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INTRODUCTION

La problématique de I'allégement des structures est présente dans de nombreux
secteurs industriels en France et dans le monde. Les domaines de ’aéronautique, 1’aé-
rospatial, des transports terrestres ou nautiques tentent depuis plusieurs décennies
de remplacer les structures métalliques par des éléments composites. Ces matériaux
ont pour principal atout un compromis entre une rigidité élevée et une masse réduite,
ce qui permet de limiter la masse totale des systémes et, par voies de conséquence
de réduire leurs impacts environnementaux et d’améliorer leur efficacité énergétique.
Cette rupture technologique souléve des challenges scientifiques liés a 1’élaboration,
au vieillissement, a la réponse et a la résistance aux sollicitations extérieures. Parmi
ces aspects, le probléme sur lequel nous nous focalisons, est le comportement vibra-
toire de ces structures composites. Leur faible masse, associée a leur rigidité élevée et
a leur amortissement faible, induit un comportement vibratoire et acoustique qui est
souvent moins satisfaisant que celui des structures métalliques classiques. De nom-
breuses solutions permettent de limiter les niveaux vibratoires grace a l'utilisation
de matériaux polymeéres, qui permettent la dissipation de ’énergie de déformation.
Cependant, les solutions actuelles sont en général optimisées pour une nature d’ex-
citation particuliére i.e. pour une gamme de fréquences données. De plus elles sont
souvent adaptées & un environnement thermique spécifique. Les travaux présentés
dans ce manuscrit visent a s’affranchir de ces limites, en combinant I'utilisation d’un
matériau a fort potentiel dissipatif avec des stratégies de pilotage de ses propriétés
via un controle en température. L’objectif, a terme, est de disposer d’'un matériau
composite dont les propriétés amortissantes sont régulées en fonction des conditions
opérationnelles.

Dans le domaine en plein essor des matériaux dits intelligents, une importante
activité scientifique s’est développée depuis une dizaine d’années sur les polymeéres a
mémoire de forme qui semblent présenter de nombreux atouts. Leur capacité de chan-
ger de forme sous 'effet d’un stimulus extérieur, par exemple thermique, présente un
intérét certain pour les applications biomédicales et de déploiement de structures.
C’est d’ailleurs pour des perspectives de "morphing" de structures aéronautiques
que les premiéres recherches sur les polyméres & mémoire de forme ont été lancées au
Département Mécanique Appliquée de l'institut FEMTO-ST en 2008. Dans la lignée
des activités précédemment développées autour des alliages & mémoire de forme, les
études menées sur le matériau Veriflex® ont permis de renforcer la double approche
matériau et structure a travers la confrontation d’analyses dynamiques mécaniques et
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INTRODUCTION

d’analyses modales expérimentales. Mais elles ont aussi révélé deux caractéristiques
essentielles du comportement des polyméres & mémoire de forme : une trés grande
différence de rigidité entre les états vitreux et caoutchoutique d’une part, et une va-
leur importante du facteur de perte au passage de la transition vitreuse d’autre part,
ouvrant la perspective nouvelle d’utilisation de polymeéres & mémoire de forme pour
le controéle vibratoire passif ou semi-actif des structures.

Les objectifs généraux de cette thése ont alors été définis ainsi :

— identifier un polymére a mémoire de forme adapté aux besoins et maitriser son
procédé de fabrication ;

— caractériser et comprendre son comportement thermomécanique dans une large
gamme de fréquences et de températures;

— proposer un modéle de comportement représentatif et adapté au calcul de struc-
tures;

— évaluer le potentiel du polymeére intégré dans une structure composite en termes
de pouvoir amortissant et de controlabilité.

Ce manuscrit est structuré en quatre chapitres. Le premier chapitre précise le
positionnement vis-a-vis de 1’état de l'art et du contexte de I’étude, conduisant au
choix du matériau retenu. Le deuxiéme chapitre est consacré a la caractérisation des
propriétés mécaniques dynamiques du tBA/PEGDMA sur une large bande de fré-
quences et de températures dans I'optique de déterminer les parameétres d’un modéle
rhéologique représentatif de son comportement. Le troisiéme chapitre s’emploie & in-
vestiguer le domaine de validité du modéle défini par le biais de multiples moyens de
caractérisation expérimentaux. Finalement une structure composite est dimension-
née par le biais d’'un modeéle éléments finis puis un prototype est élaboré et testé
expérimentalement afin de démontrer le pouvoir amortissant du polymére & mémoire
de forme controlable par un pilotage thermique.

10 These de Doctorat - P. Butaud
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PREAMBULE

Ce premier chapitre présente les éléments contextuels et bibliographiques néces-
saires pour la compréhension de ’orientation de ces travaux de thése. Il permet d’éta-
blir le lien possible entre le domaine des polyméres & mémoire de forme et celui de
I’amortissement structural. En faisant le point sur ces deux thématiques, ce chapitre
explique en quoi les polyméres & mémoire de forme sont potentiellement intéressants
pour la dissipation d’énergie vibratoire. Enfin, la fin du chapitre se concentre sur le
tBA/PEGDMA qui est le polymére & mémoire de forme choisi pour I’étude.

These de Doctorat - P. Butaud 11



ELEMENTS CONTEXTUELS ET BIBLIOGRAPHIQUES

1.1 LES POLYMERES A MEMOIRE DE FORME

Dans cette partie, une premiére section présente les polymeéres de fagon générale.
Cette description est notamment basée sur 'ouvrage de P. Combette et I. Ernoult
[Combette 05]. Cela permet ensuite de mieux aborder I'effet mémoire de forme des
polymeres, d’expliquer son origine et les différentes applications possibles qui en
découlent. Finalement la classe des polyméres a mémoire de forme est présentée
ainsi que les propriétés mécaniques propres a cette classe de matériau.

1.1.1 LES POLYMERES

Il est d’usage de distinguer quatre grandes classes de matériaux :

— les métaux et leurs alliages,

— les céramiques et les verres,

— les polymeéres,

— les matériaux composites.
Nous nous intéressons ici a la classe des polymeéres.
Les polymeéres, appelés communément "matiéres plastiques" se sont imposés dans
tous les domaines, utilisés dans des objets les plus communs jusque dans des applica-
tions les plus sophistiquées. Leurs propriétés dépendent de ’architecture des chaines
atomiques les constituant. On distingue :

— les thermoplastiques,

— les élastomeéres,

— les thermodurcissables.
Les polymeéres thermoplastiques sont recyclables. Ils sont constitués de macromo-
lécules linéaires ou ramifiées, la cohésion entre les chaines moléculaires est assurée
par des liaisons secondaires de Van der Waals. Certains de ces polymeéres sont semi-
cristallins, ils contiennent alors des zones amorphes et des régions cristallines ordon-
nées.
Les élastomeéres sont des matériaux amorphes. Ils sont constitués de macromolé-
cules linéaires reliées entre elles par quelques pontages entre leurs chaines. La réaction
chimique conduisant a ces liaisons entre chaines s’appelle la vulcanisation et permet
une réticulation du matériau.
Les polyméres thermodurcissables sont amorphes et sont formés par un réseau
tridimensionnel de macromolécules. Ils sont réticulés, le taux de réticulation étant
de 10 & 100 fois plus élevé que dans les élastomeres.

Lorsque la température augmente, un polymeére peut traverser quatre domaines
d’état structural délimités par trois températures :
— la température de transition vitreuse T}, cette transition étant observée
dans la phase amorphe du polymeére,
— la température de fusion 7} qui ne concerne que la phase cristalline du
polymeére si elle existe,

12 These de Doctorat - P. Butaud



1.1 LES POLYMERES A MEMOIRE DE FORME

— la température de décomposition thermique 7; ou le polymeére perd son
intégrité.

Dans I'état vitreux, quand la température 7" du polymeére est inférieure a la tem-
pérature de transition vitreuse 7}, les molécules n’ont aucun ordre, elles forment des
"pelotes" enchevétrées —souvent assimilées a un plat de spaghettis—. La cohésion entre
les chaines est assurée par les liaisons de Van der Waals —assimilées au Comté dans
les pdtes—. La mobilité des molécules de la phase vitreuse est d’autant plus faible
que la température est basse, ce qui confére au polymére une bonne rigidité, une
résistance mécanique correcte et une faible capacité de déformation.

Dans I'état caoutchoutique, quand 7, < T" < T} ou Ty , une partie des liaisons
de Van der Waals sont rompues du fait de ’agitation thermique —le Comté fond-,
et le volume du polymeére augmente. Il en résulte une plus grande facilité de mouve-
ment des molécules. Cette mobilité moléculaire, accrue par rapport a 1’état vitreux,
confére :

— aux élastomeéres leurs propriétés élastiques remarquables. Cette grande capa-
cité de déformation réversible est due a la souplesse des chaines et a la longueur
des segments moléculaires entre deux noeuds de réticulation. A température am-
biante, les élastomeres se trouvent dans un état caoutchoutique, leur 7}, étant
comprise entre —100°C et —5°C suivant le matériau considéré [Le Saux 10];

— aux polymeéres thermodurcissables une souplesse et un allongement élas-
tique réduits par rapport aux élastomeéres du fait de leur taux de réticulation
trés élevé

— aux polymeéres thermoplastiques amorphes un comportement caoutchou-
tique temporaire. En effet, les molécules linéaires non réticulées par des nceuds
chimiques peuvent étre liées les unes aux autres par des noeuds d’enchevétre-
ment. Mais cet état est temporaire et disparait lorsque les molécules se démélent
par reptation et glissent les unes sur les autres pour atteindre 1’état fluide. Pour
les semi-cristallins, les zones cristallines jouent le role de nceuds de réticulation
et apportent une certaine élasticité a faible contrainte.

La table 1.1 présente un bilan du comportement mécanique des polyméres
en fonction de la température. Nous verrons par ailleurs, dans le chapitre 2, que les
propriétés mécaniques des polyméres dépendent également de la fréquence a laquelle
ils sont sollicités.
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ELEMENTS CONTEXTUELS ET BIBLIOGRAPHIQUES

TABLE 1.1 — Comportement mécanique des différentes classes de polymeéres en fonction des
domaines d’état structural [Combette 05].

o Etat caoutchoutique Décomposition
. e ———— > i
i Vitreux temporaire Désenchevétrement Fluide thermique
| |
S ? | T T ,'t
emperature

qg': E Module Tg Module = quelques MPa, Tq P
B noetd d'enchevétrement | €lastique élevé Allongement réversible < 200%
]
5
o)
iE e
o= Vitreux Etat caoutchoutique Tf  Fluide ccomposition
S| = thermique
=l & | | |

8 I T T >

Z Fmelle cristall Module Tg Module : augmente avec la Tq Température

amelle cristalline , . , , . P

g phase amorphe élastique élevé CrlSta}hnlt(.%,

) Allongement réversible < 200%
q) o 7 e
5|2 \ chaine Vitreux < geC Etat caoutchoutique De&?mp.osnmn
| & | | ermique
HE | T Températ
2|5 AN Module Tg Module ~ 0.1 4 10 MPa, Td empérature
ol ?fjl‘z:riz;‘::;i?e élastique élevé Allongement réversible < 1000%
2
S
ale Vitreux Etat caoutchoutique Décomposition
S5 thermique
= : : >
S| 8 . .
g g T Chaine Module Ts Module = 10 & 50 MPa, Td Température
5| élastique élevé Allongement réversible faible
ﬁ \ noeud chimique

de réticulation

1.1.2 L’EFFET MEMOIRE DE FORME DES POLYMERES

La sensibilité des propriétés mécaniques des polymeéres a la température leur
confére ce que 'on appelle une "mémoire de forme". La mémoire de forme, plus ou
moins intéressante selon la classe du polymére considéré, est présentée ci-aprés.

1.1.2.1 PRINCIPE

L’effet mémoire de forme est la capacité pour un matériau d’étre déformé de
maniére stable dans un certain domaine de température et de retrouver sa forme
initiale sous 'action d’un stimulus extérieur [Sillion 02]. Plusieurs stimulus peuvent
étre utilisés pour activer la mémoire de forme d’un polymeére : ’eau, la chaleur, les
ultraviolets, 1’électricité, etc. [Behl 07, Ratna 08, Wang 12].

La figure 1.1 montre I'effet mémoire de forme d’un polymeére répondant a un sti-
mulus thermique, c’est l'activation la plus courante a ce jour et celle étudiée dans
cette thése.

La premiére étape est la "programmation" du matériau, cela consiste a le déformer
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1.1 LES POLYMERES A MEMOIRE DE FORME

mécaniquement & chaud (7" > T}) jusqu’a obtenir la forme secondaire souhaitée. Du-
rant la seconde étape, le matériau est refroidi tout en maintenant la force appliquée.
Ensuite, les contraintes sont relachées donnant lieu a un faible retour élastique du
matériau. A ce stade si aucun traitement thermique n’est appliqué, la forme secon-
daire est conservée. Finalement, la forme initiale, ou permanente, est restituée en
chauffant le matériau libre d’efforts extérieurs. La température au-dela de laquelle
le matériau doit étre chauffé pour fixer la forme secondaire et retrouver la forme
permanente est comprise dans le domaine de transition vitreuse du matériau.

g
1 k!

Programmation 8 B Refroidissement Chauffage
sous contrainte sous contrainte libre de
contrainte

Forme permanente Forme secondaire Forme permanente

—

FIGURE 1.1 — L’effet mémoire de forme par activation thermique.

L’effet mémoire de forme est plus ou moins intéressant selon la classe du polymeére
étudié [Liu 07).
La mémoire des polymeéres thermoplastiques amorphes est limitée car seuls les
neeuds d’enchevétrement garantissent une légére mémoire de forme. Mais ’applica-
tion d’'une déformation trop importante entraine le désenchevétrement des chaines
et donc des déformations non réversibles.
Les polymeéres thermoplastiques semi-cristallins sont plus efficaces, ce sont les
cristallites qui permettent la mémoire de forme |[Liu 02]. La température de mémoire
de forme correspond alors & la température de fusion T des cristallites au dela de
laquelle le matériau gagne en mobilité et peut étre déformé.
Les élastomeéres, leur température de transition vitreuse étant inférieure a 0°C, sont
moins utilisés pour leur effet mémoire de forme
Les principaux polyméres & mémoire de forme étudiés sont des polymeéres thermo-
durcissables [Lin 99, McClung 12, Gall 05|. La figure 1.2 explique le fonctionnement
de la mémoire de forme d’un polymére thermodurcissable. Dans sa forme permanente
a température ambiante, en phase (1), la rigidité du polymére est assurée par les liai-
sons de Van der Waals. En chauffant (2), ces liaisons disparaissent et permettent la
mobilité des chaines dans la limite des noeuds de réticulation (1’allongement du maté-
riau sera d’autant plus élevé que la longueur des chaines entre nceuds de réticulation
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est grande). Le polymeére peut donc étre déformé (3). Des contraintes internes appa-
raissent car la conformation des molécules ne correspond plus a leur état stable. En
maintenant la déformation et en refroidissant (4), les liaisons de Van der Waals se
reforment et maintiennent le polymeére dans la forme secondaire. Par chauffage, les
liaisons de Van der Waals se rompent, et le polymére reprend sa forme permanente
sous l'effet des contraintes internes (5). C’est la mémoire de forme d’un polymeére
thermodurcissable [Lendlein 02b).

(5)
Tg Refroidissement (1)
- )-\
/

Tg
Chauffage/ )

Forme permanente 3| \
Chauffage

N

®  Noeud de réticulation

% Liaison de Van der Waals

T, (2)
-<«—> (Contraintes internes
Tg
Forme secondaire
Refroidissement .
L Programmation
avec maintien
de la forme
de la forme .
Tg sous contrainte
(3)
FIGURE 1.2 — Fonctionnement de 'effet mémoire de forme.
Cette mémoire de forme des polymeéres est connue depuis de nombreuses années
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mais suscite ces deux derniéres décennies un certain intérét dans le monde de la
recherche, comme dans les milieux industriels, car de nombreuses applications inno-
vantes sont envisagées.

1.1.2.2 APPLICATIONS ET TRAVAUX DE RECHERCHE ASSOCIES

Les applications de la mémoire de forme des polyméres sont nombreuses [Behl 10,
Dietsch 07].
La plupart d’entre eux étant biocompatibles [Yakacki 07|, les applications récentes vi-
sées sont principalement axées sur le domaine biomédical [El Feninat 02, Small IV 07].
Elles comprennent par exemple des stents [Gall 05|, des dispositifs cardiovasculaires
[Small IV 05], des capsules pharmacologiques [Fernandes 12], des sutures [Lendlein 02a
(figure 1.3), etc.

20°C 37°C 41°C

FIGURE 1.3 — Mémoire de forme d’un polymeére utilisée pour une suture; la fermeture de
la plaie se fait grace au rétrécissement du polymeére avec la température [Lendlein 02a].

L’effet mémoire de forme peut également offrir des possibilités intéressantes en
aéronautique [Leng 12, Sofla 10] et aérospatial [Liu 14| pour le déploiement de struc-
tures. En effet la structure peut étre fabriquée dans sa forme permanente déployée,
ensuite chauffée et pliée a la forme temporaire choisie et finalement refroidie. Au
moment voulu, la structure est chauffée et se déploie dans sa forme permanente
(figure 1.4). Cela offre une alternative aux systémes mécaniques complexes. Cette
possibilité a été testée pour la navette spatiale de la mission STS-134 [Santo 13].

‘ -
oy

o0
Q
w

FIGURE 1.4 — Déploiement d’un panneau solaire grace a la mémoire de forme d’une charniére
en polymére [Lan 09)].

Des applications plus orientées grand public sont aussi envisagées, pour ’ameuble-
ment par exemple. La figure 1.5 présente 1’ceuvre de lartiste Carl de Smet [Noumenon 12].
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Ce fauteuil en mousse polyuréthane est livré aplati et se déploie sous 'action de la
chaleur. On comprend bien tous les avantages qu’auraient ce genre d’ameublement,
la facilité de montage bien stir, mais également un impact sur ’empreinte carbone
vis-a-vis du gain de place pour le transport de ces meubles.

FIGURE 1.5 — Fauteuil & mémoire de forme [Noumenon 12

Afin de valider la faisabilité de ces applications et les dimensionner, un grand
nombre de travaux sont dédiés a la définition de modeéles capables de décrire 1'effet
mémoire de forme des polymeres [Hu 12|. En effet grace a la modélisation, un certain
nombre de phénoménes peuvent étre prédits et vérifiés, tels que les effets mémoire
de forme avec ou sans contrainte, leur dépendance a la température, au temps, pour
différents taux de déformation... La modélisation peut également permettre d’amé-
liorer la compréhension des mécanismes de la mémoire de forme.

Les travaux sur la modélisation de I'effet mémoire de forme peuvent étre classés
en deux grandes catégories :
— les modéles fondés sur une représentation biphasée du matériau, proposée
par Liu et al. [Liu 06] et améliorée par la suite [Chen 08, Qi 08, Volk 10|,
— les modéles basés sur une approche thermoviscoélastique introduite par To-
bushi et al. [Tobushi 97] et étendue dans plusieurs travaux [Diani 06, Nguyen 08,
Srivastava 10].

Modéle biphasé. Liu et al. [Liu 06| considérent que deux phases purement élas-
tiques coexistent dans le polymeére durant la transition vitreuse définie par 7T} : la
phase vitreuse (état rigide) et la phase caoutchoutique (état souple). La fi-
gure 1.6 montre la représentation schématique du polymeére dans ce modéle biphasé.
Le modéle combine ainsi la rigidité de chaque état pour décrire le comportement du
matériau "composite" comprenant les deux phases. Le modéle biphasé représente la
dépendance en température du comportement du polymeére par le changement de sa
"microstucture", en faisant évoluer la répartition, en fraction volumique, des deux
phases du matériau. La formulation de la fraction volumique de chacune des phases,
en fonction de la température, est obtenue en ajustant les parameétres a partir d’es-
sais expérimentaux.

Gilormini et Diani |Gilormini 12| ont montré que ce modeéle ne permet pas de
simuler une mémoire de forme a différentes vitesses de chauffage du fait de la dé-

18 These de Doctorat - P. Butaud



1.1 LES POLYMERES A MEMOIRE DE FORME

Phase caoutchoutique
Phase vitreuse
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FIGURE 1.6 — Représentation schématique du polymére dans un modéle biphasé de Lui et
al. [Liu 06].

termination empirique des fractions volumiques. Ils montrent par ailleurs que cette
dépendance a la vitesse de l'effet mémoire de forme est difficile & intégrer dans un
modele biphasé et complexifie largement les équations. En conséquence pour chaque
cycle de mémoire de forme, les paramétres du modeéle nécessitent un recalage par
rapport aux résultats expérimentaux, de tels modéles apparaissent donc uniquement
descriptifs et non prédictifs.

Modéle thermoviscoélastique. Une autre approche pour modéliser le compor-
tement thermomécanique de mémoire de forme consiste plutot a se baser sur les
propriétés viscoélastiques des polymeéres. Elle a été développée par Tobushi et al.
[Tobushi 97]. La mémoire de forme est modélisée a partir d'un schéma rhéologique
combinant en paralléle une branche visqueuse (ressort-amortisseur) et une branche
élastoplastique (ressort-patin) (figure 1.7). Les paramétres rhéologiques sont déter-
minés a partir d'une série d’essais menés dans la zone de température de la transition
vitreuse. Ce modéle permet d’exprimer le comportement de mémoire de forme du
polymére en fonction de la température.

AN\ —
&g EZ
FIGURE 1.7 — Représentation schématique du modéle rhéologique de Tobushi et al.

[Tobushi 97]. Ey et Es sont des ressorts linéaires, p est un amortisseur et €5 est un pa-
tin (ou élément de Saint-Venant).
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Cette approche viscoélastique a été utilisée et améliorée par [Diani 06, Nguyen 08,
Srivastava 10]. Afin d’obtenir une meilleure concordance entre les résultats numé-
riques et expérimentaux, des branches visqueuses (ressort-amortisseur) sont ajoutées
en paralléle du modéle de base. En augmentant le nombre de paramétres, jusqu’a
12 branches |Diani 12], il est possible de prédire correctement le retour mémoire de
forme du polymeére en petites déformations, et plus récemment en grandes défor-
mations [Escobar 14]. Néanmoins, on peut se poser la question de la signification
"physique" de tous ces paramétres.

L’effet mémoire de forme des polymeéres est donc largement étudié, beaucoup
d’équipes de recherche travaillent & sa modélisation pour parvenir & prédire la mé-
moire de forme du matériau et dimensionner de nouvelles applications.

Les travaux présentés dans les prochains chapitres ne s’attacheront pas a élaborer
ou améliorer ces modéles. Nous nous intéresserons plutdt aux propriétés mécaniques
spécifiques aux polymeéres & mémoire de forme. En effet seulement certains polymeéres
méritent ce titre, la partie suivante présente cette catégorie de polymeres.

1.1.3 POLYMERES A MEMOIRE DE FORME ET PROPRIETES MECANIQUES

Afin de mettre en évidence les capacités de mémoire des polyméres & mémoire
de forme, un cycle de chargement thermo-mécanique (figure 1.8) est réalisé sur le
Veriflex®. Le Veriflex® est un polymére a mémoire de forme thermodurcissable a
base de styréne, commercialisé par CRG Industries.

Sur la figure 1.8, au point (1), I'éprouvette de Veriflex® est dans sa forme per-
manente, chauffée au dela de sa T}, donc dans un état caoutchoutique. Entre (1)
et (2) une force est appliquée sur I’éprouvette afin de la déformer jusqu’a dans une
forme secondaire, & prés de 100% de déformation nominale. S’ensuit une courte phase
de relaxation du matériau entre (2) et (3) (due au pilotage machine). Le polymeére
est ensuite refroidi, entre (3) et (4), tout en conservant la contrainte appliquée pour
maintenir I’éprouvette dans sa forme secondaire. Une fois le polymeére dans son état
vitreux, la force est relachée (5). A ce stade si aucun traitement thermique n’est
appliqué, I'éprouvette reste dans sa forme secondaire stable. La derniére étape, le
stimulus thermique, permet & l’éprouvette de retrouver sa forme initiale par mé-
moire de forme (6). Moins de 1% de déformation résiduelle est observé sur les 100%
de déformation appliqués.

La figure 1.9 montre les photographies de la mémoire de forme d’un échantillon de
Veriflex®.

Le Veriflex® est ainsi classé comme polymére & mémoire de forme car il admet
des déformations aprés Tj trés grandes, pouvant aller jusqu’a plusieurs centaines de
pour-cents, et peut revenir a son état initial sans déformation résiduelle importante.
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FiGURE 1.8 — Cycle de mémoire de forme mesuré sur une éprouvette de Veriflex®
(45%x4.5x1.5 mm3

[Butaud 15e|.

) en traction sur une machine électromécanique (Instron 6025)

Sans avoir a tracer le cycle de mémoire de forme, qui expérimentalement peut étre
délicat a obtenir, les polymeéres a mémoire de forme peuvent étre identifiés grace a
leurs propriétés mécaniques intrinséques. En effet les polyméres & mémoire de forme
présentent par exemple une transition de phase rapide, dans un faible intervalle
de température autour de 7, (une vingtaine de degrés environ) [Sillion 02].

Par ailleurs, le module de I'état vitreux d’un polymeére & mémoire de forme est 100
a 1000 fois supérieur au module de son état caoutchoutique. Plus le rapport entre
les modules est grand plus la mémoire de forme est rapide, et plus le polymeére
développe une force importante au retour a sa forme permanente [Du 10]. Les me-
sures du module vitreux et du module caoutchoutique donnent donc une information
essentielle sur les capacités de mémoire du polymere étudié.

Une autre propriété mécanique définissant la mémoire de forme d’un polymére est
son angle de perte 0 durant la transition vitreuse. L’angle de perte, défini précisé-
ment dans la Section 2.1.1, caractérise d'un point de vue macroscopique le frottement
interne entre les molécules des chaines rendues mobiles sous l'effet de la sollicitation.
Cette mobilité structurale est associée au comportement visqueux du matériau lors
de la transition de phase définie par Tj. Il apparait que plus le facteur de perte
(tangente de l’angle de perte) d’un polymére est élevé plus sa mémoire de forme
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FIGURE 1.9 — Démonstration de la mémoire de forme du Veriflex®, I'éprouvette retrouve
sa forme d’origine sous l'action de la chaleur.

est importante et rapide |[Chun 02, Tsai 08, Barwood 14]. Les polyméres & mémoire
de forme ont une valeur maximale de facteur de perte, au moment de la transition
de phase, pouvant varier de 0.5 [Biju 13|, & plus de 2.5 [Ortega 08] pour certains,
la, plupart oscillant entre 1 et 2 [Ellson 15, Xie 09, Tandon 09]. C’est cette propriété
des polymeéres & mémoire de forme, non exploitée a ce jour a notre connaissance,
qui va nous intéresser par la suite et sur laquelle nous allons nous focaliser. Car
lorsque le facteur de perte est élevé, il y a dans le polymeére une perte importante
de I'énergie mécanique fournie, ce facteur représentant la capacité amortissante du
matériau [Chu 80]. Un bon polymére a mémoire de forme sera donc également un
bon candidat pour I'amortissement structural.

La partie suivante présente quelques éléments contextuels sur I’amortissement struc-
tural, cette partie se veut concise, les détails étant présentés tout au long du manuscrit
aux moments adéquats.

1.2 AMORTISSEMENT STRUCTURAL

Le contrdle des vibrations et la réduction du bruit sont devenus des enjeux ma-
jeurs dans de nombreux domaines aussi variés que l'instrumentation, 1’automobile,
I’aéronautique ou I'aérospatial. Un niveau élevé de vibrations peut en effet étre source
d’inconfort, peut engendrer des risques de rupture par fatigue ou perturber la réponse
du systeme. Les objectifs recherchés quant a ’amortissement des vibrations revétent
donc différents aspects tels que 'amélioration du confort acoustique, la stabilité des
structures et 'augmentation de la durée de vie des matériaux et des structures.

1.2.1 METHODES DE REDUCTION DE NIVEAU VIBRATOIRE

Les vibrations et le bruit dans les systémes dynamiques peuvent étre réduits par
un certain nombre de moyens. Par exemple, le contréle actif est une méthode en
vogue aujourd’hui.

L’amortissement actif peut étre introduit par le biais de matériaux piézoélectriques
qui jouent un role de capteurs et d’actionneurs. Une couche de matériaux piézo-
électriques est collée sur la structure, sa déformation produit un signal électrique;
inversement un signal électrique peut leur étre transmis pour appliquer des efforts
locaux et ainsi controler le comportement vibratoire [Trindade 00|. Cette approche
présente de nombreux avantages tels que 'adaptabilité et la performance du controle
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des vibrations [Sunar 99, Tateo 14, Collet 14]. Néanmoins cette technique nécessite
une source d’énergie et une partie électronique qui viennent complexifier la struc-
ture. C’est pourquoi, les techniques passives restent d’actualité. Elles apportent une
solution fiable et robuste, a faible cotit [Rao 03]. L’amortissement passif ne requiert
pas d’énergie extérieure, et se base plutot sur I'ajout de matériaux possédant des
propriétés dissipatives, comme les matériaux viscoélastiques.

1.2.2 MATERIAUX VISCOELASTIQUES ET AMORTISSEMENT
1.2.2.1 MATERIAUX VISCOELASTIQUES

L’ajout de matériaux viscoélastiques sur une structure permet une réduction no-
table des niveaux vibratoires, et de ce fait, une diminution des niveaux du bruit émis
par cette structure. En effet, lorsqu’il se déforme, ce type de matériau posséde une
capacité naturelle & dissiper de I’énergie. On parle dans ce cas d’amortissement struc-
tural ou hystérétique, par référence a I’hystérésis qui est observée sur un diagramme
force - déplacement (figure 1.10). L’aire de la surface obtenue représente 1’énergie
dissipée durant le cycle. Elle est pilotée par la capacité amortissante du matériau :
plus l'aire est grande plus la quantité d’énergie dissipée est importante.

F(t) A

2Y

FIGURE 1.10 — Diagramme d’hystérésis force F(t) - déplacement x(t).

La surface d’un cycle d’hystérésis est liée a ’angle de perte du matériau viscoélas-
tique qui doit donc étre le plus élevé possible pour dissiper un maximum d’énergie
[Huang 14]. Néanmoins, Hartman et al. [Hartmann 94| ont montré que plus un ma-
tériau a un facteur de perte élevé moins il amorti sur une large bande de fréquence.
Il faut donc trouver un compromis entre la valeur du facteur de perte et sa plage
fréquentielle d’action étant donné qu’il est impossible qu'un matériau viscoélastique
ait un bon rendement sur une trés grande plage de températures et de fréquences
[Foin 99]. Pour s’adapter aux diverses conditions de fréquences et de températures
rencontrées dans l'industrie, les manufacturiers de matériaux viscoélastiques pro-
posent donc toute une gamme de matériaux (figure 1.11).
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FIGURE 1.11 — Exemples de dispositfs amortissants. (a) Plots viscoélastiques (doc. Paulstra
Vibrachoc). (b) Patchs viscoélastiques (doc. Farrat).

1.2.2.2 INTEGRATION DE DISPOSITIFS AMORTISSANTS DANS LES STRUCTURES

Le point principal dans 'amortissement des structures par des matériaux visco-
élastiques consiste a placer le matériau amortissant de telle sorte qu’il maximise son
énergie de déformation. En effet, plus le matériau amortissant se déforme et plus il
dissipe de I’énergie.

On distingue deux configurations parmi les traitements dissipatifs pour controéler les
vibrations :

— les traitements libres,

— les traitements contraints.

Le traitement libre (figure 1.12) consiste & fixer un matériau viscoélastique a la
surface de la structure. Lorsque celle-ci est déformée en flexion, le matériau visco-
élastique est sollicité principalement en traction/compression et dissipe une partie
de I'énergie.

Matériau viscoélastique

INNEEEEEEE

Structure

b

Structure non déformée Structure déformée

FIGURE 1.12 — Traitement viscoélastique libre.

L’efficacité du patch viscoélastique augmente si sa longueur ou son épaisseur
augmente, cela au détriment du poids de la structure. Par ailleurs, pour obtenir un
amortissement important avec un traitement libre, la différence entre la rigidité du
matériau viscoélastique et celle de la structure doit étre la plus faible possible ; mais
les matériaux viscoélastiques qui ont une rigidité élevée sont peu dissipatifs...

La deuxiéme configuration, en traitement contraint, permet généralement d’abou-
tir & de meilleures performances. En effet, cette solution (figure 1.13) développée
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par Kerwin et al. [Kerwin 59|, augmente la capacité de dissipation du traitement
en contraignant la couche viscoélastique par une plaque de raideur élevée fixée sur
le matériau viscoélastique. Le matériau viscoélastique se déforme alors par cisaille-
ment et les déformations sont plus importantes [Cai 04, Granger 09], il y a donc plus
d’énergie dissipée.

/ Couche contrainte Matériau viscoélastique

Structure

h

Structure non déformée Structure déformée

FIGURE 1.13 — Traitement viscoélastique contraint.

Ainsi les solutions amortissantes passives reposent sur un choix judicieux du ma-
tériau viscoélastique et de son positionnement sur la structure. Le matériau doit
posséder un facteur de perte suffisamment élevé sur une large bande de fréquences
et de températures pour dissiper un maximum d’énergie.

Cela nous rameéne alors aux polymeéres a mémoire de forme qui possédent un facteur
de perte important pour avoir une mémoire de forme intéressante. Les polymeéres
a mémoire de forme sont donc potentiellement de bons candidats pour 'amortisse-

ment structural. Ceci est mis en évidence par la suite grace aux essais menés sur le
tBA/PEGDMA, polymeére & mémoire de forme de I’étude.

1.3 Focus sur LE TBA/PEGDMA

1.3.1 PROPRIETES DU TBA/PEGDMA

Le choix du polymeére & mémoire de forme adéquat pour ces travaux de thése s’est
basé sur plusieurs critéres :

— impact environnemental faible,

— disponibilité d’un protocole d’élaboration détaillé,

— valeur du facteur de perte élevée.

Le Veriflex®, polymére & mémoire de forme précédemment étudié au Départe-
ment de Mécanique Appliquée, a été retiré de la vente suite & des problémes sanitaires
du fait de sa composition a base de styréne. Il nous paraissait donc important, suite
a cette expérience, de choisir un polymeére a mémoire de forme a faible impact envi-
ronnemental.

Notre choix s’est orienté initialement vers le vitrimére, découverte récente de ’équipe
de Ludwik Leibler [Montarnal 11|, qui est un polymeére & mémoire de forme aux carac-
téristiques de thermodurcissable, donc relativement rigide, mais recyclable comme les
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thermoplastiques. Malheureusement le protocole d’élaboration de ce matériau n’était
pas assez détaillé pour réussir a le fabriquer en interne de fagon fiable et reproduc-
tible.

Le tBA/PEGDMA, a base de tert-butyl acrylate (tBA) et de poly(éthyléne glycol)
diméthacrylate (PEGDMA), est alors apparu comme étant une bonne alternative.
Le tBA/PEGDMA est un polymeére & mémoire de forme thermodurcissable amorphe
dont le protocole d’élaboration est disponible dans les travaux de Yakacki et al.
[Yakacki 07] et de Srivastava et al. [Srivastava 10]. Les travaux de recherche effectués
sur ce matériau sont principalement orientés vers des applications bio-médicales, les
polymeéres a base d’acrylate et d’éthyléne-glycol ayant fait leurs preuves en terme de
biocompatibilité [Wichterle 60, Roether 04]. Les deux premiers critéres de sélection
semblent donc remplis par le tBA/PEGDMA. La figure 1.14 apporte les informations
quant au troisiéme critére sur le facteur de perte.

T T T 7T T T T T 3 T T T T l T T T T ‘ T T 7T T ‘ T T 7T T
Awt% 2wt%
1000 1 - PEGDMA(550) b
— 10wt% —
[t 100wt% = _|
S 100 - 20wt%
o 85wt% 40wt = ~
g 10 | PEGDMA(550) -| 8 40Wt% 7
] N
s 1~ s5wto% -
1~ o
= _ 100wt% i
2wt%  Awt%
01 | | | | | | | | | ‘ | | | | ‘ 1 | | | O + N
-25 25 75 125 175 -25 25 75 125 175

Température [°C] Température [°C]

FIGURE 1.14 — Pour différentes proportions de PEGDMA (550), module et facteur de perte
du tBA/PEGDMA en fonction de la température, d’aprés [Ortega 08].

Les travaux de Ortega et al. donnent 1’évolution des propriétés mécaniques du
tBA/PEGDMA avec la température. Ils montrent que la proportion des constituants
du polymeére & mémoire de forme influe sur la valeur de la température de transition
vitreuse, sur le rapport entre le module vitreux et le module caoutchoutique ainsi que
sur les valeurs du facteur de perte tan(d) en fonction de la température. La valeur
maximale du facteur de perte varie ainsi entre 0.5, pour un mélange avec 100 wt%
(pourcentage massique) de PEGDMA, et 2.5, pour moins de 4 wt% de PEGDMA
dans la composition du tBA/PEGDMA. Le facteur de perte atteint ainsi des va-
leurs trés intéressantes, puisque les matériaux classiquement utilisés pour I’amortis-
sement structural, et réputés trés amortissants, ont un facteur de perte d’environ 1.5
[3M™ 12]. Le troisiéme critére semble donc largement abordable avec une composi-
tion de tBA/PEGDMA pauvre en PEGDMA.

Le polymeére & mémoire de forme étudié dans ces travaux de theése est donc le
tBA/PEGDMA, dans les proportions de 95 wt% de tBA et 5 wt% de PEGDMA. Le
matériau choisi a, selon les travaux d’Ortega et al. [Ortega 08|, un module a ’état
vitreux d’environ 2000 MPa, un module caoutchoutique autour de 1 MPa et une
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transition vitreuse aux alentours de 55°C avec un facteur de perte avoisinant les 2.5.
On peut alors s’interroger sur la classification du tBA/PEGDMA en tant que thermo-
durcissable. Il parait difficile de le ranger dans une classe ou une autre en se basant
sur le bilan du comportement mécanique des polymeres en fonction de la température
de la table 1.1. Le tBA/PEGDMA a en effet plutéot les propriétés mécaniques d’un
élastomere mais une température de transition vitreuse positive... La méme question
se pose pour la plupart des polymeres a mémoire de forme thermodurcissables qui ad-
mettent des déformations réversibles tres importantes dans leur état caoutchoutique
remettant en cause leur appartenance a la classe des polymeéres thermodurcissables.
Cette question reste ouverte.

Avant de présenter la caractérisation de ce polymeére a mémoire de forme et son uti-
lisation pour I'amortissement structural, il reste a relever le défi de son élaboration,
décrite dans la partie suivante.

1.3.2 ELABORATION DU TBA /PEGDMA

Deux stagiaires, Nicolas Brault et Antoine Poulain, ont participé & la mise au
point d'un protocole de fabrication de plaques de tBA/PEGDMA, en s’inspirant des
travaux de Yakacki et al. [Yakacki 07| et de Srivastava et al. [Srivastava 10].

Le tBA et le PEGDMA(550) sont tous deux sous forme liquide, et le photo-initiateur,
sous forme de poudre. Les 5 wt% de PEGDMA sont mélangés aux 95 wt% de tBA
dans un bécher. Le photo-initiateur, dans les proportions de 0.5 wt% du poids total
des produits, est ajouté. Le tout est mélangé sous hotte aspirante a I'aide d’un agi-
tateur magnétique. Préalablement, un moule de format A5, composé de plaques de
verre séparées par un joint torique, assemblé a ’aide de pinces double clip, est préparé
en prenant soin de nettoyer le verre et de le traiter avec I'anti-adhésif Rain-X®. Le
mélange est versé dans le moule puis exposé dix minutes aux ultraviolets pour amor-
cer la polymérisation. Soixante minutes en enceinte thermique a 90°C permettent
de finaliser la polymérisation. Les plaques obtenues peuvent étre ensuite usinées en
commande numérique. Ce protocole est détaillé dans la table 1.2.

Plusieurs problémes ont été rencontrés avant de converger vers ce protocole. Une pre-
miére difficulté concerne la casse du verre en cours de polymérisation. Il est primordial
de choisir un verre de bonne qualité, et d’adapter son épaisseur en fonction de I'épais-
seur de tBA/PEGDMA choisie. Les plaques de verre utilisées de 5 mm d’épaisseur,
permettent de fabriquer des plaques de tBA/PEGDMA jusqu’a 3 mm d’épaisseur.
Un moule en plexiglas a également été envisagé, mais une réaction durant la poly-
mérisation entre le mélange et le plexiglas a lieu, le démoulage est impossible. Une
deuxiéme difficulté est 'adhérence du tBA/PEGDMA aux plaques de verre. L’anti-
adhésif Rain-X® doit-étre appliqué avec soin, et deux couches sont nécessaires pour
garantir un démoulage facile.

Le protocole proposé a permis de fabriquer toutes les éprouvettes de tBA/PEGDMA
testées dans ces travaux de thése.
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TABLE 1.2 — Protocole pour I’élaboration du tBA/PEGDMA.

Composition :
Monomeére Agent de réticulation Photo-initiateur
95 wt% 5 wt% 0.5 wt%
O CH, o CH, O o)
H,C (6]

CH; CH, n o H,CO OCH;,
tert-butyl acrylate poly(ethylene glycol) dimethacrylate (550) 2,2-dimethoxy-2-phenylacetophenone

Liquide Liquide Poudre
Commandés chez Sigma Aldrich wt% = pourcentage massique, le photoinitiateur étant mis a part.

Préparation du moule :

2 plaques de verre (200x150x5 mm?®) propres traitées au Rain-X® (anti-adhésif) deux fois,
un joint torique (diam. 1,5 a 3,2 mm) pour les séparer, des pinces double clip pour serrer le tout,
un étau pour tenir le moule a la verticale et y verser le mélange a I'aide de la seringue.

Préparation du mélange (sous hotte aspirante) :

Verser le tBA dans un bécher a I'aide d'une pipette,
ajouter le PEGDMA et le photo-initiateur,
mélanger a l'agitateur magnétique pendant 5 min,
conserver le mélange a l'abri de la lumiere.
Remplir le moule, attention aux bulles d'air !

Polymérisation :

Placer le moule verticalement dans I'enceinte UV

pendant 10 min a 10 mW/cmz,

pour amorcer la polymérisation.

Finaliser la polymérisation en enceinte thermique a 90°C pendant 1h.
Laisser refroidir 'ensemble avant de démouler avec précautions...

Usinage des échantillons :

La plaque obtenue peut-étre usinée sur commande numérique,
6000 trs/min, 1800 mm/min, 2 passes,
fraise 2 tailles 2 dents droites diametre 2 mm.
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1.4 CONCLUSIONS

Ce premier chapitre présente une vue d’ensemble des différentes classes de po-
lymeéres et décrit 'effet mémoire de forme inhérent a chacun d’eux. Pourtant, seule-
ment certains polymeéres sont classés dans les polyméres a mémoire de forme.
Pour obtenir ce titre, leur transition vitreuse doit étre rapide, avec un ratio entre
le module & I’état vitreux et le module a I’état caoutchoutique important (de 100 &
1000), et un facteur de perte élevé. C’est cette derniére propriété qui a retenu
notre attention. Ce facteur de perte représente en effet les capacités amortissantes
d’un matériau. Les polymeéres & mémoire de forme semblent donc étre des matériaux
viscoélastiques adéquats pour I'amortissement structural. Dans ces travaux de thése,
nous nous attacherons a montrer les performances du tBA/PEGDMA, polymeére a
mémoire de forme thermodurcissable amorphe biocompatible, pour le controle des
vibrations.

Le deuxiéme chapitre propose la caractérisation dynamique mécanique du
tBA/PEGDMA. Cette caractérisation est effectuée sur un viscoanalyseur sur une
large bande de fréquences et de températures. L’évolution des propriétés du maté-
riau en fonction de la température et de la fréquence est ensuite représentée par
une courbe maitresse construite via le principe d’équivalence temps-température. Un
modéle rhéologique est alors établi pour rendre compte du comportement viscoélas-
tique du tBA/PEGDMA et exprimer les variations de son module complexe avec la
fréquence et la température.

Le troisiéme chapitre cherche le domaine de validité du principe d’équivalence
temps-température pour le tBA/PEGDMA. Des méthodes de caractérisation variées
sont utilisées. De l'essai quasi-statique a l’analyse modale, en passant par la nanoin-
dentation, la miscroscopie acoustique, les ultrasons ou encore la viscoanalyse haute
fréquence, des larges bandes de fréquences et de températures sont investiguées. Ces
divers moyens expérimentaux permettent de s’assurer de la validité du modéle rhéo-
logique défini au chapitre 2. Cette étape nous a paru d’autant plus importante que le
principe d’équivalence temps-température est largement exploité pour les polymeéres
"classiques", mais on peut s’interroger sur sa validité pour la nouvelle famille des po-
lymeéres & mémoire de forme difficile a ranger dans une classe ou une autre, oscillant
entre élastomeéres et thermodurcissables. Ce chapitre permet par ailleurs d’effectuer
un "benchmark" des méthodes expérimentales pour la caractérisation des propriétés
mécaniques dynamiques des polymeéres selon la plage de fréquence, de température
ou de déformation visée.

Le quatriéme chapitre cherche a utiliser les capacités amortissantes du tBA /-
PEGDMA. A ce stade du manuscrit le comportement thermomécanique dynamique
du matériau est caractérisé, modélisé, et donc facilement implémentable dans un mo-
déle éléments finis. L’outil numérique permet de dimensionner une structure compo-
site sandwich dont les propriétés amortissantes varient avec la température. Cette
structure est ensuite fabriquée et testée expérimentalement. Le pouvoir amortissant
remarquable du tBA/PEGDMA est constaté et conduit & des perspectives intéres-
santes.
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PREAMBULE

Ce chapitre est consacré a la caractérisation dynamique mécanique du tBA /-
PEGDMA effectuée sur viscoanalyseur. L’objectif est d’obtenir une cartographie des
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propriétés viscoélastiques du polymeére, en fréquence et en température, pour per-
mettre la modélisation de son comportement. Le modéle rhéologique choisi, basé
sur I’équivalence temps-température présentée dans ce chapitre, permet de rendre
compte de I’évolution, en fréquence et en température, des propriétés mécaniques du

tBA/PEGDMA.

2.1 ANALYSES DYNAMIQUES MECANIQUES
DU TBA/PEGDMA

2.1.1 PRESENTATION

Une Analyse Dynamique Mécanique —ou Dynamic Mechanical Analysis (DMA)—
consiste & appliquer une contrainte dynamique harmonique au matériau a une fré-
quence f et a mesurer sa réponse. Le signal de contrainte peut s’écrire

o(t) = ogsin(wt) , (2.1)

avec t le temps, w = 27 f la pulsation, et oy I'amplitude du cycle de contrainte
(figure 2.1).
La déformation résultante est supposée également harmonique, de méme fréquence,
mais déphasée (figure 2.1) :

e = gosin(wt — 0) , (2.2)

go est amplitude du cycle de déformation et § est I'angle de perte traduisant le
déphasage entre la contrainte appliquée et la déformation induite.

d/w

FIGURE 2.1 — Contrainte appliquée a 1’échantillon et déformation résultante mesurée, dé-
phasée d’un angle 6.

Le comportement viscoélastique du matériau peut alors étre représenté par un
module d’élasticité complexe E*, dépendant de la pulsation w et de la tempéra-
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ture T' de l'essai, défini par

E*(w,T) = E'(w,T)+jE"(w,T) (2.3)
= E'w,T)x(1+jtan(0(w,T))) , (2.4)
ol j est le nombre complexe défini par j2 = —1. La partie réelle du module complexe

E'(w,T) est appelée module de stockage et traduit la capacité du matériau a sto-
cker et a restituer I’énergie de déformation. La partie imaginaire E”(w, T') est appelée
module de perte et représente la composante visqueuse du matériau. Le facteur
de perte tan(d(w,T)) est le rapport entre ces deux modules et exprime l'aptitude
du matériau a dissiper 1’énergie mécanique. L’analyse dynamique mécanique permet
d’estimer les valeurs de ces trois grandeurs qui varient en fonction de la fréquence et
de la température de I’essai.

2.1.2 DISPOSITIFS EXPERIMENTAUX

Deux appareils de mesures ont été utilisés pour mener a bien I'analyse dynamique
mécanique en traction du tBA/PEGDMA.
Les essais sur le viscoanalyseur Bose FElectroforce 3200 (figure 2.2a) ont été effectués
en interne, au Département de Mécanique Appliquée. La société ACOEM-Metravib,
a Lyon, a réalisé les mesures sur le viscoanalyseur Metravib DMAS50 (figure 2.2b).
Les dispositifs expérimentaux mis en place, pour chacun de ces deux appareils, sont
présentés ci-apres.

— Y

| W

-

e . S

et
()

FIGURE 2.2 — Viscoanalyseurs (a) Bose Electroforce 3200. (b) Metravib DMA50.
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2.1.2.1 MESURES SUR BOSE ELECTROFORCE 3200

Dimensions des éprouvettes. Les éprouvettes testées sur le viscoanalyseur Bose
FElectroforce 8200 mesurent 2.9 x 4 x 110 mm?®. Elles sont dimensionnées de facon
a ce que leur raideur soit trés faible devant celle de la cellule de force. En effet, le
déplacement étant mesuré au niveau des mors et non par une extensométrie locale,
il faut s’assurer de bien estimer les déformations de I’éprouvette et non pas celles de
la cellule de force (figure 2.3).

KE XE

FIGURE 2.3 — Schéma essai DMA, raideur cellule de force et échantillon.

Avec une extensométrie globale, seule 'amplitude de déplacement x5 est mesu-
rée, somme de l'amplitude de déplacement de ’échantillon xg et de 'amplitude de
déplacement de la cellule de force x¢,

Xg = Xg +Xc - (25)

F, la force appliquée a I’échantillon, vérifie F' = K5 X xg avec Kg la raideur
globale définie par

1
KG = ﬁ , (2.6)
Ko Kg
ou K est la raideur de I’échantillon, et K¢ la raideur de la cellule de force.

Ainsi,
— si Ko > Kpg alors Kg ~ K et on mesure bien la raideur de 1’échantillon ;
— si Ko < Kg alors Kg ~ K¢ et on mesure la raideur de la cellule de force;
— si K¢ ~ Kg il est impossible de conclure.
La raideur de I’échantillon est définie par
ES,
Kp=—", 2.7
5= (2.7)
avec E le module d’élasticité de I’échantillon, Sy la section de I’éprouvette, et Lg la
longueur entre les mors. Il est donc nécessaire de minimiser la section de I’éprouvette,
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dans la limite des capacités d’usinage, et de maximiser la longueur de 1’éprouvette,
limitée par la taille du viscoanalyseur, pour diminuer au plus la raideur de I'éprou-
vette.
Le module de stockage du tBA/PEGDMA dans Iétat vitreux, d’aprés les essais de
Ortega et al. [Ortega 08| (figure 1.14), est de 'ordre de 2000 MPa. Aprés la transition
vitreuse, dans 1’état caoutchoutique, il est de I'ordre de 1 MPa. Avec une section de
11.6 mm?, et une longueur entre les mors de 90 mm, la raideur de 1'éprouvette a
I’état vitreux est donc :

— K}, ~ 250 N/mm a 'état vitreux,

— K§ ~0.12 N/mm a I’état caoutchoutique.

Cellule de force. Les cellules de force a disposition sont une cellule de 22 N et

une cellule de 450 N. La raideur et la résolution de chacune des cellules sont données
dans la table 2.1.

TABLE 2.1 — Cellules de force de 'appareil Bose Electroforce 3200, résolution et raideur.

Cellule Raideur K. [N/mm| Résolution |N]

22 N 140 0.01
450 N 3500 0.1

Concernant la raideur, la cellule de force de 22 N convient donc trés bien a un
essal dans 1’état caoutchoutique car K. > K7, mais n’est pas adaptée & un essai
dans I’état vitreux car K. ~ K7},. La raideur de la cellule de force de 450 N convient,
elle, pour des essais dans les deux états, caoutchoutique et vitreux.

Concernant la résolution des cellules, il convient généralement d’appliquer une
déformation maximale de 0.05% pour s’assurer d’effectuer les essais dans le domaine
linéaire du matériau. Cette valeur est retenue pour l'état vitreux du tBA/PEGDMA.
Pour I’état caoutchoutique, un essai de charge-décharge successive apres la transition
vitreuse, a 70°C, 80°C et 90°C, a permis de vérifier le comportement linéaire du
matériau jusqu’a 1.3% de déformation (figure 2.4).
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FIGURE 2.4 — Force-déformation pour un essai charge-décharge a 90°C 4 5.1073 N/s, répété
6 fois.

La table 2.2 résume les paramétres liés a chaque état du matériau avec la force
maximale définie par
Fmaa: = EgmaxSO' (28)

TABLE 2.2 — Etat vitreux et caoutchoutique, raideur, déformation 4, et force Fj, 4, maxi-
males admissibles pour un essai dans le domaine linéaire.

Etat Raideur [N/mm| €02 (%]  Faz [V]
Vitreux 250 0.05 10
Caoutchoutique 0.12 1.3 0.12

La cellule de force de 450 N n’est donc pas adaptée pour ’état caoutchoutique,
elle n’a pas une résolution assez importante mais la cellule de 22 N, elle, convient.

On doit ainsi utiliser la cellule de force de 450 N pour I'état vitreux et la cellule
de force de 22 N pour I'état caoutchoutique. Les essais en température sur le Bose
Electroforce 3200 auront donc 'inconvénient de ne pas pouvoir traverser la transition
vitreuse, un changement de capteur devant étre effectué entre 1’état vitreux et 1’état
caoutchoutique. Ce probléme n’est habituellement pas rencontré sur cet appareil, le
ratio entre les modules vitreux et caoutchoutique n’étant pas si important sur les
matériaux usuels.

Asservissement et capteur. L’asservissement pour les essais sur le tBA/PEG-
DMA est effectué en force pour éviter tout probléme de flambement de 1’échantillon
lors de la montée en température. L’amplitude créte a créte imposée pour les essais
avant la transition vitreuse est de 6 N autour d’'une valeur moyenne de 4 N. Pour
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les essais dans 1’état caoutchoutique, 'amplitude créte a créte est de 0.1 N autour
d’une valeur moyenne de 0.1 N. L’actionneur est électromagnétique. Le déplacement
est mesuré par un capteur LVDT —Linear Variable Differential Transformer—. C’est
un capteur électrique passif (inductif) de déplacements linéaires, avec une amplitude
créte a créte maximale de 5 mm et une précision de 1 pm.

Fréquences de sollicitation. Les échantillons n’ont pas été testés jusqu’a la fré-
quence maximale de sollicitation de ’appareil Bose Electroforce 3200 qui est annon-
cée a 200 Hz. En effet, afin d’éviter une dérive possible des résultats en raison de la
résonance de la machine, mesurée autour de 70 Hz [Placet 10|, la plage de fréquences
a été limitée a [0.1-10] Hz, avec 3 points de mesure par décade.

Températures des essais. L’analyse dynamique mécanique est effectuée dans
une enceinte thermique régulée en température. La plage des températures testées
est de -30°C a 90°C avec des incréments de température de 2 & 5°C selon 'essai. La
température est mesurée par un thermocouple, inséré dans un échantillon témoin,
placé au plus prés de I’éprouvette. La montée en température se fait 4 0.1°C/s, et des
paliers de deux minutes sont respectés a chaque nouvelle température d’essai pour
obtenir une température stabilisée et homogéne dans I'éprouvette.

La question d’auto-échauffement de I’éprouvette durant une sollicitation fréquentielle
a été écartée grace a une observation par caméra thermique lors d’un essai dynamique
entre 0.1 et 10 Hz (9 points de mesure) a température ambiante (28°C). La figure 2.5
montre que la température moyenne de I'éprouvette est stable tout au long de I'es-
sai. La variation de température enregistrée par thermographie infrarouge n’est pas
significative, le niveau de variation étant inférieur au niveau de bruit. L’hypothése
d’un test isotherme est donc vérifiée, il n’y a pas d’auto-échauffement significatif de
I’échantillon sous une sollicitation mécanique. Nous reviendrons sur ces aspects dans
la Section 3.1.5.
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FIGURE 2.5 — Température moyenne de I’éprouvette au cours d’un essai dynamique a tem-
pérature ambiante.
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2.1.2.2 MESURES SUR METRAVIB DMAS50

Les conditions d’essais ont été choisies par la société ACOEM-Metravib.
Les éprouvettes testées sur le Metravib DMA50 mesurent 3 x 6 x 29 mm?3.
Les échantillons sont testés entre 0 et 90°C tous les 5 ou 10°C. Une rampe a 0.03°C/s
est appliquée. La température n’étant pas stabilisée entre chaque essai, cela peut
entrainer une température non homogéne dans ’échantillon et fausser ’estimation
de la température de transition vitreuse.
Les fréquences testées varient entre 0.1 Hz et 180 Hz, avec 13 points de mesure
(répartition logarithmique) selon la température testée.
L’asservissement est effectué en déplacement, le déplacement imposé étant de
10 pm. Le risque de ce type d’asservissement est de voir 1’échantillon entrer en com-
pression, ou méme flamber, du fait de sa dilatation lors de la montée en température.
N’ayant pas acces aux données temporelles, la nature de la sollicitation, traction pure
ou traction/compression, n’a pas pu étre vérifiée.
La force d’excitation est déduite directement des données d’alimentation électrique
de l'actionneur électromagnétique. Le probléme de la raideur de la cellule de force
ne se pose donc pas car il n'y a pas de cellule de force. La raideur limite est alors
celle de I'appareil, soit 10 N/mm, pour une raideur d’échantillon & 1’état vitreux
de 10° N/mm. Le savoir-faire ’ACOEM-Metravib permet de pouvoir déduire des
données électriques une mesure de la force d’excitation, en prenant en compte les
parameétres physiques de 'actionneur (résistante, inductance, capacité) et les para-
métres de l'essai (fréquence d’excitation, échauffement de l'actionneur), avec une
résolution importante sur une grande plage de raideur d’échantillon.
Dans ces conditions d’essais, les propriétés mécaniques dynamiques ont pu étre déter-
minées a I’état vitreux, a I’état caoutchoutique mais également pendant la transition
vitreuse.

Les parties suivantes présentent les résultats de I'analyse dynamique mécanique
pour les différents états du polymeére.

2.1.3 DMA DANS L’ETAT VITREUX

A Détat vitreux, les deux appareils mesurent des propriétés mécaniques dyna-
miques comparables pour le tBA/PEGDMA. Les données du Metravib DMA50, s’éta-
lant sur une plage de température plus grande, sont présentées dans la Section 2.1.5
(figure 2.9).

Les mesures du Bose Electroforce 3200, avec la cellule de force de 450 N, sont présen-
tées sur la figure 2.6. Comme indiqué dans la Section 1.1.1, les propriétés mécaniques
du matériau évoluent avec la température. Le module de stockage diminue avec I’aug-
mentation de la température quand le facteur de perte augmente. Un aspect non
évoqué dans le premier chapitre, et visible sur la figure 2.6, est la dépendance des
propriétés des polymeéres a la fréquence. En effet, le module de stockage augmente
avec la fréquence, quand le facteur de perte, dans ’état vitreux, diminue.

Le module de stockage dans 1’état vitreux est mesuré a 2200 MPa, une valeur com-
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parable a celle estimée par Ortega et al. [Ortega 08|. Le facteur de perte dans ’état
vitreux est cohérent également, avec une valeur relativement faible.
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FIGURE 2.6 — Module de stockage et facteur de perte en fonction de la température a ’état
vitreux, mesurés sur Bose FElectroforce 3200 pour plusieurs fréquences.

Le dernier point de mesure a I’état vitreux du Bose Electroforce 3200 (non tracé
dans la figure 2.6) est & 48°C et 0.1 Hz. Le facteur de perte augmente alors fortement,
aux alentours de 2, et le module chute drastiquement a 40 MPa. L’essai s’arréte
ensuite car la limite de 'amplitude de déplacement de 5 mm est dépassée. En effet,
d’une part la force appliquée est trop grande pour le faible module du tBA/PEGDMA
et d’autre part, le facteur de perte étant trés grand, les déplacements s’accumulent
au cours de la sollicitation dynamique (figure 2.7), I'arrét d’urgence se déclenche
donc. L’appareil Bose Electroforce 3200 n’est pas capable de mesurer les propriétés
mécaniques du tBA/PEGDMA aux abords de la transition vitreuse.
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F1GURE 2.7 — Illustration du probléme rencontré sur le Bose Electroforce 3200 aux abords
de la transition vitreuse.

2.1.4 DMA DANS L’ETAT CAOUTCHOUTIQUE

Au dela de la transition vitreuse, dans I’état caoutchoutique, les deux appareils
mesurent des propriétés mécaniques dynamiques comparables pour le tBA/PEGDMA
(figure 2.9). Les données du Metravib DMA 50 sont présentées dans la Section 2.1.5.
Les mesures du Bose Electroforce 3200, avec la cellule de force de 22 N, sont présen-
tées sur la figure 2.8.

L’évolution des propriétés du tBA/PEGDMA avec la température et la fréquence est
nette, le module de stockage et le facteur de perte diminuent avec la température,
tandis qu’ils augmentent avec la fréquence.

Le module de stockage dans I’état caoutchoutique, et pour les basses fréquences, est
mesuré a 1 MPa, une valeur comparable a celle estimée par Ortega et al. [Ortega 08].
Le facteur de perte a I’état coutchoutique présente des valeurs intéressantes, il aug-
mente a prés de 1.5 (a 10 Hz et 72°C).

Des mesures a la seule fréquence de 1 Hz sont également obtenues a 60°C et 65°C (non
présentées sur la figure 2.8), le facteur de perte atteint une valeur de 2, et le méme
probléme de dérive du déplacement est alors observé déclenchant 1’arrét d’urgence.

L’appareil Bose Electroforce 3200 ne permet donc pas d’effectuer des mesures
viables entre 40 et 70°C sur le tBA/PEGDMA, c’est pourtant dans cette zone de
température que le facteur de perte sera le plus important et des mesures dans la
transition vitreuse sont donc indispensables pour la suite du travail sur l'amortis-
sement. La partie suivante présente les résultats de 'appareil Metravib DMA50 qui
permet d’obtenir ces informations.

2.1.5 DMA DANS TOUS LES ETATS

Le Metravib DMAS50 permet d’obtenir des données continues entre 0°C et 90°C,
incluant donc les états vitreux et caoutchoutique ainsi que la transition vitreuse entre
les deux états. Le module de stockage et le facteur de perte sont tracés en fonction
de la température pour plusieurs fréquences sur la figure 2.9.

Cette figure met en évidence l’évolution importante des propriétés du tBA /-
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FIGURE 2.8 — Module de stockage et facteur de perte en fonction de la température a 1’état
caoutchoutique mesurés sur Bose Electroforce 3200 pour plusieurs fréquences.

PEGDMA avec la température. Concernant le module de stockage, le plateau vitreux
a 2200 MPa est net, le plateau caoutchoutique se distingue a 1 MPa. La transition
vitreuse entre les deux états s’étale sur une vingtaine de degrés selon la fréquence.
La température de transition vitreuse Ty, que 'on associe a la température du pic
de tan(d), varie entre 50°C et 65°C selon la fréquence de sollicitation.

Pour étre tout a fait rigoureux, ce n'est pas la température de transition vitreuse T,
qui dépend de la fréquence mais la température de relazation principale Ty,. T, repré-
sente le passage d’un état thermodynamique a un autre. Elle est estimée en mesurant
I’évolution des parameétres physiques du matériau, tels que l’enthalpie ou le coefficient
de dilatation, en fonction de la température, en diminuant la température de l’état
caoutchoutique a l’état vitreux. Elle va dépendre de la vitesse a laquelle le domaine
de transition est traversé. Mais cette température varie peu, d’une dizaine de degrés
mazximum. Elle est souvent confondue avec T, qui, elle, représente le passage d’un
état a lautre sous une sollicitation mécanique, et varie habituellement de 3 °C a
chaque fois que la fréquence est multipliée par 10 [Combette 05]. Cependant dans les
conditions usuelles, soit pour une vitesse de refroidissement de 10 °C /min pour T, et
une fréquence de 0.1 Hz pour T, ces deux températures sont trés proches d’ot I'abus
de langage courant. On parlera d’ailleurs par la suite de T, car la température de re-
laxation principale est trés bien connue en mécanique des matériauz, mais beaucoup
moins utilisée en mécanique vibratoire.

A la température de transition vitreuse, le facteur de perte est maximal et atteint
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FIGURE 2.9 — Module de stockage et facteur de perte du tBA/PEGDMA en fonction de la
température a plusieurs fréquences, mesurés sur le Metravib DMAS50.

ici, selon la fréquence, une valeur de plus de 2.5, soit un angle de déphasage ¢ de pres
de 70°.

L’appareil Metravib DMA50 fournit ainsi toutes les données nécessaires pour la
suite des travaux de thése. Les mesures effectuées sur le Bose FElectroforce 3200 per-
mettent tout de méme de confirmer les grandeurs évaluées par le Metravib DMAS50
sur les plateaux vitreux et caoutchoutiques (& 1 Hz sur la figure 2.10) ce qui permet
de valider la capacité I’ACOEM-Metravib a s’affranchir d’une cellule de force pour
obtenir des données fiables. Un décalage en température est tout de méme observé,
qui souligne I'attention a apporter aux conditions d’essais. En effet, ici, le controéle de
la température qui differe entre les deux appareils explique probablement cet écart.
Par la suite seules les données Metravib DMAS50 seront étudiées.

La partie suivante établit le lien entre la dépendance en fréquence et la dépendance
en température des propriétés mécaniques, ce qui permet de prédire le comportement
sur une plus large bande de fréquence et de température que celle testée.
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FIGURE 2.10 — Module de stockage et facteur de perte du tBA/PEGDMA en fonction de
la température & 1 Hz, pour les essais sur les appareils Bose Electroforce 3200 et Metravib
DMA50.

2.2 CONSTRUCTION DES COURBES MAITRESSES PAR EQUIVA-
LENCE TEMPS-TEMPERATURE

2.2.1 PRINCIPE D’EQUIVALENCE TEMPS-TEMPERATURE
2.2.1.1 PRESENTATION

Le premier a avoir suggéré une équivalence entre 'influence de la vitesse de sol-
licitation et celle de la température sur les propriétés mécaniques des matériaux
viscoélastiques est Leaderman |Leaderman 41]. En effet, il a constaté que le compor-
tement d’'un matériau viscoélastique a basse température pour des temps de sollicita-
tion longs est équivalent a celui de ce méme matériau a haute température pour des
temps courts. Il est donc possible de superposer les propriétés viscoélastiques d’un
polymeére obtenues dans une méme fenétre de pulsation mais & des températures dif-
férentes.

Pour mettre en évidence ce principe d’équivalence temps-température des ma-
tériaux viscoélastiques, une courbe maitresse peut-étre tracée |Williams 55, Emri 05].
Une courbe maitresse consiste a translater horizontalement les courbes isothermes
les unes sur les autres (figure 2.11). Le facteur de translation appliqué est dépendant
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de la température et doit étre identique pour le module de stockage et le facteur de
perte [Dealy 09], il est noté ar.

La figure 2.11a présente 1’évolution du module de stockage d’un matériau en fonc-
tion de la fréquence pour plusieurs températures. Pour tracer une courbe maitresse
comme celle présentée en figure 2.11b, une température de référence est choisie ar-
bitrairement, ici 40°C, et les autres isothermes sont translatées horizontalement sur
la courbe de référence figée. La courbe a 35°C est translatée a droite en multipliant
la fréquence f par le facteur a(35) > 1, tandis que la courbe & 45°C est translatée
a gauche en multipliant 'abscisse fréquentiel par le facteur a(45) < 1. Et ainsi de
suite pour les courbes a 30°C et a 50°C jusqu’a obtenir une courbe unique sur la fi-
gure 2.11b. Cette figure représente le module de stockage en fonction de la fréquence
réduite f, définie par

f’/‘ = f.aT y (29)

avec ar le facteur de translation, égal & 1 pour la température de référence Ty =
40°C. Cette courbe maitresse permet donc d’extrapoler les données mesurées. Ici par
exemple, la courbe maitresse nous donne accés au module de stockage du matériau
entre 0.01 et 1000 Hz a la température de référence de Ty = 40°C, alors qu’initia-
lement les fréquences testées étaient comprises entre 0.1 et 10 Hz. Les informations
des autres températures sont bien str également disponibles en divisant la fréquence
réduite par le facteur de translation concerné. Par exemple, & 30°C, le module de
stockage sera estimé entre 10~* et 10 Hz. La construction de ce type de courbes est
donc trés intéressante. Elles permettent de connaitre les propriétés d’un matériau
sur une large bande de fréquence en le testant uniquement sur une plage limitée de
températures et donc de gagner beaucoup en terme de temps d’essais.

Dans la partie suivante, nous vérifions si ce principe est applicable au tBA /-
PEGDMA.
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FIGURE 2.11 — Principe de I’équivalence temps-température, construction d’un courbe mai-
tresse.
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2.2.1.2 APPLICABILITE DU PRINCIPE D’EQUIVALENCE TEMPS-TEMPERATURE

Le principe d’équivalence temps-température est applicable seulement aux ma-
tériaux viscoélastiques thermo-rhéologiquement simples. Deux indicateurs sont
couramment utilisés pour vérifier la simplicité thermo-rhéologique d’un matériau :

— le diagramme Cole-Cole [Han 93] : le module de perte E” est tracé en fonction

du module de stockage F’,
— le diagramme Wicket [Van Gurp 98| : la phase § est tracée en fonction de la
norme du module complexe |E*|.
Les données mesurées sur 'appareil Metravib DMA50 pour le tBA/PEGDMA sont
utilisées pour tracer le diagramme Cole-Cole et le diagramme Wicket, présentés sur
les figures 2.12 et 2.13.

Sur ces deux graphiques, les différents isothermes de 0 & 50°C ne forment qu’une
seule courbe. Le tBA /PEGDMA est donc thermo-rhéologiquement simple sur cette
plage de fréquences et de températures et peut prétendre a ’applicabilité du principe
d’équivalence temps-température. Les premiéres mesures entre 50°C et 80°C semblent
s’écarter de la tendance générale, ainsi que les derniers points entre 60 et 80°C sur
le diagramme Wicket. Ces isothermes ne sont donc peut-étre pas viables pour la
construction des courbes maitresses. Cependant il apparait tout de méme difficile de
faire un choix justifié des points a écarter. Par ailleurs le retrait de ces mesures pour-
raient entrainer un manque de recouvrement des courbes et limiter les translations
possibles pour la construction des courbes maitresses comme nous le verrons dans
la Section 2.2.2. Dans la suite des travaux toutes les données mesurées ont donc été
conserveées.
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FIGURE 2.12 — Diagramme Cole-Cole du tBA/PEGDMA a partir des données de I’appareil
Metravib DMASO.
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FIGURE 2.13 — Diagramme de Wicket du tBA /PEGDMA a partir des données de ’appareil
Metravib DMA50.

2.2.2 CONSTRUCTION DES COURBES MAITRESSES

Les module de stockage, module de perte et facteur de perte du tBA/PEGDMA,
mesurés sur 'appareil Metravib DMAS50, sont tracés en fonction de la fréquence pour
plusieurs températures (figure 2.14). Ce sont ces courbes isothermes qui vont étre
translatées les unes sur les autres. Néanmoins, comme mis en évidence sur la fi-
gure 2.15, a basse température, I’échantillonnage en température, trop grossier, ne
permet pas, par exemple, de translater la courbe & 35°C sur la courbe a 40°C. Il n’y
a en effet pas de recouvrement des modules ou du facteur de perte entre ces deux
courbes.

Les courbes maitresses sont donc construites a partir des données entre 40°C et 90°C.
La température de référence est choisie arbitrairement a Ty = 40°C.

Différentes stratégies sont disponibles pour effectuer le décalage des isothermes
et déterminer les facteurs de translation. Les techniques manuelles sont couramment
utilisées [Ferry 80] pour déterminer ces coefficients mais manquent d’objectivité. Les
méthodes automatiques qui optimisent les facteurs pour obtenir une courbe unique
sont plus adaptées [Sihn 99, Gergesova 11| mais ne donnent pas de sens physique
aux coefficients de glissement. Les courbes maitresses sont donc parfois déterminées
en utilisant un algorithme d’optimisation contraint ot la signification physique des
facteurs de translation est assuré par un modeéle viscoélastique déterminé a priori
et sur lequel s’appuie la translation [Madigosky 06, Guedes 11]. Cette stratégie est
séduisante, mais une connaissance a priori du comportement du matériau est néces-
saire puisque 1'utilisation d’un modéle inadapté au comportement du polymeére peut
entrainer des écarts significatifs entre le modeéle et 'expérience [Corn 12|. Les récents
travaux de L. Rouleau et al. [Rouleau 13a| mettent en place une stratégie pour la dé-
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termination des coefficients de translation basée sur les relations de Kramers-Kronig.
Ces relations s’assurent du respect du principe de causalité du module complexe E*.
Des facteurs de translation verticale peuvent alors intervenir si le matériau s’avere
non thermo-rhéologiquement simple [Menard 08]. Les relations de Kramers-Kronig
permettent ainsi d’obtenir une courbe maitresse qui respecte les principes de la ther-
modynamique.

Dans les travaux présentés ici, une méthode de recalage automatique simple est
adoptée pour obtenir les courbes maitresses du tBA/PEGDMA. La fonction lsqgnon-
lin de la boite a outils d’optimisation de Matlab© est utilisée afin de minimiser la
distance entre les courbes translatées. Cette minimisation se fait sur le module de
stockage comme sur le facteur de perte, par une méthode des moindres carrés pour
lisser au mieux les courbes finales.

Les courbes maitresses obtenues sont présentées sur la figure 2.16. La méthode
appliquée pour le calcul des facteurs de translation conduit & une superposition plu-
tot bonne des isothermes pour le module de stockage et le facteur de perte. Certains
points s’écartent tout de méme de la tendance générale, ceux-la méme repérés sur
les diagrammes Cole-Cole et Wicket.

Ces courbes maitresses valident le principe d’équivalence temps-température pour
le tBA/PEGDMA. 1l est alors envisageable d’extrapoler ces courbes maitresses a
d’autres températures en faisant appel aux lois WLF et Arrhénius présentées ci-
apres.
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FIGURE 2.14 — Module de stockage, module de perte et facteur de perte du tBA/PEGDMA
en fonction de la fréquence & plusieurs températures, mesurés sur le Metravib DMASO0.
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FIGURE 2.15 — Module de stockage et facteur de perte en fonction de la fréquence, dans 1’état
vitreux, mesurés par Metravib DMAS50. Mise en évidence d’'un manque de recouvrement
pour la construction d’une courbe maitresse.
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FIGURE 2.16 — Courbes maitresses du module de stockage E’ et du facteur de perte tan(d),
a la température de référence Ty = 40°C, en fonction de la fréquence réduite f.ap (d’aprés
les données Metravib DMAS50).
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TEMPS-TEMPERATURE

2.2.3 Lois WLF ET ARRHENIUS

La courbe maitresse (figure 2.16) a été obtenue par une translation des isothermes
d’un facteur ay défini par une procédure d’optimisation sous Matlab©. Dans cette
partie nous cherchons & déterminer si ces facteurs de translation suivent une loi et si
oui laquelle, afin d’interpoler /extrapoler les données actuelles & d’autres températures
et de ce fait & d’autres fréquences.

2.2.3.1 Lol D’ARRHENIUS

Le facteur de translation ar pourrait étre représenté par la loi d’Arrhénius [Seitz 68|,
définie par
E, 1 1

log(ar) = E(T To), (2.10)
ou E, est 'énergie d’activation apparente, R = 8.314 J.mol 1. K~! est la constante
universelle des gaz parfaits, T est la température de l'essai et Tjy la température de
référence en Kelvin.

La figure 2.17 trace les valeurs de log(ar), déterminées précédemment lors de la
construction de la courbe maitresse, en fonction de 1/7". Si la loi d’Arrhénius était
vérifiée alors ces points devraient former une droite. Le polyndéme de degré 1, lissé
sur ces points, ne semblent pas représenter correctement I’évolution des log(ar), la

loi d’Arrhénius n’identifie donc pas correctement 1’équivalence temps-température
du tBA/PEGDMA.

-1 T T T T T T T T

O a; courbe maitresse
Polynoéme Arrhénius, R>=0.94
_2 - 4
_3 -
&
% —4
i)
_5 L
_6 L
o]

2.75 2.8 2.85 29 2.95 3 3.05 3.1 3.15 3.2
1/TK] x10°

FIGURE 2.17 — Facteurs de translation (o) déterminés par construction de la courbe mai-
tresse et approximation par un polyndéme pour identifier la loi d’Arrhénius.
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2.2.3.2 Lo1r WLF

Une deuxiéme loi couramment utilisée est la loi de Williams-Landel-Ferry (WLF)
[Williams 55|, la dépendance de ar a la température est alors décrite par
—C1(T - Tv)

log(ar) = O+ (T—Ty) (2.11)

qui peut également s’écrire
T-T, 1 CY
- 0 (T —T)) = 22
osar) C70

avec C} et CY les constantes de la loi pour une température de référence Tj.

La figure 2.18 montre (7' — Tp)/ log(ar) en fonction de (7' — Tp). Si le comportement
mécanique du tBA/PEGDMA suivait la loi WLF alors les données expérimentales
devraient étre alignées. Un polyndme de degré 1, lissé sur les points expérimentaux,
montre la validité de la loi WLF, le coefficient de corrélation étant de 0.99.

Les constantes de la loi peuvent donc étre identifices : CY =10.87 et C9 =32.57 K, a
la température de référence Ty = 40°C.

(2.12)

-3 T T
O a; courbe maitresse
Polynome WLF, R?=0.99
_4 L
50
2
.
S
_7 L
_8 i i i i O
0 10 20 30 40 50 60

T—T0

FIGURE 2.18 — Facteurs de translation (o) déterminés par construction de la courbe mai-
tresse et approximation par un polynéme pour identifier la loi WLF.

Cette loi permet donc d’extrapoler les données de la courbe maitresse a d’autres
températures. Par exemple, les facteurs de translation n’ont pu étre déterminés
qu’a partir de 40°C faute de recouvrement des courbes avant cette température (fi-
gure 2.15). Ces données peuvent maintenant étre intégrées, seules les courbes a 30
et 35 °C sont prises en considération car la courbe a 20°C avec un module inférieur a
celui de 30°C ne semble pas fiable (figure 2.15). La figure 2.19 montre les courbes mai-
tresses finales obtenues en prenant comme facteurs de translation ceux déterminés
par la loi WLF.
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FIGURE 2.19 — Courbes maitresses étendues du module de stockage E’ et du facteur de
perte tan(d) a la température de référence Ty = 40°C en fonction de la fréquence réduite
f.ar, avec ap déterminé par la loi WLF.

2.2.4 DISCUSSION

Ces courbes maitresses sont utilisées par la suite pour déterminer un modéle
rhéologique, qui permettra I'implémentation des propriétés du tBA/PEGDMA dans
un logiciel de simulation par éléments finis. Elles ont donc une importance non né-
gligeable pour la suite des travaux. Pourtant, il est difficile d’évaluer la qualité des
courbes maitresses, elles sont uniquement jugées sur leur "apparence", des critéres
précis n’étant pas disponibles pour controler I'exactitude de celles-ci. Il serait intéres-
sant ultérieurement de mettre en place la stratégie de détermination des coefficients
de translation, basée sur les relations de Kramers-Kronig [Rouleau 13a], afin de s’as-
surer du respect du principe de causalité du module complexe E*. Cependant ces
relations n’assureront pas pour autant 1'unicité des courbes maitresses. Une solution
pour controler ces courbes est de les comparer avec des résultats large bande obtenus
par d’autres méthodes de mesure ne nécessitant pas ’application du principe d’équi-
valence temps-température.

Finalement, pour la suite, il convient de ne pas oublier que les courbes maitresses
sont dépendantes de la précision et de la répétabilité des mesures, ainsi que de la
méthode d’identification choisie. Il en sera de méme pour le modéle rhéologique dé-
terminé ci-aprés et pour les simulations numeériques qui en découleront. A I’avenir, il
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serait intéressant d’identifier la sensibilité réelle des résultats & un décalage fréquen-
tiel des courbes maitresses qui devrait étre somme toute mineur.

2.3 MODELISATION DU COMPORTEMENT VISCOELASTIQUE

Cette partie s’attache a identifier le comportement du tBA/PEGDMA a l'aide
d’un modéle rhéologique en vue de son implémentation dans un code de calcul élé-
ments finis. Un modéle rhéologique, au contraire d’une table de valeurs basée sur
les courbes maitresses, permet de représenter simplement les variations du module
complexe avec la fréquence a l'aide d’un jeu de paramétres restreint. Ces derniers
sont identifiés & partir des courbes maitresses expérimentales. Bien que ces aspects ne
soient pas abordés dans cette thése, I'utilisation d’un modéle viscoélastique facilitera
par exemple & I'avenir un passage du domaine fréquentiel au domaine temporel.

2.3.1 MODELES RHEOLOGIQUES
2.3.1.1 ELEMENTS RHEOLOGIQUES

Le premier chapitre montre que le comportement d’un matériau viscoélastique
combine les propriétés d’un solide purement élastique a celles d’un fluide purement
visqueux. Trois éléments rhéologiques sont couramment utilisés pour représenter ce
comportement (figure 2.20) :

— le ressort représente 'élasticité pure, sa raideur k correspond au coefficient de

proportionnalité entre la force et le déplacement : F' = kx,

— l'amortisseur représente la viscosité, le paramétre associé n correspond au

coefficient de proportionnalité entre la contrainte et le taux de déformation :

0 =g,
— I’élément parabolique ou "spring-pot", plus évolué, regroupe les deux as-
pects :
d*e
oc=17"FEF—— 2.13
o (2.13)

avec 7 =1/ FE le temps de relaxation, et 0 < < 1:
— si a = 0 alors I’élément parabolique est équivalent a un ressort,
— si a = 1, I’élément parabolique a un comportement purement visqueux.

2.3.1.2 MODELES RHEOLOGIQUES SIMPLES

Plusieurs modéles rhéologiques reposent sur les deux éléments de base, le ressort
et 'amortisseur [Jones 01], en les associant en série ou en paralléle.
Les trois modéles les plus courants sont :
— le modeéle de Kelvin-Voigt (figure 2.21a), le module complexe correspondant
étant
E*(w) = E(1 + jwr) , (2.14)
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(a) (b) (©)

FIGURE 2.20 — Eléments rhéologiques élémentaires : (a) le ressort, (b) 'amortisseur, (c)
I’élément parabolique.

— le modeéle de Maxwell (figure 2.21b), ou

. JwT
E =F—- 2.15
@) =B (2.15)
— le modéle de Zener (figure 2.21c) avec
Ey+ Ejwr
E* = 2.16
() = (2.16)
é E E..-E,
E Et Eg
1|Er (E.-Eo)t

(a) (b) (©)

FIGURE 2.21 — (a) Modéle de Kelvin-Voigt. (b) Modéle de Maxwell.(c) Modéle de Zener.

L’avantage de ces trois modeéles viscoélastiques est leur grande simplicité, malheu-
reusement ils ne sont pas représentatifs d’un comportement expérimental complet.
Le modéle de Kelvin-Voigt tout d’abord, ne permet pas de représenter le phénoméne
de relaxation. Le modéle de Maxwell, lui, n’est pas adapté pour la modélisation d’un
essai de fluage. Enfin le modéle de Zener, plus représentatif pour ces sollicitations
simples, ne permet pas généralement de faire face a un essai dynamique. Des modéles
plus complexes peuvent représenter correctement ces phénomeénes.

2.3.1.3 MODELES RHEOLOGIQUES COMPLEXES

Des modéles rhéologiques plus complexes, mais toujours sur la base des éléments
simples ressort et amortisseurs, existent. Le modéle de Maxwell généralisé [Jones 01]
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par exemple consiste en n éléments de Maxwell montés en parallele avec un ressort.
Le modéle de Golla-Hugues-McTavish (GHM) [McTavish 93] est similaire au modéle
de Maxwell généralisé mais a chaque branche de Maxwell est ajoutée une masse m,,
afin de constituer une série de mini-oscillateurs. Le modéle "Anelastic Displacement
Fields" (ADF) [Lesieutre 95| est composé d’un assemblage en série d’éléments de
Voigt et d'un ressort isolé.

Lucie Rouleau dans ses travaux de thése [Rouleau 13b], identifie le comportement
d’un matériau viscoélatique, le Deltane 350, avec chacun de ces modéles et montre
qu'un nombre de paramétres relativement importants est nécessaire pour obtenir
une approximation satisfaisante des propriétés viscoélastiques du matériau. Ces mo-
deles complexes rendent compte correctement du comportement viscoélastique en
fréquence et en température du matériau mais au prix d’'un nombre de paramétres
trés grand qui remet en cause la signification physique de ces modélisations.

Une autre approche consiste a utiliser le 3¥™¢ élément rhéologique : ’élément parabo-
lique a dérivée fractionnaire. Dans la partie suivante le comportement viscoélastique
du tBA/PEGDMA est approximé par un modéle fractionnaire de Zener.

2.3.2 MODELE FRACTIONNAIRE DE ZENER

Le modele fractionnaire de Zener [Rouleau 12| définit I’expression du module
complexe dans le domaine fréquentiel par

E*(w) Ey + Eo(iwT)”
W) =
1+ (iwT)?

(2.17)

La représentation schématique associée est donnée sur la figure 2.22.

E.-E,

2

T(Ew-Eo)

FIGURE 2.22 — Modéle fractionnaire de Zener.

Son comportement dans le domaine fréquentiel est défini entre deux valeurs
asymptotiques, a savoir le module d’élasticité caoutchoutique FEy et la limite du
module d’élasticité a haute fréquence, le module vitreux E ; 7 est le temps de re-
laxation et a est I'ordre de la dérivée fractionnaire.

Afin que le second principe de la thermodynamique soit vérifié il faut : 0 < a < 1,
T>0et By > Ey.
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L’estimation des quatre parameétres, Fy, F., a et 7, est obtenue a partir des données
expérimentales et Galucio et al. [Galucio 04] donnent leur formulation analytique :

(B, = lim B*(w),
w—0
Eo = lim E*(w),

w—r00

9 2\/ E(]Eoo + (Eoo + Eo)ﬂ /1+ 77;2)1(:

o = —arcsin ic(Fos — Eo) X ,
T Tlp ( 0) ngic(Eoo i EO)Q + (Eoo _ E0)2

(2.18)

1
1 (B
\ Whic Eoo ’

oll wp;c est la pulsation réduite correspondant au maximum du pic du facteur de perte
Npic- Le modele fractionnaire de Zener a donc 'avantage d’avoir seulement quatre
parameétres, qui sont par ailleurs tres facilement identifiables & partir des courbes
maitresses. Les paramétres de ce modeéle sont déterminés pour le tBA/PEGDMA a
partir des courbes maitresses (figure 2.19), ils sont donnés dans la table 2.3.

TABLE 2.3 — Paramétres de Zener pour le tBA/PEGDMA.

| Ey (MPa) E. (MPa) o 7o (s) |
| 1 2200  0.78 1.22 |

La figure 2.23 compare les courbes maitresses expérimentales du module de sto-
ckage E’, du module de perte E” et du facteur de perte tan(d) au modeéle frac-
tionnaire de Zener défini par I’équation 2.17. Le comportement viscoélastique du
tBA/PEGDMA, prédit par le modéle fractionnaire de Zener, pourrait sembler fiable
en n’étudiant que le module de stockage et le facteur de perte. Mais le tracé du
module de perte met en évidence la limite majeure du modéle fractionnaire de Ze-
ner qui se trouve dans l'incapacité de représenter un comportement asymétrique de
la dissipation d’énergie autour de la transition vitreuse. C’est pourquoi un modéle
fractionnaire plus général est utilisé dans la partie suivante.
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FIGURE 2.23 — Courbes maitresses E', E” et tan(d) a Ty = 40°C en comparaison au modeéle

fractionnaire de Zener (paramétres de la table 2.3) : non prise en compte de I'asymétrie du

module de perte.
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2.3.3 MOoDELE 2S2P1D

Le modéle 2S2P1D est un modéle a dérivée fractionnaire. C’est 1’association de
deux ressorts, deux éléments paraboliques et d’un amortisseur, soit "2 Spring, 2
Parabolic creep element, 1 Dashpot” qui lui valent son nom. Il a été développé par
Yusoff et al. [Yusoff 13] dans le domaine des matériaux de revétements de chaussées
et a récemment prouvé son intérét pour les matériaux viscoélastiques [Gourdon 15].
Le modéle 2S2P1D introduit sept paramétres, la figure 2.24 montre sa représentation
mécanique.

(E.-Eg)pt

FIGURE 2.24 — Représentation mécanique du modéle 252P1D.

Le module complexe du modeéle 2S2P1D est donné par

Eo—E
E*(w) = Ey + .

0Ty Y(wr)F + (jwr)h + (jwpT)" (2.19)

ou k et h sont des exposants tels que 0 < k < h < 1,

~ et B sont des constantes,

Ej est le module caoutchoutique quand w — 0,

E, est le module vitreux quand w — oo.

T est le temps de relaxation, dont la valeur varie uniquement avec la température. Il
est déterminé par le principe d’équivalence temps-température par

7(T) = ar(T).1 , (2.20)

ot ap(T') est le facteur de translation a la température T et 79 = 7(7}) est déterminé
a la température de référence Ty.
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Pour déterminer les sept paramétres du modeéle, une premiére étape consiste a
fixer les valeurs des deux paramétres Ey et Fo, & £5% autour des valeurs des asymp-
totes de la courbe maitresse du module de stockage. Une procédure d’optimisation
aux moindres carrés est ensuite utilisée pour déterminer les cinq autres parameétres.
La fonction Isqgnonlin de la boite a outils d’optimisation de Matlab© permet de mi-
nimiser la distance entre la courbe maitresse et le modéle 252P1D. Selon les valeurs
initiales choisies pour les deux paramétres Fy et F., plusieurs possibilités de jeux
de paramétres sont envisageables pour le modéle 252P1D, la table 2.4 présente trois
alternatives ((a), (b) et (c)).

TABLE 2.4 — Jeux de parameétres possibles pour le modéle 252P1D.

| 2S2P1D | k h y 3 70 () Ey (MPa) E, (MPa)

|
| (&) ]0.16 0.79 1.68 3.8e+4 0.61 0.67 2210 |
| (b) | 017 0.79 143 3.le+d 0.83 1.01 2190 |
| () | 017 0.79 152 3.5e+d  0.94 1.49 2380 |

Les modélisations de ces trois jeux de parameétres sont confrontées aux courbes
maitresses sur la figure 2.25. Au contraire du modéle fractionnaire de Zener, le mo-
dele 2S52P1D représente correctement l'asymétrie du module de perte autour de la
transition vitreuse. Il représente également trés convenablement 1’évolution des pro-
priétés mécaniques du tBA/PEGDMA avec la fréquence, autant pour le module de
stockage que pour le facteur de perte. Les trois possibilités paraissent donc viables. Il
parait alors difficile de faire un choix motivé du modéle a conserver, il serait intéres-
sant de revenir a la fois sur les points de mesure a écarter d’aprés les diagrammes de
Cole-Cole et Wicket, ainsi que sur I'identification des courbes maitresses dépendante
de la précision des mesures expérimentales. Dans la suite du manuscrit, seuls les jeux
de paramétres (a) et (b) sont utilisés, aux hasards des évolutions impromptues des
travaux de these. (Le chapitre 3 se base sur le modele 2S2P1D (b), le chapitre 4 se
base sur le modele 252P1D (a).)
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FIGURE 2.25 — Courbe maitresse & Ty = 40°C en comparaison au modéle 2S2P1D avec les
trois jeux de paramétres différents définis dans la table 2.4.
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2.4 CONCLUSIONS

Dans ce chapitre I’analyse dynamique mécanique du tBA/PEGDMA en tempéra-

ture est effectuée et les problémes expérimentaux pouvant étre rencontrés sont présen-
tés. Cette caractérisation dynamique permet de déterminer I’évolution des propriétés
mécaniques du tBA/PEGDMA en fréquence et en température, de I’état vitreux a
I’état caoutchoutique. Par la suite, le principe d’équivalence temps-température est
appliqué pour obtenir les courbes maitresses du matériau. Les coefficients de trans-
lation définis suivent la loi WLF. Un modéle rhéologique, appelé 2S2P1D, qui re-
présente correctement le comportement dynamique du tBA/PEGDMA, est ensuite
déterminé. Ce modeéle est tributaire des courbes maitresses dont nous avons souligné
la difficulté a juger de leur exactitude, le principe d’équivalence temps température
n’assurant pas leur unicité.
Afin d’établir le domaine de validité de ce modéle rhéologique, le chapitre suivant
présente des essais réalisés sur une large bande de fréquence, dans des configurations
non utilisées pour la construction du modéle et notamment par d’autres type de
sollicitations.

62 These de Doctorat - P. Butaud



3

INVESTIGATIONS SUR LE DOMAINE DE

VALIDITE DE L'EQUIVALENCE

TEMPS-TEMPERATURE : CARACTERISATION

Sommaire

MECANIQUE LARGE BANDE

3.2

3.3

3.4

3.1 Détermination des propriétés quasi-statiques du tBA /-

PEGDMA . . . . e e e e e e e e e 64
3.1.1 Dispositif expérimental . . . . . . ... ... ... ... .. 65
3.1.2 Détermination du module d’Young apparent . . . . . . . . 67
3.1.3 Evaluation du coefficient de Poisson . . .. ... .. ... 68
3.14 Observationau MEB . . . . ... .. ... ... ...... 72
3.1.5 Comportement thermique . . . . . ... ... ... .... 74
3.1.6 Bilan. . . ... ... 76

Analyse modale en température . . . . ... ... ... .. 77
3.2.1 Analyse modale expérimentale . . . ... .. ... .... 77
3.2.2 Modéle numérique . . . .. ..o 78
3.2.3 Corrélation calculs-essais . . . . . .. ... ... ... ... 79
3.2.4 Résultats et discussion . . . . . . . ... 82
325 Bilan. . . ... 85

Viscoanalyseur Haute Fréquence .. ... ... ...... 88
3.3.1 Présentation du systéme expérimental . . . . .. ... .. 88
3.3.2 Post-traitement et résultats . . . . ... ... 88
3.3.3 Limites expérimentales et analytiques . . . .. ... ... 90
334 Bilan. . ... ... 93

Meéthodes de caractérisation complémentaires . . . . . . 94
3.4.1 Nanoindentation . . . . ... ... ... .......... 94
3.4.2  SMM (Scanning Microdeformation Microscopy) . . . . . . 97
3.4.3 Ultrasons . . . . . . . . . . ... 98

These de Doctorat - P. Butaud 63



INVESTIGATIONS SUR LE DOMAINE DE VALIDITE DE L’EQUIVALENCE
TEMPS-TEMPERATURE : CARACTERISATION MECANIQUE LARGE BANDE

3.44 Bilan . . . . ..o 99
3.5 Conclusions . . . . . . v v i i i i e e e e e e e e e e e e e 100
PREAMBULE

A ce stade du manuscrit, les propriétés mécaniques dynamiques du Polymére a
Mémoire de Forme étudié, le tBA/PEGDMA, ont été déterminées par une Analyse
Dynamique Mécanique (DMA) classique & plusieurs fréquences et pour différentes
températures. Cette DMA a permis la construction des courbes maitresses basées sur
le principe d’équivalence temps-température. Ces courbes maitresses donnent 1’évo-
lution du module de stockage et du facteur de perte en fonction de la fréquence ré-
duite, soit pour tout couple fréquence-température étudié. Un modeéle visco-élastique,
le 2S2P1D, a été choisi et établi pour représenter les propriétés mécaniques dyna-
miques du tBA/PEGDMA sur une large bande de fréquences et de températures.
Dans ce chapitre, nous cherchons a valider expérimentalement le principe d’équiva-
lence temps-température, sur lequel se basent et les courbes maitresses et le modele
252P1D, a travers une caractérisation mécanique large bande. En effet, il nous a paru
intéressant de vérifier a ’aide de divers moyens expérimentaux les propriétés déduites
par ’équivalence temps-température et la validation des données ainsi extrapolées.
Les basses fréquences sont investiguées par un essai quasi-statique en traction. Les
moyennes fréquences sont testées par Analyse Modale. Les hautes fréquences sont
atteintes par une Analyse Dynamique Mécanique sur un Visco-analyseur Hautes
Fréquences. D’autres méthodes comme la nano-indentation, les essais ultrasons ou
encore une analyse SMM (Scanning Microdeformation Microscopy) sont présentées
en complément. Quand les moyens expérimentaux le permettent, ces essais sont ef-
fectués a différentes températures afin de balayer une plus large gamme de propriétés
mécaniques. Enfin, tous ces essais sont corrélés avec le modéle visco-élastique 2S2P1D
déterminé via le principe d’équivalence temps-température afin de le valider ou de le
mettre en défaut. Les nombreux moyens expérimentaux mis en ceuvre sollicitent le
tBA/PEGDMA a différentes échelles, a différents niveaux de déformation et avec dif-
férents modes de sollicitation ; une discussion sur la complémentarité de ces méthodes
est engagée.

3.1 DETERMINATION DES PROPRIETES QUASI-STATIQUES DU
TBA/PEGDMA

Des essais quasi-statiques ont été réalisés sur le tBA/PEGDMA dés les premiéres
plaques fabriquées afin de vérifier, comprendre, appréhender son comportement. Afin
de corréler différents phénomeénes, plusieurs moyens de mesures ont été installés : ex-
tensometre, caméra optique, caméra thermique. Les résultats obtenus sont présentés
ci-apres.
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3.1.1 DISPOSITIF EXPERIMENTAL

Les essais ont été réalisés conformément a la norme ASTM D 638-03 [Standard 03],
sur une machine électromécanique (Instron 6025) de capacité £100 kN. L’ensemble
du dispositif expérimental est présenté sur la figure 3.1.

r Y

Extensometre laser

Référence
thermique ) Cameéra optique

Eprouvette

Mors auto-serrant

Caméra thermique

Sl 1T

FIcURE 3.1 — Photographie du montage expérimental pour les essais de traction quasi-
statiques.

Les éprouvettes sont maintenues par des mors auto-serrants. Les éprouvettes
testées sont de type haltére avec une section droite de 3 x 6 mm?. La zone utile
pour la mesure des déformations est de 33 mm (figure 3.2a). Les éprouvettes sont
toutes issues de la méme plaque de tBA/PEGDMA. Elles sont recouvertes sur une
face d'une peinture noire (figure 3.2b) pour une plus grande émissivité favorisant
les mesures thermiques. Des bandes réfléchissantes sont collées pour les mesures ex-
tensométriques (figure 3.2b). Sur 'autre face un mouchetis noir et blanc est réalisé
(figure 3.2(c)) pour les mesures optiques.

Les déformations ont été mesurées a 'aide d'un extensomeétre laser (EIR LE05)
doté d’une précision de mesure du déplacement de I'ordre de 5 pm. Les essais sont
effectués a température ambiante (21°C +1°C) & une vitesse de déplacement imposée
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N

bande
réfléchissante

(a) (b) (©)

FIGURE 3.2 — (a) Dimensions des éprouvettes de type haltére pour les essais de traction
quasi-statiques (en mm). (b) Recto mesure thermique et extensométrie. (c) Verso mesure
optique.

a 1 mm/min ou 5 mm/min selon I'essai.

Le champ thermique a été mesuré par thermographie infrarouge en utili-
sant une caméra CEDIP Jade III MWIR (figure 3.1). La zone analysée représente
240 x 320 pixels soit 60 x 80 mm?. La fréquence d’acquisition est réglée a 25 Hz et
le temps d’intégration est de 430 ps, sur une plage de mesure de 5 a 90°C.

Une caméra optique (uEye 1Mpixel 8bit) (figure 3.1) a été utilisée pour évaluer
les champs de déplacement par corrélation d’images numériques —ou Digital Image
Correlation (DIC)—. L’appareil est équipé d’une lentille télécentrique (0.20x TechS-
pec série Argent télécentrique - 63073 - Edmund Optics) qui évite les distorsions
optiques et assure une grande profondeur de champ (d’environ 6 mm), cela garantit
la netteté des images méme en cas de striction. Un éclairage puissant est installé afin
de renforcer les contrastes et donc améliorer la DIC. L’acquisition des images est dé-
clenchée, a I’aide d’une application Labview, & la fréquence de une image par seconde.

Ces différents équipements expérimentaux nous ont permis de disposer des me-
sures nécessaires a la caractérisation quasi-statique du tBA/PEGDMA.
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3.1.2 DETERMINATION DU MODULE D’YOUNG APPARENT

On s’intéresse dans un premier temps a la détermination du module d’Young
apparent. Il est question ici de module d’Young "apparent" du fait de la dépendance
du module a la fréquence et a la température pour les polymeéres.

En restriction monodimensionnelle, la contrainte nominale o, aussi appelée con-
trainte de 'ingénieur, est définie par

o=F/S, (3.1)

avec F' la force appliquée au cours de 'essai et Sy la section nominale de I’éprouvette.
La déformation € nominale est définie par

e=AL/L, , (3.2)

avec AL I'élongation de I’éprouvette et Ly sa longueur nominale.

40 T T T T T T | 40
5 mm/min
35} _ 35|
1 mm/min
301 1 301
25 : 1 25}
< ] <
a9 [
= 20§ = 207
o ] o
15} 1 15¢
10 1 1op /
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0 ; ; ; ; ; ; 0 : : -
0 10 20 30 40 50 60 70 0 1 2 3 4
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FIGURE 3.3 — Contrainte nominale en fonction de la déformation pour deux vitesses de
sollicitation. (a) Mise en évidence d'un comportement fragile ou ductile selon la vitesse de
sollicitation de I’échantillon. (b) Zoom entre 0 et 4 % de déformation longitudinale.

La figure 3.3(a) montre ’évolution de la contrainte nominale o en fonction de la
déformation € pour les deux vitesses de sollicitation : 5 mm/min (¢ = 0.25% s™') et
1 mm/min (¢ = 0.05% s 1).

Les éprouvettes testées & 5 mm/min présentent un comportement fragile avec une
limite & la rupture d’environ 36 MPa et une déformation a rupture de 3.4 %.
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Les éprouvettes testées & 1 mm/min présentent un comportement ductile : on ob-
serve un domaine élastique avec une contrainte au seuil d’écoulement de 32 MPa a
3 % de déformation, puis un écoulement avec 'apparition de striction (figure 3.4) ou
I’échantillon se déforme & force quasiment constante jusqu’a rupture a prés de 65 %
de déformation.

Le comportement & rupture du tBA/PEGDMA semble donc fortement dépendant
de la vitesse de sollicitation, nous reviendrons sur cet aspect dans la Section 3.1.4 ou
les faciés de rupture seront présentés.

(a) 5 mm/min

(b) 1 mm/min

FIGURE 3.4 — Etats des éprouvettes aprés rupture selon la vitesse de sollicitation imposée :
(a) rupture fragile, (b) rupture ductile avec striction de I’éprouvette.

Le module d’Young apparent semble indépendant de la vitesse de traction pour
les deux vitesses concernées (figure 3.3(b)).
Un module tangent initial £y = 2180 M Pa est mesuré par la pente de la partie
linéaire de la courbe o-¢ avec € pris entre 0 et 0.5 %.
Une autre méthode pour déterminer le module consiste a utiliser la pente de la tan-
gente a la courbe o-£; a un taux de déformation donné. Ainsi, selon la méthode
choisie pour la mesure, et selon la plage de déformation sélectionnée, le module
d’Young apparent peut varier de 1850 MPa a 2500 MPa, soit de £15% autour de Ej.
Pour le tBA/PEGDMA comme pour de nombreux polyméres, la détermination d’un
module d’Young n’est pas triviale et la notion méme de module d’Young n’a pas
nécessairement de sens puisque le matériau ne présente pas un comportement élas-
tique parfaitement linéaire. Pour la suite de 1’étude, la valeur du module tangent
initial F, sera utilisée pour définir le module d’Young apparent quasi-statique du
tBA/PEGDMA.

A notre connaissance, aucun résultat relatif & 'analyse quasi-statique du tBA /-
PEGDMA n’est disponible dans la littérature, mais cette valeur de module est co-
hérente avec le module vitreux identifié par DMA (Section 3.1.6).

3.1.3 EVALUATION DU COEFFICIENT DE POISSON

Le coefficient de Poisson v du tBA/PEGDMA est déterminé ici par corrélation
d’images numériques -ou Digital Image Correlation (DIC)— [Hild 06] durant les essais
quasi-statiques a température ambiante. La corrélation d’images repose sur la com-
paraison de deux images : une image de référence correspondant a la configuration

68 These de Doctorat - P. Butaud



3.1 DETERMINATION DES PROPRIETES QUASI-STATIQUES DU TBA/PEGDMA

initiale et une image déformée correspondant a la configuration courante. Chaque
pixel des images est repéré par un vecteur de coordonnées x. L’image de référence
étant désignée par f(z) et 'image déformée par g(x), il est supposé que :

[ +u(z) = g(x) (3-3)

avec u(z) le champ de déplacement recherché.

La mesure consiste a chercher le champ de déplacement u(z) qui satisfait "au mieux"
I’équation 3.3. Cette étape est réalisée a ’aide d’un code de corrélation globale déve-
loppé au Département de Mécanique Appliquée et implémenté dans Octave, sur la
base des travaux de J. Réthoré et al. [Réthoré 07].

La figure 3.5 montre la premiére et la derniére image enregistrées lors d'un essai
quasi-statique & 5 mm/min. La zone d’intérét —ou Zone Of Interest (ZOI)- pour
effectuer la corrélation d’image est choisie de fagon a ce qu’elle reste dans le champ de
la caméra durant I’essai : le mors mobile étant en bas, la ZOI est tracée suffisamment
haute sur I'image (figure 3.5).

(a) (b)

200 400 600 800 200 400 600 800

FIGURE 3.5 — Premiére image (a) et derniére image (b) enregistrées lors d'un essai quasi-

=

statique & 5 mm /min. Le rectangle blanc représente la ZOI sélectionnée pour la DIC, les

axes sont en pixel (1 pxl=16 pm), 'échelle de couleur est en niveau de gris.

Comme le détail des champs de déplacement n’est pas recherché et afin de li-
miter les erreurs sur I’évaluation des champs de déformation, un seul élément est
utilisé pour mailler toute la ZOI. L’élément choisi est un élément Q4 (isoparamé-
trique quadrangulaire) de 300 x 950 pixels, soit 4.8 x 15.2 mm?. Pour s’affranchir
d’une éventuelle erreur d’orientation de la caméra, les champs des déformations prin-
cipales transversale e et longitudinale €7 sont calculés en diagonalisant la matrice
des déformations mesurées (figure 3.6).

Pour juger de la qualité de la corrélation d’images, le résidu, qui représente la
différence entre I'image calculée f(z + u(x)) et l'image réelle déformée g(z), est
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FIGURE 3.6 — Champs de déformation principale transversale et longitudinale en % sur la
ZOI, pour un essai quasi-statique & 5 mm/min.

comparé a la dynamique de I'image :

o | feru@)—g) | )

max(g(z)) — min(g(z))

La figure 3.7a présente trois calculs de résidu au cours de l'essai & 5 mm/min. Pour
la 10°™¢ et la 22°™° image de l'enregistrement, soit a respectivement 1% et 2.46%
de déformation longitudinale, le résidu est homogene et sa valeur moyenne R,
est de 2.03% et 2.71%. L’évaluation des champs de déformation est donc a priori
satisfaisante. Par contre a partir de la 23°™¢ image, le résidu n’est plus uniforme, et sa
moyenne atteint 13.5%. A I’approche de la rupture, les déformations de I’éprouvette
ont pu altérer le mouchetis, le calcul des déformations n’est plus correct. Pour évaluer
le coefficient de Poisson, seules les images 1 a 22 sont donc considérées.

Finalement, une régression linéaire d’ordre 1 de la courbe (—er)/(er) (figure 3.7b)
permet de mesurer le coefficient de Poisson v du tBA/PEGDMA avec :

ep = —VEL . (3.5)

Une valeur de 0.37 (£2%) est estimée selon la zone de déformation choisie pour la
régression linéaire et selon 'essai de traction étudié.

Par ailleurs, les essais réalisés ont montré que comme pour le module d’Young appa-
rent, les vitesses de sollicitation concernées ne semblent pas influencer la valeur du
coefficient de Poisson obtenue.

Dans la littérature, le coefficient de Poisson a I’état vitreux est souvent distingué
du coefficient de Poisson a l'état caoutchoutique [Greaves 11, Xiao 13]. Cependant
des travaux ont mis évidence la variation du coefficient de Poisson avec la fréquence
et la température pour les polymeéres comme le PVC [Caracciolo 96] ou le PP et le
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FIGURE 3.7 — Essai & 4 5 mm/min. (a) Résidus de corrélation pour 3 niveaux de chargement.

(b) Déformations transversales —ep en fonction des déformations longitudinales e, une

régression linéaire d’ordre 1 donne le coefficient de Poisson.

PMMA |[Mousavi 04]. Cette dépendance doit étre d’autant plus vraie pour le tBA /-
PEGDMA au vu de la variation importante de ses propriétés mécaniques entre 1’état
vitreux et 1’état caoutchoutique. Il serait donc intéressant de poursuivre les inves-
tigations quant a la possible évolution en température, et donc en fréquence, du
coefficient de Poisson. Les moyens expérimentaux a mettre en place pour mesurer
cette dépendance étant assez lourds, elle n’a pu étre observée dans le cadre de cette
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these. Celui-ci est fixé pour la suite de I’étude a 0.37 pour tout couple tempéra-
ture/fréquence.

Les propriétés mécaniques, module d’Young et coefficient de Poisson, étant dé-
terminées, nous étudions dans la partie suivante l'impact de la vitesse de l'essai
sur le comportement & rupture du matériau en observant les faciés de rupture des
éprouvettes.

3.1.4 OBSERVATION AU MEB

Les facies de rupture des éprouvettes testées a 1 mm/min et 5 mm/min ont été
observés par Microscopie Electronique & Balayage (MEB) aprés dépot d'une trés fine
couche d’or a la surface.

La figure 3.8 présente les clichés d’'une éprouvette au comportement fragile testée a
5 mm/min. La rupture a lieu a 3% de déformation. La figure 3.8a montre I'image
globale du faciés de rupture de I’éprouvette, la surface est irréguliére. La figure 3.8b
met en évidence 'aspect rugueux de la surface qui découle de la nature fragile de
la rupture. La figure 3.8c montre une structure de type sphérolitique mais le tBA /-
PEGDMA étant amorphe, cette structure semble plutot étre le fruit d’une polymé-
risation initiée par de multiples inclusions ou petits défauts amorcant la rupture.
La figure 3.9 présente les clichés obtenus sur le faciés de rupture d’'une éprouvette au
comportement ductile testée & 1 mm /min avec plus de 60% de déformation nominale
a rupture. La figure 3.9a montre 'image globale du faciés de rupture de I'éprouvette,
la surface est cette fois lisse. Les figures 3.9b et 3.9¢c montrent une micro-structure
trés ordonnée. Une organisation s’est créée sous les forts niveaux de déformation de
I’éprouvette. Un damier fin et régulier se forme autour de particules plus grosses ; ces
particules sont probablement des impuretés/poussiéres piégées durant I’élaboration
du tBA/PEGDMA qui n’est pas effectuée en milieu stérile.

Ces clichés MEB mettent en évidence 'impact de la vitesse de 'essai de traction
quasi-statique sur la micro-structure des éprouvettes. Sur I'image globale, la diffé-
rence est nette entre la structure rugueuse de l'une et 'aspect lisse de l'autre. Et
a plus petites échelles, la micro-structure a incontestablement changé. A 1’avenir, il
serait intéressant d’étudier la micro-structure du tBA/PEGDMA sous grande défor-
mation a haute température, lors d'un cycle de mémoire de forme par exemple, afin
de déterminer si la méme organisation se crée.

La partie suivante présente les résultats de I'imagerie thermique qui apporte des
informations supplémentaires sur le comportement du tBA/PEGDMA aux deux vi-
tesses d’essais concernées.
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FIGURE 3.9 — Images MEB pour 'essai quasi-statique & 1 mm/min, rupture ductile.
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3.1.5 COMPORTEMENT THERMIQUE

Une caméra thermique est utilisée durant les essais quasi-statiques afin de dé-
tecter un éventuel auto-échauffement de I’échantillon qui pourrait fausser la valeur
du module d’Young apparent établie pour une température donnée. La figure 3.10a
présente 'image thermique de la fin de 'essai & 1 mm /min, ’éprouvette est cassée et
I’on devine la striction de I’échantillon. Les zones bleu clair, sur I’éprouvette, corres-
pondent aux bandes réfléchissantes pour les mesures extensométriques. Une zone de
référence thermique est sélectionnée sur un échantillon neutre, peint en noir, placé
a coté de I'éprouvette lors de l'essai (figure 3.10b). La figure 3.10c montre la zone
d’estimation thermique pour I'éprouvette de tBA/PEGDMA.

(a) Image thermique globale de 1'essai (b) Référence (c) Eprouvette
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FIGURE 3.10 — Images thermiques de la fin de l'essai : (a) image de I'ensemble, (b) zone
de référence thermique, (c) zone de mesure pour ’éprouvette. Les axes sont en pixel
(1 px1=250 pm), I’échelle de couleur en degré Celsius.

La figure 3.11a présente le diagramme spatio-temporel estimé sur la zone de
I'éprouvette (figure 3.10c) : la température moyenne de chaque ligne de pixels de
I’éprouvette est tracée en fonction du temps sur toute la hauteur de ’éprouvette.
Le mors mobile de la machine de traction étant en bas, la bande réfléchissante pour
I’extensométre "descend" au cours du temps avec 'allongement de ’éprouvette. La
figure 3.11b présente la température moyenne estimée sur la zone de référence et sur
la zone de I'éprouvette au cours de 'essai. Est tracée également sur ce graphique, la
contrainte nominale en fonction du temps afin de pouvoir relier les effets thermiques
a la mécanique de l'essai. Quatre phénomeénes apparaissent :

— un refroidissement élastique de 1’éprouvette au début de l'essai (0 — 120 s),
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— un échauffement viscoélastique au centre de 1’éprouvette (120 — 550 s),
— une propagation de la chaleur avec des lévres de striction et une perte de chaleur
au centre de I’éprouvette (550 — 1350 s),
— la fracture de I'éprouvette avec un retour a la température initiale (1350 —
1550 s).
Ce comportement thermique est caractéristique des polyméres.
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FIGURE 3.11 — (a) Diagramme spatio-temporel du film infrarouge sur la zone de I’éprouvette.
(b) Evolution de la température de 1'éprouvette et de la zone de référence, et contrainte au
cours de 'essai.

La variation de la température au cours de l'essai a également été tracée en
fonction de la déformation, afin de pouvoir comparer les essais & 1 mm/min et a
5 mm/min. La figure 3.12 met en évidence I'influence de la vitesse de l'essai sur le
refroidissement élastique : plus 'essai est rapide plus le refroidissement est rapide
et important. Néanmoins, ces variations de température au cours de 1’essai restent
trés faibles, de 'ordre de 1°C, ce qui est inférieur a la marge d’incertitude fixée pour
la température de l'essai (20°C =+ 1°C). Ces images thermiques nous permettent
donc de vérifier la condition isotherme de l'essai. Et par ailleurs, elles confirment un
comportement thermique classique du tBA/PEGDMA qui aurait pu se distinguer
du comportement habituel des polyméres du fait de sa nature de PMF.

These de Doctorat - P. Butaud 75



INVESTIGATIONS SUR LE DOMAINE DE VALIDITE DE L’EQUIVALENCE
TEMPS-TEMPERATURE : CARACTERISATION MECANIQUE LARGE BANDE

@)
0.5¢

— 1 mm/min

(b) ——— 5 mm/min

0 [MPa]
N
=)

€ [%]

FIGURE 3.12 — Pour les deux vitesses de sollicitation, correspondance entre (a) I'écart de
température et (b) la contrainte nominale dans ’éprouvette, en fonction de la déformation
longitudinale.

3.1.6 BILAN

Les essais quasi-statiques sur le tBA/PEGDMA ont montré avant tout un com-

portement cohérent du matériau et ont donc permis de vérifier la validité du protocole
d’élaboration du polymeére & mémoire de forme.
Vis-a-vis de 'objectif principal de ce chapitre, les essais quasi-statiques permettent
d’ajouter deux points de mesure a la caractérisation dynamique du tBA/PEGDMA.
La vitesse de déformation des éprouvettes est choisie comme référence pour définir
la fréquence des essais quasi-statiques. Un module de 2180 MPa est donc mesuré
a 2.5x107% Hz et 5x10~* Hz pour une température de 20°C. Il est ainsi possible
d’ajouter sur la courbe maitresse DMA, et le modele 2S2P1D associé, les points de
mesures quasi-statiques comme le montre la figure 3.13 (tracée a une température de
référence Ty de 20°C). Les essais quasi-statiques valident donc 'asymptote du modéle
252P1D a haute fréquence réduite (f.ar, définie dans la section 2.2.1).

Pour essayer de valider le modéle 2S2P1D sur une plus large bande de fréquence,
la partie suivante présente une analyse modale en température.
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FIGURE 3.13 — Module de stockage en fonction de la fréquence réduite (7 = 20°C) : courbe
maitresse + modeéle 252P1D + essais quasi-statiques.

3.2 ANALYSE MODALE EN TEMPERATURE

Une analyse modale est un essai expérimental vibratoire avec excitation aléatoire
large bande permettant I'identification des modes d’une structure. En paralléle un
Modéle Eléments Finis de la structure est établi. Un recalage de ce modéle par rap-
port aux résultats expérimentaux permet la détermination des propriétés mécaniques
du matériau aux fréquences de résonance de la structure. Cette méthode estime le
module de stockage et le facteur de perte du tBA/PEGDMA sur une large bande de
fréquence et a plusieurs températures.

3.2.1 ANALYSE MODALE EXPERIMENTALE

Une analyse modale expérimentale est réalisée sur une plaque de tBA/PEGDMA.
Cette plaque mesure 157.5 mmx45.5 mm pour une épaisseur moyenne de 3.06 mm
(80 pnm). Le dispositif expérimental est présenté sur la figure 3.14. Afin de réa-
liser ’analyse modale expérimentale dans des conditions libre-libre, la plaque est
suspendue a un portique par des fils d’acier. Une excitation de type bruit blanc
est appliquée entre 150 et 5000 Hz. Afin de limiter le caractére intrusif de l’essai,
I’excitation et la mesure se font sans contact. L’effort dynamique est appliqué par
un systéme bobine/aimant. L’aimant est collé sur la plaque de tBA/PEGDMA de
fagon & exciter le plus de modes possibles, au coin de la plaque. La bobine est cen-
trée sur aimant (figure 3.14a). La réponse vibratoire est mesurée par un vibrométre
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laser Polytec OFV-505 (figure 3.14b) dont le faisceau est successivement dirigé sur
28 pastilles réfléchissantes réparties sur la surface de la plaque (figure 3.14a et fi-
gure 3.15). Cet assemblage est placé dans une chambre thermique pour un controle
de la température & +2°C entre 22 et 43°C (incrément 7°C). La température est
mesurée par un thermocouple placé sur un échantillon de référence. La température
maximale est limitée par la température de transition vitreuse du tBA/PEGDMA au
dela de laquelle le matériau est trop souple pour une analyse modale expérimentale.
Les fréquences modales, les coefficients d’amortissement modaux et les déformées
modales sont identifiés d’aprés les mesures des fonctions de réponse en fréquence
—ou Frequency Response Functions (FRFs)—. L’identification modale est conduite
avec l'algorithme Least Square Complex Frequency (LSCF) |Guillaume 98] implé-
menté sous Modan©, un logiciel développé au Département de Mécanique Appliquée
[Piranda 94].

Suspension ]
Enceinte

thermique
i Pastille
réfléchissante
Plaque PMF
Mobile
Vibrometre laser
Aimant Bobine L
(a) Systéme d’excitation bobine-aimant. (b) Enceinte thermique et vibromeétre laser.

FIGURE 3.14 — Dispositif pour I’Analyse Modale Expérimentale.

3.2.2 MODELE NUMERIQUE

En paralléle des essais expérimentaux, un Modéle Eléments Finis (MEF) de la
plaque de tBA/PEGDMA avec aimant, est élaboré sous Patran™?2012. Le modéle
éléments finis est maillé avec 21 500 éléments tétraédriques Tet10. Il y a deux éléments
dans I’épaisseur de la plaque (figure 3.15).

78 These de Doctorat - P. Butaud



3.2 ANALYSE MODALE EN TEMPERATURE

TABLE 3.1 — Propriétés matériaux implémentées dans le modéle éléments finis pour 'aimant.

Module d’Young (GPa) Coefficient de Poisson Masse volumique (kg/m?)
210 0.33 7460

Les propriétés matériau associées a 'aimant sont données dans la table 3.1. Le
module d’Young et le coefficient de Poisson sont ceux de 'acier, la masse volumique
est déterminée par pesée et selon les dimensions de 'aimant (8 mm de hauteur, 4 mm
de rayon). Pour le tBA/PEGDMA, le module d’Young est fix¢ arbitrairement, il sera
recalé par la suite grace aux essais modaux expérimentaux. Le coefficient de Pois-
son de 0.37 déterminé par les essais quasi-statiques est utilisé. La masse volumique
du tBA/PEGDMA est mesurée a l'aide d’un pycnometre a 1000 kg/m?® (£1%). La
plaque de tBA/PEGDMA est supposée homogéne et isotrope.

FIGURE 3.15 — Maillage du modéle éléments finis et les 28 points expérimentaux d’obser-
vation pour 'analyse modale.

Une analyse modale numérique permet de déterminer les fréquences et les vecteurs
propres réels de la plaque.

3.2.3 CORRELATION CALCULS-ESSAIS

La corrélation calculs-essais est effectuée sous le logiciel AESOP©. Afin de cor-
réler les modes complexes expérimentaux aux modes réels numériques, le logiciel
effectue une projection des modes complexes expérimentaux sur une base réelle. La
méthode utilisée pour cela consiste a chercher un angle ¢ qui maximise la partie réelle
du mode complexe, et a considérer cette partie réelle comme vecteur propre réel. Par
la suite, pour évaluer la corrélation entre les vecteurs propres de ’analyse expéri-
mentale et ceux du Modéle Eléments Finis, le critére de MAC (Modal Assurance
Criterion) [Allemang 03| est utilisé. La matrice de MAC obtenue pour les mesures a
température ambiante est présentée sur la figure 3.16. Cette matrice permet de quan-
tifier le degré de corrélation entre les vecteurs propres calculés par le modéle éléments
finis et les vecteurs propres mesurés expérimentalement par un nombre compris entre
0 et 1. A partir de 0.7 la corrélation est en général jugée satisfaisante. Pour I'essai a
22°C, 14 modes paraissent donc correctement corrélés.

Pour chacun de ces modes le module de stockage E’ et le facteur de perte tan(d)
sont estimés (figure 3.17). Le module étant proportionnel au carré de la fréquence,
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Mode MEF

1 3 5 7 9 1" 13 15 17 19
Mode expérimental

FIGURE 3.16 — Matrice de MAC pour 'essai a 22°C.

le module de stockage E’ est identifi¢ pour chaque fréquence par

2
E, = EMEF X (ﬂ) , (36)

fMEF

avec Eypp le module d”Young fixé arbitrairement dans le modéle éléments finis, f..,
les fréquences propres des modes identifiés expérimentalement, et fy;gr les fréquences
propres calculées par le modéle éléments finis.

La présence de I'aimant pouvant fausser I’équation 3.6, une vérification a posteriori
permet de s’assurer que les valeurs du module déterminées sont bien correctes.

Le facteur de perte est directement déduit de ’amortissement modal ¢ sans utiliser
le modéle éléments finis avec

tan(§) = 2¢ . (3.7)

Certaines valeurs de module de stockage paraissent biaisées (figure 3.17) : les
modes 7, 8, 15, 19 et 20 conduisent & une valeur de module plus faible que la moyenne
observée pour les autres modes. L’indice de MAC de ces cing modes est plus faible que
celui des autres modes, mais tout de méme supérieur a 0.7, la corrélation semble donc
étre suffisamment importante pour justifier leur prise en compte. C’est en observant
la figure 3.18 que ces modes peuvent étre écartés. La figure 3.18 met effectivement
en évidence une concentration des déformations de la plaque au niveau de ’aimant
pour ces cinq modes. La force appliquée étant dépendante de la position de ’aimant
par rapport a la bobine, et des conditions de collage de ’aimant, il est possible que
les fréquences mesurées soient faussées. Ces modes ne seront donc pas pris en compte
pour l'identification des propriétés mécaniques du tBA/PEGDMA a 22°C.
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FIGURE 3.17 — Module de stockage et facteur de perte estimés par analyse modale & 22°C
en fonction de la fréquence.

L’ensemble de la procédure permettant de déterminer les modes a conserver pour
une bonne estimation des propriétés mécaniques, est effectuée de la méme fagon pour
les autres températures. Les résultats sont présentés dans la section ci-aprés.
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F1GURE 3.18 — Magnitude des déformées et moyenne des invariants du tenseur de déforma-
tion des 20 premiers modes propres de la plaque de tBA/PEGDMA avec aimant.

3.2.4 RESULTATS ET DISCUSSION

La variation du module de stockage et du facteur de perte en fonction de la
fréquence et de la température, est présentée sur la figure 3.19.

Les essais modaux montrent une évolution habituelle du module de stockage et du
facteur de perte avec la température, soit une diminution de £’ et une augmentation
de tan(d). L’évolution du facteur de perte avec la fréquence semble également cohé-
rente. Par contre, le comportement du module de stockage vis a vis de la fréquence
est étonnant. Le module semble diminuer avec 'augmentation de la fréquence sur les
premiers modes puis augmente & nouveau. Cette tendance est notable pour toutes
les températures étudiées.

La méthode d’identification inverse par le biais d’un modéle éléments finis implique
de pouvoir modéliser parfaitement 1’essai expérimental. Dans la suite, plusieurs pistes
sont investiguées pour expliquer 'allure du module de stockage.
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FI1GURE 3.19 — Module de stockage et facteur de perte estimés par analyse modale & diffé-
rentes températures en fonction de la fréquence.

3.2.4.1 TYPE D’EXCITATION ET DE MESURE

Concernant le systéme d’excitation, plusieurs choix sont possibles. Une excita-
tion par pot-vibrant est courante [Corn 12| mais le moindre défaut d’alignement
implique 'application de couples et d’efforts transverses parasites, et la modification
structurale apportée par la cellule de force est importante et difficilement modéli-
sable. Le marteau d’impact est satisfaisant pour produire l'excitation [Corn 12| mais
excite les modes de suspension et l'utilisation d’'un vibromeétre est alors probléma-
tique. Le recours a un accélérométre, collé sur la plaque, est possible mais induit
des modifications structurales difficiles & modéliser ; d’autant plus que pour apparier
correctement les modes, entre le modéle éléments finis et 1’essai, plusieurs points de
mesure sont nécessaires ce qui implique un nombre important d’accéléromeétres a col-
ler et donc des répercussions notables sur le comportement dynamique de la plaque.
L’excitation bobine-aimant semblait donc étre un bon compromis entre la faisabilité
expérimentale et la fiabilité des résultats. Néanmoins, la diminution du module de
stockage avec la fréquence pose la question de I'influence de ce type d’excitation sur
les fréquences propres de la plaque. Afin de vérifier I'impact du systéme d’excitation,
les essais modaux sont reconduits avec une excitation au marteau et une excitation
par haut-parleur. Ces essais ne sont effectués qu’a température ambiante, avec une
mesure en un seul point, et seuls les six premiers modes sont observés. Finalement
les résultats obtenus semblent montrer qu’avec ces excitations variées, on retrouve

These de Doctorat - P. Butaud 83



INVESTIGATIONS SUR LE DOMAINE DE VALIDITE DE L’EQUIVALENCE
TEMPS-TEMPERATURE : CARACTERISATION MECANIQUE LARGE BANDE

les mémes tendances sur le module de stockage qu’avec 'excitation bobine-aimant.
Le systéme bobine-aimant n’est donc pas remis en cause.

3.2.4.2 PROPRIETES MATERIAU ET GEOMETRIE

Dans le modéle éléments finis, le coefficient de Poisson du tBA/PEGDMA doit
étre renseigné. C’est la valeur déterminée en quasi-statique qui est retenue par dé-
faut. Cependant comme discuté en Section 3.1.3 le coefficient de Poisson pourrait
évoluer avec la fréquence. Une variation du coefficient de Poisson de plus ou moins

5% autour de 0.37 implémentée dans le modeéle éléments finis entraine une variation
du module de stockage de +0.2% & +3% selon le mode concerné(table 3.2).

TABLE 3.2 — Variation des modules de stockage identifiés selon la valeur du coefficient de
Poisson.

| Coeff. de Poisson | Module de stockage identifiés [MPa]

0.35 2389 2380 2346 2290 2279 2230 2295 2379 2358
0.37 2387 2411 2341 2316 2271 2248 2294 2354 2350
0.39 2385 2443 2336 2342 2264 2266 2292 2328 2340

L’incertitude sur le coefficient de Poisson ne peut pas expliquer a elle seule 1’évo-
lution du module de stockage qui chute de presque 7% sur la plage de fréquence
concernée. Néanmoins cette analyse confirme qu'une perspective intéressante pour-
rait étre la détermination de I’évolution du coefficient de Poisson avec la fréquence
et la température étant donné les incertitudes qui subsistent ici.

L’épaisseur de la plaque de tBA/PEGDMA est considérée constante dans le mo-
déle éléments finis. En pratique les moyens d’élaboration ne permettent pas d’assurer
cette homogénéité. La figure 3.20 montre la cartographie des épaisseurs de la plaque
testée obtenue par interpolation des mesures par micromeétre effectuées aux 28 points
expérimentaux d’observation.

Ces incertitudes sur I’épaisseur sont étudiées avec la méthode de Monte Carlo. 500
tirages aléatoires sont réalisés en chaque point du maillage du modéle éléments finis
pour définir une épaisseur variable de la plaque comprise entre 2.98 mm et 3.14 mm.
Ainsi une variation de +2.6% autour de 3.06 mm entraine une variation du module
de stockage de plus ou moins 0.75%. La géométrie incertaine de la plaque ne peut pas
non plus a elle seule expliquer 1’évolution du module de stockage avec la fréquence.
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FIGURE 3.20 — Cartographie des épaisseurs de la plaque testée par analyse modale.

3.2.4.3 AUTRES INCERTITUDES POSSIBLES

Avant de considérer cette évolution particuliere du module de stockage avec
laugmentation de la fréquence comme une propriété intrinséque du tBA/PEGDMA
d’autres pistes potentielles d’incertitudes restent encore a explorer : I'influence des
conditions aux limites, la méthode de recalage, I’hétérogénéité en terme de masse vo-
lumique ou de module élastique, ou encore 'auto-échauffement du tBA/PEGDMA
au cours de l'essai. Cet aspect thermique a été vérifié pour les essais DMA (Sec-
tion 2.1.2.1) mais les niveaux de fréquence étant ici plus élevés, un auto-échauffement
du polymeére sous 'excitation fréquentielle croissante est possible et pourrait entrai-
ner une diminution du module.

3.2.5 BILAN

En combinant les différentes sources d’erreur possibles, a la fois géométrique,

thermique et mécanique, la stabilité du module pourrait finalement étre observée sur
la plage de fréquence concernée.
Les essais modaux a 22°C estiment un module de stockage moyen de 2330 MPa
(£3.5%) sur la plage de fréquence [170 - 3000] Hz, valeur légérement supérieure a
celle correspondant au comportement asymptotique du modeéle 252P1D. Néanmoins
la figure 3.21, obtenue par translation horizontale des isothermes grace aux facteurs
ar déterminés dans la Section 2.2.3.2, montre une tendance générale correcte en com-
paraison & la courbe maitresse DMA et au modéle associé.

Par ailleurs, les essais modaux permettent la mesure du facteur de perte & haute
fréquence réduite, 1a ot le modeéle 252P1D fournit seulement une asymptote hypo-
thétique. Le facteur de perte semble supérieur a celui prédit par le modele.

Par contre, ces essais modaux ne permettent pas d’aborder le comportement du
tBA/PEGDMA dans la phase de transition vitreuse. Pour atteindre ces propriétés
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par analyse modale la méthode d’Oberst [Oberst 52| pourrait étre utilisée. Cette pro-
cédure est définie dans la norme ASTM-1998 [AST 98]. Son principe est de tester non
pas le matériau visco-élastique seul mais de ’associer & une ou deux couches de ma-
tériau plus rigide, pris en sandwich par exemple. L’échantillon a tester est alors assez
rigide dans la phase vitreuse pour un essai modal. Néanmoins cette méthode ajoute
des incertitudes au Modéle Elements Finis qui devient tributaire non seulement des
conditions limites mais aussi des propriétés mécaniques des matériaux ajoutés.

Finalement ’analyse modale semble étre une méthode expérimentale intéressante
pour tester les matériaux viscoélastiques a hautes fréquences réduites et espérer es-
timer correctement le facteur de perte. La mise en ceuvre est simple, rapide, peu
cotiteuse et non destructive. Elle offre en outre la possibilité d’étudier des structures
de géométrie "non normalisée". Le seul bémol & cette méthode est la nécessité d’une
corrélation entre l’expérimental et le modeéle ; le modeéle éléments finis reste difficile
a ¢établir étant donné les incertitudes liées aux conditions expérimentales (conditions
limites, géométrie, conditions environnementales, excitation, comportement maté-
riau...).

Les basses fréquences réduites n’étant toujours pas atteintes sur la caractérisation
large bande du tBA/PEGDMA, la partie suivante présente une méthode expérimen-
tale permettant de tester le tBA/PEGDMA & haute fréquence et en température.

86 These de Doctorat - P. Butaud



3.2 ANALYSE MODALE EN TEMPERATURE

T T T T T T
\m‘-‘)?ggp‘\. ,;M gy - Ty - =
10° £ 3
i 2500 ]
) " e T T 7
— 10" | 2000} 1 3
S o :
2 I all ya I
4 1500 ’gx
1 .
10 F .?)f/ —:
1000 : : :
107" 1077 107 10°
10° ¢ E
3 . . . . % Courbe maitresse k
107 107 107 1071 107 |~ ~252P1D
Essais Modaux
3 T T T T T T
R 0.1
25 >:§é( X \‘ |
X
;59 008 * \
¥y SR\
2 I~ 15 \ (% . i
I ! 006F X\, 1
= : \ %,
E/ 1-5 I~ 0 04 L i =
g .
E A k
b kN ooy .\ 1
* T e~
0 i i - R
0.5r 1077 107" 107 10°
0 ! < """”m;!(:isv-nmw. —L vy Y 1
107 107 107" 1077 107 10° 10°
f.aT [Hz]

FIGURE 3.21 — Module de stockage en fonction de la fréquence réduite (T = 20°C) : courbe
maitresse + modeéle 252P1D + essais modaux.
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3.3 VISCOANALYSEUR HAUTE FREQUENCE

Cette section présente une étude réalisée sur un analyseur dynamique mécanique
en cisaillement. Ces essais, effectués a différentes températures, permettent de balayer
les propriétés mécaniques du tBA/PEGDMA de la phase vitreuse a la transition
de phase et donc d’ajouter des points de mesure a basse fréquence réduite. Cette
analyse donne également 1'occasion de tester les limites de ce dispositif, initialement
développé pour les matériaux élastomeéres et seulement a température ambiante.

3.3.1 PRESENTATION DU SYSTEME EXPERIMENTAL

Le Viscoanalyseur Haute Fréquence —ou High Frequency Viscoanalyser (HFV)—
développé par F. Renaud et al. [Renaud 1la] permet de mesurer les propriétés
mécaniques de matériaux viscoélastiques sur une grande plage de fréquences : de
[100-200] Hz a [2000-5000] Hz selon la rigidité du matériau. La figure 3.22 montre
une photographie du HFV et son schéma de principe. Quatre échantillons sont pin-
cés entre les machoires et les supports d’échantillons. Ce type de montage est symé-
trique et permet de solliciter les échantillons en cisaillement pur sans flexion. Une
pré-charge normale statique est appliquée grace a un boulon M6 au centre des méa-
choires. Le cisaillement des échantillons est obtenu en déplacant les supports en oppo-
sition de phase. Pour cela, deux chaines d’actionnement, composées d’un actionneur
piézo-électrique et d’un capteur de force, sont placées entre les supports. Les ac-
tionneurs piézo-électriques (PI 842.10) permettent d’atteindre des fréquences élevées
supérieures a 10 kHz. Cependant la limite fréquentielle supérieure de caractérisation
est imposée par le premier mode de résonance du HFV. Le HFV est suspendu par
des élastiques pour le découpler des modes propres du bati. Les efforts dynamiques
sont mesurés par des capteurs de force (B&K 8200). L’effort de pré-charge est mesuré
par une jauge d’extensométrie située sous la méachoire inférieure. Six accéléromeétres
piézoélectriques sont placés sur les cotés des méachoires et des supports pour mesurer
les accélérations de part et d’autre des quatre échantillons.

Les essais sur le tBA/PEGDMA sont effectués dans une enceinte thermique.
Les capteurs de force limitent la température maximale & 80°C. Les échantillons de
20 x 30 x 2.5 mm?® sont testés entre 20°C et 80°C (incrément 10°C). On observe aprés
un cycle en température sous pré-charge que les échantillons adhérent a I’aluminium,
le boulon de pré-charge a donc été enlevé pour les essais.

3.3.2 POST-TRAITEMENT ET RESULTATS

En supposant la contrainte nominale de cisaillement o5 uniforme dans I’échan-
tillon, on a

_F
=5
avec F' la charge effective appliquée sur les supports d’échantillon et Sy la section
cisaillée de I’échantillon (figure 3.22).

(3.8)

012
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(a) Dispositif HFV [Renaud 11b]. (b) Schéma de principe du HFV.

FIGURE 3.22 — Viscoanalyseur Haute Fréquence.

On suppose que la déformation de cisaillement €15 et la distorsion v sont également

uniformes dans ’échantillon,
u

2512 == g s (39)

avec u le déplacement effectif de chaque support et e I'épaisseur de 1’échantillon
(figure 3.22).

Le module de cisaillement statique G, rapport entre la contrainte de cisaillement et
la déformation, est alors défini par

Fe

012
G = = ——.
vy u S

(3.10)

Cependant, dans le cas du HFV, le module de cisaillement ne peut pas étre
estimé en post-traitant les données des capteurs via I’équation 3.10 en raison des
efforts d’inertie dus a I’équipement (figure 3.23), et plus particuliérement :

— la masse des méachoires M,,,

— la masse des actionneurs piézoélectriques et des capteurs de force M,,.,

— la masse des supports Mg, Mgo.

Le Principe Fondamental de la Dynamique appliqué au modéle rhéologique pré-
senté sur la figure 3.23, conduit a I’expression de la rigidité de I’échantillon [Renaud 11b,
Butaud 15d] :

wz((Msl — Mac)dg + MSQ&5) - 2FC

Ko 3.11
i 2y + 205 — Gy — ag — 4y — ag (3.11)

avec a; la transformée de Fourier de ’accélération du i™¢
la pulsation fréquentielle w,

et I la force mesurée par les capteurs.

accélérometre divisée par

Le module de cisaillement est ainsi défini par :

G = KE% . (3.12)
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FIGURE 3.23 — Modélisation du HFV, avec Kpachoire 1a raideur de la machoire et Fli¢,o la
force appliquée par les actionneurs.

Ce post-traitement est effectué a chaque fréquence d’excitation afin d’obtenir le
comportement fréquentiel et plus particulierement le module de cisaillement com-
plexe G*(w) en fonction de la fréquence. Les résultats bruts sont présentés sur la
figure 3.24 a plusieurs températures.

A basse fréquence, entre 70 et 200 Hz, les données ne sont pas exploitables. Les
accélérations ne sont pas suffisamment grandes et les accélérométres pas assez sen-
sibles pour obtenir un signal correct c¢’est a dire non bruité. A haute fréquence, a
partir de 2000 Hz, les effets de la résonance du systéme HFV, a 3000 Hz, commencent
a étre visibles, particulierement sur la phase a haute température. Par la suite les
mesures sont donc exploitées seulement entre 200 et 2000 Hz.

Pour permettre la comparaison avec les autres essais expérimentaux, le module
complexe E* est déduit du module de cisaillement complexe G* par :

E*(w) =2G"(w)(1+v) , (3.13)

avec v = (.37, déterminé par les essais quasi-statiques.

Le module de stockage E’ et le facteur de perte tan(¢), estimés par HFV en fonction
de la fréquence sont présentés pour plusieurs températures sur la figure 3.25. Le
module de stockage estimé varie entre 2.8 MPa et 1540 MPa, le facteur de perte
entre 0 et 2.1, selon la température et la fréquence. Ces résultats sont discutés ci-
aprés en fonction des freins expérimentaux et analytiques rencontrés.

3.3.3 LIMITES EXPERIMENTALES ET ANALYTIQUES

Initialement le banc d’essai HF'V a été dimensionné pour des matériaux silicones.
Leur module d’élasticité, a température ambiante, est beaucoup plus faible que celui
du tBA/PEGDMA, de l'ordre de 100 MPa contre 2500 MPa pour le PMF. La mo-
délisation analytique actuelle est adaptée a ces matériaux moins rigides, elle est ici
mise en défaut lorsque le matériau est en phase vitreuse. En effet, en phase vitreuse,
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FIGURE 3.24 — Résultats bruts d’essais HFV a plusieurs températures : valeur absolue du
module de cisaillement complexe, et phase, en fonction de la fréquence et pour plusieurs
températures.

la raideur des échantillons testés est du méme ordre de grandeur que la raideur des
machoires. Les données accélérométriques étant mesurées sur le banc d’essai, et non
directement sur I’échantillon, il est difficile de dé-corréler la rigidité du systéme et la
rigidité de 1’échantillon par le biais du modéle analytique. Le module estimé pour le
tBA/PEGDMA & basse température s’en trouve sous-estimé par rapport aux essais
DMA. Pour pallier cette limitation, un modéle numérique inverse 3D complet du
banc HF'V pourrait étre envisagé, pour espérer isoler la rigidité du banc de celle des
échantillons plus précisément qu’avec le modeéle analytique développé par F. Renaud

|[Renaud 11b].

Par ailleurs avant cette campagne de mesures, le banc HFV n’avait jamais été
utilisé pour des essais en température. Le controle en température a été réalisé en
utilisant un thermocouple placé dans un échantillon de tBA/PEGDMA. Néanmoins,
I'inertie thermique du banc, due aux piéces métalliques massives, n’a pas été prise
en compte. La précision sur les températures s’en trouve amoindrie. Du fait de la
variation trés importante des propriétés mécaniques du tBA/PEGDMA avec la tem-
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F1GURE 3.25 — Module de stockage et facteur de perte mesurés par HFV tracés pour plu-
sieurs températures en fonction de la fréquence.

pérature, les résultats sont d’autant moins précis.

Des incertitudes résident également sur la pré-charge appliquée au tBA/PEGDMA.
Les échantillons de tBA /PEGDMA ayant adhéré au support aprés un cycle en tem-
pérature, le boulon de pré-charge avait été enlevé. Cependant, des charges axiales
provoquées par le poids des éléments mécaniques (méchoires, mors, actionneurs)
entrainent certainement une pré-charge sur les échantillons. Certains matériaux po-
lymeéres voient leurs propriétés mécaniques varier avec la pré-charge [Festjens 12], cet
aspect reste donc a explorer.

La relation directe entre G* et E* peut étre discutée car, encore une fois, la dé-
pendance a la fréquence du coefficient de Poisson est courante pour les matériaux
polymeéres |Caracciolo 96, Pritz 07]. Une comparaison de valeurs dynamiques mesu-
rées en traction/compression et de valeurs mesurées en cisaillement sur une méme
bande de fréquence, pourrait permettre de répondre & cette question. Malheureuse-
ment les bandes de fréquences ne se recoupant pas entre les essais DMA et les essais
HFV, la dépendance du coefficient de Poisson a la fréquence n’a pu étre observée.
Cette relation est par ailleurs tributaire de I'isotropie du matériau qui n’a pas été
validée.
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3.3.4 BILAN

Malgré ces incertitudes, la figure 3.26 montre une bonne concordance entre les
résultats HFV et le modele 2S2P1D. Il y a, en effet, une sous-estimation du mo-
dule de stockage & basse fréquence réduite, et un certain décalage en fréquence sur
la phase de transition, néanmoins, la tendance générale reste correcte et les essais
HFV valident un facteur de perte stupéfiant, supérieur a 2 durant la phase de tran-
sition. Ce dispositif est donc capable, contrairement aux autres méthodes, de me-
surer des valeurs dans la transition vitreuse pourtant si difficile & aborder avec le
tBA/PEGDMA, méme pour un analyseur dynamique reconnu comme le Bose FElec-
troforce 3200 (Section 2.1.2.1). Ce viscoanalyseur HFV est donc prometteur et les
essais sur le tBA/PEGDMA ont par ailleurs permis la mise en évidence des limites
expérimentales et analytiques du dispositif. Des améliorations pourront donc étre
ajoutées au prochain prototype.

% Courbe maitresse
# Essais HFV 10
-—-=2%2P1D l
OISt - L L _.,_.__‘L_
102 10 % 107 10" 10° 10° 10°

f.aT [Hz]

FIGURE 3.26 — Module de stockage en fonction de la fréquence réduite (T = 20°C) : courbe
maitresse + modéle 252P1D + HFV (Viscoanalyseur Hautes Fréquences).
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La partie suivante présente trois moyens d’essais expérimentaux et cloture la
caractérisation large bande du tBA/PEGDMA, en fournissant en outre deux mé-
thodes de détermination du coefficient de Poisson jusque-la estimé seulement en
quasi-statique.

3.4 METHODES DE CARACTERISATION COMPLEMENTAIRES

Des essais sur le tBA/PEGDMA sont réalisés en nano-indentation, par SMM
—Scanning Microdeformation Microscopy— et par analyse ultra-sonore. Ces trois mé-
thodes permettent d’atteindre des hautes fréquences a température ambiante et donc
de compléter le "benchmark" de caractérisation sur les hautes fréquences réduites.
Ces essais donnent par ailleurs 'occasion de caractériser le matériau a trés petites
échelles (nano-indentation et SMM) et de vérifier si son comportement reste le méme.
Enfin, les mesures sur le tBA/PEGDMA par SMM permettent également de tester
ce dispositif résonant en cours de développement.

3.4.1 NANOINDENTATION

Les essais de nano-indentation sur le tBA/PEGDMA ont été effectués par Pa-
trick Delobelle, Ingénieur de Recherche au Département de Mécanique Appliquée.
La nano-indentation consiste a faire pénétrer un indenteur, dont le rayon de pointe
est nano-métrique, dans 1’échantillon, puis a le retirer. L’analyse de la rigidité de
contact & la décharge permet d’accéder au module d’indentation du matériau. Pour
obtenir ses propriétés élastiques, deux méthodes ont été utilisées :

— la méthode classique CMC —ou Continuous Multi C'ycle— de type charge-décharge

proposée par W.C. Oliver et al. [Oliver 92| qui donne une mesure statique,

— la technique CSM —ou Continuous Stiffness Method— décrite par X. Li et al.
[Li 02], qui ajoute une force harmonique a la méthode classique et donne une
mesure dynamique.

Ces deux méthodes permettent de déterminer le module d’élasticité réduit du maté-
riau : 5
E, = 1= (3.14)

Les essais sont réalisés sur un nano-indenteur Anton-Paar, équipé d’un indenteur

conique. La vitesse de pénétration de I'indenteur est de 4.2 uN/s.

En CMC (figure 3.27), le chargement P,,,, = 500 pN est maintenu 300 s avant
d’effectuer la décharge afin de s’affranchir des problémes de mesure dus au fluage pos-
sible du tBA/PEGDMA. La fréquence de 'essai quasi-statique est évaluée a 0.01 Hz
par :

— =10"2s"", (3.15)

f= B dt
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avec hq. la profondeur d’indentation maximale de 350 nm, et % la vitesse d’inden-
tation de 3.5 nm/s maximum.

(a) 600
_ 400 b
)
200 b
0 I I I I I I
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800
Temps [s]
(b) 600 T
500 b
400 b
3 300 i
=
200 b
100 b
0 I ~ I I I I I
0 50 100 150 200 250 300 350
h [nm]

FI1GURE 3.27 — Méthode CMC avec un temps de maintien de 300 s sur le tBA/PEGDMA,
chargement F' en fonction (a) du temps, (b) de la profondeur d’indentation h.

En dynamique (figure 3.28), I’échantillon est testé a 2, 20, 80 et 200 Hz. Les essais
sont effectués a température ambiante (20°C £ 1°C).

Pour extraire une valeur de module d’élasticité a partir de I’équation 3.14, la
valeur du coefficient de Poisson déterminée par DIC est utilisée. Les valeurs de module
de stockage obtenues en fonction de la fréquence sont présentées sur la figure 3.29. Le
nano-indenteur ne détecte pas de déphasage entre I'excitation et la réponse et estime
donc un facteur de perte nul. Le module de stockage mesuré par nano-indentation
varie de 11% autour d’une valeur moyenne de 2250 MPa. Une diminution nette du
module de stockage est observée entre la mesure statique et les mesures dynamiques.
Néanmoins aucune conclusion sur les propriétés mécaniques du tBA/PEGDMA ne
peuvent en étre déduites, le changement de méthodes (CMC a CSM) explique cette
chute du module. Par ailleurs I'augmentation du module de stockage, a partir de
80 Hz et pour 200 Hz également, incombe probablement au passage de la résonance
de la machine de nano-indentation qui se trouve aux alentours de 80 Hz. Ces résultats
seront discutés en regard du modéle 2S2P1D dans la Section 3.4.4.
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FIGURE 3.28 — Méthode CSM a 2 Hz sur le tBA/PEGDMA, chargement F' en fonction (a)
du temps, (b) de la profondeur d’indentation h.
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FIGURE 3.29 — Module de stockage en fonction de la fréquence par nano-indentation a 20°C.
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3.4.2 SMM (SCANNING MICRODEFORMATION MICROSCOPY)

Les essais SMM utilisent un microscope acoustique a pointe vibrante développé

au Département Micro Nano Science & Systémes (MN2S) de 'institut FEMTO-ST
depuis plus de vingt ans [Cretin 93|. Ces essais ont été réalisés par Thomas Travaillot,
les résultats sont développés dans son manuscrit de thése [Travaillot 14].
La piéce maitresse du SMM est un capteur vibrant —ou résonateur— composé d’un
support, d'un transducteur piézoélectrique bimorphe, d’un microlevier et d’une pointe
en saphir de 15 pm de rayon (figure 3.30). Le principe du SMM consiste & mettre en
contact la pointe avec 1’échantillon de tBA/PEGDMA et d’exciter le résonateur en
faisant un balayage en fréquence afin de mesurer les modes de flexion du microlevier.
Les fréquences de résonance de ces modes dépendent de la géométrie du capteur vi-
brant, mais aussi des conditions aux limites, et donc du matériau de 1’échantillon en
contact avec la pointe. Selon la rigidité du matériau, les fréquences de résonance sont
modifiées et c’est par le biais d’'une modélisation dynamique, faisant intervenir 12
paramétres & identifier, que les propriétés mécaniques (module d’Young et coefficient
de Poisson) de I’échantillon peuvent étre déterminées. La procédure est détaillée par
T. Travaillot [Travaillot 14, p. 84-99].

piézoélectrique support
colle bimorphe
soudure
microlevier

“ ___

«—pointe

FIGURE 3.30 — Schéma du résonateur du SMM [Travaillot 14].

L’essai de microscopie acoustique est réalisé a température ambiante (20°C +1°C).
La hauteur d’appui z (figure 3.31) est fixée a 0.27 pm. Les fréquences de résonance
mesurées, "en contact" sur le tBA/PEGDMA, sont de 17850 Hz, 41500 Hz, 49600 Hz

et 106400 Hz.
microlevier 'r microlevier

échantillon

FIGURE 3.31 — Pointe SMM en contact avec un échantillon [Travaillot 14].

Au vu des paramétres identifiés, le module d’élasticité du tBA/PEGDMA ne
dépendrait pas ou trés peu de la fréquence d’excitation. Il est évalué a 2630 MPa
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environ pour les quatre fréquences de résonance mesurées. Le coefficient de Poisson
estimé par le SMM est de 0.34.
Les résultats SMM seront comparés au modeéle 2S2P1D dans la Section 3.4.4.

3.4.3 ULTRASONS

Une caractérisation du tBA/PEGDMA par ondes ultra-sonores est menée a tem-
pérature ambiante (20°C +1°C). Des transducteurs émetteur-récepteur d’ondes ultra-
sonores longitudinales et d’ondes ultra-sonores transversales (table 3.3) sont appli-
qués sur une plaque d’épaisseur tBA/PEGDMA 3 mm (£0.1 mm) avec un couplant
type gel pour assurer une bonne diffusion des ondes dans le matériau (figure 3.32).
A partir de mesures de temps 7 entre échos (figure 3.32), et en connaissant la masse
volumique p (1004 kg/m?® +£2%) du tBA/PEGDMA, la mesure des vitesses de propa-
gation des ondes, longitudinales V;, et des ondes transversales Vi, permettent, dans
I’hypothése d’'un comportement purement élastique, de déterminer les coefficients de
Lamé :

et A= p(Vi —2V7), (3.17)

avec p la densité du tBA/PEGDMA.
Le module d’Young apparent E et le coefficient de Poisson v qui s’expriment en
fonction des coefficients de Lamé par

(3 + 2p)
E = , 3.18
N (3.18)
A
ty=—" 1
et v ) (3.19)

peuvent donc étre évalués.

Echogramme de mesure

Mesure ultrasonore du temps de propagation

Couplant [Trans- —— b |
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FIGURE 3.32 — Schéma d’un essai ultra-sonore.

Cet essai ultra-sonore a trés haute fréquence permet de calculer une valeur de mo-
dule d’Young de 2200 MPa (+8%), et un coefficient de Poisson de 0.37 (£2%). Les
fréquences d’émission des transducteurs a disposition sont données dans la table 3.3.
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Les fréquences ne sont pas identiques. La fréquence exacte pour laquelle sont déter-
minées ces propriétés reste donc ambigiie. Néanmoins & ces niveaux de fréquence,
et & température ambiante, les propriétés mécaniques du tBA/PEGDMA étant sta-
bilisées, la différence de fréquence entre les deux transducteurs n’est pas un frein
considérable.

Les valeurs mesurées par ondes ultra-sonores sont discutées ci-dessous avec les don-
nées du modeéle 2S2P1D.

Ondes longitudinales Olympus V110-RM 5 MHz
Ondes transversales  Olympus V154-RM  2.25 MHz

TABLE 3.3 — Fréquences d’émissions des transducteurs émetteur-récepteur

3.4.4 BILAN

Les modules de stockage, mesurés en fonction de la fréquence par les trois mé-
thodes, nano-indentation, SMM et ondes ultra sonores, sont présentés sur la fi-
gure 3.33 en regard de la courbe maitresse, construite grace a l'essai DMA, et du
modeéle 2S52P1D associé. Ces méthodes semblent confirmer 'asymptote du modéle
252P1D a haute fréquence réduite, et donc valident la stabilisation du module de
stockage. Les écarts sur la valeur asymptotique entre les méthodes, au vu des diffé-
rentes échelles d’essais, des multiples moyens d’excitation et des différents niveaux
de déformation, sont minimes. Ces méthodes expérimentales paraissent donc consti-
tuer une solution robuste pour déterminer un module de stockage & haute fréquence
réduite.

Les ondes ultra-sonores, comme ’analyse SMM, permettent d’estimer un coef-
ficient de Poisson, de respectivement 0.37 et 0.34. Ces méthodes, sans moyen de
mesure supplémentaire, permettent une estimation rapide du coefficient de Poisson
proche de celui mesuré par corrélation d’images.

Par contre, aucune de ces trois méthodes ne permet d’extraire le facteur de perte
a ces niveaux de fréquence réduite. La méthode de nano-indentation dynamique est
la seule qui pourrait y accéder mais le facteur de perte est trop faible pour que le
déphasage entre ’excitation et la réponse soit détecté. La méthode SMM collecte des
informations sur le déphasage mais I'exploitation de ces résultats n’est pas encore
effective.
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FIGURE 3.33 — Module de stockage en fonction de la fréquence réduite (Ty = 20°C) : courbe
maitresse + modéle 252P1D + Nano-indentation + SMM + Ultrasons.

3.5 CONCLUSIONS

Ce chapitre présente la caractérisation large bande du tBA/PEGDMA par di-
vers moyens expérimentaux. La figure 3.34 montre le bilan de ces investigations. Six
méthodes expérimentales sont présentées sur cette figure en regard de la courbe mai-
tresse et du modeéle 252P1D.

Les essais quasi-statiques en phase vitreuse valident ’asymptote du module de
stockage a haute fréquence réduite.

L’analyse modale en température permet d’aborder le début de la transition de
phase et surtout d’estimer une valeur de facteur de perte non nulle & haute fréquence
réduite.

Les essais sur le banc HFV caractérisent le tBA/PEGDMA durant la transition de
phase et mettent en évidence le facteur de perte supérieur & 2 au changement de
phase.

Les méthodes complémentaires, nano-indentation, SMM et ultrasons, permettent
de valider la stabilisation du module de stockage a trés haute fréquence réduite.

Aucune des méthodes présentées ici ne permet d’atteindre les basses fréquences
réduites, une perspective a ce chapitre serait d’effectuer des essais de fluage pour
espérer compléter ce "benchmark" pour I’état caoutchoutique du tBA/PEGDMA.
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FIGURE 3.34 — "Benchmark" de caractérisation dynamique du tBA/PEGDMA : module de
stockage et facteur de perte en fonction de la fréquence réduite, mesurés par 7 méthodes
expérimentales et représentés par le modéle visco-élastique 252P1D.
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Toutes ces méthodes, récapitulées dans la table 3.4, n’ont pas réussi, quels que
soient le moyen d’excitation utilisé, I’échelle de sollicitation testée, ou le niveau de
déformation atteint, & mettre en défaut le principe d’équivalence temps-température,
cela permet donc d’utiliser avec confiance le modele 252P1D pour la suite des travaux.

TABLE 3.4 — Récapitulatif essais de caractérisation large bande

Plage Ordre de
. Mode de . . Température . grandeur des
Méthode sollicitation fréquentielle [°C] Echelle déformations
[Hz] o
[%]
DMA Traction 0.1--180 0--90 Macroscopique 0.1
Quasi- Tracti 4 -3 20 Macroscopique 0.5
statique raction 10%--10 piq ]
Analyse poon  150--2000  22--43  Macroscopique 104
modale
HFV Cisaillement 200--2000  20--80  Macroscopique 107
Nano- Indentation 0.1 -- 200 20 Nanoscopique 5
indentation
SMM Indentation  10*-- 10° 20 Microscopique 4
Ultrasons --- 10° 20 Macroscopique -
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UTILISATION DU TBA/PEGDMA POUR LA
CONCEPTION D'UNE STRUCTURE COMPOSITE
A AMORTISSEMENT CONTROLE
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PREAMBULE

Ce chapitre illustre les capacités amortissantes du tBA/PEGDMA en l'intégrant
a une structure composite de type sandwich. Les possibilités de controle de ’amortis-
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sement via un pilotage en température du tBA/PEGDMA a partir d’une courbe de
calibration "arc-en-ciel" sont mises en évidence. Puis, un modéle éléments finis d’une
structure composite constituée de peaux aluminium et d’un coeur tBA/PEGDMA,
souligne l'influence de la température sur le comportement de la structure et dé-
montre I'impressionnant pouvoir amortissant du tBA/PEGDMA. Par la suite, la
fabrication de la structure et 'analyse modale expérimentale de son comportement
en température permettent de constater les capacités remarquables du matériau. Ces
essais permettent par ailleurs de valider la modélisation éléments finis. Finalement
plusieurs idées sont proposées pour améliorer le comportement de la structure com-
posite, a la fois du point de vue de 'amortissement mais également dans I'optique
de T'allégement et de la rigidification des structures.

4.1 PILOTAGE DE L’AMORTISSEMENT

L’intérét du polymeére & mémoire de forme tBA/PEGDMA ne repose pas seule-
ment sur sa capacité a dissiper de 1’énergie, mais également sur le pilotage possible
de cet amortissement. Une premiére partie fait un bilan des moyens de controle
vibratoire, la partie suivante se concentre sur le pilotage de 'amortissement du
tBA/PEGDMA.

4.1.1 CONTROLE DES VIBRATIONS

Comme présenté dans le premier chapitre, les vibrations et le bruit dans les sys-
témes dynamiques peuvent étre réduits par un certain nombre de moyens répartis en
deux grandes catégories, le controle passif et le controle actif.

L’amortissement passif ne requiert pas d’énergie extérieure. Il consiste a augmen-
ter les dissipations d’énergie au sein de la structure considérée en lui ajoutant des
dispositifs (frotteurs, amortisseurs fluides ou électromécaniques) ou des matériaux
viscoélastiques qui possédent la capacité naturelle de dissiper de l'énergie vibra-
toire lorsqu’ils subissent une déformation. Il existe plusieurs possibilités pour adap-
ter I'amortissement passif a 'environnement visé. Tout d’abord il est possible de
jouer sur les propriétés intrinséques du matériau ajouté a la structure qui sera plus
ou moins amortie, sur une bande de fréquences ou une autre, selon les caractéris-
tiques dynamiques du matériau [Grootenhuis 70|. La localisation, sur la structure,
du matériau viscoélastique, peut également étre un moyen de réglage. Dans le cas des
patchs viscoélastiques par exemple, ils peuvent amortir un mode ou un autre selon
leur positionnement sur la structure [Zheng 05, Kumar 10]. Dans le cas d'une couche
viscoélastique contrainte (figure 1.13), les capacités amortissantes sont controlées via
I’épaisseur de la couche viscoélastique. Il existe une épaisseur optimale ot I’amortis-
sement sera maximal [Huang 14]. D’autres travaux portent sur I'influence du facteur
de forme sur 'amortissement de la structure [Li 12].

L’amortissement actif (Section 1.2.1) est 'amortissement créé, par exemple, par
des matériaux piézo-électriques collés sur la structure [Alessandroni 02, Collet 14].
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Le controle actif de 'amortissement consiste & piloter un actionneur en temps réel
de telle sorte que I’énergie qu’il introduit engendre une réduction des niveaux vibra-
toires. La technique d’amortissement actif la plus simple dénommée « Direct Velocity
Feedback » (DVF) illustre parfaitement ce principe : l'actionneur injecte un effort
qui s’oppose en permanence a la vitesse mesurée localement, produisant un effet de
viscosité qui augmente ’amortissement apparent. De nombreuses approches ont été
développées dans ce domaine dans les années 1980 & 2000 mais relativement peu d’ap-
plications industrielles ont vu le jour, le principal verrou étant la quantité d’énergie
nécessaire a l'alimentation de 'actionneur et la complexité liée a l'intégration des
transducteurs, de leur électronique et des éléments de calcul nécessaires au controle.
On parle par ailleurs d’amortissement semi-actif lorsque le mécanisme de dissipation
d’énergie est passif mais qu’il est piloté de fagon active [Tateo 14]. Une source d’éner-
gie extérieure est & nouveau nécessaire, mais uniquement pour alimenter une électro-
nique de commande. Les progrés actuels dans le domaine de la récupération d’éner-
gie ambiante d'une part et dans 1’électronique de trés basse consommation d’autre
part laissent penser que le concept de systéme semi-actif autonome est viable. Des
technologies permettant un amortissement et une rigidité réglables existent pour les
transferts vibratoires localisés comme les suspensions de moteurs [Petek 88, Choi 98|.
En revanche, des dispositifs passifs pilotables distribués ou continus n’existent pas
a notre connaissance. La température, impactant explicitement les propriétés méca-
niques et, parmi elles, les propriétés amortissantes des matériaux polymeéres [Foin 99,
p. 67-70], est un moyen possible de pilotage de I'amortissement. Cette technique sera
qualifiée de semi-active car utilisant les propriétés amortissantes naturelles d’un ma-
tériau viscoélastique tout en nécessitant une activation thermique extérieure, soit
apportée par chauffage, soit présente dans 'application visée.

4.1.2 Focus sur LE TBA/PEGDMA

La caractérisation du tBA/PEGDMA a montré une dépendance de ses propriétés
mécaniques a la température et a la fréquence. On a vu précédemment que le facteur
de perte du tBA/PEGDMA pouvait atteindre, selon la température et la fréquence
de sollicitation, des valeurs de 2.5 qui dépassent largement les matériaux classique-
ment utilisés pour 'amortissement structural et réputés trés amortissants puisque
ces derniers ont un facteur de perte d’environ 1.5 [3M™ 12]. C’est dans I’état tran-
sitoire, défini entre I’état vitreux et 1’état caoutchoutique, que le tBA/PEGDMA est
le plus intéressant en terme d’amortissement.

Afin d’aider au dimensionnement et & 'optimisation de structure & base de tBA-
/PEGDMA, les propriétés du matériau sont représentées par le modéle 252P1D
introduit a la Section 2.3.3 et définissant le module complexe E* par

Ew — Ey
1+ 7y(jwr) " + (jwr) ™" + (jwpr) "t

E*(w,T) = Ey + (4.1)
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CUT — T,
ou 7(T) = ar(T).7 , et log(ar) = C’Ol_i T 320) :
2

Les paramétres du modéle (table 4.1) ont été déterminés d’aprés les courbes mai-
tresses obtenues par le principe d’équivalence temps-température.

TABLE 4.1 — Parametres du modéle 2S2P1D et de la loi WLF (Section 2.2).

Ey (MPa) E, (MPa) T, (°C) C? CY k h v B 7o (s)

0.67 2210 40 10.87 32,57 0.16 0.79 1.68 3.8e+4 0.61

Ce modéle permet donc de définir les propriétés mécaniques du tBA/PEGDMA
sur toutes les plages de fréquences et de températures d’intérét. Il est alors possible,
pour une fréquence donnée, de déterminer la température optimale qui maximise
I’amortissement. La figure 4.1 montre par exemple, que si la fréquence & amortir est
de 200 Hz, la température optimale pour un amortissement maximum sera de 73°C,
c’est & dire 1a ou le facteur de perte atteint sa valeur maximale.

T T T T T T T T T T
10°
2
— 10
[«
=)
& 1
10
10°
1 I L 1 1 I 1 1 I 1
20 30 40 50 60 70 80 90 100 110 120 130
—— 200 Hz
3 T T T T T T T T T T
251 1
2 - -
S
c 151 4
8
1k température optimale
0.5
1 1 1

% 30 40 50 60 70 8 9% 100 110 120 130
Température [°C]

FIGURE 4.1 — Module de stockage E’ et facteur de perte tan(d) a 200 Hz, température

optimale pour un amortissement maximal : 73°C (tracé grace au modeéle 2S2P1D).

Ce type de courbe peut étre tracé pour de multiples fréquences. La figure 4.2
montre les propriétés mécaniques pour 20 fréquences, réparties de fagon logarith-
mique, entre 100 et 10000 Hz.
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Cette courbe de calibration "arc-en-ciel" permet de déterminer la température
optimale pour un amortissement maximal a différentes fréquences : & 100 Hz la tem-
pérature optimale est de 71°C, & 885 Hz elle est de 82°C, elle est de 90°C pour 2975 Hz
ou encore de 104°C pour une fréquence de 10000 Hz. A une fréquence donnée cor-
respond une température optimale définie par le pic du facteur de perte.

E’ [MPa]

10

10

|:: ::l Sl ] ol :|: ol [ ol |:: ::l il i:: ::l o [ o

20 30 40 50 60 70 80 90 100 10 120 130

10° 10° 10t 4
3 ! ! ! ! ! ! ! ! ! !

et
&2
T

0 — ! ! ! ! ! ! !
20 30 40 50 60 70 80 90 100 110 120 130
Température [°C]

FIGURE 4.2 — Module de stockage E’ et facteur de perte tan(d), entre 100 Hz et 10000 Hz,
température optimale a l'intersection des courbes de tan(d) : 82°C (tracé grace au modéle
252P1D).

Pour de nombreuses applications pratiques, il est nécessaire d’amortir sur une
large bande de fréquences et non pas seulement a une fréquence donnée. Si 1'on
considére par exemple la bande de fréquences de 100 Hz a 10000 Hz, pour laquelle
les propriétés du tBA/PEGDMA sont représentées sur la figure 4.2, la température
optimale pour amortir sur toute la plage de fréquences n’est pas la température d’'un
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pic de facteur de perte d’une fréquence en particulier. En effet, pour un amortisse-
ment large bande, la température optimale est a I'intersection des courbes du facteur
de perte. Ici par exemple, a la température de 80°C, la valeur du facteur de perte est
supérieure a 1.7 pour toutes les fréquences entre 100 et 10000 Hz et se trouve donc
étre le meilleur compromis.

Par ailleurs, la figure 4.3 nous donne une meilleure idée de ’étendue des possi-
bilités d’amortissement du tBA/PEGDMA pour le controle des vibrations. En effet,
la figure 4.3 représente les couples fréquence-température qui permettent d’obtenir
un facteur de perte supérieur a 1, 1.5, 2 ou maximum (2.5 pour le tBA/PEGDMA).
Ainsi, pour un réglage en température entre 30 et 100°C, le tBA/PEGDMA peut
amortir & trés basses fréquences (107° Hz) ou a trés hautes fréquences (10° Hz).

tan(d)>1
tan(d)>1.5
tan(d)>2

tan(ﬁ)max

100

90

80

70

60

50

Température [°C]

40

301 1

20 l_ l_ lo 1 1

10 10 10 10
Fréquence [Hz]

FIGURE 4.3 — Couple fréquence-température pour un facteur de perte tan(é) > 1, tan(d) >

1.5, tan(d) > 2 ou tan(d)mee = 2.5 maximum (tracé grace au modeéle 252P1D).

Finalement, un bon ajustement de la température du tBA/PEGDMA peut donc
permettre un controle vibratoire sur une large bande de fréquences. Dans la partie
suivante, ce concept d’amortissement accordable est étudié, en simulation éléments
finis, par lintégration du tBA/PEGDMA dans une structure composite de type
sandwich.

4.2 MODELISATION ELEMENTS FINIS D’UNE STRUCTURE SAND-
WICH, CEEUR EN POLYMERE A MEMOIRE DE FORME

4.2.1 IMPLEMENTATION DU MODELE

La structure développée ici est une structure composite de type sandwich avec
des peaux en aluminium et un coeur en tBA/PEGDMA (figure 4.4). Elle mesure
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120x50%3.2 mm?®. L’épaisseur du coeur est de 2.2 mm, celle des peaux de 0.5 mm.
L’aimant du systéme d’excitation expérimental bobine-aimant (Section 4.3) est éga-
lement modélisé.

FIGURE 4.4 — Structure composite de type sandwich utilisée pour la simulation numérique
(aimant en pointillé).

Le modéle éléments finis de la structure composite est construit sous le logiciel
Comsol Multiphysics 4.4. Le sandwich est maillé (figure 4.5) par des éléments qua-
dratiques de Lagrange avec un élément dans l’épaisseur des peaux aluminium et
deux éléments dans I'épaisseur du coceur tBA/PEGDMA. Il y a 37004 éléments de
domaine, 14 196 éléments de frontiére et 728 éléments de bord, soit plus de 172 300
degrés de liberté. La convergence de ce maillage sur la bande de fréquences d’intérét
a été vérifiée.

FIGURE 4.5 — Maillage de la structure composite sandwich.

Les matériaux implémentés sont supposés homogénes et isotropes. Les propriétés
matériau des peaux aluminium et de 'aimant sont données dans la table 4.2.

Les propriétés mécaniques du cceur en tBA/PEGDMA implémentées sont celles
estimées durant ces travaux de thése soient :

— v = 0.37, coefficient de Poisson déterminé par corrélation d’images sur un essai

quasi-statique (Section 3.1.3),

— p=990.4 kg/m?, mesurée par pycnométrie,

— E*(w,T) d’aprés la formulation du modéle 2S2P1D (équation 4.1).

La FRF (Fonction de Réponse en Fréquence) de cette structure, en condition
libre-libre, est calculée par analyse directe entre 100 et 10000 Hz. L’excitation est
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TABLE 4.2 — Propriétés matériau : module d’Young E, coefficient de Poisson v, masse
volumique p et facteur de perte, implémentées dans le modéle éléments finis.

E (GPa) v p(kg/m®) Facteur de perte

Peaux aluminium 70 0.33 2700 0.001
Aimant 205 0.28 7850 0.001

placée au niveau de I'aimant. Les calculs sont effectués pour des températures com-
prises entre 20°C et 130°C par incrément de 10°C. Dans la partie suivante, les résultats
a 20, 50, 80 et 130°C, représentatifs du comportement du sandwich sur la plage de
fréquences et de températures considérée, sont présentés. Les résultats pour toutes
les températures testées sont disponibles dans 'annexe A.1.

4.2.2 RESULTATS
4.2.2.1 OBSERVATIONS

La figure 4.6 présente les FRF colocalisées (observation au point d’excitation)
de 'amplitude de la composante de vitesse suivant Z, pour les quatre températures
représentatives de 20, 50, 80 et 130°C. Pour une meilleure compréhension et analyse
des résultats, la figure 4.7 rappelle le module de stockage et le facteur de perte du
tBA/PEGDMA de chaque température sur la plage de fréquences de 100 & 10 000 Hz.

A 20°C, le tBA/PEGDMA est dans I’état vitreux sur toute la plage de fréquences
(figure 4.7), avec un module de stockage important d’environ 2200 MPa et un facteur
de perte trés faible du méme ordre de grandeur que celui des peaux aluminium. La
structure composite sandwich est donc rigide mais n’est pas amortie et présente des
pics de résonance (figure 4.6).

A 50°C, le tBA/PEGDMA est a l'orée de la transition vitreuse. Le module de sto-
ckage est de 'ordre de 1000 MPa, et le facteur de perte a une valeur moyenne de 0.2
sur toute la plage de fréquence. La figure 4.6 montre une FRF amortie par rapport
a celle a température ambiante.

A 80°C, le tBA/PEGDMA est dans la transition vitreuse, c’est & dire & la tempéra-
ture optimale déterminée par la courbe de calibration "arc-en-ciel" (figure 4.2). Le
module de stockage est faible variant entre 2 MPa & 100 Hz et 100 MPa & 10000 Hz
mais le facteur de perte est trés important (> 1.7). Le comportement dynamique
de la structure en est trés impacté, en effet plus aucune résonance n’est visible, la
réponse fréquentielle est lissée.

A 130°C, le tBA/PEGDMA est dans 'état caoutchoutique. Son module de stockage
est de I'ordre de 1 MPa, et le facteur de perte varie de 0.2 & 2 entre 100 et 10 000 Hz.
Des pics de résonance sont visibles & basse fréquence, lorsque le facteur de perte est
faible.
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FIGURE 4.6 — FRF colocalisées de 'amplitude de la composante de vitesse suivant 7, a 20,
50, 80 et 130°C par simulation éléments finis.
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FIGURE 4.7 — Module de stockage et facteur de perte du tBA/PEGDMA a 20, 50, 80 et
130°C (tracé grace au modele 2S2P1D).
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Le comportement adaptatif du composite a coeur tBA/PEGDMA est donc net :
les FRF sont largement modifiées sous l'effet de la température. Néanmoins, cette
courbe est en quelque sorte décevante au regard de I’amplitude moyenne observée
sur toute la plage de fréquences. En effet, le comportement dynamique a 50°C, mal-
gré les résonances observées, pourrait paraitre plus intéressant a certaines fréquences
que celui a la température de 80°C pourtant annoncée comme la température op-
timale d’amortissement. Ce constat nous pousse a observer de plus prés la réponse
fréquentielle du sandwich a 80°C, la figure 4.8 présente les amplitudes de vitesse de
la structure a la fréquence de 5650 Hz (choiz arbitraire). Les grandes amplitudes
s’avérent concentrées au niveau de l'aimant, les FRF colocalisées ne sont donc sii-
rement pas représentatives des capacités amortissantes du tBA/PEGDMA intégré
dans la structure sandwich.

1.8x107° 49x10°"°
[

M |
5 10 15 20 25 30 35 40 45 x10"”m/s

FI1GURE 4.8 — Amplitude de la composante de la vitesse suivant Z pour la structure a 80°C
et & 5650 Hz.

Pour preuve, la figure 4.9 trace les FRF des amplitudes de vitesse pour les quatre
températures représentatives, a 10 mm des bords de la plaque, soit en un point d’ob-
servation éloigné de l’aimant.

Sur cette figure, l'efficacité du traitement thermique est manifeste puisqu’une at-
ténuation moyenne de plus 60 dB est observée entre le comportement dynamique du
sandwich & 20°C et celui & 80°C. La courbe a 50°C est alors plus en adéquation avec
la faible valeur du facteur de perte a cette température. La courbe & 130°C montre
un comportement peu amorti également. Pourtant, d’aprés la figure 4.7, le facteur de
perte & 130°C du tBA/PEGDMA atteignant une valeur maximale de 2 & 10000 Hz,
on aurait pu s’attendre & un niveau d’amortissement plus important en haute fré-
quence. Pour expliquer ce phénomeéne, il faut définir ’amortissement structural n®
du composite, distinct de 'amortissement tan(d) des matériaux le composant. I
convient en effet de prendre en compte a la fois 'effet structure et 'effet matériau
pour comprendre I'amortissement structural observé.
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FI1GURE 4.9 — FRF de 'amplitude de la composante de vitesse suivant Z, & 10 mm du bord
long et du bord court, & 20, 50, 80 et 130°C obtenues par simulation éléments finis.
4.2.2.2 AMORTISSEMENT STRUCTURAL D’UN COMPOSITE

Considérons un systéme linéaire classique & un degré de liberté de masse m, de
rigidité k, possédant un amortissement visqueux ¢, soumis a une force dynamique f.
L’équation d’équilibre dynamique de la masse est alors

mii(t) + cu(t) + ku(t) = £() | (4.2)

avec le déplacement u(t) de la masse.
Soit une excitation harmonique f(t) = f; cos(wt), alors

u(t) = wugcos(wt+ @), (4.3)
W) = —wpwsin(wt+ @) , (4.4)
ii(t) = —uow? cos(wt + @) . (4.5)

(4.6)

La force d’amortissement ou de dissipation étant fp = cu, I’énergie dissipée par

cycle peut s’écrire
d
Wp = fcudu = %cud—?dt = j[cz'fdt , (4.7)

27w
Wp = / cujw? sin?(wt + @)dt = weugw . (4.8)
0

soit :
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Par définition, on a ¢ = 2k{/wy ou wy est la pulsation propre du systéme et &
I’amortissement modal. On obtient alors ’énergie dissipée a la résonance,

(Wp)wy = 2mEkug . (4.9)

Or la force d’élasticité étant fr = ku, I’énergie de déformation élastique maximale
est définie par

uo k 2
W = / kudu = ~=0 (4.10)
0 2
Ainsi avec I’équation 4.8 et ’équation 4.10, il vient
(WD)wo
=-— 4.11
L’amortissement structural n est proportionnel a I’amortissement modal :
n=2. (4.12)
A la résonance, on a donc
(WD)wo
= 4.13
U o (4.13)

On peut généraliser cette expression pour chaque mode du composite. Ainsi dans
notre cas particulier, ’amortissement structural du sandwich ng est
S (Wg)wo (Wgsco)wo + (ngu>wo

= = 4.14
1 2rW 3 2rW 3 ’ (4.14)

ot WEise et W& sont, respectivement, les énergies de dissipation du tBA/PEGDMA
et de Paluminium, et W5 et Wz les énergies associées au sandwich complet. Ainsi,

V18CO,,VISCO Walu alu
E

ot Wpise et Walv sont, respectivement, les énergies de déformation du tBA /PEGDMA
et de Paluminium, et o 7V et %% représentent les amortissements structuraux
de la plaque de tBA/PEGDMA et de celles d’aluminium c’est & dire les facteurs
d’amortissement tan(d) des deux matériaux (table 4.2 et figure 4.7).

alu

L’équation 4.15 montre alors que 'amortissement du composite est a la fois piloté
par les facteurs de perte des matériaux du composite mais également par les énergies
de déformation de chacun des deux matériaux.

Pour expliquer 'amortissement observé a 130°C sur la figure 4.9, la figure 4.10
présente le rapport des énergies de déformation de chaque couche sur I’énergie de
déformation du sandwich pour les quatre températures représentatives.

114 These de Doctorat - P. Butaud



4.2 MODELISATION ELEMENTS FINIS D’UNE STRUCTURE SANDWICH, CEUR EN

POLYMERE A MEMOIRE DE FORME

0.8

0.6

0.4

0.2

0.8

0.6

0.4

S
E

0.2

W"couche" /W
o

0.8

0.6

0.4

0.2

0.8

0.6

0.4

0.2

visco S
WE / WE

M
L —— W W? v :

W

T=20°C

alu S
_— WE / WE

visco S
—_— WE / WE

alu S
_— WE / WE

o visco S
T=80°C — W,/ WL

alu S |
_— WE / WE

T=130°C e
— WE / WE -

0 |
0 1000

2000

|
3000

|
4000 5000 6000 7000

Fréquence [Hz]

8000 9000 10000

FIGURE 4.10 — Rapport des énergies entre les couches, tBA /PEGDMA (visco) ou aluminium
(alu), sur I'énergie totale dissipée dans le sandwich a 20, 50, 80 et 130°C (d’apreés le modéle
éléments finis).
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FIGURE 4.11 — Facteur d’amortissement structural ng de la structure sandwich a 20, 50, 80
et 130°C entre 100 et 10000 Hz (d’aprés modéle éléments finis).

Cette figure met en évidence la grande part d’énergie de déformation dans les
peaux aluminium & 20°C, 50°C et 130°C. Pour les températures basses, la répartition
s’explique par la sollicitation du sandwich en flexion qui limite les déformations du
tBA/PEGDMA ayant une rigidité trés faible devant celle de I’aluminium. A 130°C,
le coeur est extrémement mou, les peaux sont donc découplées et le coeur n’est pas
sollicité. Le facteur de perte du tBA/PEGDMA & 130°C ne va donc pas avoir beau-
coup d’influence sur la valeur finale de I'amortissement structural. A 80°C, tous les
modes sont absorbés et le sandwich est alors uniquement sollicité en cisaillement, ce
qui accroit I’énergie de déformation dans la couche tBA/PEGDMA.

L’amortissement structural 7° du composite est tracé sur la figure 4.11 pour les
quatre températures, cette figure met en évidence le faible facteur d’amortissement
structural a 20°C, 50°C et 130°C.

Les travaux de Li et al. [Li 12| proposent de faire varier les épaisseurs des couches
et le facteur de forme de la structure pour jouer sur I’amortissement structural ng
au prix de calculs relativement lourds.

4.2.3 BILAN

Amortir les vibrations d’une structure ne se réduit donc pas a choisir un ma-
tériau viscoélastique avec un facteur de perte le plus élevé possible dans la plage
de fréquence et de température d’intérét. La contribution du matériau amortissant
dans I’énergie de déformation totale de la structure doit aussi étre considérée. L’effet
matériau se couple a l'effet structure. Dans le cas de notre structure sandwich, la
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figure 4.12 met en évidence les capacités amortissantes du tBA/PEGDMA a la tem-
pérature optimale, déterminée a priori sur une courbe de calibration "arc-en-ciel".
Ce graphique présente la vitesse quadratique moyenne sur la surface du sandwich.
Une atténuation maximale remarquable de 100 dB est observée. Dans le cas de cette
structure simple, la courbe de calibration "arc-en-ciel" donne donc une information
trés intéressante pour le pilotage de 'amortissement du composite. A I’avenir, dans
le cas de structures plus complexes, il conviendra de penser également en terme
d’amortissement structural pouvant diminuer, comme ici & 130°C, I'impact du fac-
teur amortissant du matériau.
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FiGURE 4.12 - FRF de la composante de la vitesse quadratique moyenne suivant 7, estimée
sur la surface de la plaque composite sandwich & 20, 50, 80 et 130°C.

Tous ces résultats sont issus de la simulation a partir d’'un modéle éléments finis
basé sur le modeéle rhéologique 252P1D du tBA/PEGDMA, découlant lui-méme du
principe d’équivalence temps-température établi par rapport a la loi WLF. Il y a
donc un nombre important d’étapes et d’hypotheses intégrées dans cette simulation,
la partie suivante s’attache a valider expérimentalement ces résultats numériques.
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4.3 ANALYSE MODALE EXPERIMENTALE D’UN SANDWICH
ALUMINIUM-TBA /PEGDMA

4.3.1 DISPOSITIF EXPERIMENTAL ET DEMARCHE

La plaque de tBA/PEGDMA élaborée pour le cceur du sandwich a une épais-

seur de 2.2 mm (£ 0.1 mm en raison de la procédure d’élaboration (Section 1.3.2)).
Les plaques d’aluminium pour les peaux ont une épaisseur de 0.5 mm. Les couches
sont collées les unes aux autres grace a une colle structurale a base de résine époxy
3M™ DP490 [3M™ 99]. Pour un collage efficace, le sandwich est mis sous pression
pendant 24 heures & 100 kPa. Le composite obtenu a une épaisseur de 3.2 mm (+
0.15 mm) et mesure 120 x 50 mm?.
Une analyse modale expérimentale est réalisée sur cette structure composite. Le dis-
positif expérimental est présenté sur la figure 4.13 et reprend les conditions retenues
pour la modélisation (Section 4.2.1). Afin de réaliser cette analyse dans des conditions
libre-libre, le sandwich est maintenu par des fils d’acier et installé sur une structure
élastique (figure 4.13b). Une excitation de type bruit blanc est appliquée entre 100
et 10000 Hz. Par ailleurs, afin de limiter le caractére intrusif de I'essai, ’excitation
et la mesure se font sans contact. L’effort dynamique est appliqué par un systéme
bobine /aimant. L’aimant est collé sur la plaque de tBA/PEGDMA de fagon a exciter
le plus de modes possibles, écarté de 7 mm du centre de la plaque. La bobine est
centrée sur l'aimant (figure 4.13a). La réponse vibratoire est mesurée par un vibro-
meétre laser Polytec OFV-505 (figure 3.14b) au point d’excitation. Cet assemblage
est placé dans une enceinte thermique (Climats EXCAL) qui permet un controle de
la température a +1°C prés entre 20 et 130°C. La température est mesurée par un
thermocouple placé dans ’enceinte au plus prés du sandwich, dans un échantillon de
référence.

eau aluminium Point laser

Fils acier
I

Aimant

FIGURE 4.13 — Dispositif expérimental pour I’analyse modale d’un sandwich aluminium-
tBA/PEGDMA. (a) Systéme d’excitation bobine-aimant. (b) Mesures vibromeétre laser,
conditions libre-libre.

118 These de Doctorat - P. Butaud



4.3 ANALYSE MODALE EXPERIMENTALE D’UN SANDWICH
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4.3.2 RESULTATS

Afin d’estimer la reproductibilité des résultats expérimentaux, les mesures sont
effectuées a trois reprises a chaque température. Pour s’assurer de la stabilité de
la structure du composite en température, qui pourrait par exemple étre impactée
par un collage inadapté, trois cycles en température sont effectués. Les mesures sont
réalisées avec un incrément de 10°C. La figure 4.14 présente les FRF en amplitude
de vitesse en fonction de la fréquence, obtenues a la température de 20°C. Les résul-
tats sont similaires & chaque mesure, avant ou aprés chaque montée en température.
Le dispositif expérimental est donc fiable et le collage du sandwich est efficace. Par
ailleurs, une élévation de la température a 130°C n’a pas affecté les propriétés méca-
niques de la structure, il n’y a donc pas de polymérisation secondaire du polymeére
a mémoire de forme avec 1’élévation de température. La stabilité du composite est
validée et par conséquent la stabilité de ses propriétés mécaniques.
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FIGURE 4.14 — Reésultats expérimentaux a 20°C, mesures 17, 1o et 13 réalisées lors de la
premiére montée en température, les mesures 2 et 3 au cours de la deuxiéme et troisiéme
montée en température.

La figure 4.15 présente les résultats aux quatre températures représentatives, 20,
50, 80 et 130°C étudiées dans la Section 4.2.2. Les résultats aux autres températures
testées sont disponibles dans I’annexe A.1. La figure 4.15 met en évidence les pro-
priétés amortissantes du sandwich, dépendantes de la température. Les résultats de
la simulation sont confirmés, comme par exemple la suppression de toute résonance
a la température de 80°C. La partie suivante s’attache & vérifier la bonne corrélation
entre les mesures expérimentales et les simulations éléments finis.
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FIGURE 4.15 — Résultats expérimentaux de I’analyse modale du sandwich, FRF colocalisées
de 'amplitude de la composante de vitesse suivant Z, aux températures de 20, 50, 80 et

130°C.
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4.4 CORRELATION CALCULS/ESSAIS

4.4 CORRELATION CALCULS/ESSAIS

4.4.1 RECALAGE

La figure 4.16 présente les données brutes issues des mesures expérimentales et
de la simulation a 20 et 80°C. Un décalage en amplitude est observé. Les FRF nu-
mériques représentent le rapport entre la vitesse et la force tandis que les FRF
expérimentales représentent le rapport entre la vitesse et la tension d’alimentation
de la bobine. La mesure de 'effort excitateur n’a pas été possible, ce qui explique le
décalage en amplitude. Par ailleurs ce décalage n’est pas constant avec la fréquence,
ceci est di a la réponse variable du systéme bobine-aimant en fréquence. Pour pal-
lier ces écarts entre la simulation et ’expérimental, une mesure effective de l'effort
appliqué a la structure aurait été nécessaire, soit via une cellule de force, mais qui
pourrait par ailleurs perturber la structure, soit en calibrant exactement 1’excitation
électromagnétique. N’ayant pas eu la possibilité d’effectuer ces modifications durant
les travaux de thése, un recalage simple est effectué.
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FIGURE 4.16 — FRF colocalisées de 'amplitude de la composante de vitesse suivant Z,
résultats expérimentaux et simulation a 20 et 80°C sans recalage.

Ce recalage consiste a approximer au mieux les courbes a 80°C, expérimentales
et simulées, par des polyndémes. Le rapport entre ces deux polyndmes est assimilable
a une droite entre 1000 et 10000 Hz. Le coefficient directeur de cette droite fourni
un facteur de recalage dépendant de la fréquence. Ce facteur, obtenu grace aux
courbes a 80°C, est appliqué a toutes les autres températures. La figure 4.17 met
en évidence que ce recalage déterminé pour une température donnée est valable
pour les autres températures. En effet a 80°C comme aux autres températures, la
corrélation calculs/essais parait maintenant tout a fait correcte. Ce résultat permet
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donc d’exclure une possible dérive des résultats expérimentaux due aux propriétés
matériau en validant '’hypothése d’un défaut du dispositif expérimental sur lequel est
basé ce recalage. Dans la partie suivante, la corrélation calculs/essais est analysée.

4.4.2 DISCUSSION

Dans cette section, les résultats numériques sont comparés aux essais expérimen-
taux recalés. La figure 4.17 présente les FRF colocalisées en amplitude de vitesse
évaluées expérimentalement & 20, 50, 80 et 130°C. Elles sont comparées a celles ob-
tenues a partir du modéle éléments finis décrit dans la Section 4.2.1. La table des
valeurs des fréquences propres et des amortissement modaux identifiés pour les simu-
lations numériques et pour les essais expérimentaux est disponible dans 'annexe A.2.

En se focalisant sur les résonances, ou les amplitudes sont les plus grandes, on
mesure une distance relative moyenne entre les fréquences propres numériques et
expérimentales inférieure a 1% a 20°C et autour de 3% a 50°C et 130°C. Le modéle
éléments finis est donc représentatif concernant les propriétés élastiques et inertielles
du composite sandwich. Cette évaluation ne peut étre effectuée a 80 °C en raison des
impressionnantes capacités d’amortissement du tBA/PEGDMA qui lisse toutes les
résonances.

La distance relative sur le facteur d’amortissement modal, obtenu en utilisant une
technique d’identification modale classique (LSCF), est d’environ 50% a 50 et 130°C,
et est encore plus importante & la température ambiante de 20°C. Ces erreurs signi-
ficatives sur les propriétés d’amortissement peuvent étre expliquées par les grandes
incertitudes sur les valeurs du facteur de perte de I'aluminium et du tBA/PEGDMA
implémentées dans le modeéle éléments finis. En effet, a ces températures la valeur
du facteur de perte du tBA/PEGDMA est faible et trés proche de celle de 'alu-
minium. Le facteur de perte de I'aluminium varie dans la littérature entre 1072 et
10~* [Ege 12, Thomas 07, Orban 11], et encadre donc le facteur de perte du tBA /-
PEGDMA quelque peu sous-estimé par le modeéle de 2S2P1D (Section 2.3.3). Le
facteur d’amortissement modal est en partie controlé par le facteur de perte de ’alu-
minium. Des efforts concernant la caractérisation des faibles valeurs du facteur de
perte seraient donc encore nécessaires si I’on souhaiter améliorer la qualité du modéle.

Néanmoins, compte tenu des incertitudes sur 1’épaisseur du sandwich, et sur la
représentation numérique du collage des peaux, assimilé a une liaison parfaite, la
corrélation entre le modéle éléments finis et les résultats expérimentaux est trés
satisfaisante. Par ailleurs le modéle éléments finis s’avére tout a fait représentatif de
I’évolution des propriétés dynamiques du sandwich avec la température, le pilotage de
I’amortissement est donc validé et des perspectives intéressantes peuvent en découler.
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FIGURE 4.17 — FRF colocalisées de I'amplitude de la composante de vitesse suivant Z,
résultats expérimentaux et de simulation recalés a 20, 50, 80 et 130°C.
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4.5 PERSPECTIVES

Les capacités amortissantes du polymére a mémoire de forme tBA/PEGDMA
étant maintenant largement démontrées, plusieurs perspectives peuvent étre envisa-
gées pour l'utilisation de ce matériau et 1’amélioration de son implémentation struc-
turale. Elles sont présentées ci-aprés et sont développées seulement en simulation
numérique par le biais du modéle éléments finis validé.

4.5.1 STRUCTURATION NID D’ABEILLE

L’allégement des structures est au centre des préoccupations de nombreux indus-
triels. Afin d’améliorer le compromis entre la raideur, la masse et 'amortissement
de la structure sandwich, les peaux en aluminium ont été, dans toute cette partie,
remplacées par des peaux epoxy-fibres de carbone dont les caractéristiques sont pré-
sentées dans table 4.3. Par ailleurs, le cocur en tBA/PEGDMA a été structuré en nid
d’abeille (figure 4.18).

TABLE 4.3 — Propriétés matériaux du 913-HTA7T carbone-epoxy [Foo 08|.

Module longitudinal, F; 150 GPa
Module transverse, Fo 9.5 GPa
Module hors-plan, Fs3 9.5 GPa

Coefficient de Poisson, v15 and vq3 0.263

Coefficient de Poisson, v93 0.458

Module de cisaillement, G152 and G153 | 5.43 GPa
Module de cisaillement, Gas 3.26 GPa
Densité, p 1100 kg/m3

= = )=
Da® 0
= O

2.50 mm

= = )

FIGURE 4.18 — Géométrie du nid d’abeille.

Le sandwich composite étudié fait 120 mm de longueur et 50 mm de largeur.
L’épaisseur des peaux epoxy-carbone est fixée a 0.5 mm et I’épaisseur du coeur nid

124 These de Doctorat - P. Butaud



4.5 PERSPECTIVES

d’abeille en tBA /PEGDMA est de 2 mm. Le sandwich est encastré-libre. Une sollici-
tation harmonique est appliquée entre 1 et 5500 Hz en un point (& 115 mm du bord
encastré et & 3 mm du centre) et la réponse fréquentielle est observée en ce point.
Les FRF colocalisées du sandwich composite, constitué de peaux carbone-epoxy et
d’un coeur avec ou sans structuration en nid d’abeille de tBA/PEGDMA, sont pré-
sentées sur la figure 4.19 pour deux températures représentatives : 20 et 73°C.

A la température de 20°C, le tBA/PEGDMA a un module de stockage élevé et un
facteur de perte faible. La figure 4.19 montre qu’a la température de 20°C l'intérét
de la structuration en nid d’abeille est bien illustré puisque la rigidité statique est
améliorée alors que la masse est plus faible. Le gain de masse entre un sandwich sans
structuration nid d’abeille, et un sandwich structuré, est en effet de 45%.

La température de 73°C correspond a la température optimale, déterminée grace
a une courbe de calibration arc-en-ciel pour laquelle les fréquences varient de 10 a
5500 Hz, plage de fréquences d’intérét a amortir ici. A la température de 73°C, le
module de stockage du tBA/PEGDMA varie entre 1,3 MPa & 10 Hz et 130 MPa a
5500 Hz, et le facteur de perte est supérieur a 1.3 sur toute la plage de fréquences.
D’aprés la figure 4.19, la structuration en nid d’abeille ne remet pas en cause le pou-
voir amortissant du coeur en tBA/PEGDMA. En effet, les résultats & 73°C montrent
qu’avec ou sans nid d’abeille, une diminution d’au moins 60 dB (au pics de résonance)
est mesurée par rapport a la réponse dynamique a 20°C.
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FIGURE 4.19 — FRF de la composante du déplacement quadratique moyen suivant 7, esti-
mées sur la surface du composite avec ou sans structuration en nid d’abeille, a 20°C et 73°C
(résultats du modéle éléments finis).
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4.5.2 GRADIENT DE TEMPERATURE

Les propriétés amortissantes du tBA/PEGDMA lors de la transition vitreuse sont
vraiment impressionnantes, cependant lors de cette transition la rigidité statique du
polymeére est par ailleurs, elle, plus faible. Le composite sandwich présente deux états
distincts, un état ou il a une rigidité statique importante mais un faible amortisse-
ment, un autre avec un amortissement important mais une faible rigidité statique.
Pour pallier cette limitation, une structuration en température du coeur du sandwich
est proposée. La figure 4.20 montre le gradient de température envisagé ou la tempé-
rature varie de 20°C a 90°C. Un gradient de propriétés est donc obtenu, en alternant
zones rigides non amorties et zones trés amortissantes non rigides.

A 90

70
60
50
40

30

FIGURE 4.20 — Structuration thermique de ’ame tBA/PEGDMA du sandwich (implémentée
en simulation).

Le résultat de cette structuration thermique est montré sur la figure 4.21. Les
capacités amortissantes du composite avec un gradient de température sont toujours
significatives. Par ailleurs la rigidité statique du composite est largement améliorée et
comparable a la rigidité statique du sandwich a température ambiante. Cette solution
parait donc trés prometteuse.

Evidement, les propriétés de diffusion et de conduction thermique des matériaux
utilisés seront un facteur clef pour atteindre cet objectif de structuration.
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FIGURE 4.21 — FRF de la composante du déplacement quadratique moyen suivant Z, esti-
mées sur la surface du sandwich a coeur tBA/PEGDMA structuré en nid d’abeille a 20°C,
73°C et avec un gradient de températures (résultats de simulation).

4.6 CONCLUSIONS

Dans ce chapitre, les capacités amortissantes du tBA/PEGDMA sont démon-
trées en l'intégrant au coeur d’une structure composite de type sandwich. Le pilotage
de 'amortissement de cette structure grace a la courbe de calibration "arc-en-ciel"
est mis en évidence & l'aide d'un modéle éléments finis d’une structure sandwich
constituée de peaux aluminium et d'un cceur tBA/PEGDMA. La simulation sou-
ligne 'influence de la température sur le comportement de la structure et démontre
I'impressionnant pouvoir amortissant du tBA/PEGDMA. Par la suite une analyse
modale expérimentale du comportement en température de la structure sandwich
fabriquée valide le modéle éléments finis et permet de constater les propriétés amor-
tissantes remarquables du matériau lors de la transition vitreuse. Finalement une
structuration en nid d’abeille du cceur en tBA/PEGDMA est proposée et permet
d’améliorer la raideur massique de la structure tout en conservant ses propriétés
amortissantes. Une structuration thermique du cceur met en évidence les propriétés
prometteuses de ce type de solution.
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CONCLUSIONS GENERALES ET PERSPECTIVES

L’objectif de cette thése était de proposer une structure composite a amortisse-
ment réglable pour le controle des vibrations. Pour I'atteindre un polymeére a mé-
moire de forme, le tBA/PEGDMA, est utilisé en tant que matériau viscoélastique
amortissant. La caractérisation et la modélisation du comportement viscoélastique
du tBA/PEGDMA ont été effectuées. Le modeéle rhéologique identifié sert a alimen-
ter un code de calcul éléments finis. La stratégie de modélisation adoptée est ensuite
validée par des comparaisons calculs/essais sur une structure composite de type sand-
wich. Finalement, les capacités amortissantes prometteuses du tBA/PEGDMA sont
démontrées et permettent d’envisager son intégration dans des structures adaptatives
plus complexes.

La premiére contribution de cette thése concerne la caractérisation dynamique
mécanique du tBA/PEGDMA, un polymére & mémoire de forme. Cette caractérisa-
tion est effectuée en procédant a une analyse dynamique mécanique (DMA) sur un
viscoanalyseur. Cette méthode classique nécessite ’application du principe d’équiva-
lence temps-température pour obtenir les courbes maitresses et ainsi les propriétés
large bande. L’originalité de ces travaux de thése est la caractérisation expérimen-
tale du tBA/PEGDMA par d’autres moyens d’essais qui permettent d’investiguer le
domaine de validité du principe d’équivalence temps-température. Des essais quasi-
statiques, une analyse modale en température, de la nanoindentation, de la micro-
scopie acoustique, des ultrasons et une analyse dynamique haute fréquence sont les
divers moyens d’essais qui permettent de balayer les propriétés matériaux du tBA /-
PEGDMA sur différentes plage de fréquences et températures, pour plusieurs types
de sollicitation et niveaux de déformation. Ces essais constituent un "benchmark" des
méthodes expérimentales pour la caractérisation des propriétés viscoélastiques d'un
matériau polymeére. Ces travaux présentés dans plusieurs conférences nationales et
internationales [Butaud 13b, Butaud 13a, Butaud 14b, Butaud 15f], ont fait 'objet
d’une publication dans un journal & comité de lecture internationale pour le poly-
meére & mémoire de forme Veriflex® [Butaud 15e| et une deuxiéme publication est en
cours de relecture sur le tBA/PEGDMA [Butaud 16b].

La deuxiéme contribution de cette thése est l'identification des paramétres
d’un modele rhéologique, basé sur I’équivalence temps-température et la loi WLF
qui rend compte du comportement large bande du tBA/PEGDMA. Ce modéle, ap-
pelé 2S2P1D pour 2 ressorts —Spring—, 2 éléments Paraboliques et 1 amortisseur
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—~Dashpot—, permet, au contraire du modéle fractionnaire de Zener, de rendre compte
du comportement asymétrique du matériau autour de la transition vitreuse. Et 1a
ou certains modeéles, de type Maxwell généralisé par exemple, nécessitent une multi-
tude de paramétres pour représenter correctement une courbe maitresse, le modéle
252P1D a dérivée fractionnaire compte seulement 7 paramétres pour identifier 1’évo-
lution fréquentielle des propriétés mécaniques du matériau viscoélastique étudié. Ces
résultats ont été présentés dans une conférence internationale [Butaud 14c]| et feront
I'objet de la publication en cours de relecture sur le tBA/PEGDMA [Butaud 16b|.

La troisiéme contribution de cette thése est la mise en évidence et 1'utilisation
des propriétés amortissantes des polymeéres & mémoire de forme pour le controle des
vibrations. La caractérisation dynamique du tBA/PEGDMA ayant mis en évidence
un facteur de perte trés élevé pendant la transition vitreuse, il est apparu intéressant
de 'employer dans cette plage de températures pour des applications amortissantes.
L’intégration du tBA/PEGDMA au coeur d’une structure composite de type sand-
wich a permis de démontrer les capacités naturelles du tBA/PEGDMA & dissiper
de Iénergie. Le sandwich aluminium-tBA /PEGDMA proposé a été modélisé a 'aide
d’un logiciel de simulation éléments finis pour son dimensionnement en vue de sa
fabrication. Les calculs éléments finis basés sur le modeéle 252P1D ont pu étre va-
lidés expérimentalement et ont montré I’amortissement remarquable apporté par le
tBA/PEGDMA. Ces résultats ont été présentés dans des conférences nationales et
internationales [Butaud 14a, Butaud 15¢].

La quatriéme contribution de cette thése concerne le pilotage thermique de
I’amortissement. Une courbe de calibration dite "arc-en-ciel" est suggérée pour dé-
terminer la température optimale d’amortissement maximal. Cette courbe permet de
connaitre, pour une plage de fréquences d’intérét, la température optimale du maté-
riau pour rigidifier ou amortir la structure. Cette méthodologie permet de piloter le
comportement de la structure sandwich proposée qui est donc adaptative. La courbe
"arc-en-ciel", comme outil de prédiction des facultés amortissantes d’un matériau
viscoélastique, a démontré son intérét pour le tBA/PEGDMA d’abord en simulation
éléments finis puis expérimentalement ot les résultats prometteurs ont été validés.
Ces résultats ont été présentés dans une conférence internationale [Butaud 15a] et
font 'objet d’'une publication en cours de révision dans un journal & comité de lecture
international [Butaud 16a).

De nombreuses perspectives sont envisageables pour la suite de ces travaux de
these.

Tout d’abord une caractérisation encore plus poussée du polymére & mémoire de
forme est souhaitable. Par exemple une étude approfondie des caractéristiques du
matériau dans une forme secondaire serait intéressante. En effet, afin d’élaborer des
structures plus complexes, une forme simple permanente de type plaque peut étre
fabriquée puis déformée a chaud, au vu des propriétés caoutchoutiques du polymeére
a mémoire de forme apres la transition vitreuse, puis stabilisée dans une forme se-
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condaire adaptée a la structure considérée. La question se pose alors de savoir si les
propriétés amortissantes du polymeére seront conservées ou modifiées. Par ailleurs,
la caractérisation du vieillisement du matériau sera également une étape clef pour
des applications industrielles. Finalement, la caractérisation thermique du matériau,
coefficient de conduction et de diffusion, parait indispensable au vu des perspectives
considérées vis-a-vis du pilotage thermique du comportement mécanique des struc-
tures adaptatives envisagées.

Une perspective a court terme est la validation expérimentale des résultats si-
mulés sur le gradient de température dans la couche viscoélastique. La structuration
thermique proposée en fin de chapitre 4 a permis de trouver un compromis entre
rigidité statique et amortissement dynamique, ces résultats de simulation ont fait
I'objet d’une conférence internationale [Butaud 15b]. Si la validation expérimentale
est probante et qu'un gradient de température permet bien d’allier rigidité statique
et amortissement, une optimisation de la topologie de ce gradient serait intéressante
a mettre en place. Cette optimisation facilitera le pilotage des propriétés statiques
et dynamiques de la structure. Il serait alors possible d’envisager d’amortir un mode
ou un autre selon la zone chauffée.

Une alternative & cette structuration thermique est une architecturation "chi-
mique", entendre par la un gradient des propriétés matériaux au sein méme de la
structure. Par exemple, dans le cas du tBA/PEGDMA, la proportion massique de ses
constituants chimiques pilote sa température de transformation et donc d’amortis-
sement maximal. Une plaque multi-couche, avec alternativement du 10%-tBA /90%-
PEGDMA, du 20/80, du 30/70,... permettrait d’obtenir une plaque avec des tempéra-
tures optimales d’amortissement différentes réparties spatialement dans la structure.
Cette solution donnerait lieu au méme type de structuration qu’avec un gradient
thermique mais sans apport d’énergie extérieure. La structure est alors a amortisse-
ment large bande mais non pilotable.

Pour obtenir une structure adaptative, afin de piloter, aux choix de 1'utilisateur,
les propriétés mécaniques du matériau, un apport d’énergie est indispensable. Le
pilotage proposé ici est thermique mais d’autres options sont a étudier. En effet, cer-
tains polymeéres a mémoire de forme ne sont pas activés sous l'effet de la température
mais sous celui de la lumiére, de 'eau ou de I’électricité. Un pilotage en précharge
mécanique est également envisageable, les propriétés amortissantes des polymeéres
étant sensibles a ce type de sollicitation. Les possibilités sont donc nombreuses et
restent a explorer.
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A

RESULTATS COMPLEMENTAIRES SUR LE
COMPOSITE A BASE DE TBA /PEGDMA

A.1 FRF COLOCALISEES NUMERIQUES ET EXPERIMENTALES

FRF Amplitude vitesse Z [dB]
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FIGURE A.1 — FRF colocalisées de I'amplitude de la composante de vitesse suivant Z et

phases a 20°C, en numérique et expérimental.
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SUR LE COMPOSITE A

BASE DE TBA/PEGDMA

FRF Amplitude vitesse Z [dB]
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FIGURE A.2 — FRF colocalisées de 'amplitude de la composante de vitesse suivant 7Z et
phases a 30°C, en numérique et expérimental.
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F1cURE A.3 — FRF colocalisées de 'amplitude de la composante de vitesse suivant 7 et
phases a 40°C, en numérique et expérimental.
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A.1 FRF COLOCALISEES NUMERIQUES ET EXPERIMENTALES

FRF Amplitude vitesse Z [dB]
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FiGURE A.4 — FRF colocalisées de 'amplitude de la composante de vitesse suivant 7Z et
phases a 50°C, en numérique et expérimental.
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Ficure A.5 — FRF colocalisées de 'amplitude de la composante de vitesse suivant 7Z et
phases a 60°C, en numérique et expérimental.
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FIGURE A.6 — FRF colocalisées de 'amplitude de la composante de vitesse suivant 7Z et
phases a 70°C, en numérique et expérimental.
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FicURE A.7 — FRF colocalisées de 'amplitude de la composante de vitesse suivant 7 et
phases a 80°C, en numérique et expérimental.

136 These de Doctorat - P. Butaud



A.1 FRF COLOCALISEES NUMERIQUES ET EXPERIMENTALES
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FIGURE A.8 — FRF colocalisées de 'amplitude de la composante de vitesse suivant 7Z et
phases a 90°C, en numérique et expérimental.
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Ficure A.9 — FRF colocalisées de 'amplitude de la composante de vitesse suivant 7Z et
phases a 100°C, en numérique et expérimental.
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FI1GURE A.10 — FRF colocalisées de 'amplitude de la composante de vitesse suivant Z et
phases a 110°C, en numérique et expérimental.
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F1GURE A.11 — FRF colocalisées de 'amplitude de la composante de vitesse suivant Z et
phases a 120°C, en numérique et expérimental.
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A.1 FRF COLOCALISEES NUMERIQUES ET EXPERIMENTALES
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FiGUurRE A.12 — FRF colocalisées de 'amplitude de la composante de vitesse suivant Z et
phases & 130°C, en numérique et expérimental.
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A.2 FREQUENCES ET AMORTISSEMENTS IDENTIFIES SOUS LE
LOGICIEL MODAN

TABLE A.1 — Fréquences propres et amortissements modaux, résultats numériques et expé-
rimentaux. Ecarts en % entre les fréquences et les amortissements identifiés.

Numérique Expérimental Erreur
f (Hz) £ (%) |f (Hz) £ (%) [Err_f(%)  Err & (%)
20°C
1242 0,10 1207 0,26 2,85 88,89
1689 0,05 1666 0,33 1,41 145,55
3285 0,05 3227 0,18 1,78 111,69
3492 0,05 3476 0,19 0,45 115,35
5632 0,05 5601 0,27 0,54 136,45
5855 0,05 5794 0,32 1,04 145,01
6883 0,05 6908 0,45 0,37 160,00
7253 0,05 7275 0,24 0,30 131,03
8107 0,05 8098 0,69 0,11 172,47
8539 0,05 8539 0,49 0,00 162,96
9183 0,10 9209 0,78 0,28 154,55
50°C
1209 0,89 1193 0,39 1,36 78,13
3080 1,90 3143 1,00 2,01 62,07
3234 2,10 3333 2,00 3,02 4,88
5329 3,00 5517 1,30 3,46 79,07
6288 2,00 6559 3,20 4,22 46,15
7630 3,30 8003 1,70 4,77 64,00
130°C
182 5,60 197 4,00 7,58 33,33
422 5,40 424 4,60 0,50 16,00
470 4,20 485 3,30 3,24 24,00
769 4,20 769 3,60 0,02 15,38
1208 5,10 1198 2,10 0,82 83,33
1604 5,10 1553 2,40 3,19 72,00
2056 2,80 1991 1,90 3,26 38,30
2321 3,10 2252 2,10 3,01 38,46
2592 3,60 2501 2,10 3,55 52,63
3588 4,50 3418 2,30 4,85 64,71
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Contribution a l'utilisation des polymeres a mémoire de forme
pour les structures a amortissement controlé

Ces travaux de these proposent d'utiliser les polymeres a mémoire de forme comme moyen de contrdle des
vibrations des structures. Outre I'hystérésis de mémoire qui est classiquement mis en avant, ces matériaux
possedent des propriétés amortissantes intrinseques qui sont d'autant plus intéressantes lorsque l'effet
mémoire de forme est important. Dans un premier temps une caractérisation des propriétés mécaniques du
tBA/PEGDMA, polymere a mémoire de forme de 1'étude, est effectuée par analyse dynamique mécanique.
Un modele rhéologique basé sur 1'équivalence temps-température, le 252P1D, est utilisé pour rendre compte
du comportement viscoélastique du polymere. Dans un deuxieme temps, une campagne expérimentale est
menée, sur une large bande de fréquences et de températures, grace a divers moyens expérimentaux
(statiques, modaux, nano-indentations, ultrasons, dynamiques hautes fréquences, microscopie acoustique)
afin de définir le domaine de validité, fréquentiel et thermique, du modele rhéologique. Dans un troisieme
temps, le polymere a mémoire de forme est intégré a une structure composite de type sandwich pour mettre
en évidence le pouvoir amortissant impressionnant du matériau. Enfin, une méthodologie de controle de
I'amortissement par la température est proposée. En effet, la dissipation d’énergie dans le sandwich s'avere
controlable, la température permettant d’ajuster la rigidité et le facteur de perte du tBA/PEGDMA pour un
amortissement optimal sur une large bande de fréquences.

Mots clés : Polymeres a mémoire de forme, tBA/PEGDMA, Matériaux viscoélastiques,
Caractérisation expérimentale large bande, Structures sandwichs,
Amortissement controlé.

Contribution to using shape memory polymers
for the control of structural damping

This work proposes to use shape memory polymers to control structural vibrations. These materials exhibit a
memory hysteresis which is practically associated with intrinsic damping properties which are very high
when the memory effect is strong. First, a thermomechanical characterization of the shape memory polymer
of interest (tBA/PEGDMA) is performed by dynamic mechanical analysis. A rheological model based on time-
temperature superposition is used to represent the viscoelastic behavior of the polymer. Secondly, an
experimental campaign is performed over a wide frequency and temperature range, through various
experimental techniques (staticc modal, nanoindentation, ultrasounds, high frequency dynamic analysis,
acoustic microscopy) to define the area of validity, in frequency and temperature, of the rheological model.
Third, the shape memory polymer is integrated into a composite sandwich structure to highlight the awesome
damping capabilities of the material. Finally, a damping tuning methodology by temperature control is
proposed. Indeed, the power dissipation in the sandwich is related to physical properties of the tBA/
PEGDMA core which are temperature-controlled to optimize the damping over a given frequency range.

Keywords : Shape memory polymer, tBA/PEGDMA, Viscoelastic materials,
Wide band experimental caracterization, Sandwich structures,
Damping control.

W Ecole doctorale SPIM 16 route de Gray F - 25030 Besancon cedex

M tél. +33 (0)3 81 66 66 02 M ed-spim@univ-fcomte.fr B www.ed-spim.univ-fcomte.fr [ U S F C
i

UNIVERSITE
DE FRANCHE-COMTE



	Introduction
	Éléments contextuels et bibliographiques
	Les polymères à mémoire de forme
	Les polymères
	L'effet mémoire de forme des polymères
	Polymères à mémoire de forme et propriétés mécaniques

	Amortissement structural
	Méthodes de réduction de niveau vibratoire
	Matériaux viscoélastiques et amortissement

	Focus sur le tBA/PEGDMA
	Propriétés du tBA/PEGDMA
	Élaboration du tBA/PEGDMA

	Conclusions

	Caractérisation dynamique du tBA/PEGDMA et modélisation de son comportement viscoélastique
	Analyses Dynamiques Mécaniques du tBA/PEGDMA
	Présentation
	Dispositifs expérimentaux
	DMA dans l'état vitreux
	DMA dans l'état caoutchoutique
	DMA dans tous les états

	Construction des courbes maîtresses par Équivalence Temps-Température
	Principe d'Équivalence Temps-Température
	Construction des courbes maîtresses
	Lois WLF et Arrhénius
	Discussion

	Modélisation du comportement viscoélastique
	Modèles rhéologiques
	Modèle fractionnaire de Zener
	Modèle 2S2P1D

	Conclusions

	Investigations sur le domaine de validité de l'équivalence temps-température : caractérisation mécanique large bande
	Détermination des propriétés quasi-statiques du tBA/PEGDMA 
	Dispositif expérimental
	Détermination du module d'Young apparent
	Évaluation du coefficient de Poisson
	Observation au MEB
	Comportement thermique
	Bilan

	Analyse modale en température
	Analyse modale expérimentale
	Modèle numérique
	Corrélation calculs-essais
	Résultats et discussion
	Bilan

	Viscoanalyseur Haute Fréquence
	Présentation du système expérimental
	Post-traitement et résultats
	Limites expérimentales et analytiques
	Bilan

	Méthodes de caractérisation complémentaires
	Nanoindentation
	SMM (Scanning Microdeformation Microscopy)
	Ultrasons
	Bilan

	Conclusions

	Utilisation du tBA/PEGDMA pour la conception d'une structure composite à amortissement contrôlé
	Pilotage de l'amortissement
	Contrôle des vibrations
	Focus sur le tBA/PEGDMA

	Modélisation éléments finis d'une structure sandwich, cœur en polymère à mémoire de forme
	Implémentation du modèle
	Résultats
	Bilan

	Analyse modale expérimentale d'un sandwich aluminium-tBA/PEGDMA 
	Dispositif expérimental et démarche
	Résultats

	Corrélation calculs/essais
	Recalage
	Discussion

	Perspectives
	Structuration nid d'abeille
	Gradient de température

	Conclusions

	Conclusions générales et perspectives
	Résultats complémentaires sur le composite à base de tBA/PEGDMA 
	FRF colocalisées numériques et expérimentales
	Fréquences et amortissements identifiés sous le logiciel Modan

	Bibliographie
	Listes des figures
	Listes des tables

