maillage uniforme. Cela
permet d’avoir la méme densité des éléments d’un modele & un autre. Dans le paragraphe
4.3.6.2 nous avons montré I’influence de la finesse du maillage sur la précision des calculs et
avons déterminé une taille minimale des ¢léments pour mailler finement n’importe quelle
paroi des modeles avec une grande précision de calcul. De méme nous avons adopté une loi
de comportement du matériau unique pour tous les modeles. La loi de comportement doit étre
choisie en adéquation avec le comportement non linéaire des matériaux massifs de mousse.
Ainsi une loi de comportement simple de type €lasto-plastique a été choisie (voir paragraphe
0). Les conditions aux limites ainsi que les autres paramétres de simulation sont aussi
identiques pour tous les mode¢les.

Au final seule la morphologie de la microstructure impacte les résultats de simulation. En
considérant que la réponse mécanique d’un modéle correspond a une morphologie de
microstructure unique, il s’agit alors de vérifier que les paramétres morphologiques P, Ne, a,
Cyo1 sont nécessaires et surtout suffisants pour identifier de maniére unique nos modeles de
microstructures.

4.4.2.2.2. Etude de ’unicité des paramétres morphologiques

Les parameétres P, Ne, a, C,,; sont tous des parameétres sensibles. Ils sont tous nécessaires a
I’identification de nos microstructures. Dans le cas de vraies mousses ces seuls parametres
d’identifications peuvent ne pas étre suffisants (impact de la forme des cellules, nécessité
d’une corrélation entre les distributions ...) pour caractériser de maniére unique la
morphologie de leur microstructure. Cependant les 30 modeles d’études ne se différencient
uniquement que par ces parametres tout du moins avant la génération de la microstructure.

Afin de s’assurer que ces seuls parametres sont suffisants il faut montrer que les modeles de
microstructures générés avec les mémes parametres morphologiques ont un comportement au
dela du VER identique et ce, quelles que soient les morphologies des mode¢les. Pour ce faire
nous simulons et comparons les réponses de deux microstructures générées avec les mémes
valeurs de parameétres. Cette simulation est effectuée pour toutes les valeurs de parametres
possibles utilisées (Tableau 5).

Cyor =0 a=0 a=0.2 a=0.3
P=25% _ X X
P=75% _ X X
Cyor > 1 a=0 a=0.2 a=0.3
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P=25%

P=75%

Tableau 5 : Etude de I’unicité des paramétres morphologiques : (X) morphologies de microstructures

étudiées

Au lieu de balayer toute la plage de porosité, nous choisissons les deux porosités P=75% et
P=25%, soit les porosités minimales et maximales de 1’étude en 2D. Pour a=0 la structure est
régulicre, les microstructures générées sont alors tres identiques et les parameétres P, Nc, a et
Cyo1 suffisent pour trés exactement caractériser ces morphologies. Dans le cas des structures
poly-disperses (C,o; > 1), I’étude en 2D se limite a la valeur 0=0.2 (voir 4.4.2.1). Nous avons
alors au final 6 morphologies de microstructures différentes a étudier (Figure 94).
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Figure 94: Les différentes modéles de microstructures simulés pour étudier I'unicité des parametres

morphologiques P, Nc, a et Cy,;
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Figure 95 : Etude de I'unicité des paramétres morphologiques : Comparaison des réponses contrainte-
déformation de microstructures ayant les méme parametres P, N¢, a et C,p;

La Figure 95 compare les courbes contrainte-déformation des microstructures avec les mémes
parameétres morphologiques. Pour P=25%, les comportements sont quasi identiques. Quelques
petits écarts sont cependant a notés pour les structures poly disperse ( Cpo; > 1) et tres
irrégulieres (0=0.3). Nous verrons par la suite que le comportement de la microstructure en
grande déformation est trés sensible a ces deux parametres qui caractérisent I’hétérogénéité de
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la microstructure et un léger écart entre les valeurs de a et/ou de C,,; entre les microstructures
comparées peut générer des différences conséquentes dans les réponses mécaniques.

En conclusion, deux microstructures avec les mémes parametres P, Nc, a et C,,; ont le méme
comportement mécanique et inversement. Ces quatre parametres permettent de bien identifier
la morphologie d’une microstructure. Pour les structures trés hétérogénes ou plus complexes
(vraies mousses), un cinquieme parametre de corrélation peut étre rajouté a a et Cy,,; pour une
identification plus précise (voir 0).

4.4.2.3. Résultats de simulation

Nous avons tracé les courbes contraintes-déformations pour chacun des microstructures de la
Figure 93. Les courbes obtenues sont classées en fonction de la porosité P, de la répartition
spatiale a et de la distribution de taille des cellules C,,; (Figure 96). Par soucis de clarté et de
lisibilité des courbes, les porosités affichées ici sont les valeurs nominales. Les vraies valeurs
sont données sur la Figure 93.
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Figure 96: Courbes contraintes-déformations des modeles simulés
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4.4.2.3.1. Observations générales

Nous observons bien les trois plages de déformations pour chacun des modeles simulés: le
régime linéaire, le plateau de stress (le régime de plateau) et la densification. La plage de
densification est particuliecrement identifiable dans les Figure 96.a et Figure 96.b avec une
pente assez raide a partir d’une déformation seuil variable. Ces courbes correspondent aux
modeles avec une répartition spatiale régulieére des cellules (a=0). Pour décrire I’évolution de
la microstructure suivant les plages de déformations nous avons alors pris en exemple le
modele a structure réguliere avec une porosité de 60% pour analyser les champs de
contraintes locaux (Figure 97).
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Figure 97: Différentes étapes de déformations d’un modele de microstructure a structure
régulicre : (a) déformations a la limite ¢élastique, (b) Plateau de déformation (exemple a 30%
de déformation), (c) le début de densification partielle, (d) le début de la densification totale

Nous avons distingué ici quatre étapes dans la déformation la microstructure. Pour chacune
des ¢étapes nous donnons aussi les champs de contraintes normales, tangentielles et la
contrainte équivalente de Von Mises pour une analyse a 1’échelle microstructurale. Le niveau
de couleur va du bleu au jaune et donne l’intensité¢ de ces champs. Pour les champs de
contraintes normales et tangentielles les maximas et les minimas sont de signe opposés.

ooefass:

Contraintes normales

Contraintes tangentielles

Contraintes de Von Misges

Figure 98: Champs de contraintes a la limite ¢lastique

La premicre étape est la déformation a la limite élastique. Pour ce modéle elle correspond a
une déformation de 4%. Au niveau de la microstructure cela se traduit par des contraintes
maximales de 0.3 MPa en valeur absolue inferieures a la limite élastique du matériau. Les
cellules gardent toujours une forme convexe mais les parois commencent a étre cisaillées (en
jaune et en bleu) principalement dans deux directions spécifiques (Figure 98).
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Figure 99: Champs de contraintes a 30% de déformation

La deuxiéme étape est un exemple de déformation dans le plateau de stress (30%). Nous
observons des plans de cisaillement (Figure 97.b) qui accroissent la déformation des cellules
sur certains endroits spécifiques de la microstructure. A une plus petite échelle nous
remarquons que :

e Les contraintes normales sont maximales sur certaines zones spécifiques pour chaque
cellule. Ces zones dépendent de la distribution des cellules frontalires et pas
forcément de ’épaisseur locale des parois (Figure 99). Les contraintes étant aussi
maximales sur les zones de forte densité.

e Les zones de faibles épaisseurs de parois sont fortement cisaillées.

Le champ de contraintes de Von de Mises permet de mieux définir les zones de fortes
contraintes. C’est un champ scalaire défini positif. L’analyse montre que les parois de plus
faibles épaisseurs sont les zones de plus fortes contraintes et ¢’est ce qui engendre les bandes
de déformations dans toute la microstructure. Il y a deux bandes symétriques. La génération
numérique de la microstructure ainsi que le maillage E.F engendrent de trés faibles
irrégularités dans la géométrie des contours du modele et donc de sa morphologie. Ce qui au
final privilégie une bande de cisaillement plutot qu’une autre.

Contraintes normales Contraintes tangentielles Contraintes de Von Miges

Figure 100: Champs de contraintes au début de la densification
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Les troisieme et quatrieme étapes illustrent le début de la densification. Dans la Figure 97.c
nous avons d’ abord une premicre densification aux alentours de 43% de déformation avec
une augmentation brusque des contraintes. Nous I’observons sur seulement certains endroits
de la microstructure. Au niveau microstructural ces endroits correspondent aux zones
fortement contraintes ou les parois des cellules commencent a rentrer en contact (Figure
100.c). Sur les endroits externes de la microstructure, moins contraints, ces contacts ne sont
pas encore initiés. C’est une densification partielle qui est dans la continuité¢ de
I’augmentation des bandes de cisaillement. A partir de 55% de déformation toutes les parois
rentrent en contact, les contraintes augmentent aussi sensiblement (Figure 97.d et Figure
100.d). Les contacts ne sont plus ponctuels au centre mais plans. Il y a alors d’énormes
frottements de glissement et les propriétés du matériau telles que son coefficient de frottement
jouent un role prépondérant dans la cohérence des résultats de simulation par rapport au
comportement de vraies mousses.

En conclusion, durant toute la déformation de la microstructure, les parois de plus faibles
épaisseurs sont les zones les plus fortement cisaillées et sont aussi les zones de plus fortes
contraintes. La contrainte équivalente de Von Mises montre ¢galement que les zones de plus
faibles contraintes ne sont pas les centres de densité locale (les jonctions ou se rejoignent
plusieurs cellules) comme nous pouvions nous y attendre. Les zones de plus faibles
contraintes sont des calottes concentriques situées a une certaine distance de ces jonctions.
Les contraintes normales y sont treés grandes mais elles sont par contre trés peu cisaillées.

4.4.2.3.2. Impact de la porosité

Afin de mieux étudier I’impact de la porosité nous avons distingué le domaine ¢élastique et le
domaine plastique.

4.4.2.3.3. Domaine élastique

Dans le domaine ¢lastique nous avons déterminé 1’évolution du module d’Young en fonction
de la porosité. Ainsi quelle que soit la morphologie de la microstructure (répartition uniforme
ou aléatoire des cellules, structure mono ou poly-disperse) le Module d’Young E diminue en
fonction de la porosité (Figure 101).
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Figure 101 : Evolution du module d’Young en fonction de la porosité pour différentes
répartitions spatiales de cellules

La répartition spatiale n’influe pas sur le module de Young et un fit polynomial d’ordre 2
moyenné sur I’ensemble des modeles de microstructures est une bonne estimation qui montre
que le module diminue en fonction du carré de la densité relative d (inverse de la porosité P):

1
Exd* d=-
x P

Plusieurs études ont déja démontré ce résultat pour différentes morphologies de mousses
[138] [35]. Dans le chapitre 1, les modeles d’ Ashby et Gibson donnaient un module de Young
en fonction du carré de la densité relative de la mousse en régime linéaire. Bien que ces
modeles soient adoptés pour des microstructures de trés faibles densités relatives c’est un
modele de loi de comportement cohérent pour déterminer le module élastique de mousses de
différentes porosités et de différentes morphologies.

4.4.2.34. Domaine plastique

Dans le domaine plastique nous pouvons distinguer le plateau de stress de la densification. Le
plateau de stress peut étre caractérisé par sa pente moyenne. En effet pour toutes les courbes
observées le plateau de stress est pratiquement linéaire. La Figure 102 donne ainsi 1’évolution
de la pente en fonction de la porosité. Celle ci diminue effectivement en fonction de la
porosité. Par rapport a la littérature il n’existe pas a notre connaissance de mod¢les de lois de
comportements pouvant décrire 1’évolution du plateau de stress en fonction de la porosité.
Cependant la porosité n’est pas la seule caractéristique impactant 1’allure des courbes en
grande déformation. Nous allons par la suite développer plus en détails les influences des
autres parametres morphologiques dans le plateau de stress et la densification.
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Figure 102: Evolution du plateau de stress en fonction de la porosité

4.4.2.3.5. Impact de la répartition spatiale

Nous avons tracé les courbes contrainte-déformation des modeles en fonction du paramétre a
qui donne une mesure de I’homogénéité de la répartition spatiale des cellules (

Figure 103). Les courbes (a) a (d) correspondent a une distribution mono disperse (Cp,; = 0)
et les courbes (e) a (h) une distribution poly disperse (Cp,; > 1). Les légeres différences de
porosités entre certains des modeles (<3%) influent sensiblement sur leur réponse mécanique,
principalement sur le plateau de stress.

Globalement les réponses mécaniques sont similaires jusqu’aux alentours de 20% de
déformation. Ensuite, et au fur et a mesure de la déformation, les modeles avec une répartition
irréguliere des cellules (o= 0.2 et o= 0.3) ont un comportement plus résistant et leur
densification est plus amortie que celle du modéle régulier (o= 0).
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Figure 103: Influence de la répartition spatiale pour différentes porosité : de (a) a (d) structures mono
disperse (C,,; = 0), de (e) a (h) structures poly disperse (Cp,o; > 1)

La répartition spatiale influe faiblement sur le plateau de stress. La Figure 104 donne
I’évolution de la pente du plateau de stress en fonction de la porosité pour les trois modéles.
A porosité égale, plus la microstructure est hétérogene et plus la pente est grande. Elle montre
cependant que 1’impact est sensiblement plus important a faible porosité.
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o=0.3

5% de détormation

Figure 105: Comparaison a différentes étapes de déformation entre les modeles mono disperse de 70%
porosité (o= 0, 0= 0.2 et a=0.3)

+* Domaine linéaire

Dans le domaine linéaire, les parois des cellules sont trés peu déformées méme si on peut déja
observer pour les deux structures irrégulieres un début de flambement sur une infime
proportion de parois. Nous avons globalement un comportement identique entre les modeles
et la répartition spatiale des cellules n’a pratiquement pas d’impact sur le module de Young
(Figure 101).

4.4.2.3.6. Plateau de stress et densification

Dans le plateau de stress, le modele régulier est caractérisé par une bande de cisaillement
homogéne qui se propage progressivement dans toute la structure. Pour les deux modeles
irréguliers il y a cependant plusieurs bandes de cisaillement (hétérogénement) aléatoirement
réparties dans la microstructure et interconnectées les uns aux autres. Ces bandes de
cisaillement augmentent sensiblement en méme temps que le paramétre o. Afin de déterminer
I’origine de la formation de ces bandes nous avons extrait les champs de contraintes de Von
Mises suivant plusieurs étapes dans la déformation d’un des modeles irréguliers et mono
disperse (P=64%, a= 0.2 et Cvoi=0.1), (Figure 106). L’analyse montre que ces bandes de
cisaillement correspondent aux régions de plus fortes contraintes qui sont les parois de plus
faible épaisseur. Le suivi de la déformation confirme ainsi que la microstructure se déforme
en suivant les régions les moins denses (voir paragraphe 0), ce qui engendre un
enchevétrement des parois. De plus nous observons différentes vitesses de déformations
localement au niveau des bandes. En effet certaines bandes sont tres vite déformées des le
début de la plastification et atteignent un certain niveau de densification. Ces régions se
déforment ensuite trés lentement malgré 1’augmentation des contraintes locales. C’est alors
d’autres régions qui a leur tour se densifient, les parois de leur cellules rentrant en contact et
ainsi de suite. Finalement la microstructure s’effondre par paliers en fonction des bandes de
cisaillement.

De ce fait pour les structures irrégulieres le plateau de stress et la densification sont des étapes
inséparables qui ont lieu simultanément. La densification est progressive et plus la structure
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est irréguliere et plus celle-ci est amortie (Figure 105 et Figure 106). Au contraire, la
densification du modéle régulier correspond a un effondrement quasi simultané des cellules
avec les parois qui rentrent en contact en méme temps pour la majorité des cellules.

5% de déformation

8% de déformation

10% de déformation

Formation d’une bande de
cisalllement

20% de detormation _
43% de détormation 559% de déformation

Nouvelle bande de

crzaillement Structures quast 1dentiques localement
entre 43% et 35% de déformation

Figure 106: Champs de contraintes de Von Mises d’un mod¢le irrégulier pour différent paliers de
déformations : en rouge les régions de plus fortes contraintes. La fléche au centre indique la région
suivie
Nous observons les mémes effets du parameétre a sur les modeles de microstructures poly-
disperse (Figure 105 courbe (e) a (f)). Cependant sur ces types de structures la densification
est moins raide (pente de la plage de densification sensiblement plus faible). En effet, comme
nous le verrons sur le paragraphe suivant, la différence de tailles entre les cellules augmente
encore plus I’hétérogénéité de la microstructure. De ce fait, durant la compression, les bandes
de cisaillement sont encore plus aléatoires que pour les structures mono-disperse ce qui
homogénéise « mieux » la déformation de la microstructure et donne donc un comportement

plus lisse.
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4.4.2.4. Impact de la distribution de taille

Ici nous avons étudié I’impact de la taille moyenne et de la dispersion des cellules dans une

microstructure.

La dispersion de taille des cellules influe grandement sur le comportement des mousses.
Nous avons comparé sur la Figure 107 les modéles de microstructure mono-disperses aux
modeles poly-disperses pour une porosité et une répartition spatiale des cellules identiques.
Ainsi de (a) a (c) nous avons des structures régulieres et de (d) a (f) des structures irrégulicres.
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Figure 107 : Influence de la dispersion de taille des cellules pour différentes porosité : de (a) a (¢)
structures régulieres (0=0), de (d) a (f) structures irréguliéres (0=0.2)

«* Domaine linéaire

Dans le domaine linéaire et a 1’échelle de la microstructure, nous avons un comportement
identique entre les modeles quelle que soient la porosité et la répartition spatiale des cellules.
La dispersion de taille entre les cellules n’a pas d’impact sur le module de Young.

+ Domaine plastique

Dans le domaine plastique nous n’observons pas les mémes comportements selon que les
modeles de microstructures sont réguliers ou irréguliers. Pour les modeles réguliers la
dispersion de tailles des cellules n’a pas d’influence sur le plateau de stress (Figure 107.a, b et
c¢). Cependant la densification n’est pas la méme. Les structures poly- disperses densifient
plus tot et moins vite avec une pente sensiblement moins raide. La Figure 108 montre deux
modeles réguliers de 50% de porosité a leur début de densification. Ce début correspond a
53% de déformation pour le modele mono disperse et a 40% de déformation pour le modele
poly-disperse. Localement, cette différence vient du fait que certaines des petites cellules du
second modele ne se sont pas encore totalement déformées. En mesurant les distances entres
les cellules voisines, nous observons deux tailles de parois tres distinctes. Les contraintes sont
maximales sur les parois les plus étroites et trés faibles sur les régions denses qui entourent
elles mémes des petites cellules. Ces cellules s’effondrent alors trés tardivement sous de tres
fortes contraintes. Pour le modele mono-disperse il existe une taille unique de parois de
cellule plus grande et la densification arrive simultanément pour toutes les cellules.

Quand la différence de taille entre les parois des modeles poly-disperses augmente la
densification débute encore plus tot. Nous observons ainsi un écart croissant de début de
densification entre les modeles mono et poly-disperse des Figure 107 de (a) a (c).
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Figure 108: Champs de contraintes de Von Mises des deux mod¢les de 50% de porosité, mono et poly-
disperse pour différent paliers de déformations ; en rouge les régions de plus fortes contraintes

L’impact de la variation de tailles des cellules dépend de la répartition spatiale des cellules.
De ce fait les modeles poly-disperses irréguliers sont tous générés a partir de la méme
structure que les modeéles mono-disperses. Ces modéles ont donc trés exactement les mémes
répartitions spatiales des centres des cellules. Ceci a eu pour principal but de réduire au
maximum les bruits de mesures générés par une différence entre les irrégularités spatiales des
modeles comparés. En effet les réponses mécaniques sont trés sensibles a I’hétérogénéité de
la microstructure caractérisée principalement par la répartition spatiale des cellules qui peut
masquer les effets de leur variation de taille.

La Figure 107 (d) a (f) montre que pour les structures irréguliéres la réponse mécanique
change peu. Pour un parametre a valant 0.2 les réponses des mod¢les mono-disperses sont
déja tres amorties, les modeles poly-disperses sont justes légerement plus lissées entre le
plateau de stress et la densification. A I’échelle de la microstructure nous observons
cependant quelques différences dans les mécanismes de déformations. La Figure 109 compare
les champs de contraintes de Von Mises pour les deux modeles mono- et poly- disperse
suivant le méme pourcentage de déformation. Les régions en rouges sont les zones de plus
fortes contraintes.

194



Différentes
tailles de parois

Parois fortement

étirées
Détormation

Parois fortement

pliées

Rupture ?

Figure 109: Modeles de 50% de porosité mono et poly disperse et champs de contraintes de Von
Mises ; mécanismes de déformations du modele poly-disperse et impact de la taille des parois

Si pour le modéle mono-disperse nous observons plusieurs bandes de fortes contraintes
réparties dans toute la microstructure, dans le modele poly-disperse il y en a largement moins

et les bandes sont trés aléatoirement réparties. Ici aussi la différence de tailles entre les parois
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joue un role majoritaire. Les parois peuvent €tre trés fines et/ou treés longues. Certaines parois
flambent totalement pendant que d’autres sont tres étirées. Et si la déformation des unes
s’arréte apres une densification compléte, les autres sont trés proches de la rupture.

4.4.2.5. Conclusion de I’analyse en 2D

Dans un premier temps la simulation numérique a permis de confirmer I’influence de la
porosité sur le comportement des microstructures de mousses. Cette influence porte sur les
trois plages de déformation : régime linéaire, plateau de stress et densification. Nous avons
aussi ¢tudi¢ I'influence de la répartition spatiale des cellules ainsi que leur variation en taille
sur différents modéles de microstructures pour des porosités allant de 25% a 75%. Ces deux
parametres morphologiques caractérisent 1’hétérogénéité de la microstructure. La répartition
spatiale des cellules impacte sur les mécanismes de déformation des mousses a 1’échelle de
leur microstructure et aussi leur comportement mécanique macroscopique quelle que soient
soit la porosité et la distribution de taille des cellules. Ces impacts spécifiques concernent
principalement le plateau de stress et la densification. L’impact de la variation de taille des
cellules porte principalement sur la plage de densification. Globalement nous observons les
mémes tendances que pour la répartition spatiale des cellules et a I’échelle de la
microstructure les mécanismes de déformations sont treés diversifiés selon la taille et la
position des parois.

o+

(a): Influence de la porosite (P) (b): Influence de la répartition  (c¢): Influence de la variation de
de spatiale (o) taille des cellules (Cvet)

Figure 110: Influence des paramétres morphologiques sur le comportement mécanique global des
mousses

La Figure 110 illustre I’influence des trois parametres morphologiques étudiés. La porosité est
le premier parameétre influant sur le comportement des mousses. Le module d’Young diminue
suivant le carré de la densité relative de la mousse de méme que la pente du plateau de stress.
A méme densité et méme nature de matériau des parois, nous avons le méme module
d’¢élasticité, confirmant ainsi la théorie d’Ashby [1] selon laquelle, le module élastique, serait
indépendant de la topologie de la mousse. Le début de la densification correspond a une
déformation de seuil qui augmente avec la porosité. A 1’échelle de la microstructure les parois
de plus faibles épaisseurs sont les régions les plus contraintes et les plus cisaillées. C’est donc

196



ces régions qui cedent les premicres et la microstructure se déforme suivant des bandes de
cisaillement. Plus la porosité est grande et plus les parois sont fines et plus le plateau de stress
est grand.

Plus la répartition spatiale des cellules est désordonnée et plus la réponse mécanique en
compression est amortie. La pente du plateau de stress augmente 1égérement indiquant une
densification plus progressive. Ces deux étapes de déformation sont inséparables et ont lieu
simultanément. Localement plusieurs bandes de cisaillement se forment sur les régions de
plus faibles épaisseurs. Certaines bandes apparaissent deés les débuts de la plastification. Nous
observons alors plusieurs vitesses de déformation. Les bandes se forment progressivement et
aléatoirement en fonction de I’irrégularité de la microstructure.

La variation de la taille des cellules a un impact similaire. En effet celle-ci rajoute une
hétérogénéité de la distribution des cellules dans la microstructure. De ce fait plus la structure
observée est homogene et plus I'impact de la variation de taille des cellules est visible et
important. Il est donc maximal dans le cas d’une répartition réguliere des cellules. Pour ces
structures nous observons les mémes comportements dans le régime linéaire et le plateau de
stress. Cependant la densification arrive bien plus tot a cause de 1’épaisseur des parois. De
maniere générale nous observons différentes tailles de parois dans les structures poly-
disperses (parois fines ou épaisses, longues ou courtes). Les parois les plus étroites supportent
plus de contraintes et la microstructure se déforme en suivant les régions de plus faibles
¢paisseurs. La flexion et I’étirement des parois sont les principaux mécanismes de
déformations.

La différence de taille entre les parois traduit aussi I’hétérogénéité de la structure. Le
parameétre a ainsi que le parameétre Cvol permettent de caractériser cette hétérogénéité qui au
final impacte fortement le comportement mécanique des mousses en grande déformation, a
I’échelle de la microstructure et a 1’échelle globale.

4.4.2.6. Prédiction de la réponse mécanique d’une microstructure
de mousse

L’¢étude en 2D a montré qu’il était difficile de caractériser analytiquement le comportement
mécanique en grande déformation des mousses. En effet méme si la limite d’¢élasticité peut
étre déterminée (expérimentalement ou théoriquement), la déformation au début de la
densification ainsi que ’allure de la plage correspondante n’ont pas pu &tre analytiquement
caractérisées en fonction des parametres morphologiques. Cependant il est possible de donner
une tendance précise de la réponse mécanique en fonction de la morphologie de la
microstructure en :

e Simulant a porosité égale une structure réguliecre au VER correspondant. Cette
structure prend en compte la dispersion de taille de cellules. A la suite de cette

197



simulation nous obtenons une courbe contrainte déformation d’un modele avec la
méme porosité et la méme dispersion de taille que le mod¢le a caractériser.

L’impact de la répartition des cellules peut étre pris en compte en paramétrant les
pentes des plateaux de stress et de densification qui définissent les asymptotes de la
réponse mécanique de la microstructure dans le domaine plastique.

4.5. Simulations en 3D

La simulation 3D est dans la continuité de la simulation 2D. A cause des trés long temps de
calculs des simulations, nous n’avons pas repris les études déja menées en 2D. Les objectifs
de la simulation 3D sont :

De valider la pertinence de la simulation numérique en comparant la simulation d’un
modele 3D a la compression expérimentale d’un échantillon de mousse en
tomographie X. Cette étude a permis par la méme occasion de compléter la
caractérisation expérimentale en donnant les champs de contraintes et de déformations
dans la compression de la mousse.

D’étudier le volume élémentaire représentatif en 3D

De valider le réalisme des microstructures générées et aussi de vérifier si la seule
connaissance des distributions de taille, de forme et de position des cellules est
suffisante pour précisément décrire la morphologie des microstructures de mousse.
Comme ¢étudi¢ dans le chapitre 3, nous avons pu générer des modeles de
microstructures statistiquement trés représentatifs de vraies microstructures 3D
obtenues en tomographie RX. Les modeles générés ont les mémes distributions de
volumes, de formes et de position des cellules en moyenne et en écart-type que les
vraies structures. Les distributions de taille et position des cellules sont de plus
corrélées. Il s’agit alors de comparer les réponses mécaniques de la simulation
numérique d’un modele 3D réel a un modéle généré a partir des mémes distributions.

4.5.1. Comparaison de la compression in situ en
tomographie X d’un échantillon de mousse a la
simulation du modéle correspondant

Dans le chapitre 2 nous avions étudié la compression in situ en tomographie X d’un
échantillon de mousse B. A défaut de pouvoir calculer les champs de déformations 3D réels

de I’échantillon avec une méthode de corrélation volumique par exemple, une analyse
statistique a été effectuée donnant quelques informations sur la déformation des cellules et des
parois. Dans ce paragraphe nous comparons les résultats de la simulation numérique réalisée
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sur le méme modele maillé a la compression de la mousse réelle. Le modele est simulé en
compression sans prise en compte du gaz dans les cellules. Le modéle de loi de comportement
utilisé est tiré des résultats expérimentaux de la compression de I’équivalent massif de la
mousse B. La Figure 111 donne le modéle simulé et le modele expérimental suivant différents
paliers de déformations allant de 0 a 20%. Le champ de contraintes de Von Mises est calculé
sur le modele simulé donnant en rouge les régions de plus fortes contraintes.

5% de détormation 10% de detformation 20% de détormation

Figure 111 : Comparaison simulation numérique et expérience pour différents paliers de déformation :
(a) modele expérimental ; (b) champs de contraintes de Von Mises sur le modéle simulé

A 5% et a 10% de compression les modeles simulé et expérimental ont un comportement
globalement identique. Les parois se déforment de la méme manicre dans les deux modeles.
Cependant a 20% de compression nous observons quelques petites différences dans la
déformation des bordures extérieures (cercles rouges). Sur le modele simulé, certaines des
parois les plus fines commencent rapidement a flamber alors que ces mémes parois ne se sont
pas encore déformées sur la mousse expérimentale. Ces différences proviennent
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principalement des conditions aux limites différentes entre les deux modeles. En effet la
mousse expérimentale est un petit volume pris a I’intérieur de I’échantillon de mousse
scannée. Méme si la mousse a été virtuellement découpée pour chacun des paliers de
déformation, il ya une continuité des champs de contraintes et de déformations. Pour le
modele simulé nous n’avons pas utilisé de conditions aux limites spéciales pour simuler le
modele au sein d’un volume plus grand ou infini (grace a un pavage par exemple). En effet les
conditions aux limites périodiques nécessitent des plans de symétries spécifiques. Or la forme
du modele est cylindrique, une forme cubique aurait ét¢ plus adaptée pour permettre un
pavage du modele dans toutes les directions. D’autre part le choix d’une forme cubique
implique le redécoupage du modéle 3D reconstruit réduisant notablement le volume
d’observation. De plus, pour des microstructures trés hétérogenes, le pavage 3D a partir d’un
modele cubique n’est pas une méthode réaliste de représentation de la morphologie de la
microstructure.

Une analyse statistique a été effectuée afin de comparer les distributions des cellules des deux
cas suivant leur déformation. Afin de réduire les erreurs générées par les conditions aux
bords, seules les cellules internes dans chaque cas ont été prises en compte. Nous avons
comparé 1’évolution de la porosité, de la sphéricité moyenne et du volume moyen des cellules
pour les différents paliers de déformations de 0%, 5%, 10% et 20% (Figure 112).
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Figure 112 : Comparaison simulation numérique et expérience : évolution de la porosité (a), du
volume (b) et de la sphéricité moyenne des cellules internes (c).
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Ces courbes démontrent les similitudes entre simulation et expérience. Les légers écarts
observés augmentent cependant au fur et & mesure de la déformation. Cela peut étre di soit au
modele de loi de comportement utilisé inadapté soit a I’impact du gaz dans les cellules qui
augmente sensiblement la résistance de la mousse dans le plateau de stress et la densification.
En perspective une analyse inverse doit étre adoptée pour minimiser les erreurs de simulation
et mieux caler I’analyse élément fini sur la mousse expérimentale (paragraphe 5).

a
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Figure 113 : Comparaison simulation numérique et expérience pour différents paliers de déformation :
(a) et (b) premicre coupe longitudinale entre mousse expérimental et champs de contraintes de Von
Mises sur le modele simulé ; (b) et (c) deuxiéme coupe longitudinale

Nous avons aussi comparé des coupes longitudinales 2D prises aléatoirement entre les
modeles (Figure 113). Nous remarquons ainsi que, sur les centres, les mécanismes de
déformation sont rigoureusement identiques suivant les paliers de compression observés. Les
légeres différences de déformations des parois se situent sur les bords, ce qui était tout a fait
prévisible. Ici aussi les parois de plus faibles épaisseurs sont souvent les régions les plus
fortement contraintes. Les bandes de cisaillement sont données par ces régions qui
s’effondrent les premiéres. Les Figure 113.b et d (cercles rouges) ainsi que d’autres coupes
2D ont montré I’irrégularité des bandes de cisaillement qui n’apparaissent pas forcément sur
les parois les plus fines. Comme 1’étude en 2D 1’a montré, I’hétérogénéité de la microstructure
en est la principale cause. D’autre part la déformation des parois ne se fait pas forcément dans
la direction de compression. Certaines parois, en plus de s’étirer et de fléchir sous les
contraintes, se tordent Iégérement, ce qui a pour effet de déformer et de déplacer les cellules
latéralement. Sur les coupes 2D ces cellules apparaissent alors plus petites ou plus grandes.

Au final la simulation numérique effectuée est tres réaliste et représente bien le comportement
de la mousse. D’un point de vue statistique et géométrique nous observons pratiquement les
mémes déformations de la microstructure sur les régions au centre. Les champs de
déformations et de contraintes normales calculés sont alors un complément important a
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I’¢tude en permettant de bien caractériser les mécanismes de déformations a 1’échelle fine de
la microstructure de la mousse.

4.5.2. Etude du VER

Afin de pouvoir comparer les comportements mécaniques de modeles 3D nous avons étudié le
volume ¢élémentaire représentatif (VER). Comme vu dans le paragraphe 4.4.1 le VER dépend
de la densité relative de la mousse et surtout de 1’hétérogénéité de la microstructure. L’étude
du VER en 2D donnait un volume contenant pas moins de 300 inclusions dans le cas d’une
distribution mono-disperse et tres irréguliére (a=0.3). Un mode¢le 3D cylindrique de 300 X
1 =~ 950 cellules contiendrait des coupes 2D de 300 cellules soit un volume représentatif du
comportement global du modeéle de mousse. Nous avons ainsi généré au départ 1000 cellules
avec un parametre a=0.3 et une porosité de 60%. Ensuite nous avons extrait plusieurs modeles
de microstructures (Figure 114.b). Pour chacun des modeles, une analyse statistique de la
distribution des cellules est effectuée.

a

150 cellules I l
250 cellules
400 cellules

600 cellules
800 cellules

Figure 114 : Etude du volume élémentaire représentatif en 3D : (a) Simulation d’une structure
irréguliere a 1000 cellules ; (b) différents modéles extraits
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La Figure 115.a donne les distributions du volume des cellules entre les modeles. Le volume
moyen des cellules varie de 2.14 X 10°(pix®) pour le premier modéle a 800 cellules a
1.6 x 10°(pix3) pour le dernier modele a 150 cellules. Les écarts type entre les distributions
sont par contre pratiquement identiques. Les porosités varient aussi tres peu de 60.3% a
61.3%.

La simulation numérique de ces modéles requiére une puissance de calcul assez importante et/
ou des temps de calculs trés élevés. Le maillage doit étre assez fin pour minimiser les erreurs,
et en gardant les mémes densités de maillage entre les modeles on arrive trés vite a un nombre
d’¢lément a la limite des capacités de calculs a notre disposition. De ce fait nous avons plutdt
utilisé un maillage adaptatif et avons essayé de réduire le nombre d’éléments au minimum.
Jusque 1a nous avons simulé les trois plus petits modeles (150, 300 et 400 cellules). La Figure
115.b donne les résultats des courbes contraintes-déformations obtenus.
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Figure 115 : Distribution de taille des cellules entres les modeles a gauche et premiers résultats de
simulations a droite

Les différences dans les réponses peuvent tre causées par la finesse des maillages, les petits
écarts de porosité entre les modeles ou simplement la variation de la morphologie de la
microstructure. Nous n’avons pas encore fixé suffisamment de contraintes pour précisément
déterminer le VER. Par ailleurs, d’un point de vu statistique, il y’a peut de différences entre
le modéle a 800 cellules et le modéle a 400 cellules. Les porosités et les distributions de
volume de cellules sont similaires (Figure 115.a). Nous adopterons par la suite des
microstructures a 400 cellules notamment pour comparer nos modeles 3D générés a la
microstructure réelle.
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4.5.3. Comparaison d’une microstructure réelle
issu d’observations tomographiques a un modéle
généré a partir des mémes distributions

Dans cette partie nous avons comparé la microstructure réelle obtenue en tomographie X a un
modele 3D obtenu avec notre générateur de microstructure. Le but est d’une part de valider
le réalisme et la cohérence physique des modeles de microstructures générées (voir chapitre 3)
et d’autre part de vérifier si la seule connaissance des distributions de taille, de forme et de
position des cellules est suffisante pour précisément décrire la morphologie des
microstructures de mousse. En effet, les mousses polymeéres sont souvent caractérisées par
une analyse statistique de leur microstructure, donnant différentes distributions sur la
géométrie des cellules (ou des parois pour de trés grandes porosité). Pour des microstructures
trées complexes (comme pour les mousses D4 ou NBR 414 au chapitre 2), cette méthode de
caractérisation peut ne pas €tre suffisante. Pour ces mousses il faudrait bien corréler entre
elles les distributions calculées sur les cellules et sur les parois, tenir compte de 1’anisotropie...
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Modéles initiaux 10% de déformation 20% de déformation

Figure 116 : Comparaison simulation numérique : (a) microstructure réelle reconstruite et maillée ; (b)
modele généré suivant les mémes paramétres morphologiques

Notre cas d’exemple est une mousse A relativement homogéne. La dispersion de taille entre
les cellules est de 0.6 et le parametre alpha calculé est de 0.24. Avec une porosité de 56%, la
microstructure est faite de parois pas treés étroites permettant de distinguer aisément les
contours de chaque cellule, ce qui donne une microstructure reconstruite en tomographie X
trés fidele (Figure 116.b). Nous avons généré un modele 3D a partir des mémes distributions
de tailles et de répartition spatiale des cellules (Figure 116.a). Sachant que la taille et la
position des cellules sont fidélement corrélées, une premicre analyse statistique donnait une
distribution de forme de cellules similaires entre les deux résultats (voir paragraphe 3.4.2).
Les deux structures ont pratiquement la méme porosité, le méme nombre de cellules (400) et
les mémes distributions de taille, de forme et de position des cellules.

Nous avons analysé les réponses mécaniques de la simulation des deux microstructures ainsi
que leurs mécanismes de déformations. La Figure 118 compare la contrainte équivalente de
Von Mises entre les mousses générées et réelles. L’intensité des contraintes est donnée en
niveau de couleur discréte par paliers de 10% (10 niveaux de couleurs allant du bleu au
rouge). Nous observons que les régions sont plus ou moins contraintes de la méme maniére.
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Plus les régions se ressemblent et plus 1’intensité des contraintes et les déformations de ces
régions sont similaires. Le modele de vraie mousse admet un champ de contraintes maximales
plus dense et mieux reparti dans la structure. Ces observations a I’échelle de la microstructure
sont confirmées dans les réponses mécaniques des deux modeles (Figure 117).
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Figure 117 : Comparaison modele généré et mousse réel : Courbes contrainte-déformation

Les deux courbes ont la méme pente a 1’origine donnant exactement le méme module de
Young. Un léger écart de 0.08 MPa est cependant constaté a 20% de déformation soit une
erreur relative de 8%. Sachant que la densit¢ de maillage est identique pour les deux
structures, cette erreur peut étre due soit a la petite différence de porosité (de 56% pour la
vraie mousse et 58.5% pour la mousse générée) soit aux différences perceptibles de la
morphologie des deux microstructures. La microstructure de la vraie mousse est plus
complexe et plus hétérogene. Et les études précédentes ont montré que 1’hétérogénéité de la
microstructure tend a la rendre plus résistante.
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Modeles mitiaux 10% de detormation 20% de déformation

Figure 118 : Champs de contraintes de Von Mises calculés sur deux coupes longitudinales différentes
(al et bl suivant XZ, a2 et b2 suivant YZ) des microstructures générés (a) et réelles (b) suivant

208



différents paliers de déformation. Les fléches montrent de grandes ressemblances (rouges) ou de
grandes différences (vertes) entre les deux microstructures

4.5.4. Simulation mousse polyuréthane

En complément de I’é¢tude 3D, nous avons aussi simulé la mousse de polyuréthane. Une loi
simple de type élasto-plastique a été utilisée avec un module de Young de 2400 MPa, un
coefficient de Poisson de 0.38 et une limite d’¢lasticité¢ de 40 MPa [35]. Le mod¢le éléments
finis a été créé a partir de la reconstruction d’un échantillon en micro tomographie X (Figure
119). A cause de la tres grande porosité de la mousse (95%), le maillage volumique du
modele n’est pas forcément une solution adaptée. Dans la plupart des analyses numériques
effectuées une structure de type coque ou poutre est utilisée réduisant considérablement les
temps de calculs. Cependant nous avons expressément modélisé¢ la mousse reconstruite par
des ¢léments 3D solides. En effet nous voulions particulierement analyser et distinguer les
mécanismes de déformation des faces et des arétes. Comme la mousse est fortement poreuse
et anisotrope, 1’analyse de coupes en 2D donne trés peu d’informations. De ce fait nous avons
utilisé I’outil développé au paragraphe 2.2.2.6 dans le chapitre 2. Cet outil permet grace a un
ensemble de traitements d’images de séparer la microstructure suivant 1’épaisseur des parois.

Figure 119 Simulation modéle polyuréthane: (a) microstructure réelle reconstruite; (b) modele
¢éléments finis maillé en volume

La Figure 120 donne la compression du modele de polyuréthane suivant différents paliers de
déformation allant de 10 a 40%.
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Modeéle complet et champs de Détormation des faces Détformation des arétes
contraintes

Figure 120 : Simulation EF de la compression d’une mousse polyuréthane. Les fléches suivent la
déformation particuliére d’une face
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La séparation des faces et des arétes nous a permis ici de mieux identifier les mécanismes de
déformations en fonction de la taille des parois. Les régions les plus fortement contraintes
sont les premiéres a se déformer (régions en rouge, (a)). En comparant (b) et (c), nous
observons bien que les régions qui se déforment le plus sont les faces qui présentent une plus
faible épaisseur de parois que les arétes. Ce qui confirme encore le fait que les régions de plus
faible épaisseur sont souvent les zones les plus contraintes et les premicres a se déformer. Les
mécanismes de déformation sont 1’étirement des faces dont les normales sont orientées dans la
direction de charge et surtout le pliage des faces orientées dans les directions transversales.
Les arétes ne se déforment que trés 1égérement comparativement aux faces et sont le plus
souvent étirées D’autre part nous observons aussi une hétérogénéité dans la déformation.
Certaines faces se déforment trés vite et fortement alors que d’autres gardent encore une
forme plane.

4.5.5. Conclusion

La simulation numérique en 3D a permis de compléter I’étude 2D réalisée. D’abord nous
avons pu comparer la compression in situ d’un échantillon de mousse en tomographie X a la
simulation numérique de la méme microstructure. Jusqu'a 20% de compression, nous avons
observé les mémes mécanismes de déformation des parois qui fléchissent ou s’étirent.
Cependant nous avons aussi observé une torsion de certaines parois générant de légers
déplacements latéraux des cellules par rapport a la direction de charge. Les petites différences
de comportement entre la simulation et I’expérience proviennent :

e Des conditions aux bords qui altérent la cohérence et le réalisme de la simulation
numérique. Pour remédier a ce probléme il faut soit étudier et simuler des volumes tres
grands et au dela du VER, soit adopter des conditions aux limites spécifiques pour
rendre compte de I’influence de la microstructure externe aux bordures du volume.

e Du gaz a lintérieur des cellules. En effet nous n’avons comparé la simulation et
I’expérience que jusqu’a 20% de déformation. Pour de plus larges déformations,
I’impact du gaz dans les cellules n’est plus négligeable notamment sur la plage de
densification.

La prochaine étape de cette ¢tude est une simulation du modele par approche inverse. Le but
¢tant de trouver les parametres adéquats (modele de loi de comportement, conditions aux
limites et prise en compte du gaz dans les cellules) pour minimiser I’écart entre la simulation
et la situation expérimentale.

Nous avons aussi comparé la microstructure réelle a celle générée avec les mémes parametres
de distribution de taille et de position des cellules. Les réponses mécaniques ainsi que les
champs de contraintes suivant différents paliers de déformation sont trés similaires entre les
deux cas, ce qui confirme le réalisme des morphologies des microstructures développées
intégralement a partir de notre générateur. Par ailleurs, pour des structures pouvant étres
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fidelement reconstruites (grace a la tomographie X, la microscopie ¢lectronique a
balayage...), I’analyse statistique des différentes distributions de taille, de forme et de
position des cellules est entiérement suffisante pour bien caractériser la morphologie de la
microstructure. Ces distributions doivent cependant étre corrélées entre elles (taille et
positions des cellules).

Finalement nous avons étudié les mécanismes de déformation de mousses a trés grandes
porosit¢ comme le polyuréthane en adoptant un outil numérique développé spécifiquement
pour mieux analyser le comportement des microstructures en fonction de la répartition de la
masse. La séparation des faces et des arétes nous a alors permis de mieux identifier les
mécanismes de déformations de ces structures.
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S5.Conclusion générale

5.1. Description, objectifs, résumé de la these

Cette thése décrit ’analyse du comportement mécanique des mousses polymeéres a cellules
fermées a I’échelle de leur microstructure et a 1’échelle macroscopique. Le comportement
mécanique des mousses polymeres dépend étroitement du comportement intrinséque du
matériau solide dont les mousses sont faites et de la morphologie de leur microstructure.
Ainsi, dans un premier temps, une caractérisation des propriétés des matériaux de différentes
mousses et de la géométrie de leur microstructure a été effectuée.

Les propriétés du matériau massif des mousses sont tres différentes du polymere constitutif de
base a cause du processus de moussage qui engendre une altération intrinseéque de la nature et
des propriétés de la matiere polymere. De plus les analyses mécaniques conventionnelles font
obstacles lorsqu’elles doivent étre réalisées sur les parois des cellules du fait de leurs trés
petites tailles ou de leurs faibles résistances mécaniques. De ce fait une caractérisation
expérimentale a été effectuée a la suite de I’élaboration d’un processus de fabrication
spécifique pour obtenir les équivalents massifs des matériaux des mousses.

La caractérisation de la morphologie de la microstructure est étroitement liée a 1’échelle de la
microstructure considérée. A I’échelle macroscopique la densité relative est le paramétre
déterminant alors qu’a I’échelle micro ou mésoscopique la caractérisation de la géométrie de
la microstructure est obtenue par une analyse statistique des distributions de la taille, de la
forme et de la répartition spatiale des cellules. Cette analyse statistique est effectuée
expérimentalement en 2D sur des images MEB traitées et binarisées ou en 3D sur des
structures de mousses reconstruites a partir d’observations tomographiques RX.

Dans un second temps ces deux études sont couplées dans une simulation par éléments finis,
I’objectif étant de comprendre et de décrire les mécanismes de déformations ainsi que
I’impact de la morphologie de la microstructure des mousses dans leur comportement
mécanique. Dans ce but plusieurs analyses par éléments finis ont été réalisées. Une de ces
analyses a été d’étudier le volume élémentaire représentatif (en 2D et en 3D) a partir duquel
les mesures et les simulations effectuées sont significativement représentatives du
comportement mécanique de la mousse a 1’échelle macroscopique. Une analyse portée en 2D
a permis la comparaison méthodique de différentes morphologies de microstructures pour voir
séparément les impacts de la porosité, de la distribution de tailles ou de formes des cellules
ainsi que de leur répartition spatiale. De plus, dans chacune des analyses effectuées, une étude
particuliere est portée sur les champs de contraintes et de déformations des modéles a
I’échelle fine de la microstructure afin d’identifier et de caractériser les mécanismes de
déformations des mousses.
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5.2. Apport de la thése

La principale problématique rencontrée durant 1’é¢tude du comportement mécanique des
mousses a ¢té la caractérisation précise de la morphologie de la microstructure. Dans ce sens
la tomographie X a été une solution adaptée et efficace apportant une description fidéle et
réaliste de la structure des matériaux cellulaires. Les modeles 3D sont reconstruits grace a un
ensemble de traitements d’images spécifiques effectué sur les séries de coupes d’images
transversales de hautes résolutions de 1’échantillon réel de mousse scanné. De plus nous
avons développé une plateforme de test mécanique permettant la compression in situ de
I’échantillon scanné. La tomographie X nous a alors permis de caractériser
expérimentalement la microstructure des mousses polymeres et ses mécanismes de
déformations.

Par ailleurs 1’apport de la tomographie X est restreint par la nature et la morphologie des
mousses fabriquées a notre disposition. Or un des principaux objectifs de la theése a été¢ de
découpler et d’analyser les effets de chacun des parametres morphologiques d’une
microstructure de mousses (porosité, distribution de taille, forme, position des cellules...) sur
ses propriétés mécaniques. Sachant que le processus de moussage est extrémement difficile a
moduler en fonction de ces paramétres (par exemple fabriquer des mousses de méme porosité
mais de morphologies différentes) il fallait élaborer un moyen d’obtenir des microstructures
diversifiées, paramétrables tout en étant représentatives des structures complexes de vraies
mousses.

Nous avons développé un générateur paramétrable de microstructures cellulaires en 2D et en
3D. Ce générateur est basé¢ sur un modele capable de décrire physiquement la formation des
structures cellulaires lors de la fabrication des mousses polymeéres. Le modéle physique est
ponctué par un simulateur numérique permettant la génération et le suivi de 1’évolution de
microstructures irrégulieres de la premicre étape de nucléation des cellules jusqu'a I’évolution
et la maturation vers la structure finale. L’objectif premier était de pouvoir générer a souhait
différents types de géométries de microstructures cohérentes avec les microstructures réelles
observées expérimentalement. Les morphologies des microstructures générées balaient un tres
large spectre de porosité allant de 20% a plus de 90%, différentes tailles de cellules (structure
mono ou poly disperse), des formes de cellules allant des formes simples sphériques a des
formes plus géométriques (¢cume de bulles de savons...) ainsi qu’une répartition réguliere ou
irréguliere paramétrable. D’autre part le générateur permet de relier les morphologies de
microstructures générées aux différents paramétres de synthése et aux caractéristiques du
mélange polymere dans le processus de moussage donnant ainsi un apergu des impacts
individuels de ces parametres sur la structure de la mousse fabriquée. De plus les topologies
des microstructures étudiées jusque la étaient a trés grandes porosités et souvent modélisées
par des représentations purement géométriques en adoptant les modeles de Kelvin pour les
structure réguliers, les cellules de Voronoi ou d’autres algorithmes de distribution de spheres
rigides pour les structures aléatoires. Ce générateur apporte ainsi un cadre d’étude tout a fait
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nouveau, €largissant ainsi considérablement le domaine d’étude des microstructures des
MOusSes.

Finalement nous avons disposé¢ d’un tres large spectre de morphologies de microstructures a
la fois issues d’observations réelles en tomographie RX et générées virtuellement. Ces
microstructures ont alors été couplées aux lois de comportement de matériaux déterminées
expérimentalement dans une analyse par éléments finis dans le but d’identifier les
mécanismes de déformations ainsi que I’impact de la morphologie de la microstructure des
mousses dans leur comportement mécanique.

5.3. Résultats de simulation

L’apport de la simulation par ¢éléments finis nous a permis de déterminer les réponses
mécaniques de différentes morphologies de mousses en calculant les champs de contraintes et
de déformations des modéles de mousse polyméres a la morphologie microstructurale trés
complexe sous des contraintes mécaniques de compression simple. Dans un premier temps
une ¢tude préalable du volume élémentaire représentatif (VER) a été effectuée en 2D. En
fonction de I’hétérogénéité de la microstructure le volume de la microstructure doit contenir
un nombre d’inclusions minimum pour que les mesures et les simulations effectuées soient
significativement représentatives du comportement de la mousse a 1’échelle macroscopique.
Ensuite les impacts découplés de la porosité, de la distribution de taille ainsi que de la
répartition spatiale des cellules ont ét¢ étudiés sur des microstructures sphériquement
paramétrées. Les analyses numériques ont confirmé I’impact de la densité relative sur le
comportement mécanique de matériaux cellulaires dans le domaine linéaire et plastique. Les
modeles de lois de comportement donnant le module de Young en fonction uniquement de la
densité¢ relative de la mousse sont cohérents méme s’ils concernent principalement des
modeles de structure réguliéres de type cubique ou Kelvin. Cependant la porosité n’est pas le
seul parameétre ayant une influence sur le comportement. En grande déformation, la dispersion
de taille et surtout la répartition des cellules caractérisent I’hétérogénéité géométrique de la
mousse qui essentiellement conditionne le profil de la réponse mécanique macroscopique de
la microstructure et aussi les mécanismes de déformation a I’échelle microscopique. Ces
observations ne sont pratiquement jamais tenues en compte dans la caractérisation du
comportement des mousses ou les tentatives de modélisation adoptent le plus souvent des
structures trés peu fidéles a la morphologie de la microstructure (réguliers, Voronoi...) et/ ou
se cantonnent dans un domaine d’étude linéaire élastique.

De plus, la simulation numérique en 3D comparée et couplée aux analyses in situ effectuées
en tomographie X nous a permis d’une part de précisément identifier les champs de
contraintes ainsi que les mécanismes de déformation des mousses et d’autre part de valider
I’apport incontournable de I’analyse numérique. Ainsi, dans le comportement mécanique des
mousses a 1’échelle microscopique, différents mécanismes de déformation comme la flexion,
la compression, I’étirement ¢lastique des arétes et des parois mais aussi parfois des
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phénomenes d’instabilité €lastique et plastique, des torsions de parois... ont été confirmés. Au
final les principaux objectifs fixés en début de thése ont été remplis.

5.4. Extension et perspectives

La simulation numérique des microstructures a quelque fois engendré des résultats
incohérents. Certaines différences irréductibles ont été observées entre la simulation
numérique et le comportement réel de mousses. Entre la reconstruction de la microstructure
réelle tomographiée, le maillage par éléments finis du modéle, le choix de la loi de
comportement adéquate au modele de simulation numérique, différentes sources d’erreurs
peuvent étre engendrées. Dans le but de minimiser ces erreurs de modélisation, I’adoption
d’une méthode d’identification par approche inverse est nécessaire. Ainsi la prochaine étape
de I’étude consiste a minutieusement déterminer tous les parametres sensibles a la réponse
mécanique des microstructures simulées. La prise en compte et la modélisation du gaz dans
les cellules est I’un des premiers facteurs a inclure dans cette étude. En annexes nous avons
présenté quelques études et simulations réalisées en 2D et en 3D dans ce sens. Bien que cela
complexifie grandement [’analyse numérique, le gaz dans les cellules impacte le
comportement en grandes déformations et surtout en régime dynamique. D’ailleurs une étude
du comportement des mousses peut étre menée en régime dynamique sachant que beaucoup
de mousses polymeéres sont fabriquées dans un but d’absorption de chocs ou d’impacts.

Une autre étude importante a effectuer concerne la comparaison entre les modeles 3D et des
coupes 2D de ces modeles. Ceci afin de distinguer les similitudes et les différences entre les
deux cas d’¢tudes et de vérifier le domaine de définition et la pertinence des études réalisées
en 2D. La finalité principale est de bien définir le domaine de définition dans lequel les études
réalisées en 2D pour étudier I’impact de la morphologie des microstructures sont vérifiées et
cohérentes. Cela permettra aussi de réduire les temps de calcul des simulations numériques.
En annexes nous avons comparé la simulation d’un modéle 3D a des coupes longitudinales
2D. L’idéal est ainsi de simuler et de comparer des modeles 2D et 3D tous au-dela du VER.
Donc cette étude devra se faire aprés avoir complétement déterminé les VER 3D. Et ensuite
s’assurer qu’il contient assez de cellules pour donner des coupes 2D a 300 cellules et donc au
dela du VER 2D.
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Annexes A : Prise en compte du gaz dans les
cellules

La modélisation du gaz a lintérieur des cellules peut étre effectuée de deux facons
différentes. Le logiciel de calcul éléments finis MARC offre la possibilit¢ de prendre en
compte la pression d’un gaz contenu dans un certain nombre d’inclusions du mod¢le E.F. Le
nombre d’inclusions est cependant limit¢ a 100. De plus, dans ce premier type de
modélisation, il est nécessaire de définir les contours des cellules dans les modéles de
microstructures. Ce mod¢le doit ainsi contenir a la fois le maillage et le surfagage donnant les
contours de la microstructure. Ensuite il faut appliquer la pression individuellement sur
chacune des cellules en portant attention a la direction de la charge appliquée. Il n’y a pas de
possibilité d’automatisation de cette procédure.

applyl
apply2
apply3
apply4
applysS

applys

apply?

applys

dans les cellules

apply8

Application de la pression

applyl0

applyll
applylz
applyl3
applyl4

applyls

Figure 121 : Simulation numérique : Modélisation du gaz dans la microstructure

Nous avons réalisé cette modélisation en 2D. La Figure 121 montre le champ de pression
appliquée dans chaque cellule. Pour chaque cellule, le gaz est modélisé comme un gaz parfait
avec une quantit¢ de maticre fixe et une pression initiale de 1 atm. Comme les cellules sont
fermées, 1’équation d’équilibre des gaz parfait donne la pression suivant le volume des
cellules a chaque instant de leur compression. La Figure 122 compare les courbes contrainte-
déformation des modeles avec et sans modélisation du gaz. La simulation est tres
reproductible. Une faible pression initiale dans les cellules n’a que peu d’effets sur la réponse
mécanique. Par contre un gaz a la pression ambiante donne un comportement plus résistant
dans le domaine plastique. Le modéle a une porosité initiale de 60% et a la densification les
courbes se rejoignent. Le profil au voisinage de la densification n’est cependant que trés peu

220



modifié¢ et on peut supposer que I’hétérogénéité de la microstructure impacte de la méme
maniére la microstructure avec ou sans prise en compte du gaz dans les cellules.
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- —=®— ModeleZD 2- Prise en compte du gaz- Pression de 0. 1Pa
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Figure 122 : Impact de la prise en compte du gaz

Cependant une étude globale doit étre menée au VER pour confirmer ces observations. Ce
premier type de modélisation bien que trés réaliste ne peut malheureusement pas étre mené a
plus grande échelle pour les raisons citées précédemment.

Dans le deuxiéme type de modélisation, nous modélisons le gaz comme un solide a part
entiere. Celui-ci est maillé séparément et un modele cohérent de loi de comportement doit étre
utilisé (Figure 123). Pour I’instant, nous n’avons pas encore simulé et analysé ce type de

modele, mais a long terme celui-ci semble étre une solution plus adaptée.

Gaz modélisé comme un solide

Mousse

Figure 123 : Simulation numérique : Modé¢lisation du gaz comme un solide

221



Annexes B : Comparaison simulation
modele 3D et 2D

Nous avons comparé la simulation de la compression d’un modele 3D a celle de coupes

longitudinales 2D a partir du méme mod¢ele. Le modele 3D est un modele généré d’une
porosité de 60% contenant environ 200 cellules. Les coupes 2D tres en dega du VER ont 63%
de porosité (Figure 124).

Modele 3D

Coupe2D-1,porosité de63% CoupelD 2, porosité deG3.2%
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Figure 124 : Comparaison modele 3D et coupes longitudinales 2D (a) et courbes contrainte-

déformation (b)
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Les trois réponses sont tres différentes. Le modéle 3D a un comportement plus résistant que
les modeles 2D. Ceci peut étre expliqué par la différence de porosité (de 60% pour la
microstructure en 3D, de 63% et 63.2% pour les coupes 2D).

Les coupes 2D ont cependant la méme porosité. La différence de comportement observée
vient donc de la morphologie de la microstructure. En effet ces coupes n’ont pas assez de
cellules pour étre suffisamment représentatives de la mousse dans son comportement global.
Une mesure statistique des paramétres caractéristiques de la microstructure (répartition
spatiale des cellules, taille moyenne et dispersion de taille des cellules...) confirme trés vite
les différences géométriques entre ces modeles. Ainsi il est trés important de mener I’étude au
VER a la fois pour la 2D et la 3D. Déja un modele 3D de forme cylindrique devra contenir au
minimum des centaines de cellules (entre 900 et 1000) pour donner des coupes suffisamment
grandes de 300 cellules au VER en 2D. La simulation d’un tel volume en 3D sera donc trés
difficile a effectuer et il faudra disposer de suffisamment de puissance de calcul pour pouvoir
précisément comparer les réponses mécaniques.
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Annexes C : Simulation d’une indentation
d’un modele 3D

Nous avons simulé une indentation d’un modele de mousse en 3D. Cette simulation devait
étre réalisée en dynamique pour étudier l'influence de la vitesse de déformation, le
comportement mécanique lors de chocs ou d’impacts a grandes vitesses. A ce jour les séries
de tests ont seulement été en statiques. Ci-dessous les résultats de simulation obtenus pour une
pénétration d’un indenteur sphérique de 70%.
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Analyse du comportement mécanique des mousses polyméres : apport de la
tomographie X et de la simulation numérique

Résumé :

Les matériaux polyméres a structures cellulaires allient des propriétés mécaniques, thermiques, chimiques et
optiques intéressantes aux regards des contraintes d’allégement des systémes et des structures. Toutefois, pour
diversifier leurs applications et les rendre toujours plus performants dans les domaines de la santé, du transport
ou encore du batiment, une étude fine des relations qui lient les procédés de fabrication a la microstructure
générée et aux propriétés qui en découlent, doit étre menée. Ces propriétés mécaniques dépendent étroitement
des propriétés de la matiére dont les mousses sont faites mais aussi de la morphologie de leurs microstructures
(orientation, distribution et taille des pores, épaisseur des parois). Il est donc crucial de pouvoir quantifier et
mesurer ces parametres pour tendre vers une compréhension fine des propriétés mécaniques et définir des
modeles capables de relier le comportement macroscopique du matériau cellulaire vis-a-vis de son « équivalent »
massif et de la microstructure. En collaboration étroite avec la direction recherche et développement de
I’entreprise INTEREP, leader européen du caoutchouc cellulaire étanche, une caractérisation expérimentale du
comportement mécanique de mousses de différentes natures polymériques et de différentes topologies a d’abord
été effectuée. Ensuite un ensemble de modélisations géométriques a été développé a partir d’observations
microstructurales de vraies mousses en micro-tomographie de rayons X et a partir de microstructures générées
virtuellement par le biais d’une description physique du processus de fabrication de mousses polymeres.
Finalement, une simulation numérique éléments finis en 2D et en 3D de ces microstructures couplées a la
caractérisation expérimentale du matériau massif des parois a permis de reproduire et d’étudier finement les
mécanismes de déformations observés expérimentalement sur des mousses polymeéres et d’affiner les lois de
comportement empiriques avec la prise en compte d’un parameétre supplémentaire caractéristique de la statistique
de distribution des cellules dans 1’espace, c’est-a-dire de leurs localisations et de leur distribution de taille et de
forme.

Mots clefs : mousse polymeére, modélisation éléments finis, microstructure, micro-tomographie rayons X

241



Polymeric foams mechanical behavior analysis: X-ray tomography and

numerical simulation contribution

Abstract:

Polymeric foams materials combine mechanical, thermal, chemical and optical attractive properties interesting
light weighting structures problems. However, to diversify their applications and make them even more efficient
in the fields of health, transportation or construction, a fine study of the relationships between manufacturing
processes to generated microstructures and resulting properties must be conducted. These mechanical properties
highly depend on the properties of the material constituting the foams but also on the morphology of their
microstructures (orientation, distribution and pore size, wall thickness). Thus, it is crucial to quantify and
measure these parameters to strive for a detailed understanding of the mechanical properties and to set models
capable of relating the macroscopic behavior of cellular materials to that of bulk materials and to the
microstructures. In collaboration with the research and development division of INTEREP, European leader in
waterproof cellular rubber, an experimental characterization of the mechanical behavior of polymer foams of
different natures and different topologies was performed first. Then a geometrical modeling was developed both
from the microstructural observations of real foams obtained by X-ray micro-tomography and from virtual
microstructures generated through a physical description of polymer foams manufacturing process. Finally finite
element simulation in 2D and 3D of these microstructures were coupled with the experimental characterization
of bulk material allowing the deformation mechanisms experimentally observed on polymer foams to be
reproduced. In addition these simulations allowed the empirical behavior laws to be refined by taking into
account an additional parameter characteristic of the statistical spatial distribution of the cells, namely their
location, size and shape distributions.

Keys words: polymeric solid foam, finite elements modeling, microstructure, X-ray tomography
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