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Introduction

Ce projet de recherche s’inscrit dans le cadre d’une collaboration (Figure 1) entre le Labo-
ratoire de Mécanique des Solides (LMS) de I’Ecole Polytechnique et le Centre de Recherche du
Bouchet (CRB) d’ArianeGroup, avec le soutien financier de la Délégation générale pour l'arme-
ment (DGA).

Il entre dans la continuité de trois autres projets de théses, le premier ayant débuté en
2007, avec pour objectif 'amélioration de la compréhension du comportement mécanique des
propergols solides composites. Ces démarches ont notamment porté une attention particuliére
aux phénoménes intervenant a ’échelle microscopique et leur impact sur le comportement global
du matériau.

Ainsi, Azoug (2010) a développé un plan d’expérience d’envergure afin de mettre en évidence
I'influence des propriétés physicochimiques du matériau sur les non-linéarités de son comporte-
ment en petites déformations. Par la suite, Jalocha (2015) s’est attaché & approfondir I’étude de
ces non-linéarités, notamment en cas de chargement biaxiale et lors de sollicitations vibratoires.
Il a également proposé un modéle homogénéisé susceptible de reproduire les comportements
spécifiques caractérisés.

Enfin, le laboratoire de Procédés et Ingénierie en Mécanique et Matériaux (PIMM) de I'Ecole
nationale supérieure d’arts et métiers a rejoint le projet avec les travaux de Toulemonde (2016) qui
s’est focalisé sur ’étude de 'endommagement des propergols. Il a alors proposé des simulations
micromécaniques, en deux dimensions, ainsi que des stratégies de caractérisation expérimentale
permettant d’identifier les phénoménes locaux qui affectent ’endommagement du matériau en
grandes déformations.

C’est dans ce contexte que s’inscrit ce nouveau projet de recherche avec pour objectif 'ap-
profondissement de certains points de compréhension mis en évidence par ces études. L’enjeu
consiste aussi & développer des démarches suffisamment proches de la réalité des propergols pour
proposer, i terme, des stratégies accessibles aux industriels, leur permettant alors d’optimiser
leur processus de caractérisation et de développement de propergols plus performants.
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Chapitre 1

Présentation générale du projet de
recherche

Ce premier chapitre propose une présentation
chronologique de 'origine des propergols mettant en évidence leur
intérét stratégique. Par la suite, il se focalisera sur le matériau
principal de I’étude : les propergols solides et leurs variantes.
L’élaboration ainsi que la morphologie de ces composites spéci-
fiques pourront alors étre détaillées. Cette introduction aboutira
aux enjeux de la simulation numérique de leur comportement mé-
canique et a 'intérét que suscite une meilleure compréhension de
leur endommagement. Une ouverture de I’étude a des matériaux
composites plus conventionnels sera proposée par la suite. La co-
hérence de cette extension sera confrontée aux spécificités du com-
portement mécanique des propergols solides. Enfin, ce chapitre se
conclura par un bilan des approches déja développées pour simu-
ler ces matériaux avec leurs avantages et leurs limites. Cette revue
permettra alors de justifier les stratégies qui ont été sélectionnées
et d’introduire les originalités de la présente étude.

« Pour tirer le meilleur parti des connaissances acquises, pour en extraire toute la richesse, il
importe de ne pas s’y habituer trop vite, de se laisser le temps de la surprise et de [’étonnement. »
Hubert Reeve (1932—...)
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Chapitre 1. Présentation générale du projet de recherche

1.1 Propergols et enjeux du projet de recherche

Arracher un systéme a la pesanteur et le déplacer sur une grande distance fait, depuis toujours,
partie des grandes aspirations de I’humanité. Deux solutions ont été historiquement en concur-
rence : d’une part la projection de l'objet, le plus souvent & partir d’'une montée en pression
dans un canon, d’autre part la propulsion grace & une poussée exercée par le systéme lui-méme.
Cette derniére technique repose chronologiquement sur la rotation d’une ou plusieurs hélices puis
sur une combustion & partir de 'oxygéne atmosphérique pour générer et éjecter des gaz chauds,
la poussée est alors obtenue grace a la conservation de la quantité de mouvement du systéme.
Néanmoins, la mise en ceuvre de cette solution nécessite d’'une part des systémes complexes,
d’autre part la présence d’oxygéne. Ces deux difficultés ont motivé le développement de la pro-
pulsion solide qui repose simplement sur l'introduction d’un matériau capable de générer a lui
seul des gaz chauds (anaérobie). Ces gaz ¢jectés poussent alors le systéme selon le principe des
actions réciproques (troisiéme loi de Newton). Si les fondements de cette solution sont simples,
les intéréts modernes qui en dépendent sont tels que son optimisation maximale reste un enjeu
majeur.

1.1.1 Histoire de la propulsion et applications

L’origine de la propulsion solide remonte & "antiquité et plus particuliérement aux prémices
de 'empire chinois. C’est dans ce dernier qu’ont été développées les premiéres fusées a poudre
noire, mélange de poussiére de charbon, de soufre et de naphte. Dés le début de notre ére,
les faibles performances de ce mélange ont été améliorées par l'ajout de salpétre, permettant
les premiéres utilisations militaires. Ainsi, en 85 les Chinois utilisérent des fléches & propulsion
contre les envahisseurs Tartares.

C’est seulement vers le XVIIT®™® siacle que cette technologie est importée en Europe aprés
que les Indiens aient infligé de lourdes pertes a 'armée anglaise grace & ce qui peut étre considéré
comme les prémices des missiles. Le début du XIXCIe giacle sera alors marqué par un usage
grandissant de fusées militaires sur le vieux continent, notamment lors du siége de Copenhague
en 1807, pendant lequel prés de 25 000 "missiles" furent tirés.

Néanmoins, le développement de la propulsion, dont 1'utilisation restait périlleuse, fut freiné
par la concurrence des armes a feu (projection). Ces derniéres connaissent une rupture tech-
nologique dans les années 1850 avec le déploiement du canon rayé. Celui-ci offre une meilleure
précision pour une portée accrue. La propulsion tombe alors en désuétude...

C’est seulement un siécle plus tard, pendant la seconde guerre mondiale, que la nécessité
de gagner en portée entraine un regain d’intérét pour cette technologie. Les équipes allemandes
de Werhner von Braum développent ainsi le premier missile moderne : le Vergeltungswaffe 2
(V2, littéralement arme de représailles). Celui-ci emploie des propergols liquides pour assurer la
propulsion de charges explosives. A l'issue du conflit, la valeur des technologies développées pour
le V2 est immédiatement percue par les grandes puissances. Les vainqueurs se partageront les
ingénieurs allemands tout en mobilisant de nouvelle compétences pour intégrer et optimiser les
méthodes de propulsions.

Au-dela de l'intérét suscité par I'industrie militaire, la course a ’espace entre les blocs de
I’Ouest et de 'Est va leur donner un essor supplémentaire. On note alors la scission entre deux
grandes solutions de propulsions anaérobiques : les propergols liquides, avec d’excellentes per-
formances énergétiques et permettant une régulation de poussée et les propergols solides qui,
malgré leur rendement plus faible, présentent une fiabilité et une disponibilité accrue. En effet,
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Ficure 1.1 : Utilisation de la propulsion solide dans la prochaine génération de lanceur spa-
tiaux en Europe comme aux Etats-Unis (ArianeGroup; NASA, 2019). Les boos-
ters chargés en propergol sont surlignés en vert.

Pefficience de la propulsion liquide nécessite l'intégration de systémes extrémement complexes
(en particulier pour la propulsion cryogénique) et peu propice au stockage, elle est donc presque
exclusivement dédiée a 'industrie spatiale.

De leur c6té, les propergols solides ont été développés pour la propulsion d’engins militaires
d’une taille variant du métre, pour les missiles tactiques, & plusieurs dizaines de métres, dans le
cas des missiles balistiques. Mais cet usage n’est pas exclusif, la technologie reste un enjeu majeur
pour la propulsion spatiale. Elle est couramment utilisée dans les boosters (étages d’accélération
a poudre), on la retrouve notamment sur Ariane 5 mais aussi sur la future Ariane 6 avec le
P120C qui intégrera les plus gros monoblocs de propergol jamais élaborés, avec une masse de
prés de 142 t (Figure 1.1). Ce bloc propulseur servira également de premier étage pour le lanceur
italien VEGA-C développé par AVIO. Au-dela des développements européens, nombre de projets
spatiaux internationaux prévoient aussi 'intégration de propergols solides, en particulier le Space
Launch System (SLS) de la NASA qui intégrera, dans sa version Block 2, deux boosters de 450 t
chacun (5 segments par booster). Il sera dédié aux nouvelles missions habitées d’exploration de
la Lune & partir de 2020.

1.1.2 Les matériaux énergétiques

Les propergols solides sont devenus un élément clé pour les propulsions spatiale et militaire.
Les enjeux stratégiques que représentent ces deux domaines favorisent leur développement et leur
optimisation continue. C’est ainsi qu’a émergé la nouvelle dénomination matériauz énergétiques a
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Matériaux énergétiques
Poudres Propergols PBX

Doubles bases Composites

a liant a liant
inerte énergétique

F1GURE 1.2 : Classification des matériaux énergétiques.

la fin du XXM giscle marquant un tournant dans la démarche d’amélioration des performances,
pour se focaliser sur le matériau lui-méme (Amiable, 1998).

Les matériaux énergétiques englobent désormais ’ensemble des composés solides qui servent
tant a la projection (arme & feu) qu’a la propulsion. Ces solutions trouvent tout leur intérét
dés lors que 'environnement ou les cinétiques de réaction ne permettent pas de combustion &
partir de 'oxygéne ambiant. Le matériau libére de ’énergie soit a partir de réactions d’oxydo-
réduction soit par pyrolyse de composants ayant une enthalpie de formation particuliérement
élevée, tel que les cycles azotés (Azoug, 2010). La Figure 1.2 liste les trois grandes familles de
matériaux énergétiques : d’une part les poudres qui, compactées ou a ’état pulvérulent, servent
soit & la projection (poudre pour arme) soit de générateur de gaz (airbags), soit d’explosif en
cas de transition vers un régime de détonation (vitesses de combustion de plusieurs milliers de
meétres par seconde). Ce type de régime peut d’autre part étre atteint dans les explosifs a liant
polymeére (Polymer-bounded explosive, PBX) contenant pres de 95% de poudre liée par une faible
quantité d’élastomére. De leur c6té, les propergols solides sont utilisés majoritairement pour la
propulsion en anaérobie & partir de ’énergie libérée de fagon maitrisée par une ou des réactions
chimiques (oxydo-réduction, pyrolyse). Ils ont ainsi la particularité de ne pas détonner et d’avoir
une combustion en couches paralléles, propriété essentielle pour le dimensionnement d’un bloc
propulseur.

On distingue deux types de propergols solides. D’une part les propergols homogénes majori-
tairement utilisés dans le domaine de la propulsion tactique, mais aussi pour fabriquer des leurres
ou méme les nouvelles générations de poudre pour arme. Ils sont constitués d’un mélange de ni-
trocellulose et de nitroglycérine (d’otl la dénomination double base). Ces composés contiennent
dans leurs molécules des éléments oxydants et des éléments réducteurs permettant la libération
d’énergie lors de leur combustion. Bien que leur élaboration soit simple, leurs performances et
leurs dimensions sont limitées ce qui a conduit au développement des propergols composites.
Ce dernier matériau étant au cceur du présent projet de recherche, ses propriétés seront plus
largement détaillées.

Formulation des propergols solides composites

Les propergols solides composites sont constitués d’une forte fraction volumique de charges
énergétiques intégrées dans une matrice élastomerique liante qui donne de la cohésion au maté-
riau (Summerfield, 1960). Il existe deux grandes familles de propergols solides composites : les
propergols a liant actif et les propergols & liant nitré (Davenas, 1989).

Les compositions traditionnelles, a liant inerte, sont constituées de 60% a 80% de perchlo-
rate d’aluminium (PA, charge oxydante) d’une taille variant de quelques micromeétres & plusieurs
centaines de micrometres (Oberth et Bruenner, 1965; Gallier et Hiernard, 2008) et d’une matrice
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réductrice, majoritairement du polybutadiéne hydroxy-téléchilique (PBHT), plastifiée (Canselier,
2005). Des additifs sont aussi introduits pour améliorer les propriétés de vieillissement (Coquillat,
2007) ou d’adhésion liant/charge du matériau (Hori et al., 1985; Kim et al., 1992). Enfin, des
particules d’aluminium de petites tailles (souvent moins d’une dizaine de microns) sont réguliére-
ment ajoutées servant alors de réducteur d’appoint (fraction volumique < 25%). L’introduction
de nitramine (désignant entre autres 1'octogeéne : HMX et ’hexogeéne : RDX, qui sont des com-
posés explosifs) est parfois envisagée pour doper les performances de ces compositions.

Les propergols a liant nitré ont été développés plus récemment, ils intégrent une matrice qui
possede elle-méme des propriétés énergétiques provenant de son plastifiant qui intégre au moins
un ester nitrique et représente environ 60% de la fraction volumique de la matrice (Frankel et al.,
1992). Les charges intégrées dans ces compositions sont majoritairement des nitramines plutot
que le traditionnel perchlorate d’ammonium, lequel peut induire des problémes de sécurité lors
de la fabrication du matériau.

Elaboration du matériau

L’élaboration d’un bloc de propergol solide composite est généralement réalisée en cing étapes
successives avec quelques variantes en fonction de la typologie de la composition. Ces étapes ont
été longuement détaillées par Davenas (1989) et ne seront que briévement évoquées ici :

1 Prémélange : La matrice élastomeérique est préparée en mélangeant, sous vide, le prépro-
lymére, certains additifs et le plastifiant. Pour des raisons de sécurité, cette étape revét
une dimension particuliérement complexe dans le cas des liants énergétiques, dans ce cas
le prémélange est appelé prémiz.

2 Malaxage : Les charges énergétiques (PA, nitramine) ou non (aluminium, additifs) puis
les agents de réticulation sont progressivement introduits. L’ensemble subit un malaxage
mécanique sous vide au moyen de pales horizontales ou verticales. Des études récentes
envisagent de remplacer les malaxeurs mécaniques par des solutions de Resonant Acoustic
Mizing (RAM) afin de réduire les sollicitations au sein du mélange (Anderson et al., 2014).

3 Coulée : Le mélange est ensuite injecté ou coulé, sous vide, dans un moule ou directement
dans le propulseur. Pour cette étape, la viscosité du mélange est une propriété capitale
da facon & assurer un remplissage complet et sans défaut. C’est une des raisons qui
justifie Pajout d’un plastifiant qu’il soit énergétique ou non (Ang et Pisharath, 2012). Si
la capacité du malaxeur est trop faible par rapport a la taille du propulseur, plusieurs
cuves seront successivement préparées avant d’étre coulée une & une dans le moule, on
parle alors d’un procédé par batch.

4 Cuisson : Le moule est introduit pendant plusieurs jours dans une étuve ayant une tem-
pérature de 50 & 70°C afin de permettre la réticulation de 1’élastomere. Cette derniére
intervient le plus souvent par réaction entre les fonctions alcool du prépolymeére et les
isocyanate des agents de réticulation. Il se forme alors des groupements uréthanes qui
permettent la constitution du réseau tridimensionnel.

5 Refroidissement, démoulage et controle : Cette étape débute par un retour a température

ambiante du bloc de propergol et le retrait éventuel du moule. Par la suite, des controles
non destructifs (Ultrason, rayons X) sont opérés pour détecter la présence de défauts dus
au processus de fabrication.
Le bloc de propergols, ainsi élaboré, est appelé chargement (Figure 1.3). Comme évoqué plus t6t,
il peut étre soit directement coulé dans le propulseur qui sert alors de moule (chargement moulé-
collé), soit fixé sur la structure apreés refroidissement (chargement libre). Des matériaux d’aména-
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Chargement moulé-collé
Propergol

Chargement libre nhibiteur atéral

Structure Protection thermique Propergol du chargement Structure Liner

Protection
s

rigide
l_ Face arriére

Inhibiteur frontal
du chargement

Interstice Protection thermique Décollement destiné au relachement

souple collée a la structure des contraintes de moulage

Insert et écrou de maintien Interstice
du charaement

Ficure 1.3 : Exemples de moteurs & propulsion solide (ArianeGroup).

(b)

Ficure 1.4 : Observations au microscope électronique & balayage (MEB) de charges (a) de
perchlorate d’ammonium et (b) de RDX couramment utilisées dans les formula-
tions de propergols. Images obtenues sur le MEB Zeiss JSM-6510 du centre de
recherche du Bouchet (CRB) d’ArianeGroup pour une accélération de faisceau
de 10 kV (ArianeGroup).

gement intérieur, en particulier des couches de protection thermique (élastomeére), servent ensuite
d’interface entre la structure et le chargement. Enfin la tuyére est ajoutée a la structure, elle per-
met d’amplifier la vitesse d’éjection des gaz de combustion et donc réciproquement d’augmenter
la vitesse du propulseur. L’ensemble forme alors le corps de propulseur chargé (CPC), le moteur
4 propulsion solide.

Morphologie des propergols solides composites

La phase d’élaboration qui vient d’étre détaillée met en exergue les nombreux constituants
des propergols solides composites. Cette hétérogénéité leur confére des propriétés morphologiques
particuliéres : d’une part propres a chacun des composants et d’autre part du fait de leurs
interactions.

Le taux de charges introduites atteint plus de 70% du volume du matériau grace aux diffé-
rentes granulométries de particules. Les grandes familles de charges énergétiques actuellement
utilisées dans les propergols solides composites sont le perchlorate d’ammonium (Figure 1.41(a))
ayant une forme ellipsoidale et des surfaces lisses, et les nitramine tel que le RDX (Figure 1.4(b))
qui est irrégulier, facetté et rugueux. Quel que soit la famille de charges énergétiques considérée,
les particules sont peu allongées presque équiaxiales (surtout dans le cas du PA), leur orientation
spatiale est donc rarement prise en compte dans ’analyse morphologique (Jain et al., 2009).

Malgré leur trés forte fraction volumique, les charges sont historiquement considérées comme
réparties de maniére aléatoire dans les propergols solides composites (Shinnar et Naor, 1961;
Gallier et Hiernard, 2008; Collins et al., 2008). Cette propriété est sensible au processus de
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(@

Ficure 1.5 : Plans de coupe tomographiques de propergols simplifiés & liant inerte chargés
en PA (a) et RDX (b) et d’un propergol simplifié & liant nitré chargé en RDX
(c). Observations obtenues sur le microtomographe Skyscan 1072 du centre de
recherche du Bouchet (CRB, ArianeGroup), avec une résolution de 6.7 ym/vx et
les parameétres de source suivant : 65 kV-152 pA, 46 kV-219 pA et 65 kV-152
A

fabrication lequel peut entrainer un défaut d’homogénéité et éventuellement une anisotropie de
comportement. Néanmoins, ces configurations sont considérées comme dégénérées et les processus
de fabrication sont ajustés pour assurer une répartition aléatoire.

Les techniques d’observation par microtomographie peuvent ainsi étre mobilisées pour ana-
lyser en profondeur les propriétés morphologiques du propergol (Figure 1.5). Néanmoins, si la
différence d’absorption des rayons X entre les liants inertes et les charges énergétiques est suf-
fisamment importante pour obtenir des images trés contrastées (Figure 1.5 (a) et (b)), elle est
beaucoup plus faible lorsqu’on considére un liant nitré, complexifiant largement les observations
(Figure 1.5 (¢)). Les méthodes classiques d’analyse morphologique d’'images peuvent par la suite
étre exploitées afin de caractériser les propriétés élémentaires du matériau. Un algorithme de ce
type (SAMG), permettant d’analyser des tomographies, a été récemment proposé (Chabardes,
2018). Ces approches offrent un regard détaillé sur la répartition des charges, notamment en
fonction de leur nature et de leur granulométrie et permettent de mettre en exergue des agglo-
mérats ou des réseaux de particules qui, dans le cas de I’aluminium, pourraient étre responsable
de la sensibilité de certains propergols a ’électricité statique. Enfin, cette technique peut aussi
étre exploitée pour confirmer le caractére aléatoire de la dispersion des charges (Collins et al.,
2008).

1.1.3 Enjeux et objectifs de la thése

L’histoire, les applications et la complexité des propergols (ce terme désignant pour la suite
exclusivement les propergols solides composites) permet de prendre la mesure de 1’enjeu stra-
tégique et de la difficulté que représente leur optimisation, d’oil la nécessité de développer une
meilleure compréhension du matériau.

Analyse des propriétés microscopiques influengant le comportement des propergols

Les performances principalement recherchées dans les propergols solides sont leurs propriétés
énergétiques bien plus que mécaniques (Davis, 1963). Néanmoins, un défaut de comportement
mécanique peut affecter dramatiquement les propriétés balistiques du chargement du fait de
I’apparition de fissures. Celles-ci peuvent entrainer une augmentation incontrolée de la surface
de combustion et donc de la pression interne du chargement, perturbant alors le contréle de
la trajectoire voire méme l'intégrité de l'ensemble du propulseur (Davis, 1963; Lhuiller et al.,
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1978). Ainsi, bien que les propriétés mécaniques soient un élément secondaire des propergols,
leur optimisation ne doit pas affecter leur intégrité pendant toute la durée de vie du propulseur :
de la fabrication (retrait thermique) jusqu’au tir (pression, chocs, vibrations) en passant par le
stockage (pesanteur, vieillissement, chocs éventuels). Certains phénoménes ont déja fait objet
d’études détaillées, notamment Veffet de la pression (Farris, 1968) ou d’une sollicitation mul-
tiaxiale (Traissac, 1995), I'influence du vieillissement (Coquillat, 2007), 'impact des vibrations
(Jalocha, 2015), leffet des chocs (Viant, 2019). Toutes ces sollicitations complexes et critiques
peuvent entrainer un endommagement fatal du chargement et doivent donc étre prises en compte
pour assurer son dimensionnement optimal.

Par ailleurs, les propulseurs les plus élaborés ayant des masses dépassant les centaines de
tonnes, leur justification au travers d’essais a I’échelle réelle s’avére cotiteuse et difficile & mettre
en ceuvre. De plus, leur validation sur des périodes parfaitement représentatives (en particulier
pour le stockage) est souvent inenvisageable. Ainsi, la simulation du comportement mécanique
des propergols (Ozupek et Becker, 1997) et notamment leur endommagement (Xu et al., 2008)
est un enjeu capital. Dans ce contexte, la présente étude a pour but le développement de
simulations permettant d’analyser I’'influence des propriétés microscopiques sur le
comportement global des propergols et notamment sur leur endommagement, dans
la continuité des travaux de Toulemonde (2016). Si de telles démarches ont déja été proposées en
deux dimensions (Matous et Geubelle, 2006; Inglis et al., 2007; Toulemonde, 2016), rares sont les
études qui étendent ’analyse & des structures volumiques tout en les soumettant & de grandes
déformations.

L’objectif est ainsi d’aider la formulation de nouveaux propergols en identifiant dans quel
mesure les composants influencent le comportement mécanique et 'endommagement, du compo-
site, permettant alors la synthése efficace de matériaux performants avec de bonnes propriétés
mécaniques. En outre, il s’agit aussi de permettre aux concepteurs, qui dimensionnent les char-
gements propulsifs, d’intégrer les comportements primordiaux dans leurs modéles homogénéisés
et de développer des approches phénoménologiques performantes.

Extension aux élastoméres fortement chargés

Bien que les propergols soient d’abord des matériaux destinés & libérer de 1’énergie, ils font
partie de la catégorie des élastomeéres chargés. Néanmoins, ils difféerent & deux égards de ceux
ayant fait I'objet de nombreuses études, en particulier dans I'industrie du pneumatique et des
joints caoutchoutiques, et pour lesquels les matériaux contiennent généralement, 20% de fraction
volumique de particules nanométriques. FEn effet, les propergols présentent des factions volu-
miques de charges (fy]) qui dépassent les 70% et leur taille est micrométrique. Cependant, d'un
point de vue purement mécanique, ’analyse des propergols revient tout de méme & considérer
un composite & matrice élastomeérique trés fortement chargée. En effet, au-dela des liaisons chi-
miques qui modifient ’adhésion liant/charge, le caractére énergétique des particules n’impacte
pas le comportement mécanique du matériau. L’étude peut donc s’ouvrir au-deld des propergols
en étudiant par extension une matrice polymeére trés chargée par des particules micrométriques
équiaxiales. Cette approche, déja proposée par Toulemonde (2016), permet une plus grande
souplesse en s’affranchissant des risques de sécurité relatifs & la fabrication et la manipulation
d’un propergol. Elle rend possible ’élaboration, en laboratoire, de matériaux modéles autorisant
I’exploration de I'influence des propriétés morphologiques sur les réponses mécaniques.

De fait, cette approche offre la possibilité de simplifier les compositions afin de réduire le
nombre de parameétres matériau pour étudier indépendamment leurs influences. Ainsi, dans la
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(a) (b)

F1c¢UrE 1.6 : Observations MEB des (a) billes de verre et des (b) éclats de verre tamisés intro-

duits dans les matériaux composites modéles. Images obtenues sur le microscope
électronique a balayage Hitachi 4800 II du laboratoire PIMM (ENSAM, Paris),
pour une accélération de faisceau de 3 kV.

mesure oll 'endommagement est au coeur des considérations de la présente étude, seul des par-
ticules de taille identique ont été introduites dans les matériaux modéles. En effet, il y a un
consensus d’une part sur le fait que le dommage est essentiellement dii a la rupture des inter-
faces liant /charge (décohésion) (Oberth et Bruenner, 1965; Cornwell et Schapery, 1975; Heuillet,
1992), et d’autre part sur le fait qu’il se concentre d’abord autour des particules de grandes
tailles (Cornwell et Schapery, 1975; Matou§ et Geubelle, 2006; Tao et al., 2013; Toulemonde
et al., 2015). Néanmoins, cette approche n’a d’intérét que si le matériau modéle est capable a
la fois de reprendre les marqueurs morphologiques clés des propergols et d’avoir une réponse
macroscopique similaire.

Comme détaillé dans la section précédente, les charges couramment utilisées ont une morpho-
logie treés différente (observations MEB de la Figure 1.4). Alors que Deffet de la forme de cavités
sur le comportement des matériaux poreux est couramment exploré (Anoukou et al., 2018; Mbia-
kop et al., 2015), rares sont les études qui s’'intéressent & 'impact de la forme des charges pour les
matériaux énergétiques. Afin d’analyser ces effets, des billes et des éclats de verre tamisés entre
200 et 250um, ont été utilisés pour élaborer deux matériaux composites modeéles. Des fractions
volumiques de particules entre 50 et 55% ont été considérées, en adéquation avec la quantité
maximum de grosses particules introduites dans les propergols industriels. Des images MEB de
ces particules sont visibles sur la Figure 1.0 et la morphologie des matériaux modéles peut étre
analysée a partir des tomographies de la Figure 1.7. Ces observations présentent une adéquation
remarquable avec la morphologie des propergols (Figure 1.5).

Cependant, si les matériaux modeles semblent reproduire globalement les propriétés mor-
phologiques des propergols, la représentativité de leur comportement mécanique doit aussi étre
validée au regard de celui des propergols solides.

1.2 Comportements mécaniques

Lors de la présentation des enjeux relatifs & la simulation du comportement mécanique, de
nombreuses études ayant analysé les propriétés spécifiques des propergols, ont été évoquées.
Ainsi, si le comportement du matériau est surtout piloté par les propriétés de ses constituants
principaux, il est aussi fortement influencé par les interactions entre ces éléments.
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Ficure 1.7 : Microstructures en trois dimensions obtenues par tomographie (a) du composite
modele avec des billes de verre et (b) du composite modéle avec des éclats de verre
pour une fraction volumique de 55% dans les deux cas. Observations obtenues
sur le microtomographe Skyscan 1072 du centre de recherche du Bouchet (CRB,
ArianeGroup), avec une résolution de 6.7 ym/vx et des paramétres de source de
65 kV-152 piA.

1l convient de souligner que les caractérisations proposées dans cette section peuvent varier
de maniére considérable en fonction de la formulation exacte du propergol. Il s’agit donc uni-
quement de présenter des tendances comportementales et non de détailler des caractérisations
quantitatives.

1.2.1 Phases constitutives
Le liant

Le liant caoutchoutique est un élément clé du comportement mécanique des propergols. En
effet, de par sa souplesse il va concentrer I’essentiel des déformations. La réponse en traction uni-
axiale des deux types de liant, reportée sur la Figure 1.8(a), montre que la principale différence
réside dans la déformation a rupture qui est souvent beaucoup plus faible pour les liants nitrés
que pour les liants inertes. Cet écart est essentiellement di au taux de plastifiant, respectivement
~60% contre ~20%. En effet, dans la mesure ol c’est ce constituant qui confére des propriétés
énergétiques au liant nitré, sa concentration est maximisée. Une caractérisation dynamique de ces
élastomeéres permet de mettre en exergue leur comportement viscoélastique linéaire, néanmoins,
la réponse des liants de référence sous une sollicitation cyclique est trés proche d’un comporte-
ment élastique (Figure 1.8(b)). Ainsi, en considérant une température ambiante (20°C), éloignée
des températures de transition vitreuse des différents liants (autour de -60 °C et -30 °C respecti-
vement), et un régime de sollicitation quasi-statique, la viscoélasticité peut étre raisonnablement
négligée. A noter qu’une analyse trés détaillée du comportement viscoélastique des propergols et
de leur liant a déja été proposée par Jalocha (2015). Aussi, afin de limiter les variabilités dans
les simulations pour se focaliser exclusivement sur ’endommagement, les propriétés viscoélas-
tiques n’ont pas été prises en compte. Le comportement de la matrice peut donc étre considéré
comme élastique linéaire en petites déformations et hyperélastique en grandes déformations a
température et vitesse de sollicitation fixées (Figure 1.8(a)).

Dans le cas des composites modéles, le comportement uniaxial de la matrice, reporté sur la
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Ficure 1.8 : (a) Comportements mécaniques en traction uniaxiale & 20°C et 5mm.min~! de
liants inerte et nitré. (b) Réponse sur un cycle de traction a 20°C et 5mm.min~!
d’un liant nitré. Pour I’ensemble des comportements expérimentaux reportés dans
ce projet, le symbole % correspond 4 la rupture du matériau.
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FicUure 1.9 : Comportement mécanique en traction uniaxiale & 20°C et 0.lmm.min~! d’un
méthacrylate.

Figure 1.9, suit les mémes tendances que celui des liants malgré une rigidité supérieure d'un
peu moins d’'un ordre de grandeur. Par ailleurs, sa tempérante de transition vitreuse est aussi
inférieure a la température ambiante, bien que sensiblement supérieure au cas des liants (autour

de 8°C, Toulemonde (2016)).

Les charges

Les deux familles de charges énergétiques majoritairement utilisées (PA, nitramines) ont une
structure cristalline et présentent donc un comportement mécanique similaire, agsimilable & une
réponse élastique fragile. Etant donné la difficulté a générer des éprouvettes macroscopiques avec
ces cristaux, leurs modules de Young ont été estimés par nanoindentation et des valeurs de 16GPa
(£1GPa) pour un RDX avec peu de défauts (Hudson et al., 2012) et de 19.5 GPa pour du PA
(Lucca et al., 2006) ont été obtenues.

Le comportement des particules de verre des composites modeéles n’a pas été caractérisé
précisément et les propriétés standard ont été retenues avec un module de Young de 69 GPa et
un coefficient de Poisson de 0.25 (Ashby et Jones, 1981). Dans la mesure ou le polymére concentre
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F1GURE 1.10 : Comportements en traction uniaxiale & 50mm.min~! et 20°C d’un propergol a
liant inerte et d’un propergol a liant nitré.

I’ensemble des déformations, ¢’est surtout I'ordre de grandeur du rapport des comportements des
phases qui est important, au-deld des propriétés élastiques exactes des particules. Ainsi, que ce
soit pour les composites modéles ou les différents propergols, le contraste de rigidité des deux
constituants majeurs est toujours caractérisé par un rapport supérieur a 10%.

1.2.2 Comportement global des composites

La répartition aléatoire des charges, recherchée lors de I’élaboration des composites, induit
un comportement mécanique isotrope & ’échelle d’un chargement. Cette absence de direction
privilégiée est considérée comme une propriété élémentaire des propergols sains (Evans et Pister,
1966; Jung et Youn, 1999; Jung et al., 2000; Yun et al., 2016).

Grandes déformations et endommagement

Les réponses macroscopiques jusqu’a rupture de propergols, reportées sur la Figure 1.10, met
en évidence un comportement trés différent entre les deux familles de matériau. Ainsi, les pro-
pergols & liant nitré ont une déformation & rupture bien plus faible, notamment du fait de la
ruine précoce de leur matrice élastomeérique (Figure 1.8(a)). De plus, les comportements sont af-
fectés par un phénomeéne d’adoucissement avant rupture ; cependant il conduit & des contraintes
maximales trés différentes. Heuillet (1992) a étudié la maniére dont un propergol a liant nitré
consomme ou stocke ’énergie, lorsqu’il subit un chargement mécanique. Aprés avoir confirmé que
la courbe d’une traction monotone constitue I’enveloppe d’une sollicitation cyclique, il a cherché
a identifier, & partir du cyclage, les énergies entrant en jeux dans le comportement des proper-
gols. Ainsi, en combinant une sollicitation cyclique primaire, destinée a stabiliser le matériau,
puis un cyclage incrémental, il a pu identifier une énergie d’endommagement, une énergie due
majoritairement aux phénomeénes viscoélastiques et enfin une énergie élastique. Cette identifica-
tion et le synopsis des déplacements associés sont reportés sur la Figure 1.11. Dans son étude,
une attention toute particuliére a été portée a la prise en compte des phénoménes de recouvrance
qui interviennent dans le matériau viscoélastique et qui pourrait entrainer une surestimation de
I’énergie d’endommagement. Une phase de chargement mécanique aprés 24h de repos est donc
réalisée pour chacune des sollicitations (de maniére directe pour la sollicitation primaire et de
maniére indirecte pour la sollicitation incrémentale). Il semble que, pour le propergol étudié, il
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Ficure 1.11 : Synopsis des sollicitations cycliques proposés par Heuillet (1992) pour mettre
en évidence I'’endommagement des propergols et identification des énergies dis-
sipées/stockées d’un propergol a liant inerte.

y ait une répartition équivalente entre les trois types d’énergies identifiées.

Par ailleurs, les décohésions a 1’échelle microscopique ont été identifiées comme source prin-
cipale de I'’endommagement des propergols (Oberth et Bruenner, 1965; Cornwell et Schapery,
1975; Bencher et al., 1995; Tao et al., 2013). Heuillet associe donc ’ensemble de I’énergie d’en-
dommagement a la rupture d’interface liant/charge.

Les différences d’évolution de 1’adoucissement des propergols (Figure 1.10) mettent alors
en évidence, pour chacun d’eux, un développement spécifique de 'endommagement. Ainsi, cette
approche a été briévement étendue a 'analyse de propergols a liant inerte. Si une réponse similaire
a été obtenue avec la méme répartition d’énergie (Figure 1.11), des valeurs quantitativement bien
plus importantes ont été enregistrées.

Ces analyses permettent de mettre en exergue 'importance des phénomeénes d’endommage-
ment dans le comportement des propergols (= 1/3 de I'énergie totale en jeux), mais aussi de
proposer les premiers liens entre la réponse macroscopique du matériau et les phénomeénes inter-
venant & 1’échelle microscopique. Cependant, le processus d’évaluation des énergies stockées et
consommeées par le matériau proposé par Heuillet reste complexe & mettre en ceuvre du fait de
la dispersion des propriétés effectives des propergols. De plus, cette approche ne permet qu’une
estimation des énergies apres rupture et le lien avec ’adhésion a 1’échelle microscopique repose
sur de lourdes hypothéses (pas d’énergie consommeée par ’endommagement du liant).

Ainsi, afin d’estimer continment I’état d’endommagement du matériau, directement relié &
Papparition de décohésions liant /charge, Farris (1964) a proposé de suivre la variation de volume
du matériau au cours d’une sollicitation mécanique. Le composite étant considéré comme quasi-
incompressible, la seule variation de volume peut donc étre attribuée a ’apparition de décohésions
au sein de la structure. Des évolutions telles que celles reportées sur la Figure 1.12 peuvent alors
étre obtenues que ce soit pour un propergol ou méme un des composites modéles. On note une
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FIGURE 1.12 : Variation de volume en traction uniaxiale & 20°C et 0.1mm.min~! d’un propergol
a liant inerte et du composite modéle avec billes (Toulemonde, 2016).
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Ficure 1.13 : Comportements en traction uniaxiale a4 20°C et 0.lmm.min~! de trois échan-
tillons de chacun des composites modéles.

premiére phase sans variation de volume, correspondant au comportement linéaire du matériau
sain, puis une dilatation globale due & I’endommagement par décohésions. Cette propriété est
ainsi massivement utilisée comme un paramétre global de suivi continu de 'endommagement du
matériau. Heuillet (1992) a d’ailleurs proposé un modéle phénoménologique pour estimer 1’évo-
lution continue de I’énergie d’endommagement & partir de ce paramétre. Au-deld des propergols,
ce type d’approche est couramment utilisé pour analyser les phénomeénes d’endommagement par
coalescence dans les polymeéres (Lawrimore II et al., 2016).

Les réponses en grandes déformations des matériaux composites modéles sont aussi repor-
tées sur la Figure 1.13. Cette réponse est tout & fait cohérente avec les tendances générales du
comportement des propergols (Figure 1.10). Quelques soient les particules introduites, les maté-
riaux ont tous un comportement initial linéaire suivit d’un adoucissement vraisemblablement dt
a la décohésion matrice/particule. En effet, Toulemonde (2016) a étudié la variation de volume
sous sollicitation pour ces composites simplifiés et a obtenu une évolution similaire & celle des
propergols (Figure 1.12), bien que leurs amplitudes soient différentes.
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Ficure 1.14 : Comportement mécanique sous sollicitation cyclique jusqu’a rupture & 20°C et

5mm.min~! d’un propergol 4 liant nitré.

Non-linéarités de comportement

Malgré la faible proportion de liant élastomérique dans le composite, ce dernier impacte au
premier ordre la réponse mécanique des propergols. Ils ont ainsi un comportement viscoélas-
tique (Lepie et Adicoff, 1974). Par ailleurs, I’équivalence temps/température reste valide pour le
composite (Neviére, 2006), permettant 'obtention de courbes maitresses de modules de conser-
vations et de pertes en viscoélasticité linéaire. Néanmoins, contrairement au liant, la réponse
du composite présente de nombreuses non linéarités qui ont été analysées et modélisées dans
le cadre des petites déformations (Azoug, 2010; Jalocha, 2015). Comme justifiés précédemment,
ces phénoménes visqueux et les non linéarités associées seront négligés dans la présente étude au
profit de 'endommagement.

Cependant, si on s’intéresse spécifiquement a la viscoélasticité, on peut noter que I’équivalence
temps/température du propergol est limitée a des vitesses de sollicitions faibles (Neviére, 2006).
De plus, le comportement cyclique du matériau reproduit les variations de rigidité mises en
évidence par Mullins (1969) pour des caoutchoucs chargés au noir de carbone. Aprés une premiére
sollicitation, la rigidité initiale du composite s’adoucit lors de la phase de décharge et lors de la
recharge suivante. Par la suite, une fois le déplacement maximum du cycle précédent atteint le
matériau rejoint le comportement initial (Figure 1.11). Ce type de comportement & fait 'objet
de nombreuses études particuliérement dans le cadre de I'industrie du pneumatique (Diani et al.,
2013; Chai et al., 2013). Néanmoins, certainement du fait des différences de ces matériaux avec
les propergols, ces derniers ne reproduisent pas exactement le méme comportement cyclique que
les élastomeéres chargés. En effet, les analyses de variation de volume d’un élastomere chargé
au noir de carbone (f,,;<30%) ont montré une évolution treés singuliére (Figure 1.15(a)) : lors
de la charge initiale, une variation de volume est enregistrée & partir d’'un premier seuil de
déformation. Aprés une phase de décharge/recharge, la déformation seuil & partir de laquelle
une nouvelle variation de volume sera enregistrée est modifiée et correspond & la déformation
maximum atteinte au cycle précédent (Crevoisier et al., 2012; Zhang et al., 2013). Dans le cas des
propergols, la variation de volume est enregistrée pour des seuils de déformations équivalents,
quel que soit le cycle de chargement mécanique, comme le montre la Figure 1.15(b). Ainsi,
I’analyse du comportement cyclique des propergols constitue & elle-seule un sujet de recherche,
bien qu’elle puisse s’appuyer sur les travaux déja proposés pour les caoutchoucs. Contrairement
a Deffet Mullins classique, 'origine physique du phénomeéne qui affecte les propergols n’a pas
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Ficure 1.15 : Evolution schématique de la variation de volume sous sollicitations cycliques (a)
d’un propergol (d’aprés Tung et Oziipek (2017)) (b) d'un caoutchouc chargé au
noir de carbone (d’aprés Zhang et al. (2013)).

encore été clairement identifiée.

Par ailleurs, le matériau présente de effet Payne (1962). Ce phénoméne peut étre caractérisé
lors de sollicitations dynamiques (Jalocha, 2015); il traduit une influence de Pamplitude de la
sollicitation sur la rigidité du matériau, en plus de I'impact de la température et de la fréquence.
Cet effet, caractéristique des élastomeéres chargés, est d’autant plus marqué que la fraction vo-
lumique de particules est importante. A I'inverse de 'effet Mullins, il semble que ce phénomeéne
ne soit pas dépendant de la taille des charges. Ainsi, il existe de la méme fagon tant pour des
charges nanométriques que pour des charges micrométriques, cependant son origine physique est
toujours en cours d’analyse (Hofer et Lion, 2009).

Enfin, si on s’intéresse a une sollicitation multiaxiale, Farris (1968) a démontré que l'ap-
plication d’une pression hydrostatique entraine un raidissement important du propergol et une
modification globale de son comportement. On parle alors d’un effet pression dont I'impact est
loin d’étre anodin notamment pendant les phases de tir ou la pression du moteur augmente
considérablement. Jalocha (2015) a complété ces analyses en étudiant en détails effet d’un char-
gement mécanique biaxial sur la viscoélasticité. Néanmoins, trés peu d’études sont consacrées
au comportement multiaxial des propergols qui reste un domaine & explorer, d’autant plus que
Traissac (1995) a démontré la nécessité de prendre en compte la triaxialité des contraintes pour
construire leur enveloppe de rupture.

En plus des non-linéarités de comportements macroscopiques, le trés fort contraste des phases
du matériau peut induire la présence d’interphases dont I'impact important sur le comportement
global a été démontré, notamment par Spring et Paulino (2015) et Toulemonde (2016), en par-
ticulier en cas de percolation. L’existence de ce phénoméne a été caractérisé par analyse AFM
sur composition propergol présentant des épaisseurs d’interphases radicalement différentes en
fonction de la nature du liant (Figure 1.16). Cette interphase pourrait étre a l'origine de ’effet

pseudo-Mullins des propergols décrit plus tot.

1.2.3 Lien vers 1’échelle microscopique

Le risque que peut induire un endommagement non contrélé réside notamment en l'aug-
mentation de la surface de combustion (fissure, décohésion) qui peut créer une surpression et

finalement 1’éclatement du propulseur.
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F1curE 1.16 : Observations AFM des petites particules (a) de compositions & liant inerte avec
des interfaces importantes et percolantes et (b) de composition a liant nitré
pour lequel les interfaces sont quasiment absentes. Les analyses ont été réali-
sées sur deux appareils différents d’out la modification des échelles de couleur
(ArianeGroup).
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Fi¢URre 1.17 : Comportement en traction uniaxiale & 5mm.min~' et 20°C d’un propergol a
liant inerte avec suivi de sa variation de volume. Les liens avec les phénoménes
microstructuraux sont illustrés par des observations MEB réalisées au début de
chacune des étapes de ’endommagement.
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De ce fait, la compréhension de ’endommagement, qui est majoritairement causé par les
décohésions, est capitale pour les propergols. Les études les plus récentes ont donc cherché a
établir des liens entre ce phénomeéne microscopique et le comportement global du composite
(Toulemonde, 2016). Neviére (2006) et Azoug (2010) ont ainsi proposé une premiére décompo-
sition du comportement des propergols, celle-ci ayant été par la suite enrichie grace aux études
postérieures (Figure 1.17) :

— Aux petites déformations, la réponse du composite est presque linéaire et, du fait de son
caractére quasi-incompressible, aucune variation de volume n’est enregistrée. L’adhésion
liant /charge permet la transmission des efforts sans décohésion, le matériau est sain.

— Pour un niveau de déformation supérieur, on note un assouplissement de la réponse du
matériau et un début de variation de volume. Les observations MEB sur matériau chargé
révelent l'apparition de décohésions (en surface). Ces analyses confirment le lien entre
I’adoucissement et la variation de volume & 1’échelle macroscopique et ’apparition de
décohésions liant/charge. Dans certains cas, pour ce niveau de sollicitation, des fibrilles
sont visibles dans les décohésions (observation MEB du milieu de la Figure 1.17). Elles
permettent une transmission réduite, mais persistante, des efforts.

— Pour des déformations proches de la rupture, la variation de volume suit une évolution
quasi-linéaire alors que le comportement atteint un plateau. Ce phénomeéne est classi-
quement relié & la fois & 'accroissement des décohésions qui sont dans ce cas complétes
(Neviere, 2006) et la coalescence des interfaces rompues qui induisent localement des fis-
sures (Oberth et Bruenner, 1965). Il semble que ces phénomeénes soient responsables d’une
localisation instable que Toulemonde (2016) associe a la rupture du matériau.

La localisation & 1’échelle microscopique et la rupture finale sont en effet lices. A partir
de travaux de Liu el al. (2004), ce phénomeéne a été considéré comme un critére de rupture
dans les simulations de Toulemonde (2016). Néanmoins, des analyses par corrélation d’images
sur propergols ont révélé que des localisations interviennent & de multiples endroits et bien
avant la rupture. Comme on peut l'observer sur la Figure 1.18(a) et (b), ce phénomeéne est
présent aussi bien dans les compositions a liant inerte et que celle & liant nitré, mais il les affecte
d’une maniére trés différente. Les analyses MEB sur échantillons maintenus en relaxation ont
également révélées la présence de nombreuses localisations & ’échelle microscopique, bien avant
qu’intervienne la rupture (Figure 1.18(c)). Ces observations remettent en question le lien exclusif
entre localisation et rupture globale du propergol. Néanmoins, elles confirment I'intervention des
coalescences évoquées par Oberth et Bruenner (1965) lors de la derniére phase du comportement
du matériau.

Pour compléter la validation de la cohérence des matériaux modéles vis-a-vis des propergols,
des liens similaires ont été établis avec le composite chargé en particules sphériques. Des obser-
vations tomographiques ont été menées sur une éprouvette maintenue en relaxation par deux
plaques de verre afin de ne pas perturber les acquisitions (Toulemonde, 2016). Des coupes échan-
tillonnées a I’état initial puis a 5, 10 et 15% sont reportées sur la Figure 1.19. A I’état initial,
seul les particules (blanc) et la matrice (gris) sont visibles. A 5% de déformation, de nombreuses
cavités (noir) sont réparties de maniére homogeéne dans le matériau, localisées a U'interface ma-
trice/particule alors que la réponse du matériau s’est adoucie (Figure 1.13). Par la suite & 10%
de déformation, quelques zones de localisation de 'endommagement peuvent étre dénombrées,
vraisemblablement dii 4 la coalescence de décohésions. A 1’échelle macroscopique, elles inter-
viennent au niveau de déformation pour lequel le comportement macroscopique est affecté par
linfection singuliére évoquée précédemment (Figure 1.13). Enfin, lorsque le matériau est proche
de la rupture (15% de déformation), le nombre de zones de localisation est largement supérieur.

21



Chapitre 1. Présentation générale du projet de recherche

Déformation Déformation
longitudinale (%) AR longitudinale (%)
29
29

28 28

Axe de traction

Axe de traction

(a) ' (b) —

F1GURE 1.18 : Localisations intervenant pour des déformations au moins 20% inférieures a
la rupture : (a) Champs de déformation longitudinale d’un propergol a liant
inerte soumis & une traction (20%), de nombreuses zones ponctuelles de loca-
lisation sont réparties uniformément. (b) champs de déformation longitudinale
d’un propergol & liant nitré soumis & une traction (16%), trois zones de localisa-
tion macroscopique sont visibles. (c) Observations MEB d’un propergol a liant
nitré sollicité en traction uniaxiale (7%), la localisation de I’endommagement
par coalescence des décohésions est nettement visible. Images obtenues sur le
MEB Zeiss JSM-6510 du CRB (ArianeGroup) pour une accélération de faisceau
de 10 kV.

Deux sont visibles sur la derniére coupe de la Figure 1.19, bien que leur ouverture (mode I)
respective semble étre restée constante. Ainsi, les différentes observations du composite sous sol-
licitation mécanique démontrent d'une part un lien clair entre la réponse globale du matériau et
les modes d’endommagement a 1’échelle microscopique, d’autre part une cohérence remarquable
avec I’endommagement des propergols & ’échelle des inclusions. Enfin, malgré I'intervention de
localisations dés 10% de déformation, la rupture a lieu au-dela de 15% de déformation. Cette
observation souligne une fois encore la complexité de la définition d’un critére de rupture & partir
de la simple observation de localisation.

Les matériaux modeéles reproduisent ainsi de maniére satisfaisante les propriétés clés des
propergols, en particulier au niveau de I’endommagement et quel que soit ’échelle d’analyse. Ils
constituent donc un outil d’'intérét pour caractériser les propriétés morphologiques qui affectent
leur comportement. Néanmoins, ils ne sauraient se substituer a des outils de simulation numérique
qui sont utiles dans un premier temps a la compréhension des comportements mécaniques et dans
un second temps a leur prédiction.

1.3 Simulation micromécanique

La nécessité de modéliser le comportement mécanique des propergols est freinée par leur
complexité largement détaillée en section 1.2. Ainsi la modélisation s’est originellement reposée
sur une approche phénoménologique pour permettre le dimensionnement des propulseurs. Néan-
moins, les liens entre les propriétés microstructurales et la réponse globale, évoqués dans la section
précédente, ont conduit au développement de nouvelles approches dites micromécaniques. Ces
derniéres reposent sur une simulation plus ou moins exhaustive d’une cellule élémentaire repre-
nant certain des composants du propergol de fagon & analyser leur impact sur la réponse globale
de la structure : le comportement homogéne du matériau. Ce type de démarche de simulation,
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Initial state

Ficure 1.19 : Coupes issues de microtomographies du composite modéle chargé avec des billes
dans son état initial puis & 5%, 10% et 15% de déformation uniaxiale. Obser-
vations obtenues sur le microtomographe Ultratom développé par RX-Solutions
du laboratoire Navier (Ecole nationale des ponts et chaussées ParisTech), pour
les parameétres de source de 73 kV-70 pA (Toulemonde, 2016).

initié analytiquement par Eshelby (1957), suit alors un processus classique d’homogénéisation
que Bornert (2001) a proposé de diviser en considérant la séquence suivante :

— En premier lieu, les propriétés de chaque constituant doivent étre identifiées ainsi que leur
dispersion dans le composite (analyse morphologique). A partir de cette caractérisation
et éventuellement de la littérature, un volume élémentaire représentatif (VER) doit étre
généré en reprenant au moins les propriétés impactant au premier ordre le comportement
& analyser.

— Dans un second temps, une analyse mécanique, qu’elle soit numérique ou analytique doit
permettre d’estimer I’hétérogénéité des champs mécaniques au seing du VER. Cette étape
permet de prendre en compte une éventuelle modification du comportement des matériaux
si, du fait d’une localisation, ils subissent des déformations locales bien supérieures a celles
appliquées globalement. Par ailleurs, ’endommagement a 1’échelle des constituants peut
aussi étre considéré a ce stade de la simulation.

— Enfin en se focalisant sur la réponse macroscopique du VER, c’est a dire en moyennant
les hétérogénéités précédemment évaluées, une réponse du matériau est obtenue. Elle
peut alors étre utilisée pour développer des modéles homogénéisés compatibles avec le
dimensionnement d’un chargement.

Le projet détaillé ici se focalise exclusivement sur la mise en ceuvre des deux premiéres
étapes de ce processus afin de poser de solides bases pour le développement de futures lois
phénomeénologiques (derniére étape). Seuls les paramétres ayant un impact de premier ordre
ont été sélectionnés en vue d’établir une démarche compléte avec un minimum de variables.
C’est dans cet esprit que les matériaux composites modéles ont été élaborés avec une seule
taille de particules, contrairement & la morphologie réelle des propergols, et que les effets de la
viscoélasticité ont été négligés.

1.3.1 Approches semi-analytiques

Les nombreuses démarches qui ont été entreprises afin de simuler le comportement endom-
mageable des élastoméres chargés, ont été fondées sur des hypothéses simplificatrices de niveaux
trés variables. Si les approches analytiques d’homogénéisation sont courantes pour les matériaux
hétérogenes, 'intégration de ’endommagement nécessite souvent de les combiner & des approches
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phénomeénologiques. Ainsi Xu et al. (2008) proposent de fixer une déformation limite a l'interface
des particules & partir de laquelle ces derniéres seront supprimées pour simuler la décohésion. Hur
et al. (2016) proposent, par la suite, d’étendre la simulation en prenant en compte la viscoélasti-
cité de la matrice. Bien que cette approche soit trés simplificatrice, elle a démontré une capacité
intéressante & reproduire certains résultats expérimentaux. En paralléle, une formulation a été
développée par Dvorak et Zhang (2001) a partir de la démarche d’homogénéisation d’Eshelby
(1957). Elle a permis de retrouver une tendance tout a fait cohérente avec les caractérisations
expérimentales de Vratsanos et Farris (1993). En outre, Tan et al. (2007) et plus tard Ngo et al.
(2010) ont choisi d’'intégrer un modeéle de zone cohésive & un calcul analytique. Ils retrouvent
alors de maniére particulierement satisfaisante 'influence de la taille des particules sur la réponse
homogénéisée du matériau.

Néanmoins, ’ensemble de ces formulations sont restreintes aux petites déformations, notam-
ment parce qu’elles sont majoritairement développées pour les élastomeéres trés fortement chargés
(pres de 95% de charges) en particulier les PBX. Ainsi, elles ne peuvent prendre en compte l'in-
fluence des grandes déformations sur I’endommagement.

De la méme facon, a partir d’une représentation morphologique proposée par Christoffersen
(1983), les équipes du CEA Gramat ont développé une approche semi-analytique dans laquelle
les particules polyédriques sont séparées par de fines couches de matrice d’épaisseur constante
(variable d’'une couche & lautre). Nadot-Martin et al. (2003) ont proposé une premiére for-
mulation incorporant la viscoélasticité de la matrice permettant d’aboutir & un comportement
homogénéisé a partir d'une description cinématique simplifiée fondée sur une linéarisation par
morceaux du champ de déplacement local. Cette démarche a été étendue en transformations
finies par Nadot-Martin et al. (2008) en considérant le comportement de la matrice hyper- puis
viscohyperélastique et Dartois et al. (2013) ont introduit une variable d’endommagement local
a partir de la définition d’une distance critique entre les particules. Bien qu’elle ait permis de
reproduire quantitativement 'impact de certaines propriétés morphologiques (taille et orienta-
tion des interfaces) sur la réponse du matériau et la chronologie de I'endommagement (Trombini
et al., 2015), la démarche reste contrainte par la configuration de base de Christoffersen (1983)
sans possibilité de considérer une couche non uniforme de matrice entre les particules. Or cette,
configuration est peu cohérente avec la conformation réelle des propergols solides (Figure 1.5(b))
ou méme du matériau composite simplifié observable sur la Figure 1.7(b).

Pour gagner en flexibilité et prendre en compte les différentes configurations morphologiques
tout en menant des analyses en grandes déformations, des simulations purement numériques sont
souvent envisagées.

1.3.2 Simulation numérique

Dans le cadre des simulations micromécaniques numériques, le composite est considéré comme
une structure constituée des composants en interactions les uns les autres, elles s’appuient donc
sur des microstructures représentatives du matériau cible. Le plus souvent la dispersion des
charges est simplifiée pour ne considérer qu'une ou deux tailles de particules, néanmoins, pour
ces approches, seule de faibles fractions volumiques sont généralement prises en compte.

La complexité des morphologies simulées a suivi ’évolution des capacités de calcul, qui
s’avérent étre un facteur trés limitant avec ce type d’approche. Les premiéres simulations de
Zhong et Knauss (1997) ont proposé d’étudier le comportement en deux dimensions d’une unique
particule sphérique en utilisant un modéle de zone cohésive, pour simuler I’endommagement par
décohésion matrice/charge. Par la suite, ils ont étendu leur approche en considérant une réparti-
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1.3. Simulation micromécanique

tion ordonnée de sphéres tout en étudiant deux tailles de particules (Allan Zhong, 2000). Enfin,
Matous et Geubelle (2006) ont proposé une extension en trois dimensions, que ce soit pour une
seule sphére ou une répartition ordonnée. Néanmoins, de méme que pour la simulation analy-
tique reposant sur Christoffersen (1983), une répartition ordonnée de sphéres ne permet pas de
reproduire les configurations réellement présentent dans le matériau, au-dela de la forme des
charges.

En effet, une organisation ordonnée limite I’hétérogénéité des champs meécaniques simulés.
Ainsi Segurado et LLorca ont a la fois généré des microstructures aléatoires avec une trentaine
de spheres (Llorca et Segurado, 2004) et proposé une formulation d’un élément cohésif en trois
dimensions pour simuler 'endommagement (Segurado et LLorca, 2004). Ils restreignent leur
analyse a des microstructures ayant une fraction volumique maximum de 30% de particules.
A partir de leurs travaux, Matous et al. (2007) puis Moraleda et al. (2009) ont réalisés des
simulations en deux dimensions pour étudier soit un propergol, soit un composite & fibres longues,
avec des fractions volumiques allant jusqu’a a 45%. Inglis et al. (2007) proposent de leur coté
de relier les approches d’homogénéisation numérique aux approches analytiques en comparant
le modele de Tan et al. (2007) et une simulation éléments finis en deux dimensions avec des
éléments cohésifs. Cette approche est limitée aux petites déformations, mais elle considére de tres
fortes fractions volumiques de particules (jusqu’a 80%). Ils démontrent que, si les comportements
homogénéisés obtenus sont cohérents, la simulation éléments finis permet de mieux analyser les
phénomeénes intervenant a ’échelle de la microstructure. Ainsi cette étude évoque la possibilité
d’établir des liens entre les phénoménes intervenant & 1’échelle microscopique et le comportement
global, tous deux étant obtenus numériquement.

Toujours dans le cadre de la simulation des PBX, Yan-Qing et Feng-Lei (2009) et Arora
et al. (2015) proposent d’extraire expérimentalement (& partir d’observations MEB) des mi-
crostructures pour réaliser des simulations numériques avec zones cohésives, les particules sont
alors irréguliéres et avec une forte fraction volumique. De fagon a négliger I'impact des petites
particules (notamment l’aluminium) dans l'endommagement uniquement, Arora et al. (2015)
proposent d’utiliser un modeéle homogénéisé de comportement pour la matrice chargée en petites
particules. Les tendances spécifiques des comportements expérimentaux peuvent étre retrouvées
avec ces approches et elles concluent que les sommets des particules sont des lieux privilégiés
d’initiation de I'endommagement. Néanmoins, la représentativité des microstructures simulées
est peu étudiée et 'extension de cette approche en trois dimensions n’est pas évidente.

Ainsi, bien que de nombreuses simulations aient été proposées, elles se focalisent sur les PBX
et sont donc restreintes aux petites déformations ou bien elles ne considérent que de faibles
fractions volumiques. Toulemonde (2016) propose des simulations en grandes déformations de
I’endommageant des propergols a I’aide de zone cohésive sur des structures en deux dimensions.
Ces simulations ont permis de comprendre 'influence de nombreuses propriétés morphologiques
sur le comportement global du matériau. Néanmoins, ’extension vers une simulation volumique
s’est heurtée aux divergences de calcul et a la complexité de la génération de structures repré-
sentatives.

En effet, qu’elles soient menées en deux ou en trois dimensions, les simulations numériques
nécessitent des cellules élémentaires reprenant les caractéristiques morphologiques du matériau
composite simulé. Drugan et Willis (1996) ont montré que restreindre la simulation a quelques
douzaines de particules permet d’obtenir une bonne estimation moyenne des propriétés en élasti-
cité linéaire, malgré les dispersions. Celles-ci sont d’autant plus faibles qu'un nombre important
de particules est considéré. Ainsi, a partir de leurs travaux et étant donné les capacités limi-

tées de calcul, une approche classique consiste & ne pas considérer un seul grand volume avec
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Module evalué

Conditions aux limites en déplacement
Dispersion associée
Conditions aux limites en containte 1
Dispersion associée

Conditions aux limites périodiques
-------- : Dispersion associée

100 10" 102 108 104
Volume

Ficure 1.20 : Influence schématique des conditions aux limites sur I'estimation des propriétés
élastiques d’une microstructure (d’aprés Kanit et al. (2003)). L’effet de la taille
de la structure sur la dispersion des propriétés est aussi nettement visible.

une excellente représentativité, mais & réaliser une étude statistique sur des volumes plus pe-
tits avec une représentativité moindre, quoique tout de méme contrélée. La démarche invite
alors & se focaliser sur les propriétés moyennes plutdt que sur leur dispersion. On parle dans ce
cas de volume élémentaire statistique bien que, par extension, ’appellation volume élémentaire
représentatif reste couramment employée. Par ailleurs, comme 'ont démontré les travaux de Ka-
nit et al. (2003), en fonction des conditions aux limites imposées aux cellules élémentaires, le
comportement moyen est soit surestimé (conditions aux limites uniformes en déplacement) soit
sous-estimé (conditions aux limites uniformes en contrainte) comme le montre la Figure 1.20.
Les deux évolutions tendent vers une asymptote pour un VER de tres grande taille. Ils ont aussi
démontré que la prise en compte de conditions aux limites périodiques permet d’obtenir un com-
portement médian par rapport aux estimations calculées avec les deux autres types de conditions
aux limites et ce, quel que soit le nombre de particules considérées (Figure 1.20). Ce comporte-
ment intermédiaire est trés proche des propriétés asymptotiques vers lesquelles tendent les deux
autres jeux de conditions aux limites pour de grand volumes. Ainsi la prise en compte de condi-
tions aux limites périodiques permet d’obtenir une estimation précise des propriétés élastiques
avec un faible nombre de particules, malgré une dispersion importante. Cette analyse confirme
la cohérence des résultats de I'étude de Gusev (1997) qui sert de référence pour la simulation de
cellules chargées avec des sphéres monodisperses. Elle démontre que considérer une soixantaine
d’inclusions, avec des conditions aux limites périodiques, permet d’obtenir une bonne évaluation
des propriétés moyennes avec une convergence intéressante sur les niveaux de dispersion.

Il convient de noter que lorsque des particules trés élancées sont considérées, elles ont tendance
& traverser l'ensemble de la microstructure. Dans ce cas, la condition de périodicité entraine un
risque trés important de blocage géométrique, en particulier pour des fibres avec longueur tendant
vers l'infini. Ainsi la mise en ceuvre des conditions aux limites périodiques dans la présente
configuration est facilitée par le faible élancement des inclusions. Dans le cas de la simulation de
composites & fibres longues, cette solution ne peut étre appliquée et la taille des VER doit étre
largement supérieure (Dirrenberger et al., 2014).
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1.3.3 Génération de microstructure

L’introduction de conditions aux limites périodiques permet de réaliser les simulations sur
des VER de tailles raisonnables. Néanmoins, elles impliquent nécessairement une périodicité
géométrique des cellules, empéchant une extraction directe des microstructures sur la base de to-
mographie ou d’autre techniques d’imagerie (Louis et Gokhale, 1995; Buffiere et al., 2008; Maire
et al., 2003; Tariel et al., 2011). Cette contrainte s’ajoute a la nécessité de retranscrire les proprié-
tés morphologiques du propergol. L’étape de génération devient alors une phase importante de
la simulation numérique, d’autant que les contraintes morphologiques sont loin d’étre anodines :
fraction volumique de particules identiques de 55% avec une dispersion aléatoire pour assurer
I’isotropie des VER. Ainsi de nombreuses approches ont été proposées se focalisant majoritaire-
ment sur les particules sphériques ou ellipsoidales tant pour simuler des inclusions (Jouan et al.,
2018) que des cavités (Anoukou et al., 2018).

Analyse de 1’étape de génération

La méthode de génération la plus courante est 'ajout aléatoire séquentiel (Random Sequential
Addition, RSA) proposée par Widom (1966) : chaque particule est incorporée dans une cellule
a une position aléatoire en rejetant toute disposition qui entraine une interpénétration. Cette
méthode a d’abord été utilisée pour des spheéres (Bohm et al., 2002; Williams et Philipse, 2003),
mais elle a été étendue avec succés pour des particules facettées, qu’elles fassent partie des
polyedres de Platon (Bohm et Rasool, 2016; Drach et al., 2016) ou qu’elles soient irréguliéres
(Lavergne et al., 2015; Sheng et al., 2016). Néanmoins, ce procédé est limité a des fractions
volumiques faibles (théoriquement 38% dans le cas de spheéres) du fait de la position fixe des
particules (Cooper, 1988).

Des approches alternatives ont donc été proposées, majoritairement pour les particules sphé-
riques. On trouve ainsi le rate densification algorithm (Jodrey et Tory, 1985), ou le drop and roll
(Visscher et Bolsterli, 1972) plutot orientés vers l'analyse des arrangements compacts de sphéres
réparties aléatoirement (Torquato et al., 2000). Des travaux plus récents suggérent de partir de
spheéres réparties suivant une distribution de Poisson et d’optimiser leur position afin de suppri-
mer les interpénétrations (Pathan et al., 2017). Néanmoins, cette méthode permet difficilement
d’obtenir des fractions supérieures a 40%. Une approche de Monte-Carlo peut aussi étre envisagée
pour obtenir des fractions volumiques plus importantes en partant d’une distribution ordonnée de
sphéres et en appliquant une perturbation aléatoire des positions (Tobochnik et Chapin, 1988).
En réduisant et en optimisant ’amplitude des perturbations, un état d’équilibre de la distribution
peut étre atteint. Ce type d’approche est parfois nommé algorithme de Metropolis (Metropolis
et al., 1953; Torquato, 2002). Bien que des fractions allant théoriquement jusqu’a 74% puissent
étre considérées, le caractére aléatoire de la distribution est largement remis en question pour de
fortes fractions volumiques. En effet, en faisant une analogie entre la génération d’un systéme de
spheres rigides et la dynamique moléculaire, Rintoul et Torquato (1996a) ont établi I'existence
d’une transition de phase, faisant alors appel a la théorie des fluides (Hansen et McDonald, 1986).
Ainsi, le phénomeéne peut étre mis en évidence en suivant I’évolution d’une pression dans le sys-
téme (Figure 1.21). Cette propriété fera 'objet d’une présentation plus détaillée dans le chapitre
suivant. A faible densité, le nombre de configurations pour lesquelles les sphéres sont réparties de
maniére aléatoire est trés grand comparé aux arrangements ordonnés possibles. C’est pour cette
raison que le RSA est efficace a faible fraction volumique. Lorsque la fraction volumique augmente
au-dela du freezing point (49.4%), le nombre de configurations ordonnées devient plus important
que les arrangements désordonnés envisageables dont la fraction volumique limite (random close
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Configuration:
aléatoire
transitoire

= ordonnée

FEtat:

— stable

- == Mmétastable

Pression

0.49: 0.63: 0.74

0O 01 02 03 04 05 06 0.7 08
Fraction volumique f,;

Ficure 1.21 : Evolution théorique de la pression d’un systéme de sphéres rigides en fonction
de la fraction volumique (d’aprés Rintoul et Torquato (1996a)).

packing) est de 63% contre 74% dans le cas d’une distribution cubique face centrée (FCC). En
fonction de la fraction volumique, un systéme de sphéres rigides atteindra donc une configuration
stable qui sera aléatoire (fy < 49.4%) ou ordonnée (fyo > 49.4%). Les perturbations appli-
quées & une répartition ordonnée a faible fraction volumique conduiront alors toujours & une
distribution aléatoire. Inversement, lorsqu’elle est perturbée, une configuration désordonnée de
particules & forte fraction volumique s’ordonnera. Une distribution ordonnée de sphéres rigides
a forte fraction volumique soumise & des perturbations aléatoires ne pourra donc jamais aboutir
4 un arrangement aléatoire de particules du fait de la stabilité de son état initial.

La complexité de la génération d’une microstructure représentative des propergols réside
donc dans la nécessité de combiner une forte fraction volumique de particules (>49.4%) & une
dispersion aléatoire afin d’assurer 'isotropie des microstructures.

Hoover et Ree (1968) ont évoqué en premier ce phénoméne, démontrant qu’il intervint pour
des fractions volumiques d’autant plus faible que la dimension du probléme est importante.
Ainsi, la génération d’une répartition aléatoire de disques a forte fraction volumique (50%) avec
un algorithme de Metropolis a pu étre mise en ceuvre avec succes par Toulemonde (2016), mais
sans possibilité d’extension directe en trois dimensions (spheéres).

Détail des solutions proposées

Pour obtenir des structures ayant une distribution aléatoire de particules & forte fraction
volumique, il faut donc obtenir une configuration dans un état métastable (Figure 1.21). Cet
état est couramment obtenu a partir de différentes combinaisons des approches précédentes.
Cependant, aucun arrangement n’est considéré comme idéal (Bargmann et al., 2018). Par exemple
le RSA modifié part d’une distribution aléatoire de petites spheéres (faible fraction volumique).
Par la suite, un déplacement aléatoire est imposé aux billes alors que la taille de la cellule est
réduite, augmentant ainsi la fraction volumique sans blocage (Gusev, 1997; Segurado et Llorca,
2002; Bailakanavar et al., 2014; Gusev, 2016). Dans la méme lignée, la taille de la cellule peut
étre maintenue constante alors que les sphéres grossissent tout en ayant une vitesse qui suit
une distribution de Maxwell Boltzmann. Cette configuration revient & simuler une dynamique
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moléculaire (Lubachevsky et Stillinger, 1990; Skoge et al., 2006; Ghossein et Lévesque, 2012).
En complément, ’ajout de perturbations de Monte-Carlo a 'issue de la génération a été proposé
par Buryachenko et al. (2012). Néanmoins, ’approche par dynamique moléculaire simple a été
sélectionnée dans le présent projet pour sa cohérence vis-a-vis de 'analyse de Rintoul et Torquato
(1996a) et du fait de sa disponibilité (Skoge et al., 2006).

Lorsque des particules polyédriques sont considérées, les approches proposées pour s’affranchir
de la limite du RSA ont plutot recours & des divisions de 1’espace & partir de plans de Poisson ou
d’un diagramme de Voronoi, suivies d’une contraction des polyédres afin d’atteindre la fraction
volumique cible. Ces approches ont été mises en ceuvre pour la simulation des bétons (Carol
et al., 2007; Caballero et al., 2006), des composites & matrice métallique (Fritzen et Boehlke,
2011) des asphaltes (Wimmer et al., 2016) ainsi que des matériaux énergétiques (Nadot-Martin
et al., 2011). La différence majeure induite par I'introduction de polyédres, par rapport a des
spheéres, vient de la complexité & évaluer rapidement les zones d’interpénétration. L’algorithme
de Gilbert-Johnson et Keerthi (Gilbert et al., 1988) permet de s’affranchir de cette difficulté
lorsque des polyédres convexes sont considérés. Il constitue donc un outil indispensable pour la
prise en compte de particules irréguliéres.

Fonction de caractérisation de 1’ordre géométrique

Le caractére aléatoire de la dispersion des particules est un élément essentiel de la représenta-
tivité des microstructures, du fait du comportement isotrope des propergols. Or, les méthodes de
génération ont un impact variable sur celui-ci, aussi, de nombreuses fonctions de caractérisation
peuvent étre mobilisées pour évaluer la qualité du désordre d’une cellule. Chaque fonction per-
met d’analyser, d’un certain point de vue, 'arrangement des particules et une infinité de fonction
sont nécessaires pour justifier d’un arrangement parfaitement aléatoire (Torquato, 2002). Ainsi,
les fonctions compatibles du faible nombre de particules considérées et les plus discriminantes
vis-4-vis de I'ordre doivent étre considérées.

Alors que la fonction de distribution radiale, généralement notée g, est certainement la plus
couramment utilisée dans le cas de sphéres (Rintoul et Torquato, 1997), elle nécessite des distri-
butions de plusieurs centaines de particules afin de lisser son évolution. Dans la méme lignée, le
bond orientationnal order, notée Qg, a prouvé son efficacité pour discriminer les arrangements de
spheéres ordonnés (Steinhardt et al., 1983; Rintoul et Torquato, 1996b). Néanmoins, il nécessite
la définition d’une zone d’effet, le plus souvent & partir du rayon correspondant au minimum de
la fonction de distribution radiale. Pour s’affranchir de cette difficulté, des zones d’effet définies
a partir de cellules de Voronoi ont été envisagées (Mickel et al., 2013). Cependant elles restent
complexes & mettre en ceuvre.

La fonction d’autocorrélation ou fonction de corrélation a deux points (S2) fait aussi partie
des approches classiques (Lee et al., 2011; Chiu et al., 2013). Elle consiste a évaluer la probabilité
pour un segment donné (orientation et longueur fixées) d’avoir ses deux extrémités incluses dans
les particules (Torquato, 2002). Elle s’adapte trés bien & un faible nombre d’inclusions et est
trés couramment utilisée quelle que soit la forme des particules, soit au travers d’une évalua-
tion moyenne (Pathan et al., 2017), soit a partir d’une représentation directe pour différentes
directions (Zeman et Sejnoha, 2001; Toulemonde, 2016; Francqueville et al., 2019). L’évolution
de la fonction pour les microstructures peut étre confrontée & son estimation par Torquato et
Stell (1985) pour une distribution de Percus-Yevick (Percus et Yevick, 1958). En effet, cette
distribution peut étre considérée comme une représentation quasiment parfaite d’une distribu-
tion aléatoire pour des fractions volumiques autour de 50% (Katzav et al., 2019). Alors que les
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Ficure 1.22 : Fonction de corrélation a deux points Sy évaluée pour (a) une distribution de
Percus-Yevick et (b) une structure parfaitement ordonnée (FCC), toutes deux
contenant 55% de fraction volumique de particules.

caractérisations classiques ne considérent généralement que quelques directions, des évaluations
exhaustives sur I’ensemble de 'espace sont proposées (Figure 1.22), r1/D , ro/D , r3/D corres-
pondant aux trois composantes des segments tests, normalisées par le diamétre D des particules.
La représentation de la fonction peut étre restreinte & un huitiéme de ’espace du fait & la fois
de sa périodicité et de sa parité. La fonction Se part de la fraction volumique de particules
(fyol), puisqu’elle correspond alors & la probabilité qu'un unique point soit dans une particule
(segment nul). Par la suite, une symétrie sphérique centrée sur l'origine et tendant vers f\2/ol est
attendue pour une répartition aléatoire (Figure 1.22(a)). Ainsi, des lignes circulaires correspon-
dant & |r|/D = 1,2,3,... ont été ajoutées pour faciliter ’analyse du désordre. Par opposition,
Pévolution obtenue pour une distribution FCC (Figure 1.22(b)) suit des symétries planaires avec
l'occurrence de nombreux pics proches de fyq)-

La fonction So présente I'avantage de pourvoir non seulement caractériser les microstructures
générées mais également des tomographies de matériaux réels. Collins et al. (2008) a ainsi proposé
des représentations exhaustives semblables pour des propergols, obtenant une évolution cohérente
avec Percus-Yevick et justifiant alors le caractére aléatoire du matériau. De la méme facon, S
appliquée a une tomographie du composite modeéle contenant des billes (Figure 1.7(a)) conduit
a la représentation reportée sur la Figure 1.23. Cette évolution est, elle aussi, cohérente avec
une distribution aléatoire permettant donc de confirmer la représentativité morphologique des
composites modeéles.

Si cette fonction est réguliéerement utilisée, il a été démontré par Roberts (1997) et plus
récemment par Zerhouni (2019) qu’elle ne suffisait pas a discriminer parfaitement un arrangement
aléatoire. Il est donc courant de la compléter soit par une fonction de corrélation & trois points
(tres complexe a évaluer numériquement) soit par d’autres fonctions de caractérisation. Dans le
cas de particules sphériques, il est possible de faire appel & une distribution des plus proches
voisins (Rintoul et Torquato, 1998) qui évalue la probabilité qu'un point de la microstructure
soit situé a une distance donnée d’un autre élément (par exemple le centre des sphéres). Quel
que soit la distribution des plus proches voisins considérée, les évolutions obtenues peuvent
étre confrontées aux évolutions théoriques d’une configuration parfaitement aléatoire, telle que
proposée par Torquato et al. (1990) & partir de Reiss et al. (1959).
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Ficure 1.23 : Fonction de corrélation & deux points S évaluée & partir d’'une tomographie
(Figure 1.7(a)) du composite modeéle contenant 55% de fraction volumique de
billes.

1.3.4 Modéle de zone cohésive

Une fois les VER générés et validés, deux méthodes peuvent étre employées pour réaliser les
simulations numeériques : la résolution de champ mécanique par transformée de Fourier (solveur
FFT, Moulinec et Suquet (1998)) et les analyses éléments finis. La premiére méthode a été
utilisée pour analyser le comportent de microstructures chargées avec des particules sphériques
dans I’étude fondatrice de Gusev (1997) mais aussi par Ghossein et Lévesque (2012) ou Dunant
et al. (2013). Cependant, la trés forte fraction volumique de charges induit réguliérement la
présence de zones oil les particules sont trés proches. Une discrétisation trés raffinée est alors
nécessaire pour s’assurer que chaque inclusion est bien différenciée. En effet, ’association de
plusieurs particules, au travers d’'un (ou plusieurs) élément(s) commun(s), induit de gros défauts
d’isotropie perturbant ’évaluation des propriétés élastiques. Des tests, menés pour des fractions
volumiques de 55%), ont révélé la nécessité de considérer, dans ce cas, une discrétisation d’au moins
10243. Or, une discrétisation de cette ampleur ne peut étre mise en ceuvre sans une parallélisation
de Valgorithme. Il contraint alors & recourir & un code élaboré qui n’était pas disponible dans le
cadre du présent projet de recherche. De plus, de méme que pour les modéles semi-analytiques,
I'intégration de I’endommagement reste excessivement complexe pour cette approche notamment
du fait du maillage non conforme qui ne suit pas les directions normales aux interfaces. Alors que
les premiéres tentatives de prise en compte de 'endommagement sont en cours de développement
(Lieberman et al., 2016), les analyses éléments finis offrent de leur coté des outils déja largement
éprouvés pour le simuler : les éléments cohésifs. Ces éléments, déja évoqués en section 1.3.2; sont
capables de reproduire numériquement 'ouverture d’une fissure dans un matériau. Une revue
détaillée des différentes zones cohésives a été proposée par Park et Paulino (2011).

Principe et applications courantes

La mécanique linéaire de la rupture, initiée par Griffith, repose sur une hypothése de ten-
seurs des contraintes et des déformations avec des valeurs infinies en pointe de fissure (Dugdale,
1960). Cette hypothése permet avantageusement de s’affranchir des phénomeénes complexes et
non-linéaires qui interviennent en pointe de fissure. Les analyses ne g’intéressent alors qu’a la
modification du comportement global du fait de la présence de la fissure (énergie, facteur d’in-
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Zone
cohésive

Surface libre

(a) (b)

FiGURrE 1.24 : (a) Principe des zones cohésives a I’échelle d’'une décohésion. (b) Zoom sur la
zone cohésive : les points I; et Iy initialement confondus sont désormais séparés
par une distance § et exercent 'un sur ’autre un effort T. En trois dimensions,
ces deux grandeurs sont généralement multiaxiales avec une composante normale
(indice —,) et une composante tangentielle (indice —; ou indices —; et —2).

tensité de contrainte, ...). Néanmoins, cette approche est trop simpliste pour étre intégrée a une
simulation micromécanique qui doit reproduire ’ensemble de la propagation de la fissure. Ainsi,
Barenblatt (1959) se propose de reprendre la séparation classique des champs en présence d’une
fissure (Figure 1.24(a)) et d’affecter un comportement spécifique a la zone cohésive. Une loi
de comportement relie alors I'interaction de deux points (I et 12, Figure 1.24(b)), initialement
confondus et qui sous 'effet du champ de déformation vont se séparer. Le déplacement (§) de ces
points en fonction de I'effort imposé (T) est régi par une loi de comportement de zone cohésive.

Deux catégories de loi de zone cohésive ont été développées. D’une part celles qui ne re-
posent pas sur un potentiel. Elles sont simples & mettre en ceuvre, mais peuvent conduire & des
résultats incohérents en particulier en cas de sollicitation mixtes. D’autre part les lois reposant
directement sur un potentiel qui décrit la variation de I’énergie de rupture en fonction de la
séparation des surfaces de fissuration. Ce potentiel régit alors le comportement de la pointe de
fissure et les interactions normales et tangentielles peuvent étre obtenues par dérivation. Leur
complexité leur donne la possibilité d’aboutir, dans certain cas, & des formulations thermodyna-
miquement admissibles (Spring et al., 2016; Gilormini et Diani, 2017) et donc reposant sur des
bases physiquement fiables.

Les éléments cohésifs sont trés simples & mettre en ceuvre avec un solveur explicite contrai-
rement aux solveurs implicites qui induisent souvent des problémes de convergence (Gozliiklii
et Coker, 2012). Néanmoins, 'utilisation d’un solveur explicite peut induire des oscillations ar-
tificielles conduisant a des résultats incohérents (Mi et al., 1998; Gongalves et al., 2000). Par
ailleurs, les incréments de temps nécessaires pour obtenir une solution stable peuvent entrainer
des temps de calcul rédhibitoires, en particulier pour simuler des sollicitations quasi-statiques.
Ainsi 'approche implicite, pour laquelle I’équilibre statique est confirmé & chaque incrément, est
parfois sélectionnée car elle permet de confirmer la validité de la simulation malgré les problémes
de convergence (Gilormini et al., 2017; Spring et Paulino, 2015). C’est pour ces raisons que cette
derniére méthode sera mise en ceuvre dans la suite de ’étude au travers du code commercial

Abaqus/Standard.2018.

Mise en ceuvre dans la simulation micromécanique

La loi de zone cohésive utilisée dans la majeure partie de ce projet est la loi de Tvergaard et
Hutchinson (1993) qui dérive d’un potentiel (®). Elle a déja été utilisée & de nombreuses reprises
pour simuler les décohésions de particules sphériques dispersées dans une matrice (Segurado et
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Fraure 1.25 : Loi de Tvergaard et Hutchinson pour un élément cohésif soumis & un déplace-

ment purement normal J,, (ou purement tangentiel d;) pilotée par trois para-
métres indépendants parmi les cinq (K, I, T¢, §¢, §7) affichés.

LLorca, 2005; Matou§ et Geubelle, 2006; Cho et al., 2017; Gilormini et al., 2017). Une version
simplifiée a été mise en ceuvre en ne considérant qu’une évolution bilinéaire, alors que la version
originale (Tvergaard et Hutchinson, 1993) propose une loi trapézoidale, c’est a dire avec un
plateau de contrainte. De plus, les réponses normales et tangentielles n’ont pas été différenciées.
Une illustration de ’évolution de cette loi dans le cas d'un déplacement purement normal (ou
d’un déplacement purement tangentiel) est reportée sur la Figure 1.25, avec les cingq parameétres
pilotant son comportement. Elle repose a la foi sur un facteur de décohésion d’interface \ =

\/ (8,/0¢)% 4 (6,/6°)?, avec 8, et 8, définissant les composantes normales et tangentielles de la
séparation de I'interface et sur le potentiel de d’interaction définit comme :

P (6,,0;) = 6° /6T () aX (1.1)
0

ainsi les efforts normaux et tangentiels peuvent étre évalués par dérivation :

o® T (N).0p 0b T (N).6
Thn=—=—t Ti=——=——"— 1.2
86, Adc T 88, Aoe (1-2)
En outre, les parameétres pilotant I’évolution de la loi sont liés par le systéme :
6¢ =12
K , (1.3)
T
I'= "5~

par conséquent, seul trois parameétres indépendants contrélent le comportement de la zone cohé-

sive.

Cette loi permet de considérer trés peu de paramétres dans la simulation afin de distinguer
précisément leurs impacts respectifs sur la réponse globale des microstructures. D’autre lois de
zone cohésive, plus élaborées (voir Park et Paulino (2011) pour une revue détaillée), offrent
une plus grande flexibilité pour reproduire quantitativement le comportement du composite
(Toulemonde, 2016; Gilormini et al., 2017). Néanmoins, elles induisent une trés grande complexité
dans ’analyse de l'impact des paramétres sans méme parler de l'identification de leur valeur
physique (Park et Paulino, 2011).

De maniére générale, l'identification des parameétres de zone cohésive est extrémement com-
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plexe en particulier dans le cas d’une structure avec plusieurs fronts de fissure. En effet, les
caractérisations expérimentales donnent presque exclusivement accés & des comportements ma-
croscopiques. Lorsqu’une seule fissure est simulée, il est encore possible d’établir un lien direct
entre ces comportements et les phénomeénes microscopiques, méme pour de lois complexes simu-
lant une propagation en fatigue (Bouvard et al., 2007). Dans le cas de décohésions multiples,
des considérations de représentativité, de changement d’échelles et de statistique perturbent
largement l'analyse.

Tan et al. (2005) ont tout de méme proposé une méthode d’évaluation d'une loi de zone
cohésive sur du PBX & partir d'un essai sur une éprouvette compact tension (ISO 7539-6). Si
cette approche permet d’identifier trés clairement une loi bilinéaire de zone cohésive avec les
parameétres afférents, elle repose sur des hypothéses fortes telle qu’une identification directe des
contraintes a partir d’un champ de déformation obtenu par corrélation numérique d’images. Cette
hypotheése serait d’autant plus forte dans le cas de ’analyse des propergols dont I’endommage-
ment intervient en grandes déformations. Gilormini et al. (2017) ont proposé une identification
de I'énergie de la zone cohésive & partir d’une caractérisation & 1’échelle macroscopique des in-
terfaces, afin d’identifier les paramétres de zone cohésive d’un matériau modéle similaire a celui
présenté en section 1.1.3. Un filin de méthacrylate déposé sur une plaque de verre a été carac-
térisé par un test de pelage. L’énergie évaluée a été prise en compte dans la simulation et les
autres paramétres de zone cohésive ont été identifiés de fagon & faire correspondre au mieux
les réponses homogénéisées numeériques et expérimentales. Néanmoins, cette derniére approche
a abouti a une loi de zone cohésive incohérente dans la mesure ou le déplacement a rupture de
I'interface ((5f ) obtenu est largement supérieur au déplacement & rupture des composites, ce qui
revient & simuler des interfaces encore intactes au moment de la fracture. Or, les observations
du champ de décohésions a I’échelle microscopique sur éprouvette chargée proposée en section
[.2.3 (Figure 1.19) contredisent cette simulation. Dans ce contexte d’interactions complexes, le
projet de recherche s’est focalisé plutot sur ’analyse de 'impact des paramétres de zone cohésive
que sur l'identification de ces parameétres. Le déplacement a rupture 67 qui définit la longueur
caractéristique de la zone cohésive a ainsi été fixé de fagon a étre cohérent avec la géomeétrie et
les déplacements globalement imposés a la microstructure, ce qui revient & lui donner des valeurs
de 'ordre d'un dixiéme du rayon du cercle circonscrit aux particules.

1.4 Synthése

La découverte des propergols solides a débuté par une présentation détaillée du contexte
historique qui a permis leur essor, mettant en évidence les enjeux actuels et futurs de cette tech-
nologie. Ces circonstances conduisent a mener une politique d’optimisation maximum de cette
solution de propulsion en anaérobie, particuliérement en se focalisant sur I’amélioration du ma-
tériau lui-méme. L’introduction de ces indispensables perfectionnements a conduit & proposer
une description précise des grandes familles de propergols solides ainsi que de leurs constituants
majeurs, pour conclure par une bréve évocation de leur processus d’élaboration. La morpho-
logie de ces matériaux peut par ailleurs étre analysée par tomographie, elle est marquée par
une trés forte fraction volumique de charges pyrotechniques procurant au matériau de bonnes
performances énergétiques, avec une distribution aléatoire de ces particules, induisant un com-
portement mécanique isotrope. En outre, les observations & 1’échelle des particules mettent en
évidence une géomeétrie trés variable des charges, certaines étant sphériques (perchlorate d’am-
monium) et d’autres facettées (nitramine, dont le RDX).
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Une fois les spécificités générales des propergols détaillées, I’évocation des risques que peuvent
induire des défauts de comportements mécaniques a permis de présenter 1'objectif du projet de
recherche : le développement d’outils de simulation numérique permettant une meilleure com-
préhension de 'endommagement des propergols. Il également a été proposé de s’affranchir du
caractére énergétique du matériau en élargissant le cadre de I’étude aux élastomeéres fortement
chargés ayant une morphologie proche des propergols. Les ruptures d’interface matrice/particule
ayant été identifiées comme principales responsables de 'endommagement, 1’étude se focalisera
tout spécifiquement sur celles-ci. De plus, en s’appuyant sur la littérature, qui met en évidence
une concentration des décohésions autour des particules les plus grosses, I’analyse s’est concen-
trée sur des charges monodisperses avec un diamétre de quelques centaines de microns. Ainsi,
des composites inertes avec une matrice élastomérique de méthacrylate, intégrant une forte frac-
tion volumique de particules de verre tamisées ayant soit une forme sphérique soit une forme
irréguliére ont été considérées. Le but de ces matériaux est de se conformer & la morphologie
des différentes familles de propergols et de mettre en évidence une éventuelle influence de la
géométrie des inclusions sur le comportement ou ’endommagement du matériau.

Pour confirmer l'intérét de 'ouverture de ’étude & des matériaux inertes, une validation de
la cohérence de leur comportement mécanique vis-a-vis de celui des propergols est nécessaire.
Cette démarche a permis de détailler les spécificités du comportement mécanique des propergols
en commenc¢ant par celui de leurs composants. La matrice élastomére présente un comportement
viscoélastique linéaire qui offre la particularité d’étre trés proche d’'un comportement élastique
a température ambiante et pour une sollicitation quasi-statique. Par ailleurs, les charges énergé-
tiques présentent une structure cristalline conduisant a un comportement élastique fragile avec
une rigidité trés supérieure & celle de la matrice. Les constituants des élastomeéres simplifiés ont
un comportement en accord avec ces caractéristiques, d’autant que le contraste de phases (rap-
port des rigidité) impacte d’abord le comportement du composite : celui-ci est bien supérieur a
10* dans les deux cas.

De son coté, le comportement des propergols, comme celui des composites simplifiés, est mar-
qué par une réponse linaire suivie d’un adoucissement trés prononcé. Des études énergétiques ont
permis d’expliquer cette perte de raideur par 'intervention d’un phénomeéne d’endommagement,
quelques soit la famille de propergol considérée. De plus, des mesures de dilatation de matériau
subissant une traction (propergol, composite d’étude) ont confirmé le role premier que jouent les
décohésions matrice/particule sur cet endommagement. Dans la mesure ot un phénomeéne micro-
scopique (adhésion locale) affecte le comportement global du matériau, des liens entre I’évolution
du comportement macroscopique et ’endommagement a 1’échelle des particules ont été proposés.
Ces analyses offrent un regard précis sur la maniére dont les interfaces cédent tout en mettant en
évidence l'intervention de localisation de 'endommagement ou la déformation bien avant la ruine
du matériau. En outre, les élastomeéres fortement chargés présentent différentes non-linéarités de
comportements qui ont été briévement présentées. Dans la mesures ou celles-ci ont déja fait
Iobjet d’étude détaillées, elles ont été négligées au profit de la simulation de ’endommagement.

Fort de cette connaissance approfondie du comportement mécanique des propergols et de
son lien étroit avec les propriétés morphologiques, les stratégies de simulations qui ont déja
été développées en se focalisant sur ces liens ont pu étre présentées. Les principales approches
de ce type, dite micromécaniques, sont soit dérivées de modeéles analytiques soit fondées sur
une simulation numérique. Si la premiére stratégie présente une efficacité reconnue dans les
cadre des petites déformations, la prise en compte de 'endommagement nécessite soit de poser
des hypothéses simplificatrices fortes, soit de mettre en place des modéles phénoménologiques
complexes. Ces solutions ont donné des résultats encourageants, cependant, elles présentent le
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défaut de lisser les phénomeénes locaux. A l'inverse, les simulations numeériques offrent une plus
grande flexibilité ainsi quune analyse détaillée des comportements a I’échelle des particules. Des
résultats trés encourageants ont été obtenus avec cette stratégie, bien qu’elle soit contrainte par
les puissance de calcul et la nécessité de s’appuyer sur des VER. L’intérét de la prise en compte de
conditions aux limites périodiques pour obtenir ce type de cellules, ainsi que celui d’une approche
statistique ont alors pu étre détaillés.

Cependant, si ces approches facilitent les simulations en permettant de considérer des VER
de taille raisonnable, la génération explicite d’une microstructure reprenant les propriétés mor-
phologiques principales du matériau d’étude reste nécessaire. Or, la création d’une distribution
aléatoire de particules & trés forte fraction volumique est complexe du fait de 'intervention d’une
transition de phase dans les systémes de particules rigides. Des stratégies de génération sophis-
tiquées doivent alors étre mises en ceuvre en combinant des mouvements particulaires et des
variations de volume (de la cellule ou des inclusions). Le désordre trés variable des configurations
qui sont alors obtenues nécessite le déploiement d’outils de caractérisation de leur ordre géo-
meétrique. Les simplifications permises par les conditions aux limites périodiques et I'approche
statistique permettent de ne considérer que des microstructures de petites taille conduisant a
sélectionner d’abord la fonction de corrélation a deux points, pour laquelle une évolution de
référence, basée sur une distribution de Percus-Yevick, est accessible.

Dans la mesure ou cette fonction est connue pour ne fournir qu'une évaluation partielle
de la qualité du désordre, la prise en compte de distributions statistiques supplémentaires est
envisagée dés lors que les évolutions théoriques de ces dispersions, pour des systémes parfaitement
aléatoires, sont accessibles.

Si une résolution de champs mécanique par transformé de Fourier peut étre envisagée pour
calculer le comportement des VER générés, elle s’avére trés complexe du fait de la morphologie
particuliére du composites. Aussi une approche éléments finis a été préférée d’autant qu’elle offre
un outil largement éprouvé pour simuler ’endommagement : les zones cohésives. Cette solution
propose d’affecter un comportement phénoménologique aux zones ot des fissures peuvent se pro-
pager. Parmi les stratégies disponibles pour mettre en ceuvre cette solution une approche implicite
avec une loi de zone cohésive bilinéaire basée sur un potentiel a été choisie, dans la mesure ol ces
approches présentent une fiabilité accrue pour obtenir des résultats physiquement cohérents. Des
éléments cohésifs dont le comportement est piloté par ce modéle sont positionnés a l'interface
entre les particules et la matrice. Si l'identification des paramétres phénoménologiques de la loi
de zone cohésive est envisageable dans le cas de la propagation d’une seule fissure, elle s’avére
particuliérement complexe, voire hasardeuse, avec plusieurs fissures, comme c’est le cas pour les
VER considérés. La présente étude propose donc de mettre en ceuvre ce type de simulations nu-
mériques en se focalisant d’abord sur la définition d’un comportement cohésif géométriquement
cohérent afin de de mettre clairement évidence 'impact des phénomeénes intervenant a 1’échelle
des particules sur le comportement global du matériau.
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Simulations dans le cadre de 1’élasticité
linéaire

Ce deuxiéme chapitre propose une présentation
détaillée des stratégies de génération qui ont été mise en ceuvre
pour obtenir des microstructures contenant une trés forte fraction
volumique de particules sphériques ou polyédriques. Afin d’assu-
rer la représentativité de ces cellules, des outils de caractérisation
de leur désordre géométrique sont proposés. Par ailleurs, le cadre
des simulations numériques sera détaillé avec les critéres d’éva-
luation de l'isotropie des microstructures. Par la suite, pour per-
mettre de confronter les simulations a des données expérimentales,
une campagne de caractérisation du comportement de composites
simplifiés sera présentée. Les propriétés élastiques estimées numé-
riquement & partir d’une analyse statistique pourront alors étre
confrontées tant a des modéles analytiques qu’a ces données ex-
périmentales. Enfin, ce chapitre se conclura par une analyse com-
parative des comportements linéaires obtenus avec des particules
polyvédriques ou sphériques.

« A la source de toute connaissance, il y a une idée, une pensée, puis l'expérience vient confirmer l'idée. »
Claude Bernard (1813-1878)
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Ficure 2.1 : Exemple de configurations prélevées au cours de la génération d’une microstruc-
ture avec l’algorithme de Lubachevsky et Stillinger (1990) pour une distribution
de vitesse pilotée par la température T = 0.2 et un facteur de grossissement
Gfact (t) = 0.005.

2.1 Génération de microstructures

2.1.1 Inclusions sphériques

La simulation micromécanique des propergols solides s’est historiquement reposée sur une
représentation sphérique des charges. Deux facteurs expliquent ce choix, d’une part la forme
spécifique des charges traditionnelles (perchlorate d’ammonium, Figure 1.4(a)) et d’autre part
I'important support bibliographique dédié a la génération de systémes de sphéres rigides.

Détail de la stratégie de génération

La méthode de génération reproduisant une dynamique moléculaire a été sélectionnée au
travers d’un algorithme de Lubachevsky et Stillinger (1990). Une présentation détaillée de son
implémentation est disponible dans Ghossein et Lévesque (2012) et une version de I'algorithme
(Skoge et al., 2006), peut étre directement téléchargée sur le site de Torquato (http://chemlabs.
princeton.edu/torquato/links-and-codes/sphere-packings-registration/).

En premier lieu, une RSA est employée pour créer une cellule cubique avec une dispersion
aléatoire de spheéres rigides monomodales (faible fraction volumique). Dans un second temps,
une vitesse initiale v est appliquée & chaque particule suivant une distribution de Maxwell-

TV = <2wZ;T>3/2 P <_m2‘1;;VT) (21)

ol chaque particule & une masse normalisée m = 1, k;, étant la constante de Boltzmann. Ainsi,

Boltzmann :

le seul paramétre pilotant la distribution de vitesse f (v) est la température thermodynamique
T. Par ailleurs, pour atteindre la fraction volumique cible, un facteur de grossissement tempo-
rel grace (t) est appliqué a chaque sphére. Leur masse étant fixe, ce gonflement n’implique pas
de perturbation de la distribution des vitesses. En revanche, il induit une augmentation de la
probabilité qu’elles entrent en collision. Une liste chronologique des collisions a venir, prenant
en compte I’évolution des rayons, peut alors étre assemblée. L’algorithme fait ensuite évoluer le
systéme jusqu’a I'occurrence de cet événement, puis il évalue les modifications dues a la collision
entre les particules (choc élastique) et met & jour la chronologie des événements & venir. On parle
par conséquent d’un processus piloté par U'occurrence d’événements (event driven). En plus des
collisions, un second type d’événement est pris en compte : il s’agit du transfert, sur la face
opposée, de toute particule traversant une frontiére de la cellule, permettant ainsi la génération
de microstructures périodiques. Des configurations échantillonnées au cours de la génération sont
visibles sur la Figure 2.1.
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Chapitre 2. Simulations dans le cadre de I’élasticité linéaire

Enfin, une pondération des vitesses des particules par la vitesse moyenne globale est imposée
aprés un nombre choisi d’événements (cycles). Cette étape permet de réduire le risque (croissant
avec le grossissement) de collision entre plus de deux particules, événement qui mettrait 1’al-
gorithme en échec. Cette pondération permet aussi d’éviter une multiplication incontrolée des
collisions ; cela réduirait alors 'intervalle de temps entre deux événements au point d’empécher
I’évolution du systéme. La génération est donc pilotée majoritairement par deux paramétres : la
température T' qui controle la distribution des vitesses et le facteur de grossissement grq. La
possibilité de modifier le nombre d’événements par cycle offre de son c6té une légére flexibilité.
Néanmoins elle est trop faible pour faire 'objet d’une étude détaillée.

En plus d’étre cohérente avec U'esprit de Rintoul et Torquato (1996a), cette approche permet
d’estimer une pression réduite p dans le systéme pendant le grossissement des sphéres. Celle-ci
est obtenue & partir de ’équation du viriel normalisée par la pression des gaz parfaits, Py, =
nkpT/V, avec n le nombre de particules et V' le volume de la cellule :

1 n
p=1+ﬂ?<2)TFﬁ§ (2.2)
c .

avec I’énergie cinétique de Boltzmann E. = 3nkpT/2, les crochets correspondent & une moyenne

temporelle et le point désigne le produit scalaire de deux vecteurs. Dans la mesure ou le seul
potentiel introduit dans la simulation est 'interaction due & la collision entre les particules (Skoge
et al., 2006), le produit scalaire des positions des sphéres r; avec les forces internes Ff”t peut
étre estimé & partir de la quantité de mouvement X,, échangée lors des collisions entre particules
durant une période de temps At. L’algorithme est ainsi en mesure d’estimer numériquement la

pression normalisée suivant :
Xm

2E. At

Ce paramétre moyenné est alors évalué a l'issue de chaque cycle et les détails de 'obtention de

p=1+

(2.3)

cette formule sont disponibles en Annexe A. Par ailleurs, ’évolution théorique de la pression en
fonction de la fraction volumique dans un systéme aléatoire de sphéres rigides peut aussi étre
estimé a partir de différentes équations d’état (equation of state, EOS). Parmi elles, la formule
de Carnahan-Starling-Kolafa (Boublik et Nezbeda, 1986) révisée par Robles et al. (2014) a été

sélectionnée : 9 9 3
_ L+ fool + feor = 3 (L feol) figl

(1- fvol)3

Par conséquent, en accord avec Gusev (1997), des microstructures périodiques contenant

(2.4)

64 sphéres monomodales ont été générées. En fonction des valeurs relatives de parameétres de
génération T et g4, trois types d’évolution de la pression peuvent étre obtenus et sont reportés
sur la Figure 2.2.

On note d’abord une évolution conjointe des pressions jusqu’a une fraction volumique d’en-
viron 30% a partir de laquelle une divergence notable d’une des pressions est enregistrée. Ce
phénomeéne est accompagné d’une décroissance incontrolée de l'intervalle entre deux événements,
aboutissant & des niveaux de pression colossaux et parfois méme & un blocage de la génération.
Les deux autres types d’évolution suivent, de leur cété, une progression stable jusqu’a environ
50% puis une chute brutale de la pression est enregistrée dans le cas d’'une distribution de vitesses
importante vis-a-vis du grossissement des particules.

Ces différents types d’évolution sont symptomatiques de ’obtention, pour une méme méthode
de génération, de microstructures aux propriétés trés différentes. Or, la caractéristique essentielle
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F1GURE 2.2 : Trois types d’évolution de la pression réduite en fonction du rapport greet/T
comparés a I’équation d’état (EOS) de Carnahan-Starling-Kolafa (Boublik et
Nezbeda, 1986).

visée est la répartition aléatoire des sphéres afin d’assurer la représentativité des microstructures.
Ce désordre peut alors étre analysé par les fonctions de caractérisation géométrique.

Lien entre la pression et ’ordre géométrique

La fonction de corrélation & deux points So a été mise en ceuvre en priorité de fagon a évaluer
la qualité du désordre des différents types de microstructures générées en fonction de I’évolution
de la pression.

L’évaluation exhaustive, en trois dimensions, de cette distribution nécessite d’abord une dis-
crétisation de Uespace (vozélisation). Elle ne peut se contenter d’une analyse statistique sur une
sélection de segments tests, au risque d’entrainer des temps de calcul rédhibitoires ou des in-
certitudes trop importantes. Une approche optimisée de la voxélisation des microstructures a
donc été mise en ceuvre et combinée & une procédure classique d’évaluation rapide de S5 dans
Pespace de Fourrier, rappelée en Annexe B (Ohser et Schladitz, 2009). Ces stratégies ont permis
d’aboutir & des temps de calcul raisonnables de moins de 20 minutes sur un ordinateur standard
(2.59 GHz Intel Core i7-6700HQ CPU avec 16 Go de RAM) avec une routine Matlab.2017a.
Cette caractérisation du désordre étant non exhaustive (section 1.3.3), elle a été complétée par
une analyse d’une distribution des plus proches voisins, notée Hy,, qui évalue la probabilité pour
un point de la matrice d’étre située a une distance r du centre de la particule la plus proche (de
diameétre D). Cette caractérisation, aisée & mettre en ceuvre numériquement a partir de la liste
des centres des sphéres, a été implémentée dans une routine Fortran avec des temps de calculs
similaires au cas de Ss.

Avant de mettre en ceuvre ces caractérisations, la premiére propriété des systémes accessible
est I’évolution de la pression qui est directement évaluée pendant leur génération. Une confronta-
tion atypique entre les familles d’évolution de pression et leur propriétés géométriques a aussi été
mise en oceuvre. Les microstructures présentant une chute de pression au-deld de 49.4% sont ca-
ractérisées sur la Figure 2.3, elles aboutissent toutes & une fonction de corrélation caractéristique
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Ficure 2.3 : (a) Fonction de corrélation & deux points So et (b) distribution des plus proches
voisins H, typiquement obtenues pour des microstructures montrant une chute
de pression durant leur génération (Figure 2.2).
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Ficure 2.4 : (a) Fonction de corrélation & deux points Ss et (b) distribution des plus proches
voisins Hy, typiquement obtenues pour des microstructures montrant une pression
divergente durant leur génération (Figure 2.2).

d’une configuration ordonnée (Figure 1.22(b)), suggérant la mise en place d’une organisation au
cours de la génération. Ce constat est renforcé par la divergence flagrante de leur distribution
des plus proches voisins Hy par rapport a l’évolution théorique d’un systéme aléatoire (Figure
2.3(b)). Ces caractéristiques sont cohérentes avec les parameétres de génération induisant ce type
d’évolution de pression : une distribution de vitesses (') prépondérante par rapport au grossisse-
ment des particules (gfqc) permet ainsi aux particules de prendre une configuration stable avant
que ’algorithme atteigne la fraction volumique cible.

Inversement, dans le cas oil les particules grossissent bien plus vite qu’elles ne bougent, la
pression diverge. Si cette divergence reste modérée, la fraction volumique cible peut parfois étre
atteinte. Les microstructures présentent alors une évolution de S5 proche de la référence pour une
configuration de Percus-Yevick (Figure 1.22(a)) mais ont une distribution des plus proches voisins
éloignée de I’évolution théoriquement attendue (Figure 2.1). Ce type de caractérisation pourrait
étre expliqué par un phénoméne de clustering dans la structure qui serait cohérent avec I’explosion
du nombre de collisions. Néanmoins, U'intervention de ce type de configuration, non détectée
pour linstant dans les propergols, remet en question la représentativité des microstructures ainsi
générées.

Enfin, un équilibre entre les deux parameétres de génération conduit a une évolution stable de
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2.1. Génération de microstructures

la pression qui suit de maniére remarquable ’EOS. Les microstructures obtenues présentent cette
fois des propriétés beaucoup plus variables du point de vue des deux fonctions de caractérisation
de ordre géométrique (Sz et Hy). Ce constat confirme néanmoins que seul des systémes ayant
une pression suivant I’équation d’état peuvent, parfois, aboutir & une configuration aléatoire.
Bien que ce lien ne soit pas systématique, il permet tout de méme de discriminer, dés la fin de
la génération, les microstructures qui sont assurément non représentatives. Un ajustement des
parameétres de 'algorithme peut ainsi étre opéré directement sur la base de I’évolution de la
pression, permettant alors une réduction drastique du nombre d’échecs de génération de VER.

Par ailleurs, cette analyse permet de confirmer, avec le cas de la pression divergente, [’absence
de réciprocité entre une évolution sphérique de S et une configuration aléatoire, conformément
a 'analyse de Roberts (1997) ou Zerhouni (2019). Cette remarque peut également soulever la
question du consensus sur le désordre de la dispersion des particules dans les matériaux réels
(notamment les propergols). En effet, cette propriété est presque exclusivement caractérisée au
travers de So, du fait d’une complexité accrue pour appliquer les autres fonctions de caractéri-
sation & des tomographies. Elle est aussi confortée par le caractére isotrope du comportement
mécanique de ces matériaux.

Maillage et contexte des calculs éléments finis

L’enjeu principal du processus de génération est surtout de permettre l'obtention de micro-
structures ayant un comportement mécanique cohérent avec les matériaux réels, en particulier
représentant ’isotropie. L’étude, restreinte en premier lieu & 1’élasticité linéaire, nécessite donc
I’évaluation numérique du comportement mécanique au travers d’une analyse éléments finis.

Si I'utilisation d’un solveur éléments finis est particulierement utile pour de futures extensions
de la simulation, notamment pour prendre en compte I’endommagent, il nécessite la génération
d’un maillage conforme. De plus, pour appliquer les conditions aux limites périodiques le maillage
doit étre, lui aussi, périodique. Les discrétisations de chaque face doivent ainsi comprendre un
point de référence (Ry et Ro, Figure 2.5) et étre parfaitement superposables par effet miroir.
Chaque nceud d’une face est alors associé & un nceud de la face opposée (N7 et Ny, Figure 2.5)
et leurs déplacements a1 et ulNe sont lies par le systéme :

wNe R N R
uyN2 + ule = ule + ulljw (2.5)

uZNz + UIR1 — ulz\Il + ufnz
I'un des points de référence est généralement fixe (supposons Ry), son vecteur déplacement ult
est donc nul.

Le mailleur opensource Netgen (Schoberl, 1997) a été choisi pour sa capacité a générer des
maillages périodiques (Schneider et al., 2016) et a lister ces systémes d’équations dans un for-
malisme directement compatible avec Abaqus/Standard.2018, le logiciel commercial qui a été
sélectionné ici avec des éléments quadratiques C3D10 (éléments tétraédriques a 10 noeuds). La
Figure 2.6(a-b) donne un exemple d’une structure générée et de sa discrétisation. La plupart
des analyses éléments finis de microstructures avec des sphéres monodisperses (Gusev, 1997;
Segurado et Llorca, 2002; Barello et Lévesque, 2008) ont choisi de restreindre la distance mini-
mum () entre sphéres pour éviter Papparition d’éléments distordus. Néanmoins, Gusev (2016)
a montré que les propriétés élastiques évaluées pouvaient étre sensiblement sous-estimées si cette
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Chapitre 2. Simulations dans le cadre de I’élasticité linéaire

Ficure 2.5 : Schéma détaillant les paramétres de la formulation des conditions aux limites
périodiques (Eq. (2.5)).
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FI1GURE 2.6 : (a) Exemple d'une microstructure générée avec 64 spheres pour f;,,1=55%. (b) Sa
discrétisation périodique obtenue avec Netgen (c) Zoom illustrant le raffinement
local du maillage qui a été implémenté.
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FIGURE 2.7 : Valeurs moyennes et dispersion des modules de Young (ab) et de cisaillement (b)

normalisés par ceux de la matrice, obtenues avec six microstructures contenant
une fraction volumique (f,]) de 50% de sphéres en fonction des interdistances
minium normalisées. La dispersion des modules est obtenue en évaluant le com-
portement de chaque microstructure suivant ses trois axes principaux.

distance était trop importante, typiquement \/D =~ 1073, D étant le diamétre des sphéres. Ce
phénoméne est d’autant plus marqué que le contraste des comportements mécaniques des phases
est important. La solution proposée est alors de réduire cette interdistance relative autour de
A/ D =~ 10~% et d’effectuer un raffinement du maillage dans les zones ou deux sphéres sont trés
proches pour éviter les défauts de maillage (éléments distordus).

Cette approche a pu étre mise en ceuvre dans Netgen en créant, a priori, une liste de points de
raffinement autour desquels la taille maximale des éléments est limitée. Une routine Matlab.2017a
a permis la détection des paires de particules trés proches. Pour chacune d’elles, des cercles de
latitude sont définis, centrés autour du point le plus proche de 'autre sphére, puis les points de
raffinement y sont répartis uniformément. Une liste de leur position peut ainsi étre générée dans
un formalisme compatible avec le mailleur. Le raffinement obtenu est clairement visible sur le
zoom proposé sur la Figure 2.6(c). Il permet de supprimer trés efficacement la présence d’éléments
distordus. Ce processus offre donc une méthode de maillage a la fois robuste et automatique sans
paramétre & modifier. Il pourrait alors étre déployé pour des analyses systématiques presque
aussi facilement que les solveurs FF'T qui sont souvent préférés, en élasticité linéaire, du fait de
I'uniformité de leur discrétisation (Ghossein et Lévesque, 2012).

En supposant la matrice incompressible de faible module de Young (6 MPa) et des billes
rigides avec un module de Young de 69 GPa et coefficient de Poisson de 0.25, les premiéres
analyses éléments finis sur les microstructures ont pu étre mises en ceuvre, notamment pour
confirmer l'influence des interdistances récemment décrite par Gusev (2016) et 'intérét de 1’étape
de raffinement local du maillage. Ainsi, six microstructures avec une fraction volumique de 50%
de sphéres et des interdistances spécifiques ont été générées, aboutissant aux propriétés reportées
sur la Figure 2.7. Une tendance tout a fait similaire & ’étude de Gusev (2016) est obtenue avec
un impact important des grandes interdistances sur le comportement et une asymptote atteinte
autour de \/D = 10~%. Cette bréve analyse confirme d’une part la cohérence du protocole
complet de génération vis-a-vis de la littérature, et d’autre part efficacité de la solution de
maillage pour gérer les cas d’interdistances trés faibles.
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(© (d)

FI1GURE 2.8 : Processus de génération d’une microstructure chargée avec une distribution aléa-
toire de polyédres irréguliers. (a) Initialisation & partir d’une distribution aléatoire
de sphéres (f,,,] =55%). (b) Utilisation de leur centre en tant que point de germi-
nation du diagramme de Voronoi. (¢) Les particules sont contractées pour faire
décroitre la fraction volumique de 100 a 55%. (d) Application a chaque polyédre
de rotation et translations aléatoires.

2.1.2 Inclusions polyédriques

Le cadre classique de la simulation micromécanique des propergols a été étendu pour consi-
dérer des charges de formes plus irréguliéres.

Méthode de génération

Le processus de génération des microstructures chargées avec des polyédres a été développé &
partir d’un diagramme de Voronoi. En premier lieu, une microstructure chargée avec des sphéres
monomodales est obtenue suivant le processus de génération et la paramétrisation détaillée dans
la section précédente. Les centres des sphéres correspondent alors & une répartition aléatoire de
points de germination avec des zones d’effet similaires (Figure 2.8(a)). Dans un second temps,
afin d’assurer la périodicité de la microstructure, la série de points est dupliquée 26 fois autour
de la cellule originale. Cette extension n’est que temporaire et les frontiéres de la microstructure
finale seront bien les mémes qu’originellement. La tétraédrisation de Delaunay du systéeme global
est ensuite calculée et les sommets de chacun des tétraédres sont listés de fagon & obtenir le
diagramme de Voronoi. Les polyédres occupent dés lors I'ensemble de la cellule (Figure 2.8(b)),
une contraction est donc appliquée a chaque polyédre en introduisant une homothétie centrée
sur leur point de germination. A la fin de ce processus, librement inspiré de Fritzen et Boehlke
(2011), des microstructures telles que celle proposée sur la Figure 2.9(c) peuvent étre obtenues.
Les polyedres générés présentent alors une dispersion de volume de 10% autour du volume moyen,
sont globalement équiaxes et possédent en moyennes 14 faces.

Afin de se conformer au caractére monomodale des particules sphériques, le volume de chaque
polyédre est ajusté avec une nouvelle homothétie pour supprimer toute dispersion. Par ailleurs,
malgré la forme irréguliére des polyédres, le processus de contraction induit la présence réguliére
de plans paralléles et de méme épaisseur comme on peut ’observer sur la Figure 2.8(c). Cette
propriété a parfois été recherchée, notamment par Nadot-Martin et al. (2011) qui propose de
confronter 1’approche semi-analytique reposant sur Christoffersen (1983) (section 1.3.1) a une
simulation numérique. Néanmoins, elle est en contradiction tant avec la morphologie des proper-
gols chargés en RDX (Figure 1.5(b)) qu’avec celle du composite modeéle chargé avec des éclats
de verre (Figure 1.7(b)). C’est pourquoi le processus de génération a été complété en appliquant
des rotations et des translations aléatoires & chaque polyédre pour supprimer ces plans réguliers.

Une permutation aléatoire de 'indexation des polyédres est générée et les perturbations sont
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appliquées & chacun d’entre eux suivant la séquence suivante : le type de déplacement, rotation
ou translation, est d’abord choisi aléatoirement. Par la suite, dans le premier cas, une rotation
aléatoire, & partir des angles d’FEuler, pondérées par un facteur d’amplitude et centrée sur le point
de germination est appliquée & chaque sommet du polyedre. En cas de translation, un vecteur de
déplacement aléatoire, pondéré par un autre facteur d’amplitude, est généré et appliqué au point
de germination puis & chacun des sommets du polyédre. Enfin, la transformation est validée ou
rejetée a partir d’un critére de non-interpénétration des particules évalué grace a l’algorithme
GJK de Gilbert-Johnson et Keertie (Gilbert et al., 1988). En effet, le diagramme de Voronoi ne
génére que des polyédres convexes. Lorsque la permutation a été entiérement parcourue, chaque
facteur d’amplitude est augmenté si au moins la moitié des transformations ont été validées.
Dans le cas contraire, il est réduit. Cette séquence est répétée une centaine de fois, jusqu’a ce
que les facteurs d’amplitude atteignent des valeurs négligeables.

Ce processus a été développé en accordant une attention toute particuliére & ne pas perdre
la périodicité de la microstructure. Ainsi pour chaque polyédre issu de la cellule originale, une
liste de polyédres associés, venant des 26 duplications, est définie et les mémes perturbations
sont appliquées aux polyédres associés dés lors qu’elles ont été validées sur la base du critére de
non-interpénétration. L’ensemble du processus a été implémenté dans un routine Matlab.2017a
et nécessite environ une heure pour générer une microstructure de 64 particules sur un ordinateur
standard (2.59 GHz Intel Core i7-6700HQ CPU avec 16 Go de RAM). Des microstructures telles
que celle visible sur la Figure 2.9(a) sont alors obtenues.

Taille des VER dans le cas d’inclusions polyédriques

De méme que pour les microstructures chargées avec des sphéres, Netgen a été utilisé pour
réaliser les maillages périodiques et mener les analyses éléments finis. Contrairement au pre-
mier cas, aucun élément distordu n’a été détecté pour ce type de microstructures. Néanmoins, le
mailleur est mis en échec dés lors que la distance entre deux éléments est plus petite que 10™%.a,
oll a est la longueur d’un coté de la cellule. Cette nouvelle difficulté a été corrigée en introduisant
une étape de pré-maillage. Ainsi, & 'issue du processus de génération, pour chaque polyédre,
Pensemble des distances internes (longueur des arétes) a été évalué de méme que 'ont été les
distances a tous les éléments alentour (faces, arétes ou sommets de la cellule ou des polyedres
voisins). Pour les polyeédres traversant une ou plusieurs faces de la cellule, toutes les intersec-
tions ont aussi di étre localisées. Toutes les interdistances internes inférieures au seuil limite
sont supprimées soit en réunissant les deux points (dans l'esprit de Quey et al. (2011)), soit en
ajoutant une petite surface supplémentaire (effet négligeable sur la fraction volumique). Si le
seuil est dépassé du fait d’un élément externe ou d’une intersection, de trés petites translations
sont appliquées jusqu’a ce qu’une position valide soit atteinte. Une fois encore, ’algorithme de
GJK est un élément important de cette étape, dans la mesure ou il permet également d’éva-
luer, trés rapidement, la distance minimum entre deux polyédres. Cette étape induit parfois des
échecs de génération, néanmoins ils restent rares (<1/10). A I'issue de ce processus complet, les
microstructures peuvent étre maillées et des discrétisations semblables a celle de la Figure 2.9(b)
peuvent étre obtenues.

Si I’étude de Gusev (1997) a fait naitre un consensus sur le nombre de particules sphériques a
intégrer pour obtenir un VER (au moins statistique), cette quantité est beaucoup moins évidente
dans le cas de particules irréguliéres. De facon & éclaircir ce point, le processus proposé par
Fritzen et al. (2009) pour une microstructure entiérement remplie de particules irréguliéres a été
reproduit. Des lots de cing microstructures contenant 8, 16, 32, 64 ou 128 inclusions polyédriques
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Ficure 2.9 : Exemple de microstructure générée avec 64 polyedres pour fy.1=55% (a) avant
et (b) aprés son maillage en vue de ’analyse éléments finis.
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F1GURE 2.10 : Propriétés élastiques de microstructures chargées & 55% avec des polyédres ir-
réguliers en fonction de leur nombre. Cing microstructures ont été testées pour
chaque nombre d’inclusions considéré. Pour faciliter I'identification de la conver-
gence, une ligne en pointillés reporte le comportement moyen de toutes les confi-
gurations testées et ’étendue de la dispersion obtenue avec les microstructures
contenant 64 particules est couverte par une bande bleutée.

ont été générés et soumis & des tractions uniaxiales et des cisaillements simples suivant leurs axes
principaux, dans le cadre de l'élasticité linéaire avec les mémes comportements de phases que
lors du test de la Figure 2.7. Leurs modules de Young et de cisaillement ainsi évalués ont été
reportés sur la Figure 2.10. Les valeurs moyennes comme les dispersions obtenues avec des 64
polyédres semblent avoir atteint une asymptote similaire & celle obtenue avec des sphéres par
Gusev (1997). Ainsi, sur la base de cette analyse, I’ensemble des VER générés dans ce projet,

quelle que soit la forme des inclusions, seront périodiques avec 64 particules.

2.2 Analyse statistique des microstructures chargées avec des
sphéres et validation de leur représentativité

Le contexte de la génération et du maillage de microstructures chargées en particules sphé-
riques ou polyédriques ayant été détaillé, il s’agit désormais d’évaluer leur représentativité. Cette
analyse nécessite une présentation détaillée des composites simplifiés ainsi que de leur caractéri-
sation, permettant par la suite d’envisager des confrontations qualitatives et quantitatives avec
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les comportements obtenus grace aux simulations numériques.

2.2.1 Etude d’un cas réel

Le processus d’élaboration des matériaux composites de référence va étre détaillé ainsi que
la démarche mise en ceuvre afin d’évaluer leurs propriétés élastiques. Cette présentation sera
complétée par la caractérisation de leur comportement en grandes déformations. Bien que ces
réponses dépassent le cadre du présent chapitre, elles seront un support particuliérement inté-
ressant pour les futures extensions des simulations numériques.

Elaboration des composites modéles

Une matrice élastomérique a été obtenue en mélangeant 98% en masse molaire de méthacry-
late (MA) et 2% en masse molaire de polyéthyléne glycol diméthacrylate (PEGDEMA) ayant
une masse molaire de 750g/mol. Du 2,2-Dimethoxy-2-phénylacétophenone (DMPA) a enfin été
ajouté en tant que photo-initiateur, 'ensemble des composants ayant été directement fournis par
Sigma Aldrich.

Le processus d’élaboration commence par un nettoyage des particules suivant les recomman-
dations de Cras et al. (1999). Par la suite, elles sont lentement saupoudrées dans le prépolymeére
en remuant continument afin d’obtenir un mélange homogéne. La préparation est ensuite versée
dans un moule constitué de deux vitres séparées par un cadre en Téflon de 3mm d’épaisseur puis
I’'ensemble est exposé & un rayonnement UV pendant 40 minutes pour permettre la réticulation
du polymeére. Une fois le composite démoulé, il est soumis & une température de 45°C pendant
15 minutes de facon a supprimer d’éventuelles contraintes résiduelles. Au cours du processus
d’élaboration, une partie du prépolymeére est conservée avant 'introduction des particules afin
de réaliser des échantillons de matrice pure. Le liquide vierge est alors versé dans un moule
similaire & celui utilisé pour le mélange matrice/particule avec une épaisseur réduite & 1 mm.
Les étapes principales de ce processus sont visibles sur la Figure 2.11. Enfin, des échantillons
d’une taille de 40x10x3 mm? (ou 40x10x1 mm?) peuvent étre extraits du composite, a 'aide
d’un emporte-piéce, pour caractériser leur comportement mécanique (Figures 2.12(a)).

Le procédé de fabrication n’est pas & méme de contrbler précisément la fraction volumique
en particule qui résulte de l'effet de la gravité lors de la phase de coulée dans le moule. Cette
propriété peut dépendre de la position dans la plaque et doit donc étre évaluée pour chaque
éprouvette grace a un rapport de densités mesurées a l'aide d’un pycnomeétre a gaz (AccuPycll
1340). Ainsi, les billes et les éclats de verre présentent une densité commune dpart =2.53£0.02
g.cm ™3 et la matrice a une densité d,,q; évaluée & 1.2040.02 g.cm™3. La densité dcompo de chaque
échantillon permet alors d’évaluer sa fraction volumique en particule fi) suivant :

_ dcompo - dmat 2.6

fVOl - d d ( - )
part — Wmat

Les séries d’éprouvettes présentant la plus faible dispersion de fraction volumique & l'issue du

processus d’élaboration sont sélectionnées pour les caractérisations mécaniques, leurs sections

sont au préalable mesurées & l'aide d’un micromeétre.

Caractérisation des propriétés élastiques

La campagne de caractérisation des propriétés élastiques s’est déroulée au laboratoire PIMM
(Procédés et Ingénierie en Mécanique et Matériaux, ENSAM Paris), sur une machine de traction
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Ficure 2.11 : Etapes du processus d’élaboration des deux matériaux composites et des échan-
tillons de matrice pure.
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(b)

FiGure 2.12 : (a) Echantillon du matériau composite avec des billes de verre aprés les étapes
de découpe et de collage. (b) Eprouvette préte pour la caractérisation en trac-
tion. On distingue les marqueurs blancs pour la vidéoextensométrie, les mors en
aluminium collés et enfin leurs supports assurant la compatibilité du montage
avec des fixations standard de la machine de traction.

électromécanique Instron 5966 avec une cellule de force de 10 kN (classe 0.5). Cette premiére
approche s’est exclusivement focalisée sur le comportement élastique des composites modéles
chargés avec des billes de verre. Les échantillons de composites réalisés pour cette campagne
présentaient une fraction volumique moyenne de 52%, légérement inférieure & la référence des

simulations numériques.

La caractérisation de ces composites ne peut se reposer sur un montage classique avec des
éprouvettes serrées dans des mors. Cela induirait un endommageant au niveau des parties compri-
meées et une perturbation importante de la caractérisation. Une autre solution, traditionnellement
utilisée dans le domaine des propergols, consiste a encastrer ’éprouvette pour appliquer les dé-
placements. Néanmoins, cette stratégie nécessite des échantillons avec des congés importants,
comme l’a détaillé Neviére (2006) en présentant une éprouvette standard dans le domaine pro-
pergols, avec une hauteur de 127mm (NFT 70-315). Or, le processus d’élaboration précédemment
détaillé ne permet pas d’obtenir des échantillons de grande dimension tout en assurant une faible
hétérogénéité de fraction volumique. Pour s’affranchir de ces difficultés, les échantillons ont été
collés (Loctite Flexcomet PU 15) sur des mors en aluminium (Figure 2.12). Ces derniers peuvent
alors étre emboités dans des supports compatibles avec des mors standard de traction, permet-
tant la préhension de ’assemblage. Afin de négliger I'effet du collage, la déformation effective des
éprouvettes est mesurée par vidéoextensomeétrie (Instron AVE2).

Six éprouvettes de matrice ont d’abord été sollicitées en traction uniaxiale & 20°C avec une
vitesse de traverse constante de 0.lmm/min. La réponse de trois d’entre elles est reportée sur
la Figure 2.13 entre 0.1% et 0.4% de déformation. On constate une amplitude d’oscillation non
négligeable du signal de force du fait d’un intervalle d’intérét restreint vis-a-vis de la sensibi-
lité de la cellule. Ces fluctuations entrainent, par ailleurs, une légére imperfection de la mise &
zéro du signal de force pour une déformation nulle. Néanmoins, malgré ces perturbations, un
comportement linéaire peut étre identifié avec une pente de 6.0 MPa. Bien que les éprouvettes
présentent une répétabilité intéressante, une variabilité de la pente de &+ 0.5 MPa est tout de

méme enregistrée.
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F1GURE 2.13 : Comportements mécaniques en traction uniaxiale & 20°C et 0.lmm.min~' de
trois éprouvettes de matrice pure.
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FIGURE 2.14 : Comportements mécaniques en traction uniaxiale & 20°C et 0.lmm.min~! de
quatre éprouvettes de composite contenant 52+1% de fraction volumique de
billes de verre.

Six éprouvettes de composite contenant une fraction volumique moyenne de 52% de billes
de verre ont été sélectionnées, présentant alors une dispersion raisonnable de £1%. Quatre com-
portements obtenus en tractions uniaxiales & 20°C avec une vitesse de traverse constante de
0.1lmm/min sont reportés sur la Figure 2.14. Une pente de 55 MPa caractérise la réponse des
composites, qui présentent également une répétabilité notable avec une dispersion des pentes de
+5 MPa.

Cette caractérisation du matériau composite avec des billes de verre permet de définir les
parameétres de comportements pour les simulations dans le cadre de I'élasticité linéaire tout
en offrant un repére pour estimer la qualité des propriétés élastiques estimées numeériquement.
Ainsi un comportement élastique quasi-incompressible avec un module de Young de 6 MPa a été
sélectionné pour la matrice, nécessitant le recours a des éléments hybrides (C3D10H). La prise en
compte d’un module de compressibilité raisonnable & 3 GPa pour la matrice de méthacrylate a
démontré un impact non négligeable sur les propriétés élastiques estimées. L’origine de ce choix
sera, plus largement détaillée par la suite, néanmoins, & la différence des simulations présentées
dans Francqueville et al. (2019), il est intégré dés a présent dans les calcul en définissant un
coefficient de Poisson de la matrice de 0.4996667. Du fait du contraste du comportement des
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Ficure 2.15 : Comportements mécaniques en grandes déformations pour une traction uni-

axiale & 20°C et 0.Imm.min~! de trois éprouvettes de matrice pure. Une évolu-
tion rectiligne est ajoutée pour mettre en évidence la non-linéarité des compor-
tements.

phases, les particules se déforment trés peu. Un module de Young raisonnable pour verre de 69
GPa avec un coefficient de Poisson de 0.25 ont donc été choisis pour les inclusions en général
et les spheres en particulier. Ces propriétés serviront alors de référence dans le cadre des petites
déformations et seront implémentées dans la trés grande majorité des simulations proposées par
la suite.

Comportements en grandes déformations

Une nouvelle campagne a été menée ultérieurement en se focalisant sur le comportement en
grandes déformations des deux matériaux composites modeéles contenant des billes et des éclats
de verre. Les échantillons ont été élaborés de la méme facon que pour la campagne consacrée
a la caractérisation des propriétés élastiques. Leur géométrie et leur stratégie de préhension
sont conservées a l'identique alors que les caractérisations mécaniques ont été menées au LMS
(Laboratoire de Mécanique des Solides, Ecole Polytechnique). Une machine de traction proche
de la premiére (Instron 5967) a été utilisée avec une cellule de force de 50N (de classe 0.5)
et un extensomeétre vidéo développé au sein du laboratoire. Ce dernier est implémenté dans le
code commercial Labview.2018 et permet de suivre, en direct, le déplacement de 2 points sur
des images prises avec une caméra de 3 MPx équipée d’un objectif télécentrique. Lors de cette
seconde campagne, des fractions volumiques de particules plus importantes, autour 55%, ont pu
étre obtenues.

Le comportement jusqu’a rupture de la matrice a d’abord été caractérisé. Trois réponses
non linéaires sont reportées sur la Figure 2.15 présentant une excellente répétabilité. Un modéle
d’Ogden (1982) semble alors capable de reproduire ce comportement avec un jeu de parameétres
seulement, ©=0.3 MPa et «=3.2 (Figure 2.15). En adéquation avec la prise en compte d'un
module de compressibilité de 3 GPa pour I'élastomeére, le facteur de compressibilité de la loi
hyperélastique est fixé & D=6.6667.10"* MPa~!. Ce modéle de comportement de la matrice sera
ainsi implémenté dés lors que les simulations seront étendues aux grandes déformations.

Par ailleurs, les comportements en grandes déformations de trois éprouvettes des deux ma-
tériaux composites modeéles ont été caractérisés alors qu’une fraction volumique de 55+1% a été
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Ficure 2.16 : Comportements mécaniques en grandes déformations pour une traction uni-

axiale & 20°C et 0.lmm.min~! de trois éprouvettes des composites modéles
contenant 55+1% de fraction volumique respectivement de billes et d’éclats
de verre.

mesurée pour chaque série. Quelques soient les particules introduites, une bonne reproductibilité
des réponses en traction quasi statique (0.1mm/min) a 20°C a été obtenue (Figure 2.16), malgre
une dispersion plus forte dans le cas des composites avec des éclats de verre. Les composites ont
ainsi tous deux un comportement initial linéaire suivi d’un adoucissement vraisemblablement da
a la décohésion matrice/particule. D’autre part, il convient de noter que si ’adoucissement est
stable dans le cas de particules polyédriques, une inflexion trés spécifique, et reproductible, est
visible & partir de 7% de déformation dans le cas des composites contenant des billes de verre.
Enfin, alors que seule la morphologie des charges est différente, les efforts transmis sont quali-
tativement supérieurs dans le cas des charges facettées, avec une contrainte critique 30% plus
importante.

Dans le cadre des grandes déformations, ces comportements réels de matériaux avec une
morphologie trés proche de celle des microstructures numériques pourront servir de repére pour
analyser la cohérence des simulations. Dans ce nouveau cadre, les propriétés de références des
inclusions seront conservées alors que 1’élasticité de la matrice sera remplacée par un modéle
d’Ogden. Cependant avant d’envisager une extension au-deld du domaine linéaire, la représenta-
tivité des microstructures doit d’abord étre confirmée dans le cadre des petites déformations.

2.2.2 Etude statistique et optimisation

Les microstructures générées représentent au mieux des volumes élémentaires statistiques.
Aussi, s’ils sont dénommés par extension VER, ils ne peuvent s’affranchir d’une analyse statis-
tique. Trés peu d’études se penchent sur la question du nombre précis de VER & considérer :
Kanit et al. (2003) proposent une méthode utilisant la portée intégrale pour évaluer, a priori, la
dispersion attendue des propriétés en fonction de la taille d'un VER. De son coté, Gusev (2016)
considére, sans plus de justifications, des lots de sept cellules. Afin d’éclaircir ce point, une série
de microstructures a été générée et leurs propriétés élastiques ont été évaluées en les soumettant
a six sollicitations (3 tractions et 3 cisaillements simples suivant les axes principaux de la cel-
lule). La dispersion des trois modules de Young (E1, Eo, E3) et la dispersion des trois modules de
cisaillement (u1, p2, pg) a permis d’évaluer l'isotropie des microstructures. Dans la mesure ou la
matrice est quasi-incompressible et qu’elle concentre ’ensemble de la déformation, du fait de sa
souplesse, le composite peut étre considéré comme quasi-incompressible dans la cadre des petites
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déformations. Cette hypothése est courante dans le domaine des propergols et a été largement
exploitée par Farris (1964) pour détecter le début de 'endommagement. L’isotropie peut alors
étre testée avec la valeur du rapport E/3f qui doit étre proche de un, ott E = (E; + Ey + E3)/3
et @ = (pu1 + p2 + ps)/3. Ce critére supplémentaire est d’autant plus intéressant que pour une
structure parfaitement ordonnée (ayant donc une symétrie cubique), il sera le seul discriminant
avec un rapport E/3Ji ~ 0.42 (Nunan et Keller, 1984b,a).

Analyse brute

Une série de vingt microstructures contenant 55% de fraction volumique de particules sphé-
riques a été générée avec des évolutions de pression suivant 'EOS (Figure 2.2). En s’appuyant
sur le cadre des simulations numériques détaillé précédemment, leurs propriétés élastiques ont
été calculées et sont reportées sur la Figure 2.17 montrant les modules de Young et de cisaille-
ment normalisés par ceux de la matrice et le critére supplémentaire d’isotropie défini comme
‘E/ 3 — 1‘. Le processus complet de génération a été répété dans son ensemble pour chaque
microstructure, en partant de distributions aléatoires différentes. Chaque numéro d’indexation
définit donc une réalisation indépendante avec une couleur dédiée.

La Figure 2.17 révéle des différences notables d’anisotropie d’une microstructure a 'autre.
Par exemple, la microstructure 6 présente une trés faible dispersion des modules de Young et de
cisaillement avec un excellent critére d’isotropie. Par opposition, la microstructure 7 présente une
faible dispersion de son module de Young, mais une large dispersion pour son module de cisaille-
ment et un critére supplémentaire d’isotrope trés insatisfaisant. Face & ces écarts, la question
de la qualité de la population statistique analysée se pose. Deux solutions sont alors possibles :
soit chercher le nombre de microstructures & considérer pour diluer 'effet des cellules anisotropes
(donc peu représentatives), soit sélectionner, a priori, les VER de "bonne qualité" en s’appuyant,
par exemple, sur les fonctions de caractérisation de 'ordre géométrique. Cette derniére approche
semble la plus cohérente, car moins chronophage. En effet, les deux fonctions de caractérisa-
tion géométrique peuvent étre évaluées en prés de 20 minutes sur un ordinateur standard alors
que la caractérisation numérique des six propriétés élastiques nécessite plus de trois heures sur
huit nceuds de cluster de calcul (2.5 GHz Intel Xeon E5-2640 CPU avec 64 GB de RAM), sans
méme prendre en compte ’étape de maillage. Cette solution est d’autant plus intéressante que
les comportements simulés sont complexes (grandes déformations avec endommagement dans le
cas présent).

Sélection a partir de propriétés géométriques

De la méme facon que pour les microstructures correspondant aux trois types d’évolution
de pression, les fonctions de caractérisation géométriques (Sz et Hy) ont été appliquées aux
vingt microstructures présentées précédemment. L’idée est de démontrer leur capacité a rejeter
efficacement les microstructures présentant un défaut de représentativité avant méme de les
mailler. Cette démonstration sera illustrée & partir de quatre microstructures représentatives des
configurations qui peuvent étre obtenues. Parmi elles, seule la microstructure 6 présente une
isotropie acceptable alors que les cellules numéro 2, 7 et 11 sont des cas a rejeter (Figure 2.17).

La Figure 2.18 reprend I’évolution de So pour ces quatre microstructures. Afin de faciliter
I’analyse, 1’échelle de couleurs a été réduite et centrée sur f\zfol par rapport aux représentations
précédentes. Ainsi, les microstructures 2 et 7 peuvent étre directement rejetées dans la mesure ou
elles ne présentent pas de convergence asymptotique vers f\%ol et possédent des pics dispersés qui

sont parfaitement incohérents avec 1’évolution de référence de la Figure 1.22(a) qui est reproduite
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FiGure 2.17 : Modules de Young (a) et de cisaillement (b), normalisés par ceux de la matrice,
calculés suivant les trois axes principaux des vingt microstructures contenant
une fraction volumique de 55% de sphéres. Les lignes en pointillés représentent
les moyennes des modules sur ’ensemble de la série. (c) Critére supplémentaire
d’isotropie évalué & partir du rapport des valeurs moyennes des modules de
Young et de cisaillement calculés pour chaque microstructure.
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au centre de la Figure 2.18 avec ’échelle de couleurs réduite. Par opposition, les microstructures
6 et 11 reproduisent une évolution proche de celle théoriquement obtenue pour la configuration
de Percus-Yevick : une symétrie quasi-sphérique et une convergence vers f\%ol pour les plus grands
segments tests.

= (foo+2%) = (fogr+2%)

5 N
21 - 2 :
Vo vol %
o "
. (fvél' 2%) = (fvf)l -2%)

r,/D r,/D

FIGURE 2.18 : Evolution de la fonction S, pour quatre microstructures contenant 64 sphéres
représentant 55% de la fraction volumique et dans le cas d’une évolution de
Percus-Yevick. L’échelle de couleur a été réduite afin de faciliter ’analyse.

En complément de la caractérisation par So, la Figure 2.19 compare les distributions des
plus proches voisins Hy des microstructures 6 et 11. Cette nouvelle analyse permet de rejeter la
microstructure 11 contrairement & la microstructure 6 qui, tant du point de vue de H,, que de
S, semble particuliérement aléatoire.

I’application de ces caractérisations aux microstructures de la série précédente confirme que
celles qui présentent 'anisotropie la plus forte ont au moins un défaut de désordre du point de
vue de S ou de Hy. Il semble donc que ces deux fonctions permettent de discriminer efficacement
les microstructures anisotropes pour un temps de caractérisation trés raisonnable.

29



Chapitre 2. Simulations dans le cadre de I’élasticité linéaire

0.015 ‘
........... #6
............... Aléatoire
0.01F
>
]
0.005 *
0 L e,
0.5 0.6 0.7 0.8 0.9
(a) r/D
0.015 ‘ ‘
.......... #11
............... Aléatoire
0.01¢
>
]
0.005 t
O L Ty
0.5 0.6 0.7 0.8 0.9

Fircure 2.19 : Comparaison des distributions des plus proches voisins des microstructures 6

(a) et 11 (b) avec la distribution théorique d’un systéme parfaitement aléatoire
(pointillés noirs) contenant une fraction volumique de 55% de sphéres.

60



2.2. Analyse statistique des microstructures chargées avec des sphéres et validation de leur
représentativité

Analyse optimisée

Une fois ce processus de sélection appliqué a la population de vingt microstructures, seules
sept sont conservées (précisément les numéros 3, 4, 6, 8, 14, 17 et 18). Leurs propriétés géomé-
triques du point de vue des fonctions Sy et H, sont respectivement reportées sur les Figures
2.20 et 2.21. Enfin leurs propriétés élastiques sont reprises dans la Figure 2.22. De maniére trés
satisfaisante, on note une réduction de la dispersion des modules d’un facteur deux et la suppres-
sion des microstructures avec les pires critéres d’isotropie. Par ailleurs, le comportement moyen
estimé pour chaque module (respectivement 80.9 MPa pour le module de Young et 27.9 MPa
pour le module de cisaillement) est tout a fait similaire & celui obtenu avec les vingt microstruc-
tures. Ainsi, une réduction de deux tiers des efforts nécessaires a la simulation éléments finis
des microstructures a pu aboutir & une caractérisation de meilleure qualité uniquement grace &
I'optimisation de la population considérée en validant a priori sa représentativité géométrique.
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F1GURE 2.20 : Evolution de la fonction Sy pour les six autres microstructures sélectionnées
contenant 64 sphéres représentant 55% de la fraction volumique.

En outre, I'imperfection rémanente de l'isotropie de la microstructure 6 (déviation standard de
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Ficure 2.21 : Evolutions coincidentes des distributions des plus proches voisins H, des sept

microstructures sélectionnées contenant 64 sphéres représentant 55% de la frac-
tion volumique avec la distribution théorique d’un systéme parfaitement aléa-
toire dans cette configuration (pointillés noirs).

10.2% pour le module de Young et 7.3% pour le module de cisaillement) confirme I'impossibi-
lité de générer un VER parfait avec si peu de particules et donc la nécessité de recourir & une
approche statistique, dans la configuration choisie pour cette étude.

Au-dela des microstructures présentées ici, ce processus de sélection a été mis en ceuvre au
moins deux autres fois par des opérateurs différents afin de gagner en objectivité. Son application
dans le cadre du stage de Nassim Zeroual et les études complémentaires qu’il a menées sont
résumées dans ’Annexe C. Dans tous les cas, la réduction de la dispersion des modules a été
confirmée de maniére remarquable. En revanche, I'influence d’une sélection controlée sur les
propriétés moyennes estimées est moins spectaculaire, dés lors que plus de 5 microstructures
sont considérées (avec une évolution de la pression de génération suivant 'EOS).

2.2.3 Validation de la représentativité des comportements mécaniques

Cette estimation moyenne des modules reste ’objectif central de la démarche de simulation
& partir de volumes élémentaires statistiques. Néanmoins, les prédictions des modéles d’homogé-
néisation analytiques divergent d’autant plus que le comportement des phases est contrasté et
que la fraction volumique considérée est importante (Gusev, 2016; Ghossein et Lévesque, 2012).
La configuration actuelle est donc située dans une gamme pour laquelle une divergence maximale
des modéles est enregistrée. Cependant, la confrontation peut s’appuyer sur ’étude récente de
Gusev (2016) qui donne acceés a des résultats de simulations numériques comparables tout en
confirmant la validité du modéle autocohérent généralisé (general self-consistent model, GSC) de
Christensen et Lo (1979) et Christensen (1990) dans la présente configuration.

Confrontations aux estimations analytiques

Pour consolider les bases de cette premiére confrontation, I’étude du comportement des VER a
été étendue en considérant différentes rigidités de la matrice comme le montre la Figure 2.23(a),
avec une matrice quasi-incompressible contenant une fraction volumique de 55% de billes. La
cohérence des approches numériques et analytique suivant I’évolution de la fraction volumique
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représentativité
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Ficure 2.22 : Modules de Young (a) et de cisaillement (b), normalisés par ceux de la matrice,
calculés suivant les trois axes principaux des sept microstructures sélectionnées
selon les critéres géométriques So et Hy (Figures 2.20 et 2.21). Les lignes en
pointillés représentent les moyennes des modules pour les sept microstructures.
(c) Critére supplémentaire d’isotropie évalué a partir du rapport des valeurs
moyennes des modules de Young et de cisaillement pour ces microstructures.
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Chapitre 2. Simulations dans le cadre de I’élasticité linéaire
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Ficure 2.23 : Modules de cisaillement obtenus & partir des VER et des simulations éléments
finis pour une matrice polymérique (Module de Young F,,) dans un état caou-
tchoutique (a) ou vitreux (b). La fraction volumique est de 55% en sphéres et les
résultats sans barre d’erreur sont directement extraits de la seule caractérisation
de la microstructure numéro 14 (suivant les 3 axes principaux).

proposée par Gusev (2016) peut ainsi étre étendue a une large gamme de comportements de
lélastomeére (de 3 MPa a 55 MPa). En effet, les deux approches sont concomitantes quelle
que soit ’étendue de la dispersion des estimations numériques prise en compte, avec ou sans
sélection des VER les plus représentatifs (comme illustré pour le cas Eyy = 5 MPa). Il convient
de souligner que cette cohérence est propre & ’approche autocohérente généralisée, les modéles
de Torquato (Torquato, 1991, 1998) et le modele différentiel de McLaughlin (1977) conduisant &
des estimations prés de 50% inférieures aux moyennes numériques.

La comparaison a ainsi pu étre étendue en considérant cette fois une matrice vitreuse, indui-
sant alors un contraste de phase plus faible (autour de 10® contre 10* dans le reste de I'étude). Un
coefficient de Poisson de 0.4 pour la matrice est également proposé. Les comportements obtenus
dans cette nouvelle configuration sont reportés sur la Figure 2.23(b). En premier lieu, comme
illustré pour le cas Em = 2 GPa, la dispersion des modules est bien plus faible dans ce cas alors
que les microstructures considérées sont parfaitement identiques. Ce constat souligne 'impact
notable du contraste de phase sur 'anisotropie effective des microstructures. Par ailleurs, cette
étude montre que, dans cette configuration, le modéle autocohérent généralisé sous-estime sen-
siblement les propriétés par rapport & 'analyse éléments finis. L’intérét de la réduction de la
dispersion obtenue grace a la sélection des meilleurs VER prend ici une dimension particuliére.
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2.2. Analyse statistique des microstructures chargées avec des sphéres et validation de leur
représentativité
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Ficure 2.24 : Cohérence globale entre les propriétés obtenues par analyse éléments finis (dans

chaque cas, moyenne obtenue sur sept microstructures sélectionnées), dans
létude de Gusev (2016), avec le modéle GSC, et expérimentalement.

En effet, alors que la bande de dispersion brute couvre en partie 'estimation analytique, la dis-
persion optimisée est totalement dissociée de son évolution, confortant la remise en question de la
cohérence des simulations numériques et du modéle autocohérent généralisé lorsqu’une matrice
vitreuse est prise en compte.

Intégration de la caractérisation expérimentale

Alors que la plupart des études se limitent & confronter les simulations numériques a des mo-
déles analytiques, rares sont les comparaisons directes avec le comportement de matériaux réels.
Cette absence de confrontation s’explique du fait des hypothéses simplificatrices introduites dans
les simulations, qui induisent des écarts substantiels dues & la complexité des matériaux réels,
perturbant alors les comparaisons. Le recours aux matériaux composites simplifiés, qui ont été
élaborés et caractérisés par nos soins, prend ici tout son sens. Il permet de lisser cette difficulté,
au moins dans le cadre de ’élasticité linéaire. Ainsi, les comportements moyens, obtenus numeé-
riquement, pour des fractions volumiques de 50 et 55% de billes avec les propriétés matériaux de
référence, ont été comparés aux données expérimentales en plus des prédictions du modéle au-
tocohérent généralisé. Ces estimations sont reportées sur la Figure 2.24 et une cohérence globale
de ’ensemble des approches est clairement visible.

Malgreé les difficultés dues aux spécificités du composite analysés (contraste de phase, frac-
tion volumique), un faisceau d’arguments vient donc étayer efficacité du processus proposé pour
générer des VER. En effet, en plus du caractére faiblement anisotrope des microstructures sé-
lectionnées, les propriétés moyennes estimées sont quantitativement en accord avec les données
expérimentales, le modéle autocohérent généralisé et la littérature (Gusev, 2016).

Un regard sur les microstructures rejetées

1l reste, néanmoins, a confirmer le défaut de représentativité mécanique qui aurait été obtenu
avec les configurations supprimées dés la phase de génération, sur la base de leur évolution de
pression.
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Ficure 2.25 : Modules de Young (a) et de cisaillement (b), normalisés par ceux de la matrice,
calculés suivant les trois axes principaux de deux microstructures ayant montrées
une pression divergente lors de la génération jusqu’a la fraction volumique de
55% de sphéres. (c) Critére supplémentaire d’isotropie évalué a partir du rapport
des valeurs moyennes des modules de Young et de cisaillement. Pour faciliter
la comparaison avec les microstructures représentatives, leurs comportements
moyens ainsi que la dispersion sont reportés avec et sans sélection des VER.

Comme évoqué lors de sa présentation, le critére supplémentaire d’isotropie ‘E/ 3 — 1! per-
met avantageusement de détecter une réorganisation dans la cellule. Ainsi, lorsque les micro-
structures présentant une chute de pression sont caractérisées mécaniquement, ce critére conduit
immanquablement & leur rejet (|E/3ﬁ - 1‘ ~ 0.58). En revanche, la seule prise en compte de ce
critére ne permet pas de rejeter les configurations ayant une divergence de la pression durant
leur génération. Leur caractérisation numérique présente, dans certain cas, une faible dispersion
des modules et un critére supplémentaire d’isotropie raisonnables, comme le montre la Figure
2.25. Cependant, les modules obtenus avec ces configurations sont prés de deux fois supérieurs
au cas des microstructures ayant une pression suivant I’EOS. Les confrontations aux comporte-
ments expérimentaux et analytiques prennent alors un intérét tout particulier dans la mesure o
elles permettent de détecter le défaut de représentativité du comportement des microstructures
ayant une pression divergente autorisant leur rejet. Si pour ces microstructures, d'un point de
vue morphologique, ’évolution particuliére de la distribution des plus proches voisins semblait
due & un phénoméne de clustering, il semble que, d'un point de vue mécanique, ce phénoméne
implique la mise en place de chemins de percolation des contraintes au travers des particules,
Azoug (2010) parle de bandes de transmission, expliquant ainsi leur rigidification.

Le cas de ces configurations reste néanmoins particuliérement intéressant dans la mesure
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2.3. Cas des inclusions irréguliéres et comparaison polyédres vs. sphéres

ou I'impact sur le comportement élastique est majeur (modules x2), tout en étant difficilement
détectable au travers des caractérisations classiques de la représentativité (Sa, isotropie). Cest
d’autant plus intéressant que ce type de conformations pourrait expliquer, au moins en partie, les
variations de comportements observables sur des propergols ayant exactement la, méme formula-
tion mais obtenus avec un processus de fabrication différent. Les enjeux capitaux qui en découlent
mériteraient d’y consacrer une analyse exhaustive. Néanmoins, afin d’éviter une divergence de la
présente étude, qui se ferait au détriment de la simulation de I’endommagement, cette voie n’a
pas été explorée plus en détails.

2.3 Cas des inclusions irréguliéres et comparaison polyédres vs.
sphéres

Fort de ’analyse exhaustive de la représentativité des VER chargés avec des sphéres, ’étude
peut étre étendue au cas des particules irréguliéres. Une premiére analyse du comportement des
microstructures chargées avec des polyédres va étre détaillée afin de permettre par la suite une
comparaison entre les deux types de VER. L’ensemble des microstructures considérées compor-
tera 55% de fraction volumique de particules avec les propriétés matériaux de références extraites
des composites modéles.

2.3.1 Analyse statistique dans le cas des inclusions polyédriques

L’isotropie des microstructures générées avec des polyédres a été analysée de la méme fagon
que dans le cas des inclusions sphériques, c’est & dire la caractérisation des dispersions des modules
de Young et de cisaillement et l'analyse du rapport des modules moyens (critére supplémentaire
d’isotropie). Une série de vingt microstructures a alors été générée et leurs caractérisations ont
été reportées sur la Figure 2.26. Le processus de génération a été répété dans son ensemble
pour chaque microstructure, en partant de distributions aléatoires différentes sans aucun lien
avec la série de la section précédente. Chaque numéro d’indexation définit donc une réalisation
indépendante avec une couleur dédiée. On constate que, contrairement aux cas des particules
sphériques, la dispersion des propriétés est bien plus restreinte que ce soit au sein d’une méme
microstructure ou vis-a-vis de la moyenne obtenue sur la population globale. Par ailleurs, les
écarts 4 l'isotropie sont proches de la valeur attendue (‘E/3ﬁ — 1‘ < 10%). Ainsi, une dispersion
autour des moyennes de l'ordre de + 10% est enregistré pour ces inclusions irréguliéres contre,
dans le cas des billes, environ + 30% sans sélection et au mieux + 15% aprés optimisation. Il
semble que la forme irréguliére des particules, tout en restant équiaxiale, améliore le caractére
aléatoire du systéme comparé au cas des sphéres, pour lesquelles le seul désordre est due &
la position de leur centre. Au regard de l’isotropie remarquable de ces VER et de la faible
dispersion des propriétés élastiques, il semble inutile d’optimiser la sélection des VER & partir de
leurs caractérisations géométriques. Ainsi, si la génération de ces microstructures est largement
plus chronophage que dans le cas des sphéres, elle peut avantageusement s’affranchir de 1’étape
de sélection a partir des fonctions d’ordre Sy et Hy.

2.3.2 Impact de la géométrie des particules sur le comportement élastique
linéaire

Une comparaison brute des propriétés moyennes estimées dans le cas des inclusions sphériques
(Figure 2.22) et des inclusions polyédriques (Figure 2.26) révele un écart proche de 10% pour
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Ficure 2.26 : Modules de Young (a) et de cisaillement (b), normalisés par ceux de la matrice,
calculés suivant les trois axes principaux de vingt microstructures contenant une
fraction volumique de 55% de polyédres. Les lignes en pointillés représentent les
moyennes des modules sur 'ensemble de la série. (¢) Critére d’isotropie évalué a
partir du rapport des modules de Young et de cisaillement moyen pour chaque
microstructure.
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2.3. Cas des inclusions irréguliéres et comparaison polyédres vs. sphéres

les deux modules avec des zones de dispersions concomitantes. Ainsi, la géométrie des inclusions
semble avoir un impact du second ordre sur le comportement élastique du composite. Une prise
de recul vis-&-vis des simulations a alors été suggérée pour s’assurer qu’aucun biais numérique
ne perturbe 'analyse comparative.

Cette démarche a permis de mettre en évidence un impact trés différent de la compressi-
bilité de la matrice en fonction de la forme des particules. La prise en compte d’un module
de compressibilité de la matrice raisonnable, de l'ordre de 3 GPa (coefficient de Poisson équi-
valent de 0.4996667), a permis de détecter une sous-estimation de plus de 10% des propriétés
des microstructures avec polyeédres lorsqu’aucune translation aléatoire, permettant d’éventuelle-
ment réduire la distance entre polyédres, n’avait été appliquée pendant la génération. En effet,
si les rotations aléatoires permettent de supprimer les couches réguliéres de matrice, en auto-
risant des sommets & se rapprocher, le volume d’élastomére confiné reste trés faible car il est
impossible de générer de trés fines épaisseurs de matrice bloquées entre deux plans. Or, de telles
configurations peuvent étre observées en analysant attentivement tant la morphologie des pro-
pergols chargés en RDX (Figure 1.5(b)) que celle du composite modeéle chargé avec des éclats
de verre (Figure 1.7(b)). Comparativement, ce constat se rapproche des conclusions de Gusev
(2016) a propos des distances interparticulaires dans le cas d’inclusions sphériques. Une prise en
compte insuffisante de possibles zones de confinement de la matrice induit une sous-estimation
des propriétés élastiques. C’est sur cette base que des translations aléatoires ont été adjointes,
de maniére standard, pour générer les VER chargés avec des polyédres. Le choix d’'un compor-
tement quasi-incompressible de la matrice (k=3 GPa, raisonnable pour un polymére), plutot
qu’une hypothése théorique d’incompressibilité est également justifiée par les mémes raisons.

D’autre part, cette configuration permet de calculer un module de compressibilité pour les
microstructures, confortant & nouveau la représentativité du comportement mécanique des VER
dans le cadre de I’élasticité linéaire. En effet, un gonflement hydrostatique peut étre appliqué
a une microstructure contenant 55% de particules polyédriques ayant subi a la fois des trans-
lations et des rotations aléatoires pendant la génération. Le module de compressibilité de 6.12
GPa obtenu est une fois encore en adéquation avec le module de 6.17 GPa estimé avec le modéle
autocohérent généralisé, confirmant quantitativement la cohérence des simulations numériques
pour un déplacement hydrostatique. Cette confrontation démontre ainsi l'intérét de 1’étape de
translation aléatoire dans la phase de génération pour assurer la représentativité du comporte-
ment des microstructures numériques. Une fois encore, cette bréve analyse souligne que la prise
en compte du seul critére d’isotropie des cellules ne peut suffire & assurer leur représentativité.
En effet, les microstructures obtenues avec uniquement des rotations de polyédres, oubliant les
translations, sous estiment les valeurs moyennes des modules malgré une isotropie remarquable.

Une analyse fine a également été mise en ceuvre afin de s’assurer de la bonne convergence
du maillage des 40 microstructures présentées dans ’ensemble du chapitre (20 avec des sphéres
et 20 avec des polyédres). Cette étude a permis de confirmer les résultats obtenus tout en dé-
montrant un impact trés positif des éléments quadrique (C3D10 et C3D10H) pour assurer cette
convergence.

Conforté par les vérifications additionnelles détaillées dans les paragraphes précédents, la
Figure 2.27 propose une comparaison des propriétés moyennes estimées pour les deux types
d’inclusion avec la zone couverte par leur dispersion. Dans le cas des sphéres, seule la sélection
optimisée de VER a été considérée. On observe une superposition importante, voire compléte,
des zones de dispersion des modules avec une rigidité moyenne de VER chargés avec des sphéres
seulement 11% supérieure. Ceci confirme l'impact presque négligeable de la géométrie de charge,
toute chose égale par ailleurs.

69



Chapitre 2. Simulations dans le cadre de I’élasticité linéaire

14

13

12

E/Em

10

14

13

1/ b

1

10

(b)

F1GURE 2.27 : Modules de Young (a) et de cisaillement (b), normalisés par ceux de la matrice,
calculés suivant les trois axes principaux, de sept microstructures avec sphéres
sélectionnées selon les critéres géométriques (S2 & Hy) et de vingt microstruc-
tures avec polyédres, contenant toutes deux une fraction volumique de 55%. La
dispersion des propriétés ainsi que leur moyenne sont mises en évidence pour
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2.4. Syntheése

Bien qu’elles soient peu nombreuses, quelques études proposent des comparaisons dans le
méme esprit. Les plus courantes se focalisent sur des polyédres de Platon (donc réguliers) et ne
considérent que des fractions volumiques faibles, de I'ordre de 20% (Ogierman et Kokot, 2014;
Bohm et Rasool, 2016; Drach et al., 2016). Elles tendent & démontrer que ce type de polyédres in-
duit une rigidité supérieure aux cas des inclusions sphériques avec une convergence des propriétés
qui suit 'augmentation du nombre de faces des polyédres. Au contraire, ’analyse développée ici
tend & prouver que lorsque des particules irréguliéres sont prises en compte, combinées a une tres
forte fraction volumique, la tendance s’inverse. Ce constat est en adéquation avec une partie des
résultats de Gudlur et al. (2014) (avec des polyédres irréguliers) bien que la fraction volumique
considérée soit de 20%. Quel que soit la famille de composites pour laquelle une rigidité plus
importante est enregistrée, ces études et la présente analyse s’accordent sur Ueffet trés limité de
la géométrie des particules sur le comportement des matériaux hétérogénes en élasticité linéaire.

2.4 Synthése

Ce chapitre a débuté par une présentation détaillée des stratégies de génération des micro-
structures. Dans le cas des particules sphériques, les éléments clé de ’algorithme de Lubachevsky
et Stillinger, qui simule une dynamique moléculaire, ont été présentés en se focalisant sur les para-
metres pilotant son évolution. Par ailleurs, la possibilité de suivre une pression théorique pendant
la génération a été introduite avec une équation d’état supplémentaire donnant accés a une évo-
lution théorique de la pression pour un systéme de sphéres rigides parfaitement aléatoires. FEn
fonction du rapport des paramétres de génération, différents types d’évolution de la pression ont
alors pu étre observés. Les microstructures correspondant a chaque évolution ont été confrontées
a deux fonctions de caractérisation de ’ordre géométrique qui se sont révélées particuliérement
discriminantes dans la configuration de I’étude. Ainsi, deux des trois évolutions caractéristiques
de la pression ont présenté des défauts systématiques de désordre. Par conséquent, sur la seule
base de I’évolution de la pression, les défauts de représentativité de certaines microstructures
peuvent étre détectés. Ces analyses offrent un moyen de régler les paramétres de génération afin
d’obtenir uniquement des évolutions de pression suivant I’équation d’état conduisant alors a des
microstructures aux propriétés d’ordre géométrique variable. Les microstructures générées ont
été maillées avec des conditions aux limites périodiques. La mise en ceuvre de cette approche a
été détaillée en soulignant la complexité introduite par la nécessité de ne pas trop restreindre les
distances entre les particules. Ce cadre de simulation et les stratégies de raffinement du maillage
mise en place ont pu étre validés par comparaison avec une étude extraite de la littérature.

Dans le cas des polyédres, un algorithme de génération a été développée sur la base d’un
diagramme de Voronoi et d’une rétractation des polyédres obtenus. Cette approche a été enrichie
par une phase de perturbation de leur position (translations) et de leur orientation (rotations)
afin de supprimer la régularité des espaces interparticulaires. Si la mise en place d’un maillage
périodique n’a pas induit les mémes difficultés que dans le cas des particules sphériques, une
proximité trop importante entre deux points a dii étre détectée et corrigée pour éviter un échec
de la discrétisation. En outre, le nombre de polyédres & considérer pour obtenir un volume
élémentaire statistique n’étant pas aussi claire que pour le cas des sphéres, les propriétés élastiques
de microstructures avec un nombre croissant de polyédres ont été estimées. De méme que pour les
sphéres, cette analyse a démontré qu’'une configuration périodique avec 64 inclusions présentait
des estimations satisfaisantes et des dispersions raisonnables.

Par la suite, de facon & permettre une confrontation des simulations numeériques a des résultats
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expérimentaux, le comportement mécanique de composites simplifiés a été étudié. Le processus
d’élaboration de ces matériaux en laboratoire a été détaillé, ainsi que la campagne de caracté-
risation de leur comportement et de celui de la matrice, dans le cadre des petites déformations.
Celle-ci a été, par la suite, complétée par une caractérisation du comportement de la madtrice
et du composite en grandes déformations. L’ensemble de ces caractérisations d’un matériau trés
proche des microstructures numeériques permet d’envisager des comparaisons qualitatives, voir
méme quantitatives, des propriétés élastiques et plus tard du comportement endommagé en
grandes déformations. Par ailleurs, le comportement des phases implémenté dans les simulations
éléments finis sera essentiellement basé sur ces caractérisations expérimentales.

Des analyses statistiques du comportement en élasticité linéaire ont été mises en ceuvre en
se focalisant sur I’anisotropie des microstructures au travers de trois critéres : la dispersion des
modules de Young et de cisaillement et la valeur du rapport des modules moyens. En effet, un
des critéres les plus classiques de validation de la représentativité de ce type de microstructure
consiste & les confronter & l'isotropie des matériaux de référence.

Dans le cas des sphéres, vingt microstructures générées avec une pression suivant ’équation
d’état ont été analysées, aboutissant a une dispersion trés large des propriétés élastiques et, dans
certain cas, une anisotropie notable. Une sélection de ces microstructures, sur la base de leurs
caractéristiques géomeétriques, a alors été proposée. Les sept microstructures qui sont finalement
conservées conduisent aux mémes modules moyens avec des dispersions réduites de moitié. La
sélection des microstructures a ainsi permis de réduire drastiquement les efforts de calcul tout
en aboutissant & des résultats de meilleur qualité.

Cependant la finalité de la démarche de simulation basée sur des volumes élémentaires sta-
tistiques étant 'estimation des propriétés moyennes, les valeurs obtenues ont été confrontées au
modele autocohérent généralisé dont la validité pour la configuration de I’étude ( fo] =50-55%)
a été récemment confirmée. Cette étude comparative permis de valider, sur une large gamme de
rigidité de la matrice élastomérique, la cohérence quantitative des modules estimés par simula-
tion numérique et avec le modéle analytique. En revanche, dans le cas d’une matrice vitreuse,
un écart substantiel entre les simulations et 'approche analytique a été mis en évidence, en
particulier lorsque la dispersion des comportements est réduite grace a la sélection des micro-
structures. Enfin, les estimations obtenues par simulation numeérique ont aussi été confrontées
aux caractérisations expérimentales démontrant alors une cohérence remarquable entre les deux
approches.

Cette étude comparative a été complétée par une bréve analyse des propriétés mécaniques des
microstructures rejetées du fait de leur évolution de pression trop éloignée de I’équation d’état.
Si dans un cas (chute de la pression) elles présentent un défaut évident d’isotropie, dans le cas
d’une évolution de la divergence de la pression, des microstructures remarquablement isotropes
peuvent parfois étre obtenues. En revanche, leur rigidité est largement supérieure (facteur ~2)
aux données expérimentales et aux estimations analytiques, confirmant 'intérét de la validation
expérimentale mise en ceuvre précédemment. Cette effet de rigidification étant particuliérement
marquant, il pourrait cependant faire ’objet d’une étude exhaustive.

Les microstructures contenant des particules irréguliéres (polyédres) ont enfin été analysées
avec une nouvelle approche statistique. De maniére remarquable, leurs propriétés présentent une
dispersion bien moindre que dans le cas des particules sphériques, méme en prenant en compte
I'amélioration offerte par la démarche de sélection des microstructures les plus représentatives.
Aussi, dans cette nouvelle configuration, la détection des microstructures les plus aléatoires ne
présente qu’un intérét trés limité. L’étude a donc pu se focaliser directement sur l'impact de
la forme des inclusions, en petites déformations. Du fait d’un écart trés réduit des propriétés
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2.4. Syntheése

moyennes obtenues (=10%), cette analyse comparative a été menée avec un soin particulier pour
s’assurer qu’elle n’était perturbée par aucun biais numérique. Ainsi, la prise en compte de la
quasi-incompressibilité de la matrice (k=3GPa), plutét qu’une incompressibilité parfaite (k=00)
a pu étre analysée démontrant un effet modeste mais non négligeable sur le comportement li-
néaire, d’oll sa prise en compte dans ’ensemble de 1’étude. Par ailleurs, ce nouveau module de
compressibilité, plus cohérent avec la réalité, a mis en évidence la nécessité de perturber la posi-
tion (translation) des particules irréguliéres lors de la génération des microstructures contenant
des polyédres. Bien que ces considérations aient modifié, a priori, I’ensemble du cadre des simu-
lations numériques, un effet toujours trés restreint de la forme des particules a été identifié, avec
une rigidité légérement supérieure dans le cas des VER contenant des particules sphériques.
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Chapitre 3

Simulations de ’endommagement

Ce troisiéme chapitre propose une présentation
des outils et des stratégies mis en ceuvre afin d’implémenter les
modéles de zone cohésive avec une validation des approches sé-
lectionnées. Le comportement en grandes déformations des com-
posites simplifiés ainsi que les particularités de leur endommage-
ment a I’échelle locale sont ensuite rappelés et confrontés aux ten-
dances obtenues par simulation numérique a partir de trois jeux
de paramétres de zone cohésive. Par la suite, une comparaison
quantitative des comportements macroscopiques sera envisagée et
conduira a proposer une étude paramétrique numérique mettant
en évidence l'influence des propriétés d’interface sur le compor-
tement global. Cette analyse donnera accés a une meilleure com-
préhension de 'endommagement permettant d’identifier quelles
modifications des propriétés locales peuvent conduire 4 une op-
timisation du comportement global. Enfin, I'influence de la géo-
métrie des charges, dans le cadre des grandes déformations avec
endommagement, sera analysée.

« Réaliser la représentation de irreprésentable, voir linvisible, toucher et percevoir 'impalpable. »
Novalis (1772-1801)
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Chapitre 3. Simulations de ’endommagement

3.1 Mise en ceuvre des zones cohésives

La simulation micromécanique dans le cadre de I’élasticité linéaire a permis d’analyser et
de conforter la représentativité des microstructures sélectionnées permettant de les considérer
comme des VER. Elle a, par ailleurs, offert la possibilité de mener une premiére étude de 1’'im-
pact de la forme des charges sur les propriétés des composites fortement chargés, démontrant
uniquement un effet de second ordre aux petites déformations. Cependant, les propergols ont
une gamme de comportements qui dépasse largement les petites déformations. De plus, ’endom-
magement constitue une caractéristique importante de leur réponse mécanique dés lors que de
grandes déformations sont considérées. Les modéles de zone cohésive semblent étre un outil idéal
pour permettre la simulation des décohésions (section 1.3.1), autorisant alors une extension de
I’étude & des déformations plus importantes.

3.1.1 Contexte de mise en oeuvre des zones cohésives

I’analyse va donc se focaliser sur la capacité des zones cohésives a reproduire les principales
tendances du comportement des élastoméres fortement chargés, en particulier celles des maté-
riaux composites simplifiés (section 1.1.3). Une premiére mise en ceuvre de cette approche, en
trois dimensions, a déja été proposée par Toulemonde (2016). Néanmoins, elle ne s’est pas reposée
sur une analyse préalable aux petites déformations de la représentativité des cellules. En outre,
si la paramétrisation de la loi de zone cohésive choisie repose sur une évaluation expérimentale
de I’énergie d’endommagement et une mise en adéquation du comportement macroscopique, elle
aboutit & un comportement local incohérent. En effet, dans les simulations de Toulemonde (2016)
comme dans celles de Gilormini et al. (2017), des analyses complémentaires ont démontré qu’a
I’issue des calculs, les zones cohésives endommagées ne I’étaient que trés partiellement.

Fort de ce constat, avant d’envisager une analyse quantitative similaire a celle proposée par ces
études, 'applicabilité des zones cohésives, dans un cadre concordant avec la géométrie & I’échelle
microscopique, va étre étudiée. Afin d’éviter toute incohérence, ’analyse propose une combinaison
originale de I'examen du comportement global simulé et de 'observation de ’endommagement
local des microstructures numériques.

Dans ce contexte, dés les premiéres simulations avec des zones cohésives, la problématique de
la convergence des calculs, apparait comme critique. En effet, si les zones cohésives permettent
théoriquement de reproduire ’endommagement par décohésion des interfaces matrice/particule,
les simulations ont tendance a diverger dés qu’apparaissent les premiéres décohésions complétes.
Elles ne permettent alors qu’une simulation trés partielle du comportement endommagé. Ce
phénomeéne est d’autant plus marqué que les zones cohésives ont une longueur caractéristique
faible. Or, pour garantir la cohérence des paramétres de zone cohésive, des déplacements &
rupture de 'ordre d’un dixiéme du rayon doivent étre considérés, permettant alors d’envisager
une décohésion compléte de nombreux éléments pour une déformation globale atteignant 10-15%
(en adéquation avec le comportement des composites modeéles évoqués dans le premier chapitre,
Figure 1.13 de la section 1.2.2).

Ainsi, si les motivations & D'origine du choix de I'outil de simulation de I’endommagement
et du celui de la loi de zone cohésive de Tvergaard et Hutchinson (1993) ont été présentées en
section 1.3.4, il reste & détailler les stratégies mises en ceuvre afin d’optimiser la convergence
numeérique et I'implémentation de ce comportement dans Abaqus/Standard.2018.
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Chapitre 3. Simulations de ’endommagement

3.1.2 Régularisation visqueuse

Dés lors que des éléments cohésifs sont introduits dans des simulations numériques menées
par un solveur implicite, la plupart des configurations aboutissent & une divergence prématurée,
empéchant une véritable estimation du comportement endommagé.

Pour surmonter cette difficulté, la stratégie de Gao et Bower (2004) développée pour une
loi de zone cohésive de Xu et Needleman (1994) a été adaptée au modeéle de zone cohésive
sélectionné. Ils proposent d’ajouter un facteur de viscosité, uniquement artificiel, & I’expression
des contraintes interfaciales. L’équation 1.2 prend alors la forme :

T, = g(;p if 0, < 0 (compression)
a(I) 5n .
T, = " — fé,
2, T <5f) Hon =0 (3.1)

= g5 o ()
0n et 0y définissant toujours les composantes normales et tangentielles de la séparation de I'in-
terface, ® le potentiel d’interaction et T), et T; les efforts normaux et tangentiels (section 1.3.1
et Figure 1.24). Cette technique, souvent appelée régularisation visqueuse, est couramment uti-
lisée pour améliorer la convergence numeérique (Chaboche et al., 2001; Hamitouche et al., 2008).
L’objectif est de retarder la divergence du calcul sans entrainer de modification visible du com-
portement mécanique obtenu.

Afin de poursuivre la démarche de restriction des paramétres de simulation (section 1.3.1), les
facteurs de viscosité normale (, et tangentielle (; ont été considérés identiques (¢). Par ailleurs,
conformément aux analyses de Gao et Bower (2004) pour une configuration simplifiée, la valeur
de ce facteur a été estimée autour d’un millieme de I'énergie d’adhésion (I') divisée par la vitesse
caractéristique du déplacement imposé a la cellule. Les premiéres utilisations de cette technique
ont permis de retarder la divergence jusqu’a des déplacements sept fois supérieurs par rapport
aux calculs bruts. Néanmoins, en plus du recul notable de la divergence, la validation de cette
stratégie nécessite la confirmation de son influence négligeable sur le comportement mécanique.
Les détails de cette validation seront présentés dés lors que le cadre précis de 'implémentation
des zones cohésives aura été détaillé.

La mise en ceuvre de cette technique complexifiant encore le cadre des simulations en grande
déformation, elle justifie une fois de plus le recours & un modéle de zone cohésive simple afin de
tester son efficacité sur une configuration restreinte.

3.1.3 Implémentation des éléments cohésifs et affichage d’un parameétre d’état

La loi de zone cohésive de Tvergaard et Hutchinson (1993) est directement disponible dans
Abaqus/Standard.2018 mais uniquement pour des éléments linéaires. Or, les analyses menées
dans le cadre de 1’élasticité linéaire (chapitre 2) ont montré Uintérét d’un maillage quadratique
pour la convergence des calculs. De plus, la régularisation visqueuse n’est pas proposée dans les
éléments standard. Une routine UEL a donc été développée sur la base de Park et Paulino (2012)
pour implémenter la zone cohésive sélectionnée ainsi que la régularisation visqueuse présentée
plus toét. La loi de zone cohésive s’appuie alors en majorité sur le facteur de décohésion ), in-
troduit en section 1.3.4, qui est fonction de J, et d;, les composantes normale et tangentielle
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3.1. Mise en ceuvre des zones cohésives

Ficure 3.1 : Tllustration de ’élément cohésif prismatique & 12 nceuds implémenté dans les
simulations (les nceuds dupliqués sont identifiés par " ’ ") avec son repére local

- — .
(?7 t1, tg), son déplacement ? et les efforts transmis ?

de la séparation de l'interface | A = \/((5n/50)2 + (6;/6°)? ). Dés lors que la zone cohésive est

rompue, ce parameétre adimensionnel vaut A = 1. Afin d’enregistrer ’évolution de I’endommage-
ment et d’éviter des effets incohérents d’autoréparation, la valeur maximale de ce paramétre est
sauvegardée au travers d'un parameétre A" (¢) = maxy [A(t)].

Une variable d’endommagement D peut alors étre définie, valant zéro deés lors que le dépla-
cement critique 0° n’est pas atteint et augmentant jusqu’a un pour le déplacement a rupture

6f
1 (=%
Fii

Les contraintes interfaciales sont alors exprimées dans la UEL selon :

T, = K 6, if 6, < 0 (compression)
d (b, .
B r d /8\] on (3.3)
ﬂl__K<1_D>6t+§dt<5f>_'5t
[ d [(6:\] 0w
Tp=|K(1-D S(2)].
n= |K{=D)ot o (5f)_ 5,

dans le repére local de chaque élément cohésif (Figure 3.1) et en prenant en compte la régularisa-
tion visqueuse pilotée par ¢; K, 6¢, 67 paramétrant la loi (Figure 1.25). Les indices — et — se
référant aux deux composantes du plan tangent a l'interface et les crochets (o) correspondent aux
parenthéses de Macaulay, c’est & dire & la partie positive de la variable. Les dérivées temporelles
sont évaluées sur l'intervalle de chaque incrément temporel du schéma de Newton-Raphson grace
a un enregistrement des déplacements précédents sous forme de variables internes.

En plus de cette expression des contraintes interfaciales, la matrice tangente est nécessaire
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afin de controler I’évolution du schéma itératif. Cette matrice doit prendre la forme

oly 0Ty 0Tn
00y1 002 00y,

8Tt2 8Tt2 8Tt2

J= 3.4
06y 02 0Oy (34)
or, J1, 0J1,
001 062 06,
Les dérivées peuvent, d’une part, se décomposer comme :
oT, 0T, . 06y 0T, 5ﬁ (3.5)
004 06, 004 08 6 ’
0Ty 0Ty 0Ty oy 0Ty (3.6)

95, 0T, 06, 06 06,

En considérant :

1,045
0 = (/04 + 0% et Ty; = t&t“ (3.7)

Les autres dérivées des contraintes tangentes sont obtenues sur la base des décompositions
suivantes,

oT,; 0T, 86 6,; T, 0O(1/8;) 86 T oT, T\ [6;\>
ti _ Oft 00t Ot | 1t (1/6¢) tTt(Sti:*t-F oly 1t Oti (3.8)
00y 08 00y 6 Oy 95, 06 5 o5, o6 ) \ o,
Enfin,
0Ty 0T, 6 | 06 Ty 8(1/5t)T5 (0T, Ty (6udy (3.9)
80y 06 6 b0 Doy 0 \as o 52 '
On en conclut donc :
2
Ty t Ot o1y J 04104 oTy §
Be(@-B)(8) (B-D)(9) &%
2
— 0 020 0 0, o7y §
=l @B () Be(-p)(e) BE| oo
00t Ot 00t Ot 0on,

La matrice peut alors étre évaluée en fonction des 4 états possibles de la zone cohésive & I'instant
considéré : interface saine (D = 0), évolution d’un endommagement partiel (0 < D < 1, D > 0),
interface partiellement endommagée sans évolution (0 < D < 1, D = 0), interface rompue
(D >1).

L’introduction des éléments, dont le comportement est piloté par la UEL, est rendue possible
par duplication de tous les nceuds situés & la surface des particules a 'aide d’une routine Fortran
(Figure 3.1). Pour ceux qui sont également inclus sur une face de la cellule, les nouvelles équations
de périodicité sont ajoutées a la liste générée par Netgen. Ainsi, & partir des nceuds interfaciaux,
originaux et dupliqués, des éléments cohésifs prismatiques a 12 nceuds avec une épaisseur nulle
sont définis.

Les analyses tomographiques de 'endommagement des matériaux composites simplifiés pro-
posées en section 1.2.3 invitent & envisager une comparaison des champs d’endommagement
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3.1. Mise en ceuvre des zones cohésives

Contrainte Principale
A Max. O e

AN

0.005 0.01 0.015 0.02 0.025 0.03 0.035 0.04

d (mm)

Ficure 3.2 : Validation, pour une unique zone cohésive, du comportement implémenté via
la UEL. Le comportement des 2x2 éléments qui entourent la zone cohésive est
définie comme infiniment rigide comparé a I'interface.

locaux. Or, l'utilisation d’'une UEL dans Abaqus/Standard.2018 ne permet pas d’afficher direc-
tement des champs relatifs aux éléments pilotés. Cet obstacle a été contourné en introduisant
des éléments factices afin de permettre un affichage d’'une variable d’état des éléments cohésifs.
Ainsi, la routine Fortran, permettant la création des éléments cohésifs, a été étendue pour dé-
finir des éléments membranes quadratiques (6 nceuds) a la surface des particules. Une routine
UVARM permet alors de transférer 4 ces nouveaux éléments n’importe quelle variable interne
provenant de la UEL (Roth et al., 2012). Aussi, pour chacun des trois points d’intégration des
éléments cohésifs une variable interne correspondant au facteur de décohésion d’interface A\ a été
enregistrée et retranscrite dans les éléments membranes. Pour s’assurer que ces derniers ne soient
qu’un outil de représentation, sans impact sur la réponse des microstructures, leur comportement
mécanique est piloté par un module de Young de 10720 MPa et un coefficient de Poisson de 0.25.

Cette stratégie permet aussi bien d’analyser la morphologie de 'endommagement dans la
microstructure que de suivre des marqueurs statistiques. Parmi eux, la séparation maximum au
sein de la microstructure (maxy) [A]) a fait 'objet d’une attention toute particuliére. En effet,
une représentation systématique de ce paramétre sur la loi de zone cohésive permet de vérifier
dans quelle mesure le comportement cohésif a été exprimé, au moins dans les zones les plus
endommagées de la microstructure. Cette analyse permet de détecter si les paramétres de zone
cohésive choisis ont conduit, en fin de sollicitation, a des décohésions complétes, en adéquation
avec les observations expérimentales (Figure 1.18(c), par exemple).
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Fiaure 3.3 : Comparaison de la réponse en contrainte—déformation d’une microstructure nu-
mérique soumise & une traction uniaxiale en implémentant, ou non, un facteur
de viscosité dans la loi de zone cohésive de Tvergaard et Hutchinson (1993). La
divergence numérique est identifiée par une croix.

3.1.4 Validation de la stratégie de mise en ceuvre des zones cohésives

Une fois la UEL implémentée, I'effet négligeable du paramétre de viscosité peut étre controlé
en gse focalisant sur une rare configuration pour laquelle la divergence intervient tardivement,
sans régularisation.

Comme le montre la Figure 3.3, aucun impact n’est visible sur le comportement, alors méme
que la réponse est fortement non-linéaire. Cette confirmation est d’autant plus robuste que 'exa-
men des champs d’endommagement a confirmé, pour les deux configurations, I’endommagement
total de nombreux éléments cohésifs bien avant la fin des calculs. La régularisation visqueuse
permet donc bien de retarder la divergence, ici pour un déplacement environ 1.5 fois supérieur,
sans aucune modification du comportement. Les nombreuses configurations testées semblent, par
ailleurs, démontrer que seul 'ordre de grandeur du paramétre de viscosité impacte les simula-
tions. Aussi, pour tous les jeux de paramétres de zone cohésive testés par la suite, la méme valeur,
(=2.3.107% MPa/s a été considérée.

La réponse reportée sur la Figure 3.3 révéle également la présence d’un léger pic au niveau du
déplacement au moment oil le calcul brut a divergé. Il semble que la viscosité artificielle a permis
de canaliser cette divergence pour permettre la poursuite du calcul. Néanmoins, dans certains
cas, ce type de phénoméne entraine ’apparition de multiples oscillations d’amplitude importante
et croissante, dans le méme esprit que les perturbations observables avec un solveur explicite.
Lorsqu’ils interviennent, ces artéfacts seront exclus des comportements présentés. Sur toutes les
Figures présentant un comportement macroscopique numérique, la croix finale X correspond
soit a la divergence numérique soit au début d’une phase d’oscillations divergentes (& ne pas
confondre avec *, la rupture expérimentale d’un matériau). Globalement, sur I'ensemble des
résultats proposés ces deux scénarii interviennent dans les mémes proportions.

Enfin, la Figure 3.1 offre une premiére observation d’un champ de décohésions pour une
configuration réduite (8 sphéres a 55%). Elle confirme 'intérét de cette approche vis-a-vis de la
simple observation du champ de déformation. En effet, dans ce second cas seul les décohésions
en surface sont visibles, sans aucune information sur leurs états (partiellement ou totalement
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Ficure 3.4 : Observation classique (a) du champ de contraintes et de déformations par rap-
port & une analyse directe (b) du champ de facteur de décohésion A pour une
microstructure réduite & 8 spheres (f;,o] =55%).

endommagées). A contrario, le champ de décohésions permet une visualisation au ceeur de la
microstructure et la reconnaissance des éléments partiellement (échelle de couleurs) ou totalement
(noir) endommageés.

On peut observer également, sur Uinterface en bas & gauche du champ d’endommagement
(Figure 3.4(b)), une interface qui semble incohérente (triangle bleu au milieu d’une interface
verte). Ce défaut, aussi observé par d’autres utilisateurs, est inhérent a I'implémentation d’une
UVARM dans un calcul mené sur plusieurs nceuds de cluster. Si, dans le cas présent, il n’induit
qu’une erreur visuelle, il pourrait entrainer de plus grandes complications si les valeurs extraites
de la UVARM devaient étre directement exploitées.

Dans ce contexte, les simulations comptent prés d’un million et demi de degrés de liberté et
les calculs durent entre 12 et 36 heures lorsqu’ils sont menés sur 10 noeuds de cluster (2.5 GHz
Intel Xeon E5-2640 CPU avec 64 GB de RAM), d’ou l'intérét de I’étape d’analyse, a priori, de
la représentativité des microstructures pour les simulations en grandes déformations.

3.2 Tendances des comportements simulés aux échelles globale et
locale

Sur la base de ce nouveau cadre de simulation, capable de reproduire les décohésions ma-
trice/particule, la réponse des VER et leurs champs d’endommagement vont étre analysés. Les
analyses micromécaniques des propergols reposant traditionnellement sur une représentation
sphérique des charges, cette premiére analyse sera entiérement consacrée a des VER chargés
avec des sphéres. La microstructure numéro 8 de la section 2.2 a été choisie comme référence
pour son isotropie remarquable et son nombre raisonnable de degrés de libertés.

Le comportement des phases est choisi en conformité avec les analyses du chapitre 2. Pour
rappel, un modeéle de Ogden (1982) a permis de reproduire le comportement de la matrice (Fi-
gure 2.13) avec une seule paire de parameétres u=0.3 MPa et a=3.2. Le facteur de compressibilité
de la loi hyperélastique est fixée & D=6.6667.10"* MPa~!, correspondant & un module de com-
pressibilité k=3 GPa. Dans le méme esprit que la validation des VER en petites déformations,
cette section propose d’analyser en détails la capacité des simulations avec endommagement co-
hésif & reproduire le comportement des matériaux composites simplifiés. Cette étude est, pour
le moment, restreinte & une analyse comparative des tendances spécifiques observées en grandes
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F1cURE 3.5 : Les quatre étapes du comportement en traction uniaxiale du composite chargé
avec 55% de billes de verre, combinées & des coupes tomographiques illustrant
I’état d’endommagement local & chaque étape.

déformations.

3.2.1 Endommagement du composite modéle contenant des billes de verre

La caractérisation du comportement en grandes déformations du matérian composite avec
des billes de verre a été détaillé dans le chapitre 2 (Figure 2.16). Il a été obtenu par vidéoextenso-
métrie pour des sollicitions quasi statiques (0.1mm/min) a 20°C sur trois éprouvettes. La Figure
3.5 rappelle 'excellente répétabilité obtenue, malgré de trés fortes non-linéarités. Sur cette ré-
ponse, quatre phases de comportement peuvent étre identifiées et I’état d’endommagement local
correspondant a pu étre observé par tomographie sur une éprouvette chargée.

En premier lieu, le comportement est linéaire alors qu’aucune décohésion n’est visible locale-
ment dans le composite. Par la suite, un adoucissement apparait avec des décohésions réparties de
maniére homogéne dans la microstructure. Elles sont localisées au niveau des péles des particules
dans les sens de la traction. Pour un niveau de déformation plus important, le comportement est
affecté par une inflexion tout a fait singuliére alors que, sur les tomographies, quelques fissures
(coalescence par localisation des décohésions) sont visibles. Enfin, le début d’une reprise de rai-
deur est perceptible sur le comportement, accompagnée, a 1’échelle des particules, de ’apparition
d’un nombre croissant de fissures avec une ouverture (mode I) qui semble constante.

Sur la base de cette analyse, trois jeux de paramétres de zone cohésive, listés dans le Tableau
3.1, ont été sélectionnés pour reproduire ce type de comportement. Intuitivement, le paramétre
K ne pilote que la réponse linéaire du matériau composite. Les autres configurations considérées
se focaliseront donc exclusivement sur les parameétres modifiant la pente d’endommagement de
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K (MPa) T¢ (MPa) 67 (mm)

Jeu 1 : référence 70 0.050 0.04
Jeu 2 : grand 6f 70 0.050 0.10
Jeu 3 : petit T° 70 0.025 0.04
TaBLE 3.1 : Paramétres de zone cohésive de référence pour 1’étude.

—4— Premier jeu de parametres
-& - Deuxiéme jeu de parametres
- Troisiéme jeu de parametres |

d (mm)

Ficure 3.6 : Hllustration de ’évolution des trois lois de zone cohésive étudiée en détails. Leurs
parameétres correspondants sont listés dans la Table 3.1. Les symboles permettent
d’identifier la séparation maximum atteinte par ’élément le plus endommagé au
moment de la divergence, pour la microstructure de référence chargée avec des
sphéres.

la loi de zone cohésive, T¢ et §7.

Les évolutions de loi de zone cohésive correspondantes sont illustrées sur la Figure 3.6. On
constate que pour ces paramétres, le déplacement critique d’initiation de 'endommagement §¢
est trés faible par rapport au déplacement & rupture 67 (~1%). Dans cette configuration, I’écart
entre le facteur de décohésion A et la variable d’endommagement D est négligeable. Les échelles
de couleurs des champs de décohésions, qui seront présentés dans le suite du chapitre, peuvent
alors étre directement reliées & un endommagement partiel dés lors que le premier échelon (bleu
foncé) est dépasseé.

3.2.2 Paramétres de référence

Le premier jeu de paramétres servira de référence. Il prend en compte un déplacement &
rupture 67 de 40 microns correspondant a environ 10% du rayon des sphéres. Dans cette confi-
guration, le déplacement de I’éléement le plus endommagé est largement supérieur a 67 pour une
déformation globale de prés de 15% (marqueur losange de la Figure 3.6).

La Figure 3.7 présente la réponse en contrainte-déformation de deux microstructures sou-
mises & une traction uniaxiale. Afin de valider I'isotropie de la réponse en grandes déformations,
I'une des deux microstructures a subi la méme traction selon les axes principaux de la cellule.
Les trois réponses présentent une similitude tout & fait remarquable, en particulier jusqu’a 6% de
déformation et malgré une forte non-linéarité. Par ailleurs, pour analyser la représentativité des
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Ficure 3.7 : Réponses en contrainte—déformation de deux microstructures pour le premier jeu

de parameétres de zone cohésive (Tableau 3.1) et soumises respectivement a trois
et une seule traction uniaxiale selon les axes principaux de la cellule.

cellules dans cette configuration, des éléments cohésifs ont été implémentés dans une nouvelle
microstructure (spécifiquement la numéro 3 de la section 2.2). On constate (Figure 3.7) que l'évo-
lution de son comportement est superposée avec celles obtenues avec la microstructure numeéro
8. Les simulations en grandes déformations avec zones cohésives semblent ainsi lisser les effets
morphologiques alors qu’ils prenaient une importance particuliére dans la cadre de ’élasticité
linéaire. Il convient tout de méme de souligner que ces deux cellules ont été sélectionnées sur la
base de leur désordre géométrique. Cette concomitance remarquable des comportements permet
de considérer ces microstructures comme des VER et limiter I’analyse a une unique direction de
traction et une seule microstructure.

L’allure du comportement obtenu est, de plus, remarquablement cohérente avec les tendances
de la réponse du matériau composite chargé avec des billes de verre rappelé sur la Figure 3.5.
De méme que sur cette Figure, quatre étapes peuvent étre identifiées : une évolution linéaire
suivie d’un premier adoucissement puis une inflexion brusque et finalement une légére reprise de
raideur. Fort de cette cohérence & I’échelle macroscopique, une attention toute particuliére peut
étre apportée & '’endommagent obtenu & 1’échelle locale.

Le champ de décohésions est affiché sur la Figure 3.8 pour des niveaux de déplacement
macroscopique de 4, 8 et 10% correspondant aux étapes 2, 3 et 4 précédemment identifiées. Au
début de 'adoucissement (étape 2), des décohésions s’initient aux poles de toutes les particules
(Figure 3.8(a)). L’endommagement partiel (§°<déplacement<¢§/) est dispersé uniformément dans
le VER et pour chaque particule il est majoritairement symétrique. Il convient de noter que pour
ce niveau de déplacement aucun élément n’est encore totalement rompu (déplacement<d7). Ce
n’est plus le cas pour le niveau de déformation suivant (étape 3, 8% de déformation) pour lequel
des éléments noirs sont visibles (Figure 3.8(b)). Au méme moment, la réponse macroscopique est
affectée par la brusque inflexion visible sur la Figure 3.7. A ce niveau de chargement mécanique,
une forte localisation des décohésions complétes est aussi clairement identifiable : 'ensemble
des éléments totalement rompus sont concentrés sur un plan traversant la microstructure et
perpendiculaire & la direction de sollicitation. L’endommagement est alors situé sur un seul pole,
pour chacune des sphéres traversées, entrainant une perte de la symétrie locale précédemment
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Facteur de
décohésion A

Ficure 3.8 : Champs de décohésions pour des déformations de 4, 8 et 10% (a—c respective-
ment) pour le comportement global suivant 1’axe Y reporté sur la Figure 3.7.

observée. Par la suite (étape 4), lorsque toutes les interfaces proches du plan de localisation
sont totalement rompues, pour une déformation globale de 10%, un nouveau plan de localisation
apparait (Figure 3.8(c)). Malgré ces localisations des décohésions complétes, la microstructure
conserve tout de méme une raideur par le biais de la matrice pour laquelle aucun endommagement
n’a été implémenté. Ce scénario d’endommagement locale, obtenu avec un VER numérique et
des zones cohésives, présente une cohérence remarquable avec les observations volumiques du
composite simplifié reportées sur la Figure 3.5. Quelle que soit la microstructure ou la direction
de traction, les comportements reportés sur la Figure 3.8 suivent une séquence parfaitement
identique, seule la position du plan et son éventuelle inclinaison peuvent différer.

En plus de la cohérence notable des tendances numériques et expérimentales aux échelles
locale et globale, on constate que la répétabilité, observée dans les deux cas, se disperse légére-
ment, uniquement lorsque l'inflexion commence. Ce constat tend & indiquer que dans le cas d’une
distribution aléatoire, I'influence de la morphologie sur le comportement global est restreinte au
seul moment ou la localisation et l'inflexion interviennent.

Il est maintenant intéressant d’étudier 'influence des parameétres choisis sur le comportement
obtenu.

3.2.3 Augmentation du déplacement a rupture

Fort de la cohérence des caractéristiques du comportement macroscopique et de I’endomma-
gement microscopique pour les parameétres de zone cohésive de référence, ’étude a été étendue
en analysant 'impact de leur modification que ce soit pour le comportement global ou pour
I’endommagement local. Un deuxiéme jeu de paramétres permet donc d’analyser 'effet d'un dé-
placement a rupture 6 supérieur alors que la rigidité initiale K et la contrainte critique T sont
conservées a l'identique (Table 3.1).

Cette modification du comportement de la zone cohésive retarde la rupture compléte des
éléments cohésifs les plus sollicités. La réponse macroscopique ainsi que le champ de décohésions
final sont visibles sur la Figure 3.9. L’évolution de la courbe de contrainte—déformation se divise
cette fois en deux étapes, un comportement linéaire suivi d’'un adoucissement remarquablement
stable. A I’échelle microscopique la variation du facteur de décohésion A est répartie uniformément
dans la microstructure et 'endommagement est distribué de maniére symétrique au péles des
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F1cure 3.9 : (a) Réponse en contrainte-déformation de la microstructure de référence avec des
sphéres pour le deuxiéme jeu de paramétres de zone cohésive (Tableau 3.1), (b)
Champs de décohésions au moment de la divergence.

particules. Comme le montre la Figure 3.6, ’élément le plus endommagé (marqueur sphérique),
est loin d’étre totalement rompu (déplacement<§7). Le phénoméne de localisation observé pour le
premier jeu de parameétres peut donc étre supprimé en modifiant les paramétres de zone cohésive.
Les parameétres de zone cohésive ont donc un impact d’ordre un sur la réponse macroscopique et
I’endommagement local qui paraissent, par ailleurs, associés. En effet, il semble exister un lien
entre 'inflexion du comportement global, la localisation de I’endommagement local et la rupture
compléte de certaines zones cohésives.

3.2.4 Reéduction de la contrainte critique

Un troisiéme jeu de parameétres permet de s’intéresser & l'effet d’une contrainte critique T°¢
réduite, en conservant a l'identique les deux autres paramétres (K et 6t ). En adéquation avec
I’équation 1.3, cette réduction entraine une diminution de I’énergie d’adhésion I' d’un facteur
équivalent. Cette configuration favorise alors le développement d’un nombre plus important de
site d’endommagement, comme le montre la Figure 3.10, qui reporte la réponse macroscopique
ainsi que le champ de décohésions au moment de la divergence. Une fois encore, les tendances
obtenues sont radicalement différentes de celles fournies par le premier et le deuxiéme jeu de para-
meétres. L’endommagement semble intervenir plus tot, mais il est surtout dispersé uniformément
dans I’ensemble de la microstructure. Contrairement au deuxiéme cas, cette uniformité intervient
malgré la rupture compléte d’'un nombre trés important d’éléments cohésifs (déplacement>§/,
zones noires sur la Figure 3.10(b)). Aucune localisation n’est identifiable et la symétrie de I'en-
dommagement au niveau des poles des sphéres est plutdt préservée, bien que 'un deux soit
parfois favorisé. La réponse macroscopique est, elle aussi, différente avec trois étapes distinctes :
un adoucissement qui intervient nettement plus tot aprés la réponse linéaire, suivi d’une reprise
de raideur. L’inflexion visible sur les Figures 3.5 et 3.7 est absente, renforcant 1’idée qu’elle est la
conséquence de la localisation détectée sur la Figure 3.8(c). En revanche, cette analyse contredit
I'existence d’un lien entre la rupture compléte des éléments cohésifs et le phénomeéne de localisa-
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Frcure 3.10 : (a) Réponse en contrainte-déformation de la microstructure de référence avec
des sphéres pour le troisiéme jeu de paramétres de zone cohésive (Table 3.1).
(b) Champs de décohésions au moment de la divergence.

tion. A I’échelle macroscopique, la réduction de la contrainte critique 7¢ entraine une chute des
efforts transmis au travers du matériau (contrainte de la Figure 3.7 par rapport a celles de la
Figure 3.10).

3.3 Vers une simulation quantitative

Face a la ressemblance de la réalité expérimentale obtenue avec le premier jeu de paramétres et
fort de notre connaissance de I'impact d’une modification de la loi de zone cohésive, on peut tenter
maintenant de proposer une analyse quantitative. Néanmoins, malgré des tendances similaires, la
Figure 3.11 montre que les comportements sont tres loin d’étre identiques. Plusieurs différences
notables sont visibles : d’'une part une pente initiale est radicalement différente (facteur 10),
comme si les zones cohésives induisaient ainsi un adoucissement du comportement global. D’autre
part, la contrainte macroscopique pour laquelle 'endommagement intervient est prés de 3 fois
supérieure expérimentalement. Enfin, pour le matériau réel, I’adoucissement est d’abord stable
avant de montrer une inflexion.

Une analyse paramétrique, autour du jeu de référence, est proposée pour permettre d’appro-
fondir 'influence des paramétres. L’objectif est donc de découvrir en quoi I'analyse quantitative
est loin d’étre acquise, et de donner accés & une meilleure compréhension de I'impact de faibles
perturbations des parameétres de zone cohésive. Dans toutes les analyses & suivre, le déplacement
de l'interface la plus endommagée a été contrdlé afin de s’assurer que I’ensemble de la loi de zone
cohésive est exprimé, au moins localement.

3.3.1 Influence de la rigidité initiale

La Figure 3.12 confirme que le parameétre K pilote bien la réponse élastique linéaire du
matériau composite, comme pressenti en début de la section 3.2.1. Par ailleurs, pour les valeurs
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Ficure 3.11 : Comparaison de la réponse en traction uniaxiale du composite simplifié avec des

billes de verre (expérimental) et d’'un VER avec sphéres pour les paramétres de
zone cohésive de référence (numérique).

testées, son impact est négligeable tant sur la contrainte & partir de laquelle ’adoucissement
intervient que sur la réponse macroscopique au-deld du comportement linéaire.

Théoriquement, I'objectif est de donner & ce paramétre une valeur maximale afin que son
effet sur la phase linéaire devienne négligeable. Néanmoing, malgré le recours & une régularisation
visqueuse, K impacte de maniére importante la convergence numérique (Figure 3.12), empéchant
la définition d’une rigidité initiale trop importante. Un équilibre doit donc étre trouvé. Il est
obtenu pour une valeur de K = 70 MPa, permettant une simulation de ’endommagement,
raisonnablement étendue, malgré un assouplissement initial non négligeable.

Cette analyse démontre que, pour la configuration actuelle, il est impossible a la fois de
reproduire le comportement linéaire et de simuler I’endommagement, du fait des divergences
numériques. Des méthodes ont été proposées pour estimer 'intervalle des rigidités ayant un
effet négligeable sur la phase linéaire (Blal et al., 2012, 2013), néanmoins la connaissance de cet
intervalle ne permet pas d’améliorer la convergence.

Malgré I'incapacité a obtenir une représentativité quantitative sur le comportement linéaire,
I'impact des autres paramétres peut tout de méme étre analysé afin de comprendre comment
ceux-ci pourraient étre modifiés pour permettre d’améliorer la représentation du comportement
non-linéaire.

3.3.2 Influence de la contrainte critique

La Figure 3.13 présente 'influence de la contrainte critique T¢. Ce paramétre contrdle de
maniére claire le niveau de contrainte & partir duquel ’endommagement s’initie. Dans le cas de
faibles perturbations, son influence sur le comportement adouci semble restreinte & la profondeur
de linflexion. Celle-ci est d’autant plus marquée que le paramétre est important et inversement
(au point de disparaitre pour le troisiéme jeu de paramétres, section 3.2.1). De maniére notable,
son influence sur la convergence numérique est trés réduite, offrant une certaine flexibilité pour
ameéliorer la représentation des comportements non linéaires, dés lors que la phase élastique peut
étre reproduite.
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Ficure 3.13 : Influence du paramétre de contrainte critique 7 sur (a) la loi de zone cohésive

et impact sur (b) le comportement macroscopique pour la microstructure de
référence avec des sphéres. Sur la loi de zone cohésive, les symboles permettent
de localiser la séparation maximum atteinte par I’élément le plus endommagé
au moment de la divergence dans chacun des trois cas.

93



Chapitre 3. Simulations de ’endommagement

0.07

0.0 0.06
-e-0/ —50%
—— 3/ Ref. ®
wrler 55 4 50% & 005 /
= 2
~ \
9 0.04r N
~
Ry
st
5 oo
]
\ —
", +
. g o002
N 3
™ —— 6/ —50%
‘ \ ‘ e ‘ ‘ Lo A 0.01 e
0 001 002 003 004 005 006 007 008 009 0.1 e
........ 8 +50%
(a) d (mm)
0 ‘ ‘
b ° 0.05 01 0.15
(b) Déformation (I —ly)/lo

FI1GURE 3.14 : Influence du déplacement & rupture 64 sur (a) la loi de zone cohésive et impact
sur (b) le comportement macroscopique pour la microstructure de référence avec
des sphéres. Sur la loi de zone cohésive, les symboles permettent de localiser la
séparation maximum atteinte par ’élément le plus endommagé au moment de
la divergence dans chacun des trois cas.

3.3.3 Influence du déplacement a rupture

De la méme facon, l'influence du déplacement & rupture 6/ a été étudiée en conservant la
rigidité K et la contrainte critique T du jeu de parametres de référence (Tableau 3.1). L’évolution
obtenue est reproduite sur la Figure 3.141. On constate que ce paramétre contréle exclusivement
le comportement endommagé, permettant des évolutions radicalement différentes pour de faibles
perturbations. Ce paramétre ne semble, par contre, pas modifier le niveau de contrainte globale
a partir duquel ’adoucissement g’initie. Celui-ci serait donc uniquement piloté par la contrainte
critique T°. Il convient de noter que les deux derniers paramétres (7€ et /) ont un impact opposé
sur la profondeur de l'inflexion.

Enfin, la convergence numérique est trés affectée par la réduction du déplacement a rupture 67
(Figure 3.14(b)). Si la sensibilité a ce paramétre semble aussi critique que pour la raideur initiale
K, il donne tout de méme accés & des comportements non-linéaires trés variés, contrairement a
la raideur initiale qui ne modifie pas 'endommagement.

3.3.4 Prise en compte d’'un modéle de zone cohésive plus complexe

Un modéle de zone cohésive plus complexe, proposé par Park et al. (2009), nommé PPR dans
la littérature, a été testé afin d’analyser son intérét en vue d’obtenir une réponse quantitativement
comparable aux résultats expérimentaux. Une version thermodynamiquement admissible a été
adaptée par Gilormini et Diani (2017) et implémentée via une nouvelle UEL (Park et Paulino,
2012). Cette formulation permet une évolution plus lissée de la loi de traction séparation (Figure
3.15(a)) mais au prix de l'introduction de parameétres supplémentaires (jusqu’a huit parameétres
lorsque les comportements normal et tangentiel sont dissociés). Dans lesprit de Toulemonde
(2016) ou Gilormini et al. (2017), cette loi doit offrir une plus grande flexibilité pour obtenir des
simulations quantitatives.

Les paramétres du modéle PPR ont été choisis de facon a s’approcher de ’évolution obtenue
avec le jeu de paramétres de référence du Tableau 3.1, sans distinction du comportements nor-
mal et tangent. La réponse en contrainte-déformation obtenue est reportée sur la Figure 3.15(b)
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FIGURE 3.15 : (a) Evolution des deux lois de zone cohésive pour les paramétres de référence
avec Tvergaard et Hutchinson (1993) (TH) et une configuration approchante
avec Park et al. (2009) (PPR). (b) Comportements uniaxials macroscopiques
obtenus pour les deux lois implémentées avec la microstructure de référence
avec des sphéres.

avec le comportement de référence pour le modéle de Tvergaard et Hutchinson (1993). Si les
deux modéles induisent des réponses notablement différentes, on constate qu’ils reproduisent des
tendances similaires. Le modéle PPR conduit donc & une évolution proche de celle obtenue dans
la section précédente pour un déplacement a rupture inférieur de 50%. Seule une observation fine
permet de déceler une légére amélioration de la rigidité initiale avec ce nouveau modéle. Cette
analyse comparative a été complétée en modifiant les parameétres de la loi PPR. De méme que sur
la Figure 3.15(b), les réponses obtenues ont démontré une grande sensibilité du comportement au
modéle de zone cohésive implémenté. Néanmoins il ne semble pas qu’un comportement obtenu
avec le nouveau modéle puisse étre reproduit avec Tvergaard et Hutchinson (1993). Ainsi, 'implé-
mentation du modéle PPR ne semble offrir que des modifications marginales des comportements
simulés, ne permettant pas de corriger les défauts majeurs qui empéchent une représentation
quantitativement satisfaisante. Cette conclusion doit tout de méme étre modérée dans la mesure
ou aucune simulation proposée ne différencie les comportements cohésifs normaux et tangentiels.
C’est, d’ailleurs, sur la prise en compte de ces comportements différenciés et sur le traitement
des chargements mécaniques mixtes que les formulations des deux modéles utilisés différent le
plus (Park et Paulino, 2011).

Si ’étude paramétrique et les simulations avec la loi PPR n’ont pas permis d’aboutir & une
simulation quantitative, elles ont offert la possibilité de détecter, pour une méme microstructure,
I'occurrence de la localisation dans des plans différents, uniquement en modifiant les parameétres
de zone cohésive (Figure 3.16). Ainsi, si la localisation de I’endommagement semble affectée par la
morphologie, comme évoqué en section 3.2.2, ce lien n’est pas exclusif empéchant toute prédiction
de sa position sur la seule base d’une analyse géométrique. Toulemonde (2016) avait déja envisagé
cette possibilité & partir de ses simulations en deux dimensions, bien qu’elle s’oppose & I'analyse
de Ghosh et al. (2000) pour des configurations avec des fractions volumiques de particules de
20%. Enfin, si la configuration avec un déplacement a rupture inférieur de 50% ou celle de la loi
PPR ont des comportements macroscopiques proches et des zones de localisation similaires, leur
nombre d’éléments endommagés, pour un méme niveau de déformation global, est radicalement
différent (Figure 3.16).
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Ficure 3.16 : Champs décohésion de la microstructure de référence avec des sphéres pour
(a) le premier jeu de paramétres de zone cohésive (7% de déformation) (b)
la configuration avec un déplacement a rupture 6 réduit (comportement de
la Figure 3.14)(5% de déformation) et (c) la configuration avec la loi de zone
cohésive PPR (Figure 3.15(a)) pour une déformation de 5%. On note que la
localisation de ’endommagement se concentre sur des plans différents avec des
variations notables du nombre d’éléments endommagés.

3.3.5 Optimisation du comportement mécanique

Ces simulations donnent tout de méme accés a une meilleure compréhension de la facon
dont ’adhésion locale impacte la réponse globale. Une identification des paramétres d’adhésion
matrice/particule a modifier pour optimiser le comportent de ces composites est alors rendu
possible.

Ainsi, une réduction de la contrainte & rupture réduit d’'un facteur presque identique les ef-
forts transmis par le matériau (Figure 3.13). Cependant, cette configuration présente I'avantage
de dissiper les phénomeénes de localisation (Figure 3.10). En effet, si une augmentation consé-
quente de la contrainte critique T permet d’améliorer les niveaux de contrainte transmise, la
concentration de I’endommagement qui intervient a I’échelle microscopique pourrait entrainer
une rupture du matériau pour des niveaux de déformation bien plus réduit. Dans ce contexte,
la définition d’un critére de rupture pour les simulations numériques trouverait tout son sens et
permettrait de les exploiter bien plus efficacement. Néanmoins, les configurations présentées dé-
montrent clairement qu’un critére reposant sur une simple détection de la localisation ne saurait
suffire. Une exploration beaucoup plus fine de la simulation de la rupture serait donc nécessaire
bien qu’elle dépasse le cadre du présent projet de recherche.

1l semble, en revanche, qu'une augmentation du déplacement & rupture permet de conserver
une dispersion homogeéne de 'endommagement (pas de localisation) tout en conservant un effort
transmis important (Figure 3.9). Expérimentalement, cette propriété est plus difficile a cerner que
I'effort maximum transmis au travers de U'interface. Cependant, elle peut étre percue dans le cas
particulier des propergols & matrice inerte pour lesquels on peut observer des fibrilles en début
de décohésion (Figure 3.17). Ces derniéres permettent pour des ouvertures trés importantes
une transmission réduite mais persistante de Deffort. Ce phénomeéne correspond tout a fait a
I'impact du déplacement & rupture §7 sur la loi de zone cohésive (Figure 1.25). Les simulations
permettent alors de mettre en évidence quelles propriétés spécifiques de l'interfaces expliquent
le comportement mécanique remarquable des propergols a liant inerte.
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Ficure 3.17 : Observation MEB d’un propergol & liant inerte sollicité en traction uniaxiale
(16% de déformation) : les fibrilles interfaciales sont nettement visibles. Image
obtenue sur le MEB Zeiss JSM-6510 du CRB (ArianeGroup) pour une accélé-
ration de faisceau de 3 kV.

3.4 Analyse de 'impact de la morphologie des charges en grandes
déformations

La forme irréguliére des charges n’a démontré qu'un impact de second ordre sur le comporte-
ment élastique. L’analyse est maintenant étendue en grandes déformations lorsque 'endomma-
gement est pris en compte.

3.4.1 Comportement des microstructures chargées avec des polyédres

La réponse en contrainte—déformation d’une microstructure chargée avec des polyedres (spé-
cifiquement la numeéro 19 de la section 2.3.1) a d’abord été¢ analysée a part (Figure 3.18) pour des
tractions uniaxiales suivant ses trois axes principaux. Ce comportement reproduit la séquence
en quatre étapes originellement identifiées pour les composites et les VER chargés avec des
spheéres : réponse initialement linéaire puis premier adoucissement suivi d’une inflexion brutale
et finalement reprise de raideur. Il semblerait que les tendances de cette séquence soient plus
en adéquation avec le comportement expérimental du composite de laboratoire chargé avec des
billes avec le comportement du composite chargé qu’avec des éclats de verre (Figure 1.13).

Par ailleurs, la tres faible dispersion des comportements obtenus suivant les trois directions de
sollicitation semble confirmer I'isotropie satisfaisante des cellules avec polyédres. En complément,
le comportement d’une autre microstructure (la numéro 16 de la section 2.3.1) est superposé a
celui de la premiére microstructure (Figure 3.18), ce qui justifie & nouveau que ces microstructures
soient considérées comme des VER dans le cadre des grandes déformations avec endommagement.

I’analyse de 'endommagement a 1’échelle locale, a différents états de déformation, est pré-
sentée sur la Figure 3.19. Au début de la sollicitation, lorsque la réponse du matériau est linéaire,
aucun élément n’a encore atteint la contrainte critique 7. Lorsque ’adoucissement intervient &
I’échelle macroscopique, les premiers éléments commencent a s’endommager de maniére homo-
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F1cUre 3.18 : Réponses en contrainte-déformation de deux microstructures avec des polyédres
pour le premier jeu de paramétres de zone cohésive. Elles sont soumises respec-
tivement & trois et une seule traction uniaxiale selon les axes principaux de la
cellule. Les carrés noirs correspondent & 1’état de contrainte—déformation des

champs de décohésions visibles sur la Figure 3.19.

Facteur de
décohésion A

Ficure 3.19 : Champs de décohésions pour des déformations de 5, 8 and 10% (a—c respecti-
vement) correspondant au comportement suivant ’axe Z sur la Figure 3.18.
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Ficure 3.20 : Réponses en contrainte—déformation pour une traction uniaxiale des microstruc-
tures chargées avec des sphéres ou des polyédres pour les trois jeux de paramétres
de zone cohésive listés dans le Tableau 3.1.

géne mais sans rupture compléte (Figure 3.19(a)). Une fois encore, l'inflexion brusque apparait
alors méme que les premiers éléments franchissent le déplacement & rupture 67 (endommagement
complet). De fagon tout a fait similaire a l’analyse du cas des VER avec sphéres, ces éléments
rompus sont localisés d’abord sur un seul plan (Figure 3.19(b)) puis un autre apparait pour une
sollicitation supérieure (Figure 3.19(c)). Ceux-ci sont, cette fois, toujours perpendiculaires & la
direction de traction. Le comportement obtenu numériquement avec des VER chargés avec des
polyédres reprend donc les mémes tendances que celles observées dans le cas des inclusions sphé-
riques, au moins pour le premier jeu de paramétres de zone cohésive. Une analyse comparative

directe peut donc aisément étre envisagée.

3.4.2 Impact de la géométrie des particules sur le comportement en grandes
déformations

La Figure 3.20 reporte les comportements des deux types de VER, avec sphéres et avec poly-
édres, pour les trois jeux de paramétres de zone cohésive du Tableau 3.1. De plus, la Figure 3.21
permet de visualiser, pour chaque jeu, les champs des décohésions correspondant & la premiére
déformation a partir de laquelle la divergence est enregistrée dans I'un des VER (respective-
ment 10.6%, 10.6% et 9.4%). Dans la continuité des comportements spécifiques obtenus avec les
VER avec sphéres, les trois jeux de parameétres conduisent & trois comportements radicalement
différents.

Comme détaillé dans la section précédente, le premier jeu induit toujours 'apparition d’un
plan de localisation & I’échelle microscopique concomitant avec 'occurrence d’une brusque in-
flexion de la réponse globale (Figure 3.21(a) et (d)). Pour le deuxiéme jeu de paramétres, alors
que de nombreux éléments sont endommagés (déplacement>d¢) aucun n’est totalement rompu
du fait d’un déplacement & rupture 8/ trop important vis a vis de la taille des charges ou du
niveau de déformation global & partir duquel la divergence intervient. Dans ces conditions, quelle
que soit la forme des charges, on retrouve, la répartition symétrique de 'endommagement aux
poles des particules avec une dispersion homogene (Figure 3.21(b) et (e)). Enfin, le dernier jeu de
parameétres conduit & une réponse significativement inférieure & celle obtenue avec les premiers
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Ficure 3.21 : Champs de décohésion pour des VER chargés avec de sphéres (a—c) ou des
polyédres (d-f) pour les trois jeux de parameétres de zone cohésive listés dans
le Tableau 3.1 (colonne) pour des déformations uniaxiales macroscopiques de
10.6%, 10.6% et 9.4% respectivement.
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jeux, comme cela avait déja été noté pour les spheéres. La réduction de la contrainte critique T°°
restreignant l'effort maximum transmissible au niveau des interfaces et du fait de leur nombre
trés conséquent, les efforts que peuvent transmettre le composite sont largement réduits (Figure
3.20). Si 'endommagement a ’échelle locale est uniformément réparti dans le cas des sphéres
(Figure 3.21(c)), les prémices d’une localisation semblent visibles avec des polyédres, particulie-
rement dans la partie supérieure de la microstructure (Figure 3.21(f)). Cette différence est 'une
des plus notables de cette comparaison, remettant en question, pour le cas de polyédres, le lien
exclusif entre la localisation & I’échelle microscopique et 'intervention d’une inflexion brusque
sur le comportent macroscopique.

Ainsi, de méme que dans le cadre de l'élasticité linéaire, si la forme des particules a un
impact sur le comportement, il reste restreint, malgré une complexification de la simulation.
Les mémes tendances sont clairement identifiables quel que soit le jeu de paramétres de zone
cohésive considéré. A linverse des analyses proposées dans le cadre des petites déformations,
ces similitudes sont marquées par un comportement toujours légérement plus souple dans le
cas des particules sphériques (contrainte max ~7% inférieure) signifiant un endommagement se
déclenchant plus to6t pour ces derniéres.

Les travaux de Arora et al. (2015) avaient démontré, dans le cas d'un PBX, I’apparition pré-
férentielle de 'endommagement aux sommets des particules. A contrario, et de maniére contre
intuitive, la présente étude montre que I'introduction de particules irréguliéres avec des angles
saillants, est peu critique dans I’évolution de ’endommagement. Il semble que les fractions volu-
miques des propergols (largement plus faibles que les PBX) réduisent la criticité de ces zones. Ce
constat est clairement confirmé par les champs de décohésions de la Figure 3.21 ot ’endommage-
ment intervient en priorité aux poles des particules, suivant la direction de la traction. Une étude
trés attentive de l'initiation de ’endommagement sur les particules polyédriques, montre qu’il
s’initie effectivement d’abord au niveau des arétes ou des sommets situés au pdle des particules.
Cependant, avant qu'’il ne se propage sur ces sites, il s’initie & d’autres péles sans distinction
géométrique. Il convient tout de méme de rappeler qu'aucun critére de rupture de la matrice n’a
été envisagé. Aussi, il est complexe de déterminer précisément dans quelle mesure les localisa-
tions observées vont aboutir a la rupture compléte du matériau. Vraisemblablement, la taille des
cellules doit étre largement plus importante que celle proposée ici pour assurer leur représenta-
tivité vis-a-vis de la rupture. De tels VER, avec un critére de rupture fiable, autoriseraient une
estimation claire de la criticité des localisations vis-&-vis de la ruine du composite.

3.4.3 Retour sur les comportements expérimentaux

Il semble, que la forme des particules ne puisse pas, a elle seule, expliquer la différence
de comportements des matériaux composites modeéles. Or, ’analyse de la section 3.2 a confirmé
I'impact de tout premier ordre des parameétres de zone cohésive tant sur la réponse macroscopique
que sur l'allure du champ de décohésions. En combinant 'analyse comparative des évolutions
numériquement obtenues et les données expérimentales en grandes déformations, la Figure 3.22
montre que si on retrouve effectivement les mémes tendances pour le cas des particules sphériques
avec les paramétres de référence, il semble que le comportement du composite chargé avec des
éclats de verre soit plus proche de la réponse obtenue avec le second jeu de paramétres de zone
cohésive. Ainsi la différence notable de comportements en grande déformation entre les deux
matériaux composites modéles ne semble pas provenir uniquement de la forme des particules.
Ce phénomeéne proviendrait aussi d’une adhésion sensiblement différente dans les deux cas, du
fait soit d'une rugosité trés différente entre les deux types de charges (Figure 1.6) ou d'une
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Ficure 3.22 : Comparaison quantitative des comportements en grandes déformations des deux
composites simplifiés (avec billes et éclats de verre), d’un VER avec sphéres pour
le premier jeu de paramétres de zone cohésive de référence et d’'un VER avec
polyédres pour le second jeu de paramétres de zone cohésive.

nature différente du verre qui les compose (nature chimique, polarité, ...) alors qu’ils avaient
été présupposés identiques.

Si on ne parvient pas, dans le contexte actuel, 8 mettre en place une simulation quantitative,
les approches développées donnent tout de méme accés & des analyses comparatives qui per-
mettent d’identifier les propriétés influencant la réponse en grandes déformations de ce type de
matériau. Elles offrent alors la possibilité de détecter 'occurrence, dans les composites réels, de
phénomeénes spécifiques (arrangements ordonnés, différentes adhésions, non-linéarité singuliére,

).

3.4.4 Synthése

Ce chapitre détaille les solutions mises en ceuvre pour simuler I’endommagement, ainsi que
les comportements obtenus. Il débute par un rappel de la loi de zone cohésive sélectionnée et la
justification d’une approche focalisée sur un déplacement a rupture 6/ plus que sur une énergie
d’adhésion I'. Par la suite, afin d’améliorer la convergence des simulations, une régularisation
visqueuse a été proposée et le cadre précis de I'implémentation, au travers d’'une routine UEL,
du comportement cohésif pour des éléments quadratiques a été détaillé. Une stratégie d’affichage
de I’état d’endommagement des éléments cohésifs a de plus été proposée a partir d’une routine
UVARM. Enfin, ’ensemble de ce cadre de simulation a été validé sur un cas test. Il démontrent
Iintérét d’observer I'état d’endommagement des interfaces de méme que 'amélioration notable
de la convergence obtenue grace & la régularisation visqueuse, sans impact visible sur le compor-
tement mécanique.

L’étude s’est d’abord focalisée sur les microstructures contenant des sphéres. Le compor-
tement expérimental du composite chargé avec des billes de verre a été rappelé et combiné a
des observations de 'allure de son endommagement & I’échelle microscopique. Ces tendances
ont été confrontées au comportement simulé pour trois jeux de paramétres de zone cohésive. Le
premier, qui a servi de référence dans 1’étude, a permis de retrouver les principales tendances
du comportement expérimental du composite tant a ’échelle globale qu’au niveau des champs
d’endommagement. Parmi les spécificités relevées, on note l'intervention d’une inflexion du com-
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portement macroscopique qui s’accompagne d’une localisation de 'endommagement & 1’échelle
des particules. Les deux autres jeux de paramétres de zone cohésive conduisent a des compor-
tements et des champs d’endommagement radicalement différents, démontrant un impact du
premier ordre des propriétés d’interface sur le comportement et 'endommagement de ce type de
composite.

La cohérence remarquable des tendances obtenues avec les parameétres de zone cohésive de
références invite & proposer une confrontation quantitative des comportements simulés et ex-
périmentaux. Cependant, cette comparaison met en évidence des différences notables entre les
deux approches. Pour analyser et expliquer ces écarts, une étude paramétrique a été proposée.
La rigidité initiale K des zones cohésives ne semble ainsi impacter que le comportement linéaire,
sans modification sensible du comportement endommagé. Cependant, malgré la régularisation
visqueuse, ce paramétre a un effet d’autant plus néfaste sur la convergence numérique qu’il est
grand. Ce phénoméne empéche donc la définition d’une rigidité importante qui pourrait atténuer
I'impact des zones cohésives sur les comportements linéaires, permettant alors d’envisager une
confrontation quantitative sur la premiére gamme de déformation. L’analyse paramétrique a ce-
pendant été étendue aux autres parameétres démontrant un effet clair de la contrainte critique T
sur la contrainte macroscopique & partir de laquelle I’adoucissement s’initie avec un effet modéré
sur le comportement endommagé ou la convergence numérique. Le déplacement a rupture 6/
influence de son c6té exclusivement le comportement endommagé. Si ce dernier paramétre preé-
sente un effet notable sur la convergence, il permet tout de méme de simuler des adoucissements
trés divers. Enfin, une zone cohésive plus complexe a été briévement considérée ne démontrant
pas de correction significative des écarts avec des données expérimentales ou bien I'obtention de
tendances radicalement différentes. Ces analyses ont cependant mis en évidence que lorsqu’un
phénomeéne de localisation intervient, sa position peut varier en fonction des paramétres de zone
cohésive.

L’étude paramétrique a permis de mettre en avant quelles propriétés phénoménologiques
de l'interface peuvent étre modifiées afin d’améliorer le comportement du composite. Ainsi,
il convient de privilégier une augmentation du déplacement a rupture 87 qui permet d’obte-
nir un adoucissement stable avec un endommagement diffus. En effet, si une augmentation de
la contrainte critique T° permet de retarder 'initiation de I’endommagement, les localisations
qu’elle induit pourraient étre responsables d’une ruine précoce du matériau conduisant alors a
un déplacement macroscopique & rupture trés faible.

Enfin, dans le cas de microstructures contenant des particules irréguliéres, les tendances des
comportements simulés sont tout a fait similaires aux cas des inclusions sphériques. Une étude
comparative des comportements met alors en évidence un effet du second ordre de la géométrie
des particules sur le comportement endommagé, dans la méme idée que l'impact identifié aux
petites déformations. Cependant, & l'inverse de cette derniére configuration, c’est les particules
irréguliéres qui présentent une rigidité sensiblement supérieure.
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Chapitre 4

Vers le comportement réel des
propergols solides

Ce quatriéme chapitre propose de confronter le
comportement des propergols aux simulations numériques, afin
de mettre en valeur la compréhension de 'endommagement au-
quel les analyses et les développements précédents donnent accés.
Des matériaux proches des compositions industrielles seront donc
élaborés et leur comportement sera analysé & la lumiére des si-
mulations numériques. Cette étude sera particuliérement focali-
sée sur I’endommagement de ces propergols et diverses méthodes
de caractérisation seront mises en ceuvre. Elles permettront alors
une identification qualitative des propriétés des interfaces les plus
classiques des propergols, en suivant la phénoménologie implémen-
tée dans les simulations numériques. Ce chapitre se conclura par
la mise en application de ces démarches de caractérisation dans
le cadre d’un projet d’optimisation d’interface ainsi que par une
confrontation des simulations numériques a4 des comportements
extraits de la littérature.

« La connaissance s’acquiert par l'expérience, tout le reste n’est que de linformation. »
Albert Einstein (1879-1955)
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Chapitre 4. Vers le comportement réel des propergols solides

4.1 Présentation des propergols d’étude

Les liens entre le comportement macroscopique endommagé et les décohésions & ’échelle
locale, mis en évidence grace aux simulations numériques, donnent accés & une meilleure com-
préhension de 'endommagement des composites fortement chargés. Aussi, ces corrélations vont
A présent étre confrontées & la complexité des propergols. Alors que les matériaux composites
simplifiés (méthacrylate et particules de verre) avaient été préparés afin de se conformer au plus
prés des configurations simulées, les matériaux qui vont étre étudiés dans ce chapitre ont suivi
un procédé standard d’élaboration des propergols.

Afin de s’approcher des compositions industrielles, sans pour autant cumuler toutes les dif-
ficultés des propergols, des formulations légérement simplifiées ont été élaborées au CRB (Aria-
neGroup) a partir de liants industriels et de charges énergétiques de référence. La spécificité de
ces formulations provient de la granulométrie des inclusions qui a été réduite par tamisage. Ces
matériaux atypiques seront dénommés quasi-propergols car aucun n’est utilisé dans des charge-
ments opérationnels. Ils vont pouvoir servir de base pour proposer une étude comparative de
fagon & mettre en évidence et d’expliquer certaines spécificités du comportement mécanique et
de 'endommagement des principales familles de propergols.

4.1.1 Contexte et objectif de la campagne

Quatre compositions ont été élaborées pour représenter les variétés de propergols les plus
communes. Elles sont constituées de liants inertes et nitrés contenant soit des charges tradition-
nelles (perchlorate d’ammonium, PA) soit de nouvelle génération (hexogéne, RDX) de dimensions
similaires entre 275 et 300 pm. Afin d’élargir la portée de 1’étude, une des configurations testées a
intégré de fines particules d’aluminium (diameétre ~10 pm, f,,] =13%), car ces derniéres sont trés
communément ajoutées dans les propergols. Les différentes combinaisons proposées sont listées
dans le Tableau 4.1. Il convient de noter que le couple liant nitré/perchlorate d’ammonium n’a
pu étre considéré suite a4 des problémes de compatibilité et donc de sécurité. En plus des compo-
sants principaux répertoriés dans le Tableau 4.1, les additifs intégrés de maniére standard dans
chaque famille de propergols ont également été ajoutés. Cependant, ils ne représentent qu’une
faible fraction volumique du mélange (<1%).

De méme que pour les composites modeéles, bien que les procédés de fabrication soient radica-
lement différents, le controle précis de la fraction volumique dans les propergols reste complexe.
La quantité de charges introduite doit étre ajustée pour controler la viscosité du mélange et ainsi
obtenir un équilibre entre une fluidité suffisante et un maintien en suspension des charges. Cette
proportion doit permettre d’empécher aussi bien la présence de bulles d’air lors de la coulée
du bloc, quune décantation des particules qui entrainerait alors une hétérogénéité de fraction
volumique. Cette contrainte a conduit & des variabilités significatives de fractions volumiques de
charges énergétiques entre 53% et 59%. Elles ont été reportées dans le Tableau 4.1.

La démarche développée dans ce chapitre propose d’abord de suivre la caractérisation de
I’endommagement de ces quasi-propergols de la méme maniére qu’elle est classiquement réalisée
dans le cadre industriel, tout en relevant les points sur lesquels les simulations numériques per-
mettent d’expliquer les comportements ou de détecter des phénomeénes particuliers. Par ailleurs,
cette procédure sera complétée en proposant des caractérisations moins conventionnelles, bien
qu’accessibles dans le cadre industriel. Elles donneront accés a des informations plus exhaustives
sur les décohésions, toujours au regard des simulations numériques développées plus t6t.

Enfin, il convient de préciser que ces quasi-propergols ont été conditionnés plus de quinze
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Quasi-propergol | Liant Charges fvol (%) | Aluminum (f,))
Compo. 1 = | Inerte | Perchlorate ammonium 58 13%
Compo. 2 —— | Inerte RDX (nitramine) 54 %)
Compo. 3 === Nitré RDX (nitramine) 59 @
Compo. 4 Inerte | Perchlorate ammonium 593 0]

TaBLE 4.1 : Détail des compositions de quasi-propergols avec les couleurs et types de lignes
associés a la représentation de leurs propriétés.
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Ficure 4.1 : (a) Comportements en traction uniaxiale & 20°C avec une vitesse de traverse

constante de 5mm/min des liants de base des quasi-propergols avec (b) un agran-
dissement sur la réponse aux petites déformations.

jours dans une atmospheére avec une hygromeétrie inférieure a 10% HR (a 20°C) afin de négliger
tout impact de ce parameétre sur leur comportement.

4.1.2 Comportements mécaniques des phases

Le comportement mécanique en traction uniaxiale jusqu’a rupture des deux liants a été
caractérisé a 20°C pour une vitesse de traverse constante de bmm/min. Il est reporté sur la
Figure 1.1 avec un zoom sur la réponse aux petites déformations. Cette caractérisation n’est
pas optimisée pour cette gamme de sollicitations parce que la déformation a été extraite du
déplacement de traverse et non d’une mesure locale par vidéoextensométrie. Cependant, un
comportement linéaire peut étre identifié avec un module de Young commun de 0.33 MPa. On
constate également, que pour des déformations plus importantes, le comportement des liants
est relativement similaire, & la déformation a rupture prés. Cette derniére intervient pour des
niveaux de traction plus de deux fois supérieurs dans le cas d’un liant inerte (100% contre
40% de déformation). Ces liants élastomeéres peuvent étre considérés comme incompressibles : les
simulations ont démontré un impact modéré (< 15%) du module de compressibilité de la matrice
sur les propriétés élastiques du composite, pour peu que celles-ci restent quasi-incompressibles.

FEn considérant les propriétés mécaniques standard des charges pyrotechniques, présentées
dans le chapitre d’introduction, avec un module de Young de 19.5 GPa pour le PA et de 16 GPa
pour le RDX, les compostions présentent un rapport du comportement des phases supérieures a
10% en adéquation avec les configurations simulées précédemment.
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: -
(a) 5000m  (b)

Ficure 4.2 : Tomographie de la derniére composition & base de liant inerte et contenant du
perchlorate d’ammonium (a) en surface et (b) & coeur (coupes). Observations
obtenues sur le microtomographe Skyscan 1072 du CRB (ArianeGroup), avec
une résolution de 6.7 pm/vx et des paramétres de source de 65 kV et 152 pA.

4.1.3 Morphologie des compositions

La morphologie des compositions de quasi-propergols peut étre analysée par tomographie.
Cette approche est particuliérement intéressante dans le cas des formulations & liant inerte pour
lequel un contraste satisfaisant est obtenu. La Figure 4.2 montre une observation en surface et
a ceeur (coupes) de la derniére composition. Les deux phases sont parfaitement identifiables et
le caractére sphérique du perchlorate d’ammonium est clairement mis en évidence. A l'inverse,
les observations de la deuxiéme composition (Figure 4.3) soulignent l'irrégularité des charges de
RDX, bien que la résolution limitée de la tomographie (6.7 pm/vx) lisse leur caractére facetté
(images MEB visibles sur la Figure 1.6).

Ces observations confirment que les matériaux considérés se situent entre les propergols in-
dustriels et les composites modeéles (Figure 1.7) qui ont servi de référence pour les simulations
numériques. Contrairement & ces derniers la forme et la nature des particules est différente,
induisant vraisemblablement une modification des propriétés d’interface.

I’étude de charges énergétiques identiques, avec une forme différente, aurait pu étre envisa-
gée puisqu’il existe des procédés permettant de modifier leur géomeétrie (Nouguez et Eck, 2016).
Cependant, ces solutions restent trés onéreuses et sont donc rarement intégrées dans les compo-
sitions classiques. Cette approche n’a donc pas été explorée plus en détails. L’objectif est d’abord
de se confronter aux propergols les plus communs.

4.2 Comportements mécaniques macroscopiques

A Tissue du processus de fabrication, les blocs de quasi-propergols ont été tranchés et des
éprouvettes haltéres ayant une longueur utile de 80 mm ont été découpées a 'emporte-piéce. De
méme que pour la caractérisation des composites modeéles, les éprouvettes ont été collées (Loctite
PU15) sur des mors en aluminium (Figure 2.12).

Suivant le processus standard de caractérisation de I’endommagement des propergols (NFT
70-331), les quatre compositions ont été sollicitées en traction uniaxiale a 20°C, pour une vitesse
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(a) o 500um  (b)

Ficure 4.3 : Tomographie de la deuxiéme composition & base de liant inerte et contenant
du RDX (a) en surface et (b) & cceur (coupes). Observations obtenues sur le
microtomographe Skyscan 1072 du CRB (ArianeGroup), avec une résolution de
6.7 pm/vx et des paramétres de source de 46 kV et 219 pA.

de traverse constante de 5mm/min en mesurant leur variation de volume avec un dilatométre
Farris (Farris, 1964). Cette technique, schématisée sur la Figure 4.4, consiste a placer un échan-
tillon de propergol dans une chambre étanche puis & le solliciter en traction tout en mesurant avec
précision ’évolution de la pression interne. Une étape préalable de calibration offre la possibilité
de relier ’évolution de cette pression avec la variation de volume de la chambre. Elle permet ainsi
de mesurer contintment la dilatation de I’éprouvette pendant la traction. Par essence, ce systéme
ne peut donc mesurer que ’apparition de cavités internes. Toute les fissures débouchantes n’im-
pliquent pas de variation de pression, puisque air de la chambre s’engouffre dedans. Un exemple
de caractérisation, pour la premiére composition, est présenté sur la Figure 1.4(b). Le compor-
tement incompressible est clairement identifiable jusqu’a 5% de déformation. Une augmentation
progressive du volume de I’échantillon est visible au fur et & mesure que 'endommagement se
développe (adoucissement de la réponse en contrainte-déformation).

La réponse en contrainte-déformation est reportée sur la Figure 4.5 pour deux éprouvettes de
chaque formulation et une répétabilité correcte est observée. Il convient de souligner que, pour
certaines compositions, des échantillons ont présentés des comportements radicalement différents
(non représentés). Ces réponses ont pu étre éliminées suite a la détection, post-mortem, de cavités
de plusieurs millimétres de diamétre au sein du matériau. Ces défauts proviennent du fait que
la fabrication de ces propergols non conventionnels n’a pas été optimisée, comme c’est le cas
pour les compositions industrielles, induisant parfois soit des hétérogénéités, soit des défauts
dans le matériau. Ce constat souligne la complexité de I’élaboration d'un propergol parfaitement
homogeéne.

Alors que les propriétés mécaniques des phases constitutives sont proches, au déplacement &
rupture des liants prés, on constate que les comportements des quatre types de propergols sont
remarquablement différents aussi bien dans leur partie initiale linéaire que lorsqu’ils s’adoucissent
du fait de leurs endommagements respectifs (Figure 4.5). Ainsi, dans I'esprit de la démarche de
simulation numeérique développée précédemment, on se propose d’étudier séparément les réponses
linéaires et le comportement en grandes déformations de chacun de ces matériaux.
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FicUurE 4.4 : (a) Principe de mesure de la variation de volume par dilatométrie a gaz et (b)
exemple de caractérisation obtenue pour la premiére composition.
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Ficure 4.5 : Comportements en traction uniaxiale & 20°C avec une vitesse de traverse
constante de 5mm/min de deux échantillons de chacun des types de quasi-
propergol dont les caractéristiques sont listées dans le Tableau 4.1.
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Ficure 4.6 : Comportements en traction uniaxiale & 20°C avec une vitesse de traverse
constante de 5mm /min en petites déformations de la premiére composition, avec
le module de Young correspondant.

4.2.1 Comportements linéaires

Dans le cadre des petites déformations, ’analyse du comportement des quasi-propergols peut
s’appuyer sur le modeéle autocohérent généralisé, dont les estimations ont présenté une cohérence
remarquable avec les simulations numériques. La méthode de caractérisation du comportement
mécanique avec mesure de la dilatation est particuliérement dédiée & I’étude du comportement en-
dommagé en grande déformation, plutot qu’a I’étude du comportement élastique. En effet, le dis-
positif ne permet pas de suivre la déformation par vidéoextensométrie, ainsi seul le déplacement
de traverse est utilisé pour estimer les déformations (Figure 4.4(a)). Bien que la caractérisation
soit moins rigoureuse que dans le cas des composites modéles, ot une mesure locale de la défor-
mation avait été enregistrée, une étude comparative de la réponse linéaire des quasi-propergols
reste tout & fait envisageable, d’autant plus que des comportements radicalement différents sont
obtenus. On cherche alors & analyser la cohérence des comportements expérimentaux, sans se
focaliser exclusivement sur une confrontation quantitative.

Le comportement linéaire de la premiére composition est reporté sur la Figure 4.0 avec le
module de Young correspondant. Pour ce quasi-propergol, I'introduction de 13% de particules
d’aluminium entraine une rigidification du liant qui entoure les charges. Néanmoins, la carac-
térisation expérimentale, en traction uniaxiale, de cette matrice renforcée n’a pas pu étre mise
en ceuvre. L’élaboration de ce matériau peut se révéler trés complexe du fait de la densité de
I’aluminium qui peut entrainer une décantation des particules, empéchant dés lors ’obtention
d’une matrice avec la faible fraction volumique recherchée (f,,=13%). Cependant, un nouveau
module de Young de 0.57 MPa peut étre estimé analytiquement avec le modéle autocohérent
généralisé sur la base des propriétés élastiques standard de l"aluminium (module de Young de
69 GPa et coefficient de Poisson de 0.346 (Ashby et Jones, 1981)). Le modeéle analytique évalue
alors un module de Young du quatriéme composite de 9.77 MPa, tout & fait cohérent avec le
module de 9.5 MPa obtenu expérimentalement (Figure 1.6).

Par la suite, la Figure 4.7 reprend la réponse linéaire des compositions deux et trois met-
tant en évidence une rigidité sensiblement différente (module de Young de 4.5 MPa et 9.0 MPa
respectivement). Si cet écart n’est pas justifié par le comportement des liants (Figure 4.1(b)), il
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Ficure 4.7 : Comportements en traction uniaxiale & 20°C avec une vitesse de traverse
constante de 5mm/min en petites déformations des compositions deux et trois
contenant, des charges de RDX, avec les modules de Young correspondants.

pourrait, au moins en partie, provenir de la fabrication des matériaux qui a conduit des fractions
volumiques de charges différentes (53% et 59%, Tableau 4.1). Le modéle autocohérent généra-
lisé permet d’étudier cette hypothése en estimant la rigidification induite par la quantité plus
importante de charges dans la troisiéme composition. Avec les propriétés élastiques proposées
pour les phases dans la section précédente, des modules de Young de 3.7 MPa et 6.3 MPa sont
respectivement attendues pour les compositions deux et trois, représentant un facteur de rigidi-
fication de 1.7. Si le rapport des modules évalués expérimentalement est encore supérieur (2.0),
il semble que la différence de fraction volumique en charges soit bien la principale source de
I’écart des raideurs. L’erreur non négligeable des estimations du modéle autocohérent généralisé
(~30%) pourrait étre due soit & une imprécision trop importante de la mesure du comportement
de la matrice soit a la présence d’interphases d’épaisseur différentes et pour lesquelles Spring et
Paulino (2015) ou Toulemonde (2016) ont démontré un effet sensible, en particulier en cas de
percolation.

Enfin, le comportement linéaire de toutes les compositions & base de liant inerte est reporté
sur la Figure 4.8. La derniére composition présente une rigidité largement plus importante que
la deuxiéme (facteur 4.1) alors que seul la forme des inclusions a changé. En effet, suivant le
cadre défini pour les simulations numériques aux petites déformations, I’endommagement n’ayant
pas débuté, la différence de nature des interfaces ne devrait pas impacter le comportement du
composite. Les mesures de dilatation présentées sur la Figure 4.10, qui seront détaillées par
la suite, confirment qu’aucune variation de volume (due aux décohésions) n’intervient avant
4% de déformation. L’écart de comportement est donc tout & fait en désaccord avec I'impact
du second ordre de la forme des charges qui a été identifié dans les simulations numériques,
en particulier aux petites déformations. Le modéle autocohérent généralisé donne, pour cette
derniére composition, une estimation de 3.45 MPa pour le module de Young, valeur plus de
cing fois inférieure & sa caractérisation expérimentale. Contrairement a ’analyse précédente, la
fraction volumique légérement plus faible de la premiére composition ne peut donc expliquer les
différences, d’autant plus que c’est la composition avec la plus forte fraction volumique qui est
la plus souple. Enfin, si le module de Young de la premiére composition (9.5 MPa), avec un liant
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Ficure 4.8 : Comportements en traction uniaxiale & 20°C avec une vitesse de traverse

constante de Smm/min pour les premiers niveaux de sollicitation des compo-
sitions une, deux et quatre toutes les trois & base de liant inerte avec les modules
de Young correspondants.

plus rigide, est cohérent en comparaison avec le deuxiéme quasi-propergol (4.5 MPa), il reste trés
inférieur a celui de cette derniére composition (facteur 1.95).

Face & ces incohérences du comportement élastique de la derniére composition, des éléments
d’explication peuvent étre apportés par les simulations numériques. En effet, des rigidifications
de cette ampleur semblent se rapprocher des comportements obtenus avec les microstructures
ayant une pression divergente (Figure 2.25). Ainsi, au-dela du comportement de la matrice, un
phénoméne de blocage morphologique pourrait affecter la réponse de ce matériau, justifiant le
module de Young trés important obtenu expérimentalement. Cette composition est donc vrai-
semblablement marquée par un phénoméne de clustering.

Par ailleurs, cette augmentation de raideur est telle qu’elle pourrait, en plus de cet effet
morphologique, étre due & des mécanismes qui n’ont pas été simulés et plus spécifiquement a la
présence d’interphases. Ce phénoméne, qui a été évoqué plus tot, pourrait effectivement induire
un effet de la nature des interfaces sur le comportement, alors méme que ’endommagement n’a
pas débuté, en particulier en cas de percolation des interphases. Numériquement, ce phénomeéne
pourrait étre simulé soit grace & la raideur initiale K des zones cohésives, alors qu’une valeur
permettant d’annihiler son influence était initialement recherchée, soit en simulant explicitement
les zones raidies autour des particules. Cependant, si ’existence d’interphases percolantes a bien
été démontrée par analyses AFM dans le cas d’une interface liant inerte/PA (Figure 1.16(a)),
aucune caractérisation de cette nature n’a été proposée pour analyser l'influence de 'ajout de
Paluminium ou étudier des interfaces liant inerte/ RDX.

4.2.2 Comportements en grandes déformations et mesure de dilatations

Les différences des comportements sur la phase linéaire ne permettent pas de comparer 1’en-
dommagement des compositions aussi facilement que pour les simulations numériques. Cepen-
dant, ces analyses ont démontré un impact du premier ordre des parameétres de zone cohésive. Il
reste donc envisageable, & partir de la réponse des quasi-propergols, d’identifier des caractéris-
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Ficure 4.9 : Simulations numériques de la réponse en contrainte—-déformation de la micro-
structure de référence contenant une fraction volumique de 55% de sphéres et
une autre microstructure contenant une fraction volumique de 50% de sphéres,
toutes deux avec le jeu de paramétres de zone cohésive de référence.

tiques suggérées par les tendances de études paramétriques numériques qui mettent en évidence
I'influence de chaque propriété d’adhésion.

L’analyse précédente, dans le cadre de 1’élasticité linéaire, a tout de méme démontré une
influence importante de la fraction volumique de particules pour justifier les écarts de compor-
tements de certaines compositions. L’examen de I'impact de cette propriété n’a pas été proposé
précédemment. Une simulation avec zone cohésive sur une microstructure contenant 50% de
fraction volumique de sphéres est donc proposée sur la Figure 1.9 en comparaison avec des évo-
lutions de référence obtenues dans le chapitre précédent (fyo =55%). Comme évoqué dans la
section précédente, la fraction volumique modifie sensiblement le comportement linéaire. En re-
vanche, cette influence semble s’amenuiser avec le développement de 'endommagement (Figure
4.9). Ainsi, seul un effet modéreé de la fraction volumique est attendu sur la gamme couverte par
les quasi-propergols, avec une influence plus réduite encore que celle de la géométrie des charges
(mise en évidence sur la Figure 3.20). Aussi, les différences de fraction volumique ne peuvent
& elles seules expliquer les écarts de comportements observés, permettant de poser 'hypothése
selon laquelle la diversité des comportements provient essentiellement des propriétés d’interface.

On se propose alors d’approfondir la compréhension de 'endommagement en se reposant sur
la phénomeénologie des interfaces choisie pour les simulations (loi bilinéaire de la Figure 1.25).
Cela permet ainsi d’obtenir des informations, au moins qualitatives, sur les différentes propriétés
d’adhésion. Les réponses reportées par la suite ne prendront en compte que 'évolution d’une
seule éprouvette par composition, du fait de la bonne répétabilité observée sur la Figure 4.5.

Comme évoqué plus tot, 'approche standard d’analyse de ’endommagement repose sur une
mesure de dilatation des éprouvettes pendant une traction uniaxiale. Cette méthode permet de
détecter les prémices de ’endommagement et de suivre son évolution. La Figure 4.10 reporte
ainsi les variations de volume enregistrées pour trois quasi-propergols. En effet, dans le cas de la
troisiéme composition, la méthode ne mesure aucune dilatation, alors qu'un adoucissement est
clairement identifiable sur la réponse de ce quasi-propergol. Ce phénomene peut d’une part étre da
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Ficure 4.10 : Comportements en traction uniaxiale jusqu’a rupture & 20°C avec une vitesse de
traverse constante de bmm/min des quasi-propergols, mesurée au dilatomeétre
Farris. Dans le cas de la troisiéme composition, aucune variation de volume n’a
été enregistrée.

au faible déplacement & rupture de ce matériau qui doit induire une dilatation réduite, difficile &
mesurer. D’autre part, il est possible que la majeure partie de ses décohésions soient débouchantes
expliquant l'incapacité du dilatomeétre & suivre son endommagement. Dans le cas des autres
compositions, le déplacement & partir duquel les décohésions induisent une variation de volume
est accessible et correspond respectivement a la déformation & partir de laquelle 'adoucissement
du comportement des compositions est observé. Par la suite, une évolution presque linéaire peut
étre identifiée avec des pentes similaires. On constate, néanmoins, que cette méthode ne fournit
que peu d’informations sur la maniére dont I’endommagement intervient & I’échelle des interfaces,
alors que les simulations ont démontré que ces propriétés pilotent le comportement endommagé.

Cependant, en s’appuyant sur la réponse en contrainte—déformation des échantillons, en com-
paraison avec les comportements obtenus numériquement, les propriétés des interfaces peuvent
étres intuitées au moins qualitativement. La Figure 4.10 met alors en évidence la différence de
comportements entre deux compositions pour lesquelles la nature et la forme des charges différe
(quasi-propergols deux et quatre). Contrairement aux simulations numériques pour lesquelles la
forme des charges n’a induit qu'un impact modéré (<10%), la contrainte maximum dans le cas des
particules irréguliéres (RDX) est 33% inférieure au cas des charges sphériques (PA). Cependant,
les simulations suggérent surtout que la différence de nature des charges, donc d’interface, peut
expliquer la différence de comportements. Ainsi, au-dela de la géométrie des charges, I'interface
liant inerte/PA semble plus performante, en particulier au niveau de la contrainte critique 7¢ qui
a été identifié comme pilotant la contrainte globale a partir de laquelle I'adoucissement s’initie
(analyse paramétrique reporté sur la Figure 3.13). Cette observation comparative est cohérente
avec la formulation dans la mesure ou des agents d’adhésion liant/charge performants ont été

introduits pour les matériaux contenant du perchlorate d’ammonium.

De méme, dans le cas de particules identiques avec une matrice différente (compositions
deux et trois, Figure 4.10), on enregistre une fois encore une réduction de 50% de la contrainte
maximale bien que dans les deux cas aucun agent d’adhésion n’ait été introduit. La différence
de liant semble ainsi impacter, elle aussi, de maniére remarquable, la contrainte critique T°
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Ficure 4.11 : Comportements jusqu’a rupture en traction uniaxiale & 20°C avec une vitesse

de traverse constante de 5mm/min de la premiére et la quatriéme composition,
toutes les deux a base de liant inerte et contenant du perchlorate d’ammonium.

des interfaces. Elle aboutit une initiation trés précoce de 'endommagement dans la troisiéme
composition (interface liant nitré/RDX).

Dans le cas de la matrice renforcée avec de aluminium (premiére composition) une aug-
mentation de plus de 40% de la contrainte maximum est enregistrée par rapport a la premiére
composition (Figure 4.11) alors méme que les contraintes n’atteignent pas de plateau, contraire-
ment aux trois autres quasi-propergols. La rigidité supérieure de la matrice semble expliquer en
partie cette évolution, comme le montre le comportement obtenu par simulation numeérique pour
deux matrices de rigidité différentes et reproduit sur la Figure 4.12 (contrainte maximum 15%
supérieure). L’adoucissement observé expérimentalement semble bien plus marqué que dans cette
nouvelle simulation numérique. Vraisemblablement, ou les particules d’aluminium induisent une
modification de 'adhésion ou bien I'endommagement de leurs interfaces entre en jeu. Par ailleurs,
on note de maniére remarquable, que pour les deux compositions de la Figure 4.11, la contrainte
A partir de laquelle I’adoucissement s’initie semble similaire. La perte de raideur limitée de la
premiére composition ne facilite pas 'identification précise de la fin de sa phase linéaire. Il semble
donc que 'introduction de "aluminium n’impacte que peu la contrainte critique 7 de l'interface
mais affecte principalement le déplacement & rupture 6 qui pilote I’évolution du comportement
endommagé (analyse paramétrique reporté sur la Figure 3.14).

4.2.3 Energie d’endommagement, essais cycliques

Si les simulations numériques permettent d’identifier les propriétés des interfaces & partir
des essais de traction au dilatométre Farris, ces analyses sont exclusivement qualitatives. Une
démarche empirique développée au sein du CRB a été proposée par Heuillet (1992) et permet
d’avoir accés a des informations plus quantitatives. Cette méthode, moins conventionnelle, elle
reste accessible dans le cadre industriel et donne accés & une évaluation plus discriminante des
propriétés d’adhésion sans recours aux simulations numériques. Cette approche a été reprise afin
de conforter la cohérence des identifications proposées précédemment & partir des simulations
numeériques.

Pour évaluer cette énergie globale d’endommagement, Heuillet (1992) identifie les densités
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F1GUre 4.12 : Simulations numériques de la réponse en contrainte—déformation pour la mi-

crostructure de référence avec des spheéres (jeu de paramétres de zone cohésive
de référence) et avec une multiplication du module de cisaillement du modéle
d’Ogden.

d’énergie (aire sous la courbe de contrainte-déformation) cumulées lors d’une sollicitation de
tractions—déchargement. L’énergie mécanique totale fournie au systéme est en partie restituée
sous forme d’énergie élastique lors de la décharge (courbes et aires représentées en vert). Le reste
de ’énergie est dissipée d’une part du fait des phénoménes viscoélastiques et d’autre part du fait
de 'endommagement du matériau (attribué alors exclusivement aux décohésions liant /charge).
Pour distinguer ces deux phénoménes, Heuillet montre qu’il convient d’appliquer, aprés le retour
a l’équilibre d’un échantillon déja sollicité, une nouvelle traction (courbes et aires représentées en
rouge). Par soustraction, le reste de la densité d’énergie dissipée est attribué a ’endommagement
des interfaces (courbes et aires représentées en bleu).

Afin de mettre en ceuvre plus concrétement cette estimation empirique des densités d’éner-
gie, Heuillet a montré qu’il convenait d’appliquer plusieurs chargements mécaniques (Figure
1.13). Une premiére sollicitation cyclique (cycle primaire) permet de stabiliser le matériau, un
comportement quasi-constant étant obtenu aprés environ cing cycles. A I’issue de ces tractions—
déchargement le matériau est laissé au repos plus de 24h. Cette durée a été identifiée comme
largement suffisante pour assurer un retour & I’équilibre des propergols. Un unique cycle est
alors appliqué, permettant in fine d’identifier sur la sollicitation primaire les différentes densités
d’énergie (Figure 4.14(a)). Heuillet (1992) a démontré que le niveau de déformation de ce premier
cyclage n’'impactait pas les valeurs d’énergie obtenues & terme. Ainsi, une sollicitation correspon-
dant & la moitié de la déformation a rupture a donc été sélectionnée. Par la suite, aprés un retour
a I’équilibre, le méme échantillon est soumis & des tractions—déchargement avec un incrément de
déplacement a chaque cycle (cycles incrémentaux) et ce jusqu’a rupture. Une fois encore, effet
négligeable du niveau de l'incrément a été validé par Heuillet (1992). Cette derniére sollicita-
tion ne donnant acceés qu’aux densités d’énergie élastique et dissipée (Figure 1.14(b)), 'impact
des phénoménes viscoélastiques est évalué de maniére indirecte. Des cycles incrémentaux sont
appliqués a un nouvel échantillon et ce jusqu’au dernier cycle avant la rupture de 1’éprouvette
précédente. Enfin, une nouvelle traction jusqu’a rupture est appliquée aprés un retour a I’équi-
libre de la nouvelle éprouvette, donnant accés & une estimation de la densité d’énergie da a la
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Ficure 4.13 : Synopsis des chargements mécaniques appliqués aux compositions afin d’obtenir
une évaluation de leur énergie d’endommagement suivant les trois étapes de la
démarche d’Heuillet (1992). On y retrouve le cycle primaire pour lequel les
trois densités d’énergie peuvent étre identifiées puis, pour la méme éprouvette,
les cycles incrémentaux qui permettent d’identifier une densité d’énergie élas-
tique et dissipée. Les densités d’énergies viscoélastiques et d’endommagement
sont différenciées grace a la sollicitation supplémentaire indirecte, c’est &
dire appliquée a une nouvelle éprouvette, présentée sous le synopsis du charge-
ment mécanique principal. Un exemple de comportements obtenus est reporté
sur la Figure 4.14.

viscoélasticité (courbe en rouge sur la Figure 4.14(b)).

Le synopsis de ces chargements mécaniques est rappelé sur la Figure 4.13 avec sur la Figures
4.14 un exemple de réponses obtenues pour la premiére composition avec les répartitions d’énergie
associées.

Une densité d’énergie d’endommagement macroscopique a ainsi été estimée en appliquant
cette démarche & chacune des quatre compositions. Cette caractérisation est moins convention-
nelle que la mesure de dilatation. Elle est complexe & mettre en ceuvre du fait de la dispersion
des propriétés au sein d’'un méme bloc de propergol. Néanmoins, elle permet d’obtenir des me-
sures quantitatives de densité d’énergie d’endommagement aboutissant a des valeurs largement
différentes de 20, 5, 0.5 et 61 kJ/m? respectivement pour les quatre compositions.

Par ailleurs, suivant une hypotheése simplificatrice proposée par Heuillet (1992), on peut
considérer que la majorité de I’énergie d’endommagement provient des décohésions liant /charge.
Ainsi ces valeurs peuvent étre reliées au moins qualitativement & I’énergie d’adhésion. Or, du fait
du tamisage, les dimensions des charges des quatre compositions sont similaires. Leurs surfaces
peuvent étre considérées comme presque identiques permettant d’envisager une comparaison
des énergies d’adhésion. Cette hypothése pourrait étre remise en cause du fait des différences de
fraction volumique, largement évoquée dans la section précédente. Cependant, dans le cas de par-
ticules sphériques, une fraction volumique de particules de 59% n’entraine qu’une augmentation
de la surface cohésive de 7.4% par rapport & une configuration avec 53% de particules. Les dif-
férences de densité d’énergie d’endommagement sont largement plus significatives (de 61 kJ/m?3
4 0.5 kJ/m3). Une analyse comparative des énergies d’endommagement des quatre compositions
reste donc envisageable, donnant accés & une comparaison relative des énergies d’adhésion, sans
recours aux simulations numériques.

On peut alors déduire qualitativement que l'énergie est largement plus faible dans le cas
des interfaces avec des charges de RDX, ce qui est cohérent avec l'absence d’agent d’adhésion
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F1aure 4.14 : Identification de la répartition des densités d’énergie lors des sollicitations mé-
caniques de la premiére composition ((a) sollicitation primaire, (b) sollicitation
incrémentale avec l’énergie pseudo-viscoélastique identifiée indirectement). La
densité associée a 1’élasticité est repérée en vert, celle associée aux effets visco-
élastiques en rouge et celle associée a I’endommagement en bleu.

performant pour ces charges et la faible contrainte critique T° identifiée pour cette composition,
par rapport a l'interface liant inerte/PA. De plus, U'interface liant nitré/RDX semble avoir une
énergie d’adhésion treés réduite par rapport a I'interface liant inerte/RDX. Ceci est en accord avec
la différence de contrainte critique T caractérisée pour ces interfaces et confirme un effet notable
de la matrice sur les propriétés d’interface. En outre, il semble que I'introduction de ’aluminium
modifie largement ’énergie d’endommagement du matériau. Dans le cas de cette composition, il
est fort probable que I’énergie d’endommagement inclut une part d’énergie consommée & la fois
par décohésion liant inerte/aluminium et par des ruptures d’interface liant inerte/PA.

Cette démarche empirique et autosuffisante donne accés & des mesures quantitatives et diffé-
renciantes. De leur coté, les mesures de variation de volume étaient trés proches et, lorsqu’elles
étaient visibles, ne fournissaient que trés peu d’informations pour identifier les propriétés lo-
cales. Avec cette caractérisation standard, ces derniéres ont di étre extraites exclusivement des
comportements macroscopiques et par comparaison avec les simulations numériques développées
précédemment. I’approche d’Heuillet (1992), malgré des hypothéses fortes, offre alors un moyen
supplémentaire d’identification des propriétés d’adhésion (L’énergie I'). Ce dernier moyen semble
d’ailleurs plus robuste que la comparaison entre les comportements expérimentaux et des études
paramétriques des simulations numériques proposée précédemment, méme s’il nécessite une ca-
ractérisation complexe et ne permet d’identifier qu'une unique propriété d’adhésion. Il convient
de noter que I'’ensemble des propriétés identifiées avec les deux approches présentent une cohé-
rence remarquable et permet d’étayer la démarche d’identification basée sur la confrontation des
tendances expérimentales avec les comportements simulés.

Cette analyse énergétique pose des hypothéses sur les phénoménes intervenant & 1’échelle
des particules. Elle peut avantageusement étre complétée par des observations de 'endomma-
gement & 1’échelle locale, permettant alors d’appréhender plus précisément certaines propriétés
phénoménologiques des interfaces.
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Ficure 4.15 : Echantillon de quasi-propergol collé & des mors en aluminium élargis, compa-
tibles avec une machine de traction et permettant un maintien en relaxation
grace aux deux tiges visibles de part et d’autre.

4.3 Analyse de ’'endommagement local

4.3.1 Mode opératoire

La manipulation de matériaux pyrotechniques nécessite I’habilitation des équipements et donc
la réalisation d’études poussées de sécurité. Ainsi, les observations & 1’échelle de la microstructure
ont été réalisées sur le MEB du CRB (ArianeGroup), habilité aux observations d’échantillons
énergétiques. Pour analyser les champs d’endommagement & 1’échelle des particules, des éprou-
vettes de quasi-propergol avec une longueur utile de 50 mm ont été découpées & 'emporte-piéce.
Elles sont collées sur des mors en aluminium, similaires & ceux utilisés pour les études précédentes
mais avec une largeur accrue permettant de fixer de part et d’autre deux tiges (Figure 4.15). Le
montage peut étre emboité sur une machine de traction conventionnelle permettant d’appliquer
proprement une traction uniaxiale puis d’assurer, par la suite, le maintien de la déformation pour
réaliser les observations au MEB.

L’enjeu de ce montage est de permettre I’analyse d’un échantillon de taille raisonnable, pour
assurer sa représentativité par rapport aux éprouvettes considérées pour la caractérisation mé-
canique, le tout étant compatible avec ’encombrement réduit de la chambre du MEB. Les obser-
vations sont obtenues a partir des électrons secondaires avec, avant sollicitation mécanique, une
métallisation au platine pour améliorer la conductivité des surfaces. Les clichés, qui vont étre
présentés par la suite, ont été sélectionnés pour leur représentativité vis-a-vis des phénoménes
qui ont pu étre observés sur ’ensemble de la surface de chaque échantillon.

Les quatre quasi-propergols étudiés n’ont pas pu étre sollicités au méme niveau de déformation
du fait de la différence importante de leur comportement (Figure 1.10). Les observations ont été
réalisées aux deux tiers de la plus petite déformation a rupture enregistrée, correspondant a peu
prés au plateau de contrainte, sauf dans le cas de la quatriéme composition pour laquelle ce type
de comportement n’est jamais atteint. L’objectif est de solliciter suffisamment le matériau pour
visualiser ’endommagement, tout en limitant les risques de ruine pendant ’observation.

4.3.2 Observations MEB et propriétés d’interface

La Figure 4.16 permet de visualiser la surface des quasi-propergols avant sollicitation. La
forme quasiment sphérique des particules de perchlorate d’ammonium est clairement visible sur
les clichés (a) et (d), sans endommagement en surface. Il semble que 'opération de tranchage ait
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Ficure 4.16 : Observations MEB des quatre compositions de quasi-propergols respectivement
de (a) a (d) avant chargement mécanique. Images obtenues sur le MEB Zeiss
JSM-6510 du CRB (ArianeGroup) pour une accélération de faisceau de 8 kV.
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permis une découpe propre, aussi bien du liant que des charges. Dans le cas de la deuxiéme com-
position (Figure 1.16(b)), on peut noter la présence de quelques décohésions, bien que la plupart
des particules aient été nettement découpées. En revanche, I’observation de la troisiéme compo-
sition (Figure 1.16(c)) révéle un endommagement préexistant bien plus important. Il semble que
I'opération de tranchage ait plutét conduit & un arrachement des particules qu’a leur découpe.
Ce constat conforte les trés faibles propriétés d’adhésion qui ont été déduites des précédentes
caractérisations de ce matériau. Par ailleurs, il est probable que cet état de surface induise une
connexion précoce d'un grand nombre de décohésions avec 'extérieur, expliquant au moins en
partie I’absence de variation de volume mesurée au dilatomeétre Farris pour cette composition.
Bien que cet état de surface puisse perturber les futures analyses de 'endommagement, on note
tout de méme la présence de nombreuses interfaces intactes, en particulier pour les particules les
plus en profondeur.

Dans le cas de la premiére composition, le comportement d’un échantillon avec une déforma-
tion de 11% est affiché sur la Figure 4.17. On constate d’abord que le matériau ne présente pas
de localisation. Ceci qui est en accord avec les champ d’endommagement obtenus par simula-
tions numériques lorsque le comportement mécanique n’a pas atteint un plateau (Figures 3.8(a)
et 3.9(b)). Cette cohérence est renforcée par l'observation de nombreuses fibrilles dans toutes
les décohésions qui peuvent étre observées. Elles démontrent qu’aucun rupture d’interface n’est
compléte. En effet, malgré ouverture, un lien persiste entre les charges et la matrice. Ce type
de lien est tout & fait cohérent avec un déplacement a rupture de linterface 7 grand.

Une observation fine permet de détecter la présence des particules d’aluminium, visibles sous
forme de paillettes, dans ces ligaments. Elle leur octroie alors une raideur K,;,, plus importante
que s’ils étaient uniquement composés de matrice (Ksimple)' Ce constat permet de poser une
nouvelle hypothése sur la phénoménologie de 'interface (Figure 4.18). En effet, cette raideur
accrue pourrait étre responsable d’un ralentissement de 'adoucissement de l'interface, au-dela
de la contrainte critique T7¢. Ce phénoméne aboutirait alors & un déplacement & rupture 5£ .

bien plus grand que pour l'interface sans aluminium wgimple

A partir de la Figure 4.11 une contrainte critique T similaire a pu étre identifiée pour les deux

) comme le montre la Figure 4.18.

Pinterfaces. Aussi, si un ligament renforcé est plus raide qu’une fibrille de matrice pure, il induit,
pour une méme ouverture d’interface §, une plus grande rigidité du comportement locale (K,

> Ksimple)' Cette raideur accrue réduit alors la déclivité de la pente de € a 57 , induisant alors
alu.

une valeur de 63; 1. largement plus importante que 5§imple (Figure 4.18).

Cette hypothése, combinée au fait que les observations ne révélent la présence d’aucune déco-
hésion compléte, est tout & fait cohérente avec le comportement macroscopique dont I'adoucisse-
ment stable suggére bien un déplacement a rupture trés important (Figure 1.5). Le comportement
de cette composition est donc en premier lieu impacté par les interfaces des grosses particules
dont des particules de plus petite taille modifient les propriétés en particulier le déplacement &
rupture 6. Dans un second temps, il est probable que les interfaces de ces derniéres entrent en

jeux.

En effet, I’échantillon présente une ruine prématurée par rapport aux autres compositions
a liant inerte (Figure 1.5). Celle-ci pourrait étre expliquée par le scénario suivant : comme dé-
taillé précédemment, le renforcement des fibrilles par ’aluminium limite la perte de raideur de
Iinterface. Cependant, dans ces ligaments fortement sollicitées un endommagement au niveau
des interfaces liant /aluminium doit intervenir, entrainant alors une brusque perte de raideur des
fibrilles et donc la ruine du composite. Cette hypothése sur la phénoménologie de I’endommage-
ment, implique a la fois des décohésions liant /charge et liant/aluminium. Elle justifierait la trés
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F1GUrE 4.17 : Observations MEB de la premiére composition soumise & une déformation de
11%. Images obtenues sur le MEB Zeiss JSM-6510 du CRB (ArianeGroup)
pour une accélération de faisceau de 8 kV.
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Propriétés inchangées

0 : ouverture d'interface

0

Ficure 4.18 : Tllustration de 'influence d’une rigidité accrue des fibrilles interfaciales sur les
propriétés phénoménologiques d’une méme interface. Les propriétés inchangées
sont affichées en rouge alors que les propriétés de 'interface avec aluminium sont
reportées en gris (correspondant A la premiére composition) par comparaison
avec une interface simple, reportée en orange, (correspondant a la quatriéme
composition).

forte énergie d’endommagement enregistrée pour cette premiére composition (61 kJ/m3).

Dans le cas du deuxiéme quasi-propergol, la Figure 4.19 permet d’observer I’endommagement
local avec une déformation de 19%. De méme que la composition précédente, aucun phénomeéne
de localisation n’est observé (Figure 1.19(a)). Seules de rares zones de concentration de l'en-
dommagement peuvent étre détectées. Ceci est cohérent avec les simulations numériques dans
la mesure ou le comportement mécanique ne présente pas d’inflexion pour ce niveau de solli-
citation. Une observation plus fine des décohésions révéle que si quelques-unes sont totalement
endommagées, des fibrilles sont visibles dans la plupart d’entre elles (Figure 4.19(b) et (c)).
Elles sont similaires & celles observées pour la premiére composition, mais elles paraissent moins
nombreuses. Ce type de configuration est alors favorable a Iidentification d’un 67 important,

bien que, comparativement dans ce cas, aucune particule d’aluminium ne vient rigidifier les liga-
S

simple
Ce déplacement a rupture moyen, ainsi que la contrainte critique intermédiaire mis en évidence

ments. Qualitativement, une valeur de 'ordre du ¢ sur la Figure 1.18 peut étre identifiée.
précédemment (Figure 1.10), sont cohérents avec I’énergie d’endommagement médiane évaluée
pour cette composition (5 kJ/m?).

Pour la troisiéme composition, les observations proposées sur la Figure 4.20, avec une défor-
mation de 5%, démontrent que, malgré 'endommagement préexistant, les décohésions créées par
la sollicitation peuvent tout de méme étre facilement identifiées. La Figure 4.20(a) ne laisse voir
aucune localisation, en accord avec le trés faible niveau de contrainte critique qui a été extrait
du comportement macroscopique de ce matériau (Figure 4.10). Les décohésions sont visibles sur
la majeure partie des particules et ne présentent aucune fibrille malgré des ouvertures trés res-
treintes, comparées aux observations des deux compositions précédentes. Ces faibles baillements
justifient I’absence de variation de volume mesurée au dilatométre Farris et elles confirment que
ces interfaces semblent disposer a la fois d’une contrainte critique T°¢ et d’un déplacement &
rupture &/ treés réduit du fait de Pabsence de fibrilles. Enfin, la tendance de ces deux propriétés
est cohérente avec le comportement mécanique et la trés faible énergie d’endommagement (0.5
kJ/m?) mesurée pour cette composition.

La Figure 4.21 permet d’observer I’état d’endommagement de la derniére composition soumise
a 15% de déformation. L’observation globale de la Figure 4.21(a) met en évidence la présence
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F1Gure 4.19 : Observations MEB de la deuxiéme composition soumise a une déformation de
19%. Images obtenues sur le MEB Zeiss JSM-6510 du CRB (ArianeGroup)
pour une accélération de faisceau de 8 kV.
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F1cure 4.20 : Observations MEB de la troisiéme composition soumise & une déformation de
5%. Images obtenues sur le MEB Zeiss JSM-6510 du CRB (ArianeGroup) pour
une accélération de faisceau de 8 kV.
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Ficure 4.21 : Observations MEB de la quatriéme composition soumise a une déformation de
15%. Images obtenues sur le MEB Zeiss JSM-6510 du CRB (ArianeGroup)
pour une accélération de faisceau de 8 kV.
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de zones de localisation des décohésions, contrairement aux autres compositions. Ce phénomeéne
est visible alors qu’a 1’échelle macroscopique, pour ce niveau de sollicitation, la contrainte dé-
croit. En accord avec les simulations numériques, la localisation intervient donc bien dans la
continuité d’une inflexion de la réponse macroscopique, bien que la reprise de raideur observée
numériquement ne soit pas reproduite par ce quasi-propergol. En outre, toujours en adéquation
avec les simulations, ce phénomeéne se produit alors qu'une contrainte critique 7° importante a
été identifiée pour ce matériau. Des observations plus précises au niveau des décohésions révélent
la présence d’interfaces totalement rompues au niveau des localisations et partout ailleurs des in-
terfaces avec des fibrilles, voir méme de larges ligaments de matrice (Figure 4.21(b) et (c)), signe
d’un grand déplacement a rupture 67. Cette propriété, ainsi que la contrainte critique 7¢ iden-
tifiee précédemment (Figure 4.11), sont cohérentes avec I’énergie d’endommagement importante
qui a été évaluée pour cette derniére composition (20 kJ/m?).

L’ensemble de ces observations & I’échelle locale permettent de retrouver des marqueurs spé-
cifiques qui ont été identifiés grace aux simulations numériques, en particulier la localisation des
décohésions. Elles offrent une visualisation des décohésions partielles avec fibrilles, caractérisant
un déplacement & rupture 67 trés grand. Enfin, elles donnent la possibilité de confirmer des hy-
pothéses qui avaient été proposées pour justifier les caractérisations & 1’échelle macroscopique :
Iinfluence de 'aluminium sur la densité d’énergie d’endommagement de la premiére composition
ou encore ’absence de dilatation du troisiéme quasi-propergol.

4.3.3 Bilan des caractérisations

Les démarches de caractérisation des quasi-propergols mise en ceuvre ont ainsi permis d’identi-
fier de nombreuses propriétés d’interface, sans aucune contradiction entre les propriétés extraites
des différentes approches.

Sur la base de ces analyses, une représentation comparative de la phénoménologie de ces
quatre grands types de propergols peut alors étre proposée en s’appuyant sur le faisceau d’infor-
mations fournies par les différentes méthodes de caractérisation détaillées précédemment. Bien
qu’uniquement qualitative, cette approche permet de comprendre plus clairement les différentes
propriétés des interfaces et d’expliquer le comportement macroscopique des quasi-propergols étu-
diés.

Le Tableau 4.2 rapporte ainsi les différentes tendances des propriétés des interfaces qui ont pu
étre dégagées. La Figure 4.22 offre une vue schématique de 'allure des propriétés d’interface de
chacun de ces matériaux. Leur analyse permet de mettre en évidence les déficiences des interfaces
les plus communes des propergols (contrainte critique T°¢, déplacement a rupture 6/) en vue de
développer les meilleures stratégies pour les améliorer en ayant un impact substantiel sur le
comportement macroscopique.

Dans le cas de la premieére interface, les observations MEB ont conduit & envisager un dé-
placement & rupture trés importante tout en suggérant que la ruine prématurée du matériau
soit due aux décohésions autour des petites particules. Ces analyses conduisent alors & envisager
une nouvelle phénoménologie d’interface plus & méme de reproduire le comportement cohésif
(Figure 4.22). Si ce comportement complexifie le modeéle et induit un nombre croissant de para-
métres, il se rapproche de la forme originale de la loi de zone cohésive proposée par Tvergaard et
Hutchinson (1993) dont I’évolution est trapézoidale plutot que bilinéaire. Aussi, dés lors que de
nouvelles particules sont introduites dans une proportion non négligeable, il est possible qu’elles
entrainent une remise en question de la phénoménologie choisie dans le projet. Une étude plus
approfondie serait alors nécessaire, justifiant la restriction de la présente analyse expérimentale
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Interfaces Contrainte | Déplacement | Energie d’endom. Energie
critique T¢ | a rupture 6/ (kJ/m3) d’adhésion T’
LI/PA (+Alu.) — v " 61 ?
LI/RDX — — — 5 —
LN/RDX === N N 0.5 N
LI/PA a — 20 N

TABLE 4.2 : Propriétés phénoménologiques des interfaces classiques de propergols identifiées

qualitativement. LI désignent un liant inerte et LN un liant nitré.

T (MPa)

—— LI/PA + )

—— LN/RDX

------- LI/RDX
LI/PA

d (mm)

Ficure 4.22 : Tllustration qualitative des propriétés des interfaces des quasi-propergols dé-
duites des différentes caractérisations de la section précédente et des tendances
suggérées par les simulations numériques développées tout au long du projet.
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Ficure 4.23 : Comportements jusqu’a rupture en traction uniaxiale & 20°C avec une vitesse

de traverse constante de 50mm /min et suivi de dilatation de deux compositions
a base de liant nitré et contenant des charges de RDX. Dans un des cas une
stratégie d’optimisation de I’adhésion liant/charge a été mise en ceuvre.

a des propergols simplifiés.

4.4 Etudes complémentaires

En plus de cette analyse des propriétés des interfaces les plus classiques dans les proper-
gols, les simulations numériques et la démarche de caractérisation permettent d’accéder & une
meilleure compréhension de I’endommagement. Cette approche a ainsi été éprouvée en identi-
fiant des propriétés d’adhésion dans le cadre d’un projet dédié & 'optimisation des interfaces
liant nitré/RDX. Par la suite, elle a pu étre confrontée a des résultats extraits de la littérature
permettant d’une part de confronter les tendances des réponses macroscopiques avec les simu-
lations numeériques et d’autre part de proposer une explication des différentes ruptures a partir
des champs d’endommagement spécifiques suggérés tant par les observations MEB que par les

simulations.

4.4.1 Mise en ceuvre de la démarche au service de ’amélioration des proprié-
tés d’interface

On s’intéresse & deux compositions similaires & base de liant de nitré contenant des charges
de RDX. Cependant, 'une des compositions a intégré une stratégie d’amélioration de "'adhésion
liant /charge. Contrairement aux compositions précédentes, une granulométrie variable a été in-
troduite (0-100 pm). Une fois encore ces matériaux sont des outils d’étude amont, sans aucune
applicabilité opérationnelle.

De maniére standard, '’endommagement des deux compositions a été caractérisé & 1’échelle
macroscopique avec une traction uniaxiale au dilatométre Farris. Des observations a 1’échelle
microscopique au MEB ont aussi été proposées. La Figure 4.23 reporte le comportement obtenu
pour les deux compositions. On constate que les réponses sont trés proches sur la phase linaire et
le début de ’adoucissement. Ensuite, la perte de raideur s’accélére dans la composition brute alors
que de facon remarquable la composition avec optimisation présente une déformation a rupture
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largement améliorée. Les variations de volume décrivent de leur co6té une tendance similaire, avec
néanmoins une initiation légérement plus précoce et une évolution qui semble plus rapide dans le
cas de la composition brute (Figure 4.23). Une fois encore, si cette mesure de dilatation valide une
amélioration du comportement et démontre que I’endommagement se développe différemment,
elle ne permet pas d’identifier en quoi ’adhésion locale a été modifiée.

Du fait de la similitude des compositions et peut étre de la polydispersité des charges, les
différences de comportements sont moins nettes que dans le cas des quatre compositions précé-
dentes. En effet, si I’adoucissement semble s’initier en méme temps, il s’accélére et atteint un effet
plateau pour des contraintes globales radicalement différentes (24% inférieure dans le cas de la
composition brute), complexifiant I'identification comparative des propriétés phénoménologiques
d’interface qui ont été améliorées.

Ainsi, des observations au MEB sur éprouvettes sollicitées ont été mises en ceuvre pour
affiner I’analyse des propriétés modifiées. Les éprouvettes vierges présentent une allure similaire
a celle obtenue pour la composition précédente a liant nitré contenant du RDX (composition
trois, Figure 1.16(c)). Seules les observations sous sollicitation sont donc reportées. La Figure
4.24 met en évidence des décohésions complétes et diffuses sur I’ensemble de ’échantillon pour
la composition originale. Cette observation est cohérente avec les faibles propriétés d’adhésion
qui ont déja été identifiees pour cette interface (Liant nitré/RDX, Tableau 4.2). En revanche,
I'amélioration de ’adhésion induit un champ de décohésions radicalement différent, caractérisé
par la présence de nombreuses localisations qui sont trés clairement visibles sur la Figure 4.25. Ce
phénomeéne est tout & fait similaire aux localisations visualisées dans les simulations numeériques
pour une zone cohésive avec une contrainte critique 7¢ importante. En effet, ce type de champ
d’endommagement a déja été observé avec les simulations basées sur le jeu de paramétres de
zone cohésive de référence (Figure 3.8(b) et (c)). Les champs obtenus numériquement pour une
contrainte critique bien plus faible (Figure 3.10(b)) sont, par ailleurs, tout a fait cohérents avec
des décohésions diffuses de la composition brute.

Une analyse fine des interfaces endommagées ne permet pas de visualiser de fibrilles (Figure
1.24(c) et 4.25(c)) qui auraient permis de justifier d'une ameélioration du déplacement a rupture
87 . Bien que ces liens n’en soient pas un descripteur exclusif, ils en sont les plus marquants. Aussi,
s'll semble qu’il n’y ait pas eu une remarquable amélioration de cette propriété, il est difficile de
statuer plus finement sur son évolution.

Ces analyses permettent tout de méme de justifier que la stratégie d’optimisation mise en
ceuvre a conduit & une amélioration notable au moins de la contrainte critique 7' de I'interface.
Dans cette configuration, il semble que la localisation ne soit pas aussi néfaste que ce qui aurait
pu étre pressenti, permettant de freiner I’endommagement sans pour autant précipiter la ruine
de I’échantillon.

4.4.2 Confrontation a la littérature

Cette étude peut étre complétée par une analyse de comportements extraits de la littérature
(Toulemonde, 2016). La réponse en contrainte-déformation de deux propergols est reportée sur
la Figure 4.26. Ces compositions présentent l’avantage d’étre basées sur un liant nitré différent
des matériaux précédents qui est compatible tant avec des charges de perchlorate d’ammonium
que des nitramines (ici de l'octogéne, HMX). Elles possédent une granulométrie variable de 20 &
100 pum avec une fraction volumique identique de 60%. Elles permettent ainsi d’étudier I'impact
de différentes propriétés d’interface.

A la rupture prés, les comportements caractérisés (Figure 4.26) reproduisent alors de maniére
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F1GUrE 4.24 : Observations MEB de la composition sans optimisation de I’adhésion soumise
a une déformation de 3.5%. Images obtenues sur le MEB Zeiss JSM-6510 du
CRB (ArianeGroup) pour une accélération de faisceau de 10 kV (a-b) et 15kV
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Ficure 4.25 : Observations MEB de la composition avec optimisation de I’adhésion soumise &
une déformation de 6%. Images obtenues sur le MEB Zeiss JSM-6510 du CRB
(ArianeGroup) pour une accélération de faisceau de 10 kV.
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Ficure 4.26 : Comportements jusqu’a rupture en traction uniaxiale & 20°C avec une vitesse
de traverse constante de 5mm/min de deux compositions a base d’un autre liant
nitré contenant des charges de HMX ou de PA (d’aprés Toulemonde (2016)).

remarquable les tendances des évolutions obtenues avec les simulations numériques pour le jeu
de parametres de zone cohésive de référence et pour le troisiéme jeu de parameétres (contrainte
critique T réduite) dont les évolutions sont rappelées sur la Figure 4.27. On peut en déduire que
I'interface entre ce liant nitré et le perchlorate d’ammonium présente une contrainte critique 7T
bien plus forte que pour l'interface avec HMX.

Ce cas met trés clairement en évidence le risque que peut induire une simple augmentation de
cette contrainte critique. Si effort transmis est plus de deux fois supérieur, pour le déplacement
a rupture de la premiére composition, la localisation probable entraine une ruine prématurée. En
revanche, la dispersion homogéne de 'endommagement, du fait de la valeur réduite de T, pour
la seconde composition, retarde la rupture permettant in fine d’atteindre les mémes niveaux de
contraintes, pour une déformation prés de cing fois supérieure.

Ces configurations mettent en valeur, une fois encore, la compréhension du comportement
auquel les simulations donnent accés, tout en soulignant la difficulté que représente une opti-
misation de l’adhésion liant/charge. Ce cas met aussi en évidence la nécessité, déja évoquée,
d’explorer en détails la définition d’un critére de rupture pour optimiser I’exploitation des simu-

lations numériques.

4.5 Synthése

Ce chapitre propose de confronter les éléments de compréhension de 'endommagement, ap-
porté par les simulations numériques, au comportement réel des propergols. Afin de faciliter cette
comparaison, des compositions simplifiées (quasi-propergols) mais représentatives des grandes fa-
milles de propergols ont été élaborées. Seule la dispersion de la granulométrie des charges a été
réduite, alors que ces propergols ont suivi un processus standard de fabrication dans le cadre
industriel, induisant alors une variabilité sensible des fractions volumiques. Par la suite, le com-
portement des deux matrices élastomeéres considérées (liant inerte, liant nitré) a été caractérisé,
dévoilant une rigidité similaire pour un déplacement a rupture radicalement différent (facteur
>2). De leur coté, les propriétés mécaniques des charges ont été extraites de la littérature. Une
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Ficure 4.27 : Simulation numérique de la réponse en contrainte-déformation de deux micro-

structures numériques contenant 55% de sphéres pour le premier et le troisiéme
jeu de paramétres de zone cohésive (Tableau 3.1).

analyse tomographique des compositions a liant inerte permet d’observer leur morphologie, confir-
mant le fait que ces formulations constituent un intermédiaire entre les composites modéles et les
propergols opérationnels. Les quasi-propergols ont d’abord été étudiés en suivant un processus
standard de caractérisation de ’endommagement dans le cadre industriel, puis en mettant en
ceuvre des méthodes moins conventionnelles, mais qui présentent des intéréts particuliers.

La caractérisation du comportement de chacune des quatre compositions s’est focalisée en
premier lieu sur leur réponse élastique avant de s’intéresser, en second lieu, aux grandes dé-
formations et a '’endommagement. Dans le cadre de 1’élasticité linéaire, le comportement de la
premiére composition (liant inerte+PA+Alu.) a pu étre confronté aux estimations du modéle
autocohérent généralisé. Ils aboutissent a des valeurs tout a fait cohérentes. La différence de
rigidité des deux compositions suivantes (2 : liant inerte+RDX et 3 : liant nitré+RDX) a aussi
pu étre expliquée grace a ce modeéle. Elle démontre que son origine provient majoritairement de
leur différence de fraction volumique. Cependant, un phénomeéne de second ordre induit tout de
méme un écart substantiel (< 30%) entre les modules estimés expérimentalement et analytique-
ment. En revanche, dans le cas de la quatriéme composition (liant inerte+PA) aucun élément
ne semble justifier sa rigidité exceptionnellement élevée, en particulier vis-a-vis des trois autres
quasi-propergols. Or, les simulations numériques ont mis en évidence la possibilité d’obtenir de
telles rigidifications en cas de blocage morphologique. Il semble donc que cette derniére compo-
sition soit affectée par un tel phénoméne expliquant, en partie, son comportement linéaire. Cet
effet morphologique ne semble pouvoir justifier, & lui seul, ces propriétés élastiques singuliéres. Un
phénoméne supplémentaire intervient vraisemblablement, probablement dii & une rigidification
de la matrice autour des charges (interphases).

Dans le cas des grandes déformations, quelques simulations numériques supplémentaires ont
été proposées afin de s’assurer que les variabilités des compositions (fraction volumique, rigidifi-
cation de la matrice due a I'aluminium) ne puissent expliquer les différences de comportements
observées. Ces derniéres sont, sur la base de ces simulations, essentiellement associées aux diffé-
rentes propriétés d’interface. De maniére standard, une caractérisation des quasi-propergols en
traction uniaxiale jusqu’a rupture a été proposée avec une mesure de la dilatation. Ces ana-
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lyses démontrent, d’abord, les limites d’une étude de I’endommagement sur la simple base de la
variation de volume. Elles mettent ensuite en évidence la possibilité d’identifier des propriétés
d’interface, pour chacune des compositions, en suivant la phénoménologie du comportement co-
hésif implémenté dans les simulations. Ainsi, en s’appuyant sur les tendances suggérées par les
études paramétriques numériques, une contrainte critique 7°¢ similaire a pu étre identifiée pour
la premiére et la derniére composition alors que celle des deuxiéme et troisiéme quasi-propergols
semblent respectivement d'un niveau intermédiaire et trés faible. Afin d’étayer cette analyse,
une méthode de caractérisation de la densité d’énergie d’endommagement des compositions a
été mise en ceuvre. Elle donne accés & une évaluation comparative des énergies d’adhésion T’
de leurs interfaces. Bien que cette approche soit complexe et repose sur des hypothéses fortes,
elle présente & la fois I'avantage de donner accés a une nouvelle propriété d’interface tout en
ne nécessitant pas de s’appuyer sur les tendances suggérées par les simulations numériques. Des
propriétés radicalement différentes sont alors identifiées pour les quatre compostions. Cependant,
les énergies I' extraites sont tout a fait cohérentes avec les contraintes critiques T identifiées
précédemment et permettent d’étayer les analyses reposant sur les tendances des simulations
numériques.

Ces approches macroscopiques ont été complétées par des observations de 'endommagement
a ’échelle locale grace & des observations au MEB d’éprouvettes en relaxation. Un montage de
maintien en traction a été utilisé et des observations avant sollicitation ont été proposées pour
chaque matériau. Si un état d’endommagement initial tres différent peut alors étre visualisé,
celui-ci est toujours cohérent avec les propriétés d’interface intuitées & partir des caractérisations
précédentes. Il semble qu’une identification de 'endommagement, résultant de la traction, reste
possible dans tous les cas. L’observation de la premiére composition révéle un endommagement
partiel de toutes les interfaces, sans localisation. Ce champ de décohésions ainsi que le comporte-
ment macroscopique de cette composition, qui présente un adoucissement stable, sont cohérents
avec un déplacement a rupture 8/ trés important. L’origine de celui-ci a pu étre associée aux
particules d’aluminium qui sont visibles au niveau des décohésions. Celles-ci induisent alors une
modification importante de I’adhésion. Dans le cas des autres compositions a liant inerte, un dé-
placement & rupture important, quoique plus faible, a pu étre identifié du fait de la présence de
fibrilles dans la plupart des décohésions. A I'inverse, de tel phénomeéne n’ont pas pu étre observés
sur le troisiéme quasi-propergols, induisant un déplacement & rupture 67 réduit. Par ailleurs, la
quatriéme composition présente des zones de localisation qui sont cohérentes tant avec la valeur
importante de la contrainte critique T de ses interfaces, caractérisée précédemment, qu’avec 'in-
flexion de son comportement global. Il convient de noter que I’ensemble des propriétés extraites
des observations & I’échelle locale sont tout & fait cohérentes avec les caractérisations macro-
scopiques précédentes. Une représentation qualitative des propriétés d’adhésion de ces quatre
compositions peut donc étre proposée, mettant en lumiére les spécificités des interfaces les plus
courantes des propergols. Cette analyse permet de remettre en question la phénoménologie sélec-
tionnée dans le cas de la premiére composition, du fait de 'introduction de particules de petites
taille.

Enfin, cette démarche de caractérisation, ainsi que les éléments de compréhension qu’elle
apporte, ont été déployés dans le cadre d’un projet d’amélioration des propriétés de I'interface
liant nitré/RDX. Le comportement de deux compositions, I'une brute et Pautre intégrant une
stratégie d’optimisation de ’adhésion, a pu étre caractérisé en suivant leur dilatation. Si cette
approche permet de valider I’amélioration du comportement, elle n’autorise pas la mise en évi-
dence des propriétés améliorées. Aussi, des observations de ’endommagement local au MEB ont
été proposées, révélant alors des allures tres différentes, avec 'apparition de localisations dans
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le cas des interfaces optimisées. Cette analyse, associée aux simulations numériques, permet de
mettre clairement en évidence une augmentation de la contrainte critique 7¢ de Uinterface. Si,
dans ce cas, les localisations induites par cette amélioration locale ne sont pas néfastes et per-
mettent de perfectionner le comportement mécanique, un effet trés différent a pu étre identifié
sur des compostions dont le comportement a été extrait de la littérature. En effet, pour ces
deux quasi-propergols a liant nitré, les comportements macroscopiques suggerent une contrainte
critique T¢ largement supérieure dans la premiére composition, chargée avec du PA. Or, celle-ci
présente une rupture trés prématurée par rapport au second matériau qui contient des charges de
nitramines. Cette ruine peut vraisemblablement étre attribuée aux localisations caractéristiques
des interfaces ayant une contrainte critique T importante. Elle démontre alors un impact capital
de ce paramétre. Cette derniére analyse souligne 'intérét que représenterait la définition d’un
critére numérique de rupture pour étudier la criticité de ces localisations.
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Chapitre 5

Conclusions et perspectives

Ce dernier chapitre propose de revenir sur
Pensemble des développements proposés dans le cadre de ce pro-
jet de recherche. Il permet de mettre en évidence les hypothéses
posées et de rappeler les étapes clés de la démarche ainsi que les
méthodes de validations mises en ceuvre. Il débutera donc par
les propriétés élémentaires des propergols, conduisant aux straté-
gies développées pour simuler leur comportement élastique puis
leur endommagement, aboutissant enfin 4 une confrontation aty-
pique avec des quasi-propergols. Ce chapitre conduira finalement
a I'évocation des perspectives du projet avec quelques résultats
originaux, motivant leur exploration.

« L’homme de science ne vise pas un résultat immédiat. Il ne s’attend pas o ce que les idées qu’il
avance soient facilement acceptées. Son travail est comme celui d’un cultivateur, pour l'avenir. Son
devoir est de jeter les bases pour ceux qui sont a venir et de montrer la voie. Il vit, travaille et espére. »
Nikola Tesla (1856-1943)
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Chapitre 5. Conclusions et perspectives

5.1 Conclusions

Les propergols solides composites sont des élastoméres fortement chargés dont les propriétés
énergétiques sont utilisées pour la propulsion anaérobique. Ces matériaux présentent des mor-
phologies et comportements complexes, nécessitant une meilleure connaissance des phénomeénes
qui surviennent lorsqu’ils sont soumis a des sollicitations mécaniques. Ainsi, la compréhension de
leur endommagement constitue un élément essentiel pour garantir 'intégrité des propulseurs ou
optimiser les formulations. Par ailleurs, les particules énergétiques de nouvelle génération ont une
géométrie irréguliére et facettée comparée & la forme sphérique et lisse des charges traditionnelles,
sans que 'impact sur le comportement mécanique de ces nouvelles configurations ne soit encore
clairement identifié. Tout I'enjeu du présent projet de recherche était donc le développement de
stratégies de simulations numériques capables de reproduire le comportement et ’endommage-
ment spécifique de ces matériaux. Par la suite, sur la base de la compréhension apportée par ces
simulations, une caractérisation qualitative de ’endommagement de propergols communs a pu
étre proposée.

Le premier chapitre est revenu sur l'histoire de la propulsion et 1’émergence des proper-
gols solides pour assurer le déplacement d’engins spatiaux ou militaires. Ce contexte a permis
de mettre en évidence ’enjeu stratégique que représente l'optimisation des propergols et qui
explique la mise en place d’une démarche de compréhension et d’amélioration centrée sur le ma-
tériau lui-méme. Les propergols sont ainsi constitués d’une matrice élastomeére, énergétique ou
non, contenant une trés forte fraction volumique (> 70%) de particules pyrotechniques de tailles
micrométriques réparties aléatoirement. Le caractére énergétique de ces matériaux n’impactant
pas leur comportement mécanique, I’étude a été étendue & I'ensemble des élastoméres fortement
chargés avec des inclusions micrométriques. En outre, afin de réduire la variabilité des para-
meétres simulés et dans la mesure ot ’endommagement provient essentiellement des ruptures des
interfaces des plus grosses charges, seules ces derniéres ont été prises en compte. Des matériaux
composites inertes modéles, constitués d’'une matrice de méthacrylate contenant des billes ou des
éclats de verre tamisés, ont été proposés. Le comportement mécanique de ces matériaux modeéles
a alors pu étre confronté & celui des propergols afin de valider la cohérence de cette extension.
Du point de vue des constituants, les matrices caoutchoutiques ont toutes une température de
transition vitreuse inférieure & 20°C et présentent un comportement viscoélastique linéaire. Ce-
pendant, leur réponse sous sollicitation cyclique révéle que, pour une sollicitation quasi-statique
a température ambiante, les effets visqueux peuvent étre négligés. Cette simplification a donc été
adoptée dans I’ensemble de ’étude. Les particules énergétiques et le verre présentent un com-
portement élastique fragile avec un module de Young de quelques dizaines de GPa, entrainant
un rapport des raideurs des phases toujours supérieures a 10%. Enfin les propergols de méme
que les composites modéles présentent un adoucissement de leur comportement en grandes dé-
formations du fait d’'un phénomeéne d’endommagement dont la principale source est ’apparition
de décohésions a l'interface matrice/particule, mises en évidence notamment par des mesures de
variations de volume et des observations a 1’échelle des particules. Des liens sont alors envisagés
entre les phénoménes de rupture d’interface & ’échelle locale et le comportement endommagé de
ces composites. De ce fait, les stratégies de simulations micromécaniques ont suscité un intérét
tout particulier dans le cadre de ce projet. Une revue des études utilisant ces approches révéle que
les analyses volumiques de microstructures représentatives des propergols avec une simulation de
I’endommagement sont rares. Alors que de nombreuses approches analytiques ont été proposées,
la prise en compte des décohésions ou 'analyse précise des champs locaux avec ces méthodes reste
complexe. Les simulations numeériques offrent, de leur c6té, un suivi précis des comportements
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locaux mais nécessitent une représentation explicite de la morphologie du matériau et donc des
volumes élémentaires représentatifs. Si 'obtention de ces derniers est facilitée dés lors que des
conditions aux limites périodiques sont implémentées dans le cadre d’une analyse statistique, la
forte fraction volumique de particules combinée & leur dispersion aléatoire impose d’employer
des stratégies de génération sophistiquées. Le désordre des cellules obtenues peut étre analysé
a ’'aide de fonctions de caractérisation géométrique. Le chapitre s’est finalement conclu sur une
présentation des zones cohésives qui permettent de simuler les phénoménes de fissuration dans
le cadre des éléments finis. Le principe de cette méthode et une approche spécifique ont ainsi pu
étre détaillés.

Le chapitre suivant s’est appliqué a détailler les stratégies de génération de microstructures
qui ont été développées que ce soit pour obtenir des dispersions aléatoires de sphéres ou de
polyédres irréguliers. Ainsi, dans le cas des sphéres, un algorithme de Lubachevsky et Stillinger a
été utilisé et une méthode atypique de sélection de ses paramétres a été proposée en s’appuyant
a la fois sur ’évolution d’une pression théorique pendant la génération et sur les fonctions de
caractérisation de l'ordre géométrique. On a alors pu démontrer que seules les évolutions de
pression stables, suivant ’équation d’état, pouvaient éventuellement conduire & des dispersions
aléatoires de sphéres. Dans le cas de particules irréguliéres, un diagramme de Voronoi a été obtenu
a partir d’une dispersion aléatoire de centres de sphére, qui servent alors de points de germination.
Les polyedres obtenus ont ensuite été rétractés pour atteindre la fraction volumique cible (55%).
Enfin, lorientation et la position de ces derniers ont été perturbées afin de renforcer le caractére
aléatoire du systéme. Par la suite, afin d’envisager une confrontation des comportements simulés
4 des données expérimentales, I’élaboration des matériaux composites modéles a été détaillée de
méme que leur caractérisation en petites et en grandes déformations. De plus, le comportement
de la matrice élastomérique a aussi été analysé permettant de définir les modéles et les paramétres
matériaux & implémenter dans les simulations numériques. Par la suite, une analyse statistique
du comportement de vingt microstructures contenant des sphéres a pu étre proposée, mettant
alors en évidence une dispersion importante des propriétés élastiques et, dans certains cas, une
grande anisotropie. Un processus de sélection préalable des microstructures les plus aléatoires, et
donc les plus représentatives, a été proposé, permettant non seulement de réduire ’effort de calcul
mais aussi d’obtenir une dispersion réduite de moitié avec les mémes estimations moyennes des
modules. Ces propriétés ont été quantitativement confortées au modéle autocohérent généralisé
ainsi qu’aux données expérimentales démontrant une cohérence remarquable. Dans le cas des
particules irréguliéres, la dispersion des modules s’est révélée largement plus réduite que dans le
cas des sphéres, ne nécessitant alors pas de présélection a partir des propriétés géométriques. Une
confrontation des propriétés élastiques des deux types de VER, avec sphéres ou avec polyédres,
a donc pu étre proposée, mettant en évidence un effet du second ordre de la forme des particules
avec une raideur légérement plus importante dans le cas des particules sphériques (=10%).

Le troisiéme chapitre a proposé d’étendre I’étude aux grandes déformations en simulant l’en-
dommagement di aux décohésions matrice/particule. Ces derniéres sont simulées avec des zones
cohésives dont le principe et 'implémentation, pour des éléments quadratiques, ont été détaillés.
Par ailleurs, les enjeux de la paramétrisation du modéle ainsi que les problémes de convergence
numérique ont été évoqués. Afin d’améliorer ce dernier point, une régularisation visqueuse a été
proposée avec une étape de validation de son efficacité pour améliorer la convergence numérique
sans toutefois modifier le comportement mécanique. Enfin, un affichage de 1’état d’endomma-
gement des interfaces a été proposé, donnant accés a une observation détaillée des phénoménes
d’endommagement locaux dans les simulations. Dans ce contexte, les premiéres simulations du
comportement endommagé ont pu étre proposées sur la base de trois jeux de paramétres de
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zone cohésive. Le premier jeu de parameétres, qui a servi de référence, a permis de reproduire de
maniére remarquable les spécificités des comportements expérimentaux, aussi bien aux échelles
macroscopiques que locales. Les autres jeux de paramétres ont permis de mettre en évidence un
impact de tout premier ordre des propriétés d’interface autant sur la réponse du matériau que
sur son endommagement local, confirmant le lien étroit entre les propriétés d’interface et les phé-
nomeénes qui interviennent au niveau tant des champs d’endommagement que du comportement
global. Fort de la cohérence remarquable des tendances numériques et expérimentales obtenues
avec les parameétres de zone cohésive de référence, une confrontation quantitative a été proposée.
Cette derniére s’est révélée décevante, notamment du fait d’'un écart substantiel des compor-
tements linéaires initiaux. Une analyse paramétrique a alors pu démontrer l'impact majeur de
la rigidité initiale K des éléments cohésifs sur la phase de comportement linéaire du composite,
ainsi que l'impossibilité de s’affranchir de cet assouplissement du fait d’une divergence numé-
rique précoce induite pour les valeurs importantes de K. L’analyse paramétrique a également
été étendue aux autres paramétres de zone cohésive : la contrainte critique 7T° de méme que le
déplacement a rupture 6/ mettent en évidence leurs effets respectifs sur le comportement. Enfin,
I'impact de la géométrie des particules a pu étre étudié dans le cadre des grandes déformations
avec endommagement, démontrant une fois encore un impact trés limité, malgré une raideur
sensiblement plus importante pour les VER contenant des polyédres.

Les simulations numériques, ainsi que les éléments de compréhension de I’endommagement
auxquels elles donnent accés, ont pu étre confrontés aux comportements effectifs des propergols.
Afin de s’affranchir de la complexité des propergols opérationnels, des formulations modifiées ont
été considérées en réduisant la dispersion des tailles de charges. Cependant, malgré cette simplifi-
cation, les combinaisons classiques des composants des propergols industriels ont été considérées.
L’objectif est alors de suivre un processus standard de caractérisation de ’endommagement, dans
le cadre industriel, et de s’appuyer sur les simulations numériques pour expliquer leur comporte-
ment et identifier leurs propriétés d’interface. Ainsi, dans le cadre des petites déformations, les
propriétés élastiques ont pu étre analysées et interprétées grace au modele autocohérent géné-
ralisé, dont la pertinence avait été validée par les simulations éléments finis. Un effet important
de la fraction volumique a pu justifier les écarts de comportements, dans un cas, dés lors qu'un
effet de blocage morphologique a pu étre envisagé pour une autre composition. Dans le cas du
comportement endommagé, les interfaces ont été analysées en suivant la phénoménologie des
zones cohésives (loi bilinéaire). Certaines de leurs propriétés ont alors été identifiées a partir
de leur réponse en contraintes—déformation par comparaison avec les tendances suggérées par
les simulations numériques. Par la suite, cette étude a été validée grace & une caractérisation
expérimentale et quantitative de la densité d’énergie d’endommagement de chaque composition.
Bien que cette approche repose sur des hypothéses fortes, elle présente ’avantage d’étre auto-
suffisante. Les densités d’énergies d’endommagement alors mesurées ont présenté une cohérence
notable avec les propriétés d’interface identifiées sur le comportement macroscopique & partir des
simulations numériques. Afin de compléter cette analyse, des observations de ’endommagement &
I’échelle des particules ont été proposées pour chacun des quasi-propergols. Ces visualisations ont
permis d’identifier de nouvelles propriétés d’interface tout en proposant des scénarii spécifiques
d’endommagement. Si ces différentes approches ne permettent que de caractériser qualitative-
ment les interfaces, les différences notables des comportements facilitent I’identification relative
des propriétés d’adhésion et permettent de proposer une illustration qualitative de la phénomé-
nologie des interfaces les plus communes des propergols. Enfin, la présentation du projet s’est
achevée sur deux études :

— D’une part en présentant la mise en place de cette démarche dans le cadre d’un projet d’op-
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timisation des interfaces pour lequel les caractérisations de 'endommagement & ’échelle
des particules combinées aux simulations numérique ont permis d’identifier 'impact de la
stratégie d’amélioration mise en ceuvre.

— D’autre part, en proposant une 'analyse de comportements extraits de la littérature qui
met en évidence une cohérence remarquable avec les simulations numériques. Ces der-
niéres permettent alors d’envisager une explication & la rupture précoce d’un des quasi-
propergols considérés, confirmant, par ailleurs, la nécessité d’enrichir la démarche de si-
mulation proposée tout au long de ce projet en définissant un critére numérique de rupture
de la matrice.

5.2 Perspectives

Cette étude ouvre de nombreuses perspectives aussi bien pour enrichir les simulations nu-
mériques que pour développer ou tester des outils de caractérisation des propergols. Quelques
axes d’approfondissement sont proposés, en fournissant parfois des résultats originaux, afin de
motiver leur exploration.

5.2.1 L’impact du facteur de forme des charges irréguliéres

La premiére perspective concerne 1’étude de 'impact d’un élancement des particules sur le
comportement mécanique et ’endommagement. En effet, il est envisagé de doper les propergols
avec du dinitramine d’ammonium (ADN) plus performant et plus écologique que le perchlorate
d’ammonium. Cependant, ce composé oxydant présente, a l'issue de sa synthése, une forme
allongée. Il est donc nécessaire de comprendre 'impact de cette nouvelle forme sur les propriétés
mécaniques du composite. Sur la base des simulations détaillées précédemment, 'influence des
facteurs de forme de particules polyédriques a été briévement analysée. A partir du processus
détaillé en section 2.1.2, une microstructure chargée avec des polyédres est générée avec une
fraction volumique de 13%. Par la suite, pour chaque polyédre, un axe de direction aléatoire
passant par son point de germination est défini. Tous les sommets du polyédre sont ensuite
projetés sur l'axe. Ils subissent ensuite une translation définie par le vecteur partant du point
de germination jusqu’a leur projeté. Un facteur d’amplitude est aussi appliqué a ce vecteur pour
controler I’élongation des particules. La Figure 5.1 schématise, en deux dimensions, le processus
proposé. Enfin, le volume des polyédres est augmenté de maniére incrémentale et des rotations
ou translations aléatoires sont appliquées dés lors que le gonflement induit une interpénétration.
Afin de permettre ’analyse de polyédres notablement allongés, sans blocage lors de la phase de
gonflement, des fractions volumiques réduites & 45% ont été considérées et des microstructures
telles que celle de la Figure 5.2(b) peuvent étre obtenues.

Les propriétés élastiques de ces microstructures n’ont pas présenté de variations notables
avec moins de 5% de différences des modules moyens, pour des facteurs de forme entre 0.7 et
2.1. Le modeéle autocohérent généralisé, qui a servi de référence dans I’étude pour estimer les
propriétés élastiques, ne permet pas de prendre en compte I'élongation des particules avec une
formulation analytique implicite. Si un calcul itératif pourrait étre mis en ceuvre pour obtenir
une estimation du modeéle autocohérent généralisé avec des ellipsoides (Bédoui et al., 2004), on se
propose plus simplement de faire appel au modeéle de Mori Tanaka (Mori et Tanaka, 1973) pour
étayer qualitativement cette tendance. En effet, bien que la validité de ce modéle soit limitée a
de faibles fractions volumiques, sa révision par Benveniste (1987) permet de prendre en compte
un facteur de forme des inclusions. Dans une configuration ot le modeéle est valide (une fraction
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Ficure 5.1 : Schématisation, en deux dimensions, de la séquence mise en ceuvre pour obtenir

des polyédres allongés (sommets magenta, arétes jaunes) a partir d’un polyédre
équiaxe (sommets bleus, arétes vertes). Le Point G est le point de germination du
polyédre et les points Pj’ désignent les projetés des sommets originels sur ’axe
de direction aléatoire.

volumique de particules de 15% a été choisie) et avec les parameétres matériaux de I’étude, on
obtient I’évolution du module de cisaillement en fonction du facteur de forme reportée sur la
Figure 5.3. Ainsi, si la différence de fraction volumique ne permet pas de confrontation directe,
Ieffet négligeable de ’élancement des particules est retrouvé avec cette approche analytique.

Comme évoqué plus haut, une approche semi-analytique du modéle autocohérent généralisé
pourrait étre mise en ceuvre afin d’approfondir I’étude et de valider qualitativement ces résultats,
de méme une caractérisation expérimentale serait envisageable. Néanmoins, cette derniére dé-
marche nécessiterait une confirmation de la répartition et l'orientation aléatoires des particules
dans le matériau élaboré.

Dans le cas des grandes déformations, avec le jeu de paramétres de zone cohésive de référence
(Tableau 3.1), la Figure 5.4 reporte le comportement et 'endommagement des microstructures de
la Figure 5.2 avec des polyédres équiaxes (approche classique) ou allongés d’un facteur 2.1 (élon-
gation maximum obtenue pour f,,1=45%). Il convient de noter que cette derniére microstructure
présente, dans le cadre des petites déformations, une isotropie similaire & celle observée dans le
cas des polyédres équiaxes. On constate d’abord que ces configurations entrainent une diver-
gence trop précoce pour analyser totalement 'impact de I’élongation des inclusions. Cependant,
contrairement au comportement élastique, on note que l'allongement entraine une rigidification
non négligeable de la réponse endommagée. Si cet effet reste limité, il semble impacter le compor-
tement dans la méme mesure que lirrégularité des particules (inclusions sphériques par rapport
aux inclusions polyédriques, voir Figure 3.20).

Sur la base de cette étude, une analyse plus détaillée, considérant des microstructures conte-
nant des ellipsoides avec une fraction volumique de 55% pourrait s’avérer trés intéressante. Elle
permettrait aussi de générer des polyédres allongés a fortes fractions volumiques, & partir du
diagramme de Voronoi du centre de ces ellipsoides. L’implémentation d’un algorithme de Lu-
bachevsky et Stillinger (1990) pour des ellipsoides a d’ailleurs été proposé par Donev et al.
(2005a,b). Néanmoins, 1’algorithme complet n’est accessible que depuis quelques mois sur le site
de Torquato. Ces nouvelles configurations, en particulier pour f,, =55%, nécessiteront une nou-
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FicUure 5.2 : Microstructures de référence pour l'analyse de l'impact du facteur de forme,
Jvol—45% avec 64 polyedres (a) équiaxe ou (b) avec un allongement d’un facteur
2.1.

3.05

Module de cisaillement (MPa)
w

295 . ; .

0.5 1 1.5 2
Facteur de forme

Ficure 5.3 : Estimation du modéle de Mori Tanaka (Benveniste, 1987) en fonction du fac-
teur de forme des inclusions, pour une fraction volumique de particules de 15%,
avec les propriétés des constituants prises en compte dans le cadre des petites
déformations (chapitre 2). Bien noter I’échelle trés réduite de ’axe des ordonnées.
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Ficure 5.4 : Réponses en contrainte—déformation pour une traction uniaxiale de deux micro-
structures chargées avec des polyédres équiaxe ou allongés (facteur de forme (F
F) de 2.1) pour les paramétres de zone cohésive de référence (Table 3.1).

velle analyse du nombre de particules & prendre en compte pour obtenir un volume élémentaire
statistique, conduisant vraisemblablement & la génération de microstructures de plus grande
taille.

La réplique de ’ensemble du processus développé dans les chapitres deux et trois pour des
particules allongées pourrait ainsi présenter un intérét tout particulier pour mieux identifier
Iimpact des facteurs de forme. La paramétrisation de I'algorithme de génération pourrait alors
se reposer sur les équations d’état des particules complexes qui peuvent étre approximées sur la
base de la scaled particule theory (Boublik, 1974; Reiss, 1992; Allen et al., 1993). Cependant,
I'introduction d’une élongation des particules nécessitera la prise en compte d’un nouvel état
thermodynamique : I’état nematique (Frenkel et Mulder, 1985).

5.2.2 Différenciation des comportements cohésifs normaux et tangentiels

Par ailleurs, une simplification importante introduite lors de la simulation phénoménologique
des zones cohésives est la non-différenciation des comportements normaux et tangentiels. Fort
d’une connaissance approfondie de 'impact des différents paramétres de zone cohésive de la loi
bilinéaire de Tvergaard et Hutchinson il serait possible de prendre en compte des comporte-
ments différenciés. Le modéle sélectionné dans le projet présente alors I’avantage de prendre en
compte cette différenciation, illustrée sur la Figure 5.5(a), avec un unique parameétre (Tableau
5.1). L’impact d’une telle différenciation est reportée sur la Figure 5.5(b) ou la réponse du com-
posite est sensiblement modifiée aussi bien quand & l'initiation de I’endommagement que dans
ses caractéristiques (inflexion).

La loi PPR, évoquée dans le chapitre trois (Gilormini et Diani, 2017), permet de son coté
de différencier avec une plus grande flexibilité les deux comportements, mais au prix d’un grand
nombre de parameétres de zone cohésive (Tableau 5.2). Les comportements obtenus sont reportés
sur la Figure 5.6 avec les lois de zone cohésive implémentées. Le premier cas de différenciation, qui
reprend les tendances globales de 1’évolution de la loi TH différenciée, a une influence similaire
sur le comportement global : une évolution proche de la configuration de référence mais avec
une initiation précoce de ’adoucissement et un inflexion réduite. Ce constat renforce I'idée que
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K, (MPa) K; (MPa) T¢(MPa) 6/ (mm)
référence 70 70 0.050 0.04
différencie 70 30 0.050 0.04

TABLE 5.1 : Parametres de zone cohésive de la loi de Tvergaard et Hutchinson avec et sans
différenciation.
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F1GUrEe 5.5 : (a) La loi de zone cohésive de Tvergaard et Hutchinson sans (haut) et avec (bas)
différenciation des comportements normaux et tangentiels et (b) comportements
macroscopique obtenus pour la microstructure de référence avec des sphéres.
Normal Tangentiel
T, (J/m2) T¢(MPa) exp.,, 6¢/85 || Ty (J/m2) T¢ (MPa) exp; 6¢/6)
référence 1 0.05 3 0.05 1 0.05 3 0.05
cas 1 1 0.05 3 0.05 1 0.033 3 0.05
cas 2 1 0.05 3 0.05 0.5 0.033 3 0.05

TABLE 5.2 : Paramétres de zone cohésive de la loi PPR avec et sans différenciation des effort
normaux et tangentiels (2 cas). Les paramétres correspondent aux propriétés de
la loi TH (Figure 1.24), a ’exception de l’exposant (exp.) qui pilote I’évolution de
la perte de raideur de cette loi cohésive.
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Ficure 5.6 : (a) La loi de zone cohésive de Park-Paulino-Roesler sans (haut) et avec (mi-

lieu, bas) différenciation des comportements normaux et tangentiels et (b) com-
)

portements macroscopique obtenus pour la microstructure de référence avec des

sphéres.

pour des évolutions proches, les deux modéles de zone cohésive conduisent & des comportements
similaires. Cependant, le second cas prend en compte une nouvelle évolution de la loi de zone
cohésive tangentielle qui ne peut étre obtenue avec la loi bilinéaire TH, conduisant alors & une
modification bien plus notable du comportement de la méme microstructure.

La prise en compte d’une plus grande variabilité de la zone cohésive semble donc induire des
modifications importantes des comportements simulés et mériterait donc un approfondissement.
Le comportement tangentiel implémenté ici présente toujours une contrainte critique 7°° réduite
par rapport au comportement normal, et ce de maniére tout a fait arbitraire. Ainsi, cette nouvelle
approche nécessite de mettre en place des démarches de caractérisation permettant d’identifier
les différences de comportements aux interfaces, en fonction des directions de sollicitation de
fagon & s’assurer de la cohérence de la phénoménologie choisie pour les décohésions. Il ouvre
aussi la voie & une étude de l'unicité des paramétres de zone cohésive pouvant conduire a un
comportement en traction uniaxiale donné. Cette derniére analyse pourrait imposer de prendre
en compte de nouvelles sollicitations mécaniques pour analyser 'endommagement des propergols
ou des élastomeéres fortement chargés. L’étude des comportements obtenus par simulations numé-
riques pour des sollicitations cycliques pourrait également s’avérer particuliérement intéressante
en particulier pour suivre ’évolution de 'endommagement.

5.2.3 Analyse de I'impact de nouveaux paramétres sur ’endommagement

Un autre axe d’amélioration des simulations numériques consisterait & mettre plus clairement
en évidence l'effet des phénoménes d’interphases qui ont été évoqués, notamment pour expliquer
les différences de propriétés élastiques des quasi-propergols vis-a-vis des estimations numériques.
Une étude détaillée a été proposée, en deux dimensions, par Toulemonde (2016) démontrant une
influence importante de ces effets en particulier en cas de percolation des interphases. Une confi-
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Ficure 5.7 : Comportements macroscopiques obtenus pour la microstructure de référence avec

des sphéres et en présence d’une interphase ayant une épaisseur de 10% du rayon
et une rigidification d’un facteur 5, le tout avec les paramétres de zone cohésive
de référence (Tableau 3.1).

guration supplémentaire est proposée ici avec une épaisseur d’interphase correspondant & 10% du
rayon des sphéres et une rigidification du module de cisaillement de la loi d’Ogden d’un facteur
5. Le comportement alors obtenu est reporté sur la Figure 5.7 mettant en valeur une rigidifi-
cation notable du comportement linéaire (facteur 2.75) et un adoucissement largement ralenti,
bien qu’il semble s’initier au méme niveau de contrainte globale. Une fois encore, la divergence
numérique précoce empéche la simulation compléte du comportement endommagé de cette nou-
velle configuration. Une étude plus approfondie de ce phénoméne, ainsi qu'une extension au cas
des particules irréguliéres, pourrait ouvrir une nouvelle voie & la compréhension du comporte-
ment des différents types de propergols et surtout a l’identification de stratégies d’optimisation
des compositions ayant des propriétés mécaniques insuffisantes. Par ailleurs, 'effet de la fraction
volumique n’a été que briévement étudié (Figure 4.9) et mériterait une analyse plus approfondie.

Enfin, le développement d’un critére de rupture numeérique nécessiterait de reconsidérer aussi
bien 'impact du comportement de la matrice que celui de la polydispersité des charges, qui
est courante dans les propergols opérationnels. L’endommagement étant piloté presque exclusi-
vement par le comportement des interfaces, ces deux parameétres ont été négligés dans 1’étude.
Cependant, ils pourraient prendre une dimension particuliére dans I’avénement de la ruine finale
du matériau.

5.2.4 Microstructures avec un défaut de désordre

Les considérations relatives & la morphologie des propergols conduisent également & évoquer
le cas des microstructures présentant une morphologie qui induit une rigidification trés impor-
tante (Figure 2.25). Dans la mesure ou ce type de phénoméne semble avoir été identifié dans les
quasi-propergols du chapitre quatre, il serait particuliérement intéressant de développer des mé-
thodes de caractérisation de ces phénoménes & partir d’observations tomographiques pour mettre
en évidence les procédés et les configurations qui induisent ces morphologies et les controler plus
précisément. Des tentatives de simulation en grandes déformations avec zones cohésives des mi-
crostructures présentant ce type de défaut morphologique ont été mises en ceuvre. Cependant,
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F1GURE 5.8 : Images volumiques artificielles obtenues a partir de deux microstructures numeé-
riques contenant (a) des sphéres ou (b) des polyédres allongés avec une résolution
de 2:1073 a/vx. a est la longueur d'un coté de la cellule. (c) Images volumiques
artificielle obtenues par duplication 215 fois d’une microstructure contenant des
sphéres avec une résolution de 1.2:1072 a/vx. a est la longueur d’un coté de la
cellule originale.

du fait d’une influence trop importante de la rigidité initiale K des zones cohésives, le phéno-
méne de rigidification sur la phase linéaire est largement réduit et une divergence numérique trop
précoce empéche d’analyser précisément l'influence de ce phénoméne sur 'endommagement. Ce
constat renforce la nécessité d’approfondir les stratégies d’optimisation de la convergence numé-
rique pour étendre la gamme de rigidité initiale K des éléments cohésifs permettant de simuler un
comportement endommagé. L’analyse et la compréhension de ces effets morphologiques consti-
tuent donc un défi exigeant, cependant, il pourrait s’avérer particuliérement intéressant dans le
cadre industriel.

5.2.5 Utilisation additionnelle des microstructures numériques

Enfin, la nécessité de développer les outils de caractérisation morphologique des propergols
ouvre de nouvelles perspectives aux microstructures générées dans I’étude. En effet, ces derniéres
sont définies avec un niveau de précision trés important. La caractérisation avec la fonction de
corrélation & deux points a nécessité le développement de stratégies optimisées de vozélisation des
cellules. Aussi, il est envisageable d’utiliser ces discrétisations pour générer des tomographies ar-
tificielles. De plus, il est possible de perturber les images volumiques alors obtenues pour prendre
en compte les défauts caractéristiques des acquisitions tomographiques et finalement tester des
outils de caractérisation morphologique. Il est alors possible de confronter les propriétés mesu-
rées, a lissue de ’analyse morphologique, aux propriétés réelles des microstructures numériques,
qui sont connues avec une précision remarquable.
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La périodicité des microstructures peut également étre exploitée en dupliquant une méme
cellule pour obtenir des structures de taille supérieure. Ces derniéres peuvent alors servir de base
pour étudier la représentativité d’une tomographie, pour une propriété donnée (Blanc, 2007).
En effet, au-dela de la caractérisation précise d’'un échantillon tomographié, la validation de sa
représentativité est essentielle afin de s’assurer que sa taille est suffisante pour la propriété me-
surée. Les structures étant obtenues a partir d’'une seule cellule élémentaire, des sous volumes
peuvent étre échantillonnés et caractérisés afin d’évaluer la sensibilité des outils de caractéri-
sation de la représentativité d’un échantillon tomographique. Des exemples de microstructures
voxélisées sont ainsi reproduits sur la Figure 5.8. Ils ont été utilisés, dans le cadre industriel,
pour valider une méthode de caractérisation spécifiquement focalisée sur la mesure de la fraction
volumique de charges des propergols par tomographie. Ces mesures sur des volumes parfaitement
connus permettent de mettre précisément en évidence la complexité d’identifier des propriétés par
tomographie. En effet, plus I’échantillon est petit, plus la résolution sera fine et donc la caractéri-
sation sera précise. Cependant, un échantillon trop réduit conduit & une mesure minutieuse mais
en contradiction avec les propriétés du bloc dont il est issu. Si cette premiére propriété étudiée
reste élémentaire, le processus d’analyse peut étre étendu a de nombreuses autre caractéristiques

(sphéricité, orientation, granulométrie, ...)
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Ficure 5.9 : Identification expérimentale des propriétés d’interface optimisées & partir des
champs d’endommagement obtenus par simulation numérique. Cette approche
permet de caractériser précisément 'impact des stratégies d’amélioration du com-
portement mise en ceuvre lors de I’élaboration de ces propergols.

5.3 Bilan final

On propose de conclure ce projet en soulignant la compréhension de 'endommagement ap-
portée par les simulations numériques bien que ces derniéres puissent étre largement enrichies afin
de devenir quantitativement prédictives. La caractérisation de I’amélioration d’interface détaillée
en section 4.4.1 met en évidence non seulement une des applications directes de la compréhension
apportée par le projet de recherche, mais aussi la cohérence remarquable entre les champs d’en-
dommagement simulés et observés expérimentalement. Cette adéquation notable est reportée sur
la Figure 5.9 qui résume un des aboutissements notables de ce projet. Ainsi, si la complexité des
propergols entrave le développement de simulations parfaitement représentatives et donc preé-
dictives, les simplifications qui ont été proposées ont permis de se focaliser sur les propriétés
ayant un effet de premier ordre sur 'endommagement. Elles conduisent alors & une meilleure
compréhension de leurs influences respectives. Cette approche numérique réduite offre la pos-
sibilité d’identifier des phénomeénes ou des propriétés qui restent inaccessibles ou difficilement
reconnaissables & partir de caractérisations expérimentales, méme trés élaborées.
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Annexe A

Evaluation de la pression dans
I’algorithme de Lubachevsky et
Stillinger

Cette annexe détaille la démarche permettant d’évaluer une pression théorique lors de la
génération de microstructures avec 'algorithme de Lubachevsky et Stillinger (1990). Celui-ci
simule une dynamique moléculaire pour un systéme de particules ayant un mouvement brownien.
Cette démarche a été implémentée par Skoge et al. (2006) dans le code utilisé dans ce projet.

L’équation du viriel donne accés & une mesure de la pression P suivant :

N
Nk, 1
P== +3V<Zrl-Fz> (A1)

i=1

avec ky la constante de Boltzmann, N le nombre de particules, V le volume du systéme, T la
température thermodynamique, r; le vecteur position d’une particule ¢, F; la résultante des forces
internes s’exercant sur cette méme particule, o - ® désignant le produit scalaire de deux vecteurs
et les crochets (o) correspondant a une moyenne temporelle.

A partir de I’énergie cinétique d’un systéme brownien E, = 2/3Nk,T on peut estimer la
pression réduite p qui correspond & la pression P du systéme, normalisée par celle des gaz
parfaits Py,, = NkyT'/V :

R
p:1+2Ec <ZrZFZ> (A.2)

Or, dans le systéme considéré, les forces internes n’interviennent qu’en cas de collision entre
deux particules (Skoge et al., 2006). Ainsi, si on considére uniquement la collision entre deux
particules ¢ et j, sans considération temporelle, la pression réduite s’exprime comme :

p=1+ 5, <I'Z'-Fi+I'j'Fj> (A3)
Soit, d’apreés le principe des actions réciproques (F; = —F) :
p=1+ 5, <(I',L — I'j) . Fz> (A4)

La Force F; peut de son coté étre estimée suivant le principe fondamental de la dynamique
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Annexe A. Evaluation de la pression dans I'algorithme de Lubachevsky et Stillinger

Ficure A1 : Tllustration de la collision entre deux particules i et j avec leur vecteur vitesse
v avant (t0) et aprés (t1) le choc, la direction de ce dernier étant définie par le

vecteur IJ = d.

appliqué a la particule i, dans le repére principal du systéme :

F, = Ma; = Maa‘;l (A.5)
avec v; le vecteur vitesse de la particule ¢ et M la masse de la particule.
D'ou :
p:1+226<(ri—rj)'Maa‘:> (A.6)
En considérant la durée At = t1 — t0, pendant laquelle le choc a lieu, la pression peut étre
approximée par :
par =1+ 2115} ((I‘z —rj) - MW) (A7)

Par la suite, il convient de détailler plus précisément les vecteurs vitesses entrant en jeux lors
du choc. La Figure A.1 illustre ainsi les positions des particules avant (¢0) et aprés (t1) le choc
et les paramétres associés.

De plus, en considérant uniquement la particule ¢ & 'instant ¢0, la projection de sa vitesse sur
perp tang
i i

(Figure A.2). Les mémes projections peuvent aussi étre réalisées pour la particule j, permettant

le repére local du choc permet d’identifier sa composante perpendiculaire v et tangente v

. ) t . e )
d'identifier vi“" et v;*"7. Il convient de noter que ces composantes se réfereront, par la suite,
toujours aux projections a Iinstant t0, bien que dans un souci de simplification I’exposant

soit éludeé.

Dans le repére local, suite au choc élastique, les composantes perpendiculaires des vitesses
des particules sont échangées alors qu’elles conservent leur vitesse tangente, d’oi :
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Ficure A2 : Projection de la vitesse vi? de la particule 4 & l'instant t0 dans le repére local
du choc définissant les vecteurs vP'? et vi*"9.

vil = v‘;’”p + vl
(A.8)
t1 _ _ perp tang
vj =V, =+ vj
Dans I’équation A.7 le produit scalaire de la variation de vitesse (vi! — vi¥) par le vecteur
IJ =d = (r; —rj) peut alors s’écrire :
0
(v = 15) - (vit = i) = |a] (|07 = [vP°"?)) (4.9)
| @ | correspondant & la norme euclidienne.
D’ou :
par =1+ gl (v = [ve)) (A.10)
! 2B, At J : '
Or, la quantité de mouvement échangée lors du choc entre les particules i et j s’exprime
comme :
i1 t1
X =Md- (vi' —vi) (A.11)

d’ou, d’aprés les expressions des vitesses a l'issue du choc (eq A.8) :

X = Mld] (V5P| = VP71 (A.12)

7 %
Finalement, la pression réduite peut s’exprimer comme :

Xm
2E. At

par =1+ (A.13)

1l convient de noter que cette démarche ne considére qu'une unique collision. Cependant, le
facteur de pression peut tout a fait étre estimé sur un intervalle de temps At plus étendu. Le
facteur X,, est alors incrémenté de la quantité de mouvement échangée entre les particules &
chaque collision.

La prise en compte d’un intervalle relativement conséquent permet d’obtenir une évolution de
pression moins oscillante et donc plus évidente & comparer avec I’équation d’état. Cependant, plus
cet intervalle sera important moins il y aura de points d’estimation de la pression et 1’évolution
de la pression risque de perdre sa linéarité. Une fois encore, un équilibre doit étre trouvé en
jouant majoritairement sur le nombre d’événements par cycle, afin d’obtenir des évolutions de
pressions les plus lisses possibles, en vue de les confronter & 'EOS.
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Annexe B

Calcul de la fonction de corrélation a
deux points par transformée de Fourier

Une estimation exhaustive de la fonction de corrélation & deux points peut étre calculée en
balayant une grille de discrétisation avec un large panel de segments tests. Bien que cette approche
soit simplifiée par la périodicité des microstructures et la parité de la fonction Ss, permettant
de ne considérer quun huitiéme de 'espace des segments tests, elle reste trés chronophage,
particuliérement en cas de voxélisation fine.

Afin de s’affranchir d’une approche itérative, pour laquelle chaque segment test est considéré
séparément, il est possible de tirer parti du caractére périodique et cubique des microstructures
étudiées, permettant alors d’aborder 1’évaluation de la fonction de corrélation & deux points
comme un calcul de matrices circulantes. Cette approche permet dés lors de simplifier considé-
rablement la démarche en exploitant les propriétés remarquables de ces matrices, notamment
dans V’espace de Fourier (voir Van Loan (1992) pour les relations de base entre les matrices cir-
culantes et la transformée de Fourier ainsi que (Liu et al., 2006) pour leurs applications en trois
dimensions).

En pratique, ces considérations permettent I'implémentation de la séquence suivante, dans
une routine Matlab.2017a, en vue d’évaluer la fonction de corrélation & deux points d’une mi-
crostructure donnée :

1. La cellule est échantillonnée pour former une matrice NxNxN avec une valeur de un pour
chaque vozel situé dans une particule et zéros dans 1’élastomeére.

2. Cette grille d’entier NxNxN est convertie en une matrice de nombres complexes, avec
une partie réelle égale & l’entier (1.0 ou 0.0) et une partie imaginaire nulle (0.0i).

3. La transformée de Fourrier discréte 3D de cette matrice de complexes est ensuite évaluée
trés rapidement en appliquant un algorithme de fast Fourier transfrom (FET).

4. Tous les termes de la matrice NxNxN, alors obtenue, sont multipliés par leur conjugué.
Ainsi, chaque terme équivaut a son module élevé au carré, pour sa partie réelle, et une

valeur nulle, pour sa partie imaginaire.

5. La transformée de Fourrier discréte inverse 3D de cette matrice corrigée est alors cal-
culée par iFFT (inverse fast Fourier transfrom), aboutissant a une matrice NxNxN de
nombres complexes avec une partie imaginaire nulle et une partie entiére correspondant
a la distribution de Sp. Comme évoqué plus haut, seul 1/8%™€ de cette matrice résultat

présente un intérét.
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Annexe B. Calcul de la fonction de corrélation & deux points par transformée de Fourier
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Ficure B.1 : Ilustration de la démarche mise en ceuvre pour extraire la fonction de corrélation
a deux points Sy de la microstructure de référence avec des sphéres (#8).

Ainsi, pour un segment test [OM], M étant un point de coordonnée (a,b,c), la valeur de la
fonction de corrélation Sy correspond a 1’élément indexé par (|al, |b], |c|) dans la matrice résultat,
| ® | définissant la partie entiére. Cette séquence est illustrée en détails sur la Figure B.1 pour
une discrétisation de 5123 aboutissant & une matrice résultat de 2563.

Il est important de noter qu’une division par N3 est inclue dans la définition de la transformée
de Fourier discréte mise en ceuvre dans l'algorithme. La, division par N3 implicitement requise
par la définition de So (pour obtenir une valeur moyenne sur toutes les positions balayées par les
extrémités des segments tests) est donc appliquée lorsque les modules sont élevés au carré (étape
4.). En effet, la transformée de Fourier inverse n’induit qu’une seule multiplication par N3.
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Annexe C

Travaux de stage de Nassim Zeroual

Cette annexe propose de reprendre les éléments clés des travaux de stage menés entre mai et
juillet 2018 par Nassim Zeroual (Sorbonne Université, Master SPI).

La démarche de sélection des microstructures les plus représentatives a été testée sur des
volumes contenant soit plus (128) soit moins de sphéres (32). L’objectif est, d'une part, de
confirmer que la sélection permet de supprimer les cellules les plus anisotropes, au-deld des
cellules de 64 particules. D’autre part, il permet d’étudier la possibilité de prendre en compte un
nombre de sphéres plus faible que le consensus issu de Gusev (1997), grace a 'optimisation des
volumes considérés. Les configurations des simulations numériques sont globalement identiques &
celle du projet, a ’exception de la matrice qui est considérée comme parfaitement incompressible
et du nombre de sphéres des microstructures.

C.1 Microstructures avec 128 sphéres

Dix-huit microstructures, contenant 128 sphéres, ont été caractérisées dans le cadre des petites
déformations. Leurs propriétés élastiques et leur critére supplémentaire d’isotropie sont reportés
sur la Figure C.1. On constate, par rapport aux configurations a 64 sphéres du projet (Figure
2.17), que la dispersion est sensiblement réduite, avec une amélioration globale des critéres d’iso-
tropie. Cependant, dans la méme lignée que dans I’étude, on note que la qualité de I’isotropie
des différentes cellules reste trés variable.

La caractérisation des propriétés géométriques de ces microstructures permet de sélectionner
uniquement six microstructures, spécifiquement les numéros 1, 2, 4, 8, 10, 12 (Figure C.1). Leurs
propriétés mécaniques sont alors réunies sur la Figure C.2, confirmant aussi bien la réduction des
dispersions des propriétés que la suppression des cellules les plus anisotropes du point de vue du
critére supplémentaire d’isotropie. On note cependant que si dans le cas du module de Young on
retrouve bien un effet négligeable (<1.8%) de la sélection sur le module moyen estimé, un effet
plus sensible (x2.8%) est observé dans le cas du module de cisaillement.

Par ailleurs, en se référant a la Figure C.1, on constate que les microstructures 5 et 15,
qui présentaient une isotropie remarquable, n’ont pas été conservées, soulignant 1’absence de
réciprocité de la démarche de sélection. Si des propriétés géométriques convenables semblent
garantir une isotropie satisfaisante des microstructures, une isotropie notable ne garantit pas
forcément un désordre suffisant du point de vue de Sy ou Hy.

Ainsi, cette analyse permet de confirmer la validité de I'extension de la démarche & des
microstructures contenant plus de sphéres. Cependant, dans le cadre du projet, ces derniéres ne
semblent pas présenter un avantage particulier par rapport a la configuration choisie. En effet,
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Annexe C. Travaux de stage de Nassim Zeroual
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Frcure C.1 : Modules de Young (a) et de cisaillement (b), normalisés par ceux de la matrice,
calculés suivant les trois axes principaux de dix-huit microstructures contenant
128 sphéres avec une fraction volumique de 55%. Les lignes en pointillés repré-
sentent les moyennes des modules sur I’ensemble de la série. (c) Critére d’isotropie
évalué a partir du rapport des modules de Young et de cisaillement moyen pour
chaque microstructure.
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C.1. Microstructures avec 128 spheéres

Ficure C.2 :
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Modules de Young (a) et de cisaillement (b), normalisés par ceux de la matrice,
calculés suivant les trois axes principaux des six microstructures contenant 128
sphéres sélectionnées selon les critéres géométriques Sy et H,. Les lignes en
pointillés représentent les moyennes des modules pour les sept microstructures.
(c) Critére supplémentaire d’isotropie évalué a partir du rapport des valeurs
moyennes des modules de Young et de cisaillement pour ces microstructures.
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Ficure C.3 : Modules de Young (a) et de cisaillement (b), normalisés par ceux de la matrice,

calculés suivant les trois axes principaux de vingt microstructures contenant 32
sphéres avec une fraction volumique de 55%. Les lignes en pointillés représentent
les moyennes des modules pour les sept microstructures. (c¢) Critére d’isotropie
évalué a partir du rapport des modules de Young et de cisaillement moyen pour
chaque microstructure.

elles nécessitent des maillages plus conséquents afin de discrétiser les particules supplémentaires
induisant donc des temps de calcul augmentés.

C.2 Microstructures avec 32 sphéres

De la méme facon, une analyse statistique sur vingt microstructures contenant 32 billes a
été proposée. Les comportements obtenus sont reportés sur la Figure C.3 démontrant globale-
ment une dispersion des propriétés mécaniques similaires aux configurations avec 64 particules.
Néanmoins, on note une anisotropie bien plus marquée de chacune des microstructures prise
séparément et ce du point de vu des trois critéres utilisés dans le projet (dispersion des deux
modules et critére supplémentaire d’isotropie). Aussi, trés peu de cellules semblent présenter une
isotropie satisfaisante (Figure C.3).

Les caractérisations géométriques (S2, Hy) de ces microstructures ont également été calculées.
Néanmoins, dans le cas de Sy, aucune microstructure n’a présenté une évolution proche de la
référence, obtenue & partir d’'une distribution de Percus et Yevick (1958). Leur distribution des
plus proches voising révéle un écart avec I’évolution de référence, pour un systéme parfaitement
aléatoire, bien que celui-ci reste modéré. I’échec de cette approche est d’autant plus marquant
que méme pour les deux microstructures qui présentent la meilleure isotropie, en particulier
du point de vue du critére d’isotropie, (respectivement les numéros 10 et 20) leurs propriétés
géométriques restent insatisfaisantes, comme le montre la Figure C.4. Ce constat confirme 1’ab-
sence de réciprocité, évoquée précédemment, et il semble que sur la population considérée aucune
microstructure n’ai présenté des propriétés géométriques satisfaisantes.
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C.2. Microstructures avec 32 sphéres
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Ficure C.4 : Evolution de la fonction Sy pour les microstructures 10 et 20 contenant 32 sphéres
représentant 55% de la fraction volumique avec réduction de ’échelle de couleur
afin de faciliter I’analyse et comparaison de leur distribution des plus proches voi-
sins avec la distribution théorique d’un systéme parfaitement aléatoire (pointillés
noirs).

193



Annexe C. Travaux de stage de Nassim Zeroual

Cette analyse démontre que la démarche de sélection des microstructures sur la base de leurs
propriétés géométriques ne permet pas de considérer un nombre réduit de particules par rapport
a la référence issue de Gusev (1997). Ainsi, dans cette configuration, on retrouve une dispersion
importante des propriétés élastiques, des anisotropies notables et des propriétés géométriques
éloignées de celles d’un systéme aléatoire. Il est probable que la variabilité d’un systéme de 32
spheéres ne soit pas suffisante pour induire un désordre satisfaisant et ainsi assurer la représenta-
tivité des cellules.

On peut cependant noter, en accord avec Kanit et al. (2003), que les propriétés moyennes
estimées restent proches de celles obtenues avec 128 spheéres (9.7% d’écart pour le module de
Young et 5.3% pour le module de cisaillement). Aussi, si les microstructures avec 32 sphéres
ne peuvent étre considérées comme des VER, il semble qu’elles puissent fournir des estimations
valides dans le cadre d’une approche statistique en prenant en compte un nombre trés important
de cellules. Néanmoins, au regard des temps de calcul éléments finis de ces microstructures, une
telle approche semble moins intéressante que les configurations mises en ceuvre dans le projet.

Les études menées dans ce stage ont ainsi permis & la fois de confirmer et d’étendre la
démarche de sélection des microstructures proposées puis d’apporter un regard objectif sur le
processus et sa mise en ceuvre. Par ailleurs, elles ont permis de valider 'extension de ’approche
a des microstructures de tailles plus importantes. Si dans le cadre du projet la prise en compte
de VER contenant plus de particules ne semble pas avoir un intérét particulier, la définition d’un
critére de rupture pourrait nécessiter de considérer des volumes bien plus grands. Une sélection
de ceux-ci, sur la base de leur représentativité, pourrait alors s’avérer capitale.
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Titre : Etude micromécanique du lien entre endommagement local et comportement macroscopique de

propergols solides

Mots clés : Micromécanique, Matériau renforcé avec des particules, Eléments Finis, Volume élémentaire
représentatif, Modéle de zone cohésive, Microstructure aléatoire

Résumé : Lobjectif de ce projet de recherche est
le développement de simulations numériques de
'endommagement de propergols solides, qui sont
dédiés a la propulsion anaérobique, afin d’identi-
fier quelles propriétés affectent leur comportement.
Pour étudier 'effet de la géométrie des différentes
particules énergétiques, des microstructures 3D
sont générées avec une dispersion aléatoire d’inclu-
sions monomodales, sphériques ou polyédriques,
a tres forte fraction volumique (55%). Dans le cas
des spheéres, les propriétés élastiques des volumes
élémentaires représentatifs (VER) sont confrontées
a un modele analytique et a des caractérisations
expérimentales de composites modéles, démon-
trant une cohérence remarquable entre les trois ap-
proches. Par la suite, la réponse linéaire des VER
contenant des polyédres est comparée a celle des
particules sphériques, démontrant un effet trés li-
mité de la géométrie des charges. Lendommage-
ment de ces matériaux étant majoritairement d{i aux
décohésions matrice/particules, une loi de zone co-
hésive bilinéaire est implémentée avec une régu-
larisation visqueuse et un affichage de I'état d’en-
dommagement des interfaces. Linfluence du pre-

mier ordre des paramétres de zone cohésive, tant
sur le comportement global que 'endommagement
local, peut alors étre démontrée. Si les difficultés de
convergence numérique ne permettent pas d’envi-
sager une confrontation quantitative avec les don-
nées expérimentales, les tendances spécifiques de
ces dernieres sont remarquablement reproduites,
que ce soit a I'échelle des particules ou du maté-
riau. Une étude paramétrique permet de mettre en
évidence linfluence des parametres de zone cohé-
sive sur la réponse globale. Lanalyse de Iimpact
de la géométrie des particules sur le comporte-
ment endommagé conduit au méme effet du second
ordre observé précédemment. Enfin, une étude des
propriétés de quasi-propergols, représentatifs des
propergols les plus communs, est proposée. En
suivant un processus industriel de caractérisation,
leurs propriétés d’interface sont identifiées qualitati-
vement, en s’appuyant sur les tendances suggérées
par les simulations. Afin de compléter cette analyse,
des caractérisations non conventionnelles sont pro-
posées, permettant de valider sa cohérence et de
fournir de nouveaux éléments d’identification des
propriétés d’adhésions.

Title : Micromechanical study of the link between local damage and macroscopic behavior of solid propel-

lants.

Keywords : Micromechanics, Particulate reinforced material, Finite elements, Representative volume ele-

ment, Cohesive-zone model, Random microstructure

Abstract : The goal of this present project is the de-
velopment of numerical tools for simulating damage
of solid propellants, which are used for anaerobic
propulsion. It should allow identifying which proper-
ties disturb their behavior. To study the effect of
energetic particles shapes, 3D microstructures are
generated with a random dispersion of monosized
spheres or polyhedra at high volume fraction (55%).
In case of spheres, the elastic properties of the re-
presentative volume elements (RVE) are confronted
with an analytical model and experimental charac-
terizations of model composites, with a remarkable
coherence of the three approaches. Then, the linear
behavior of REV filled with polyhedra is compared to
the one in case of spheres, highlighting only a limi-
ted effect of particles shapes. Damage of those ma-
terials being mostly due to matrix/filler debounding,
a bilinear cohesive zone model with a viscous re-
gularization and posting of interfaces damage state

is implemented. The first order influence of the co-
hesive zone parameters either on the mechanical
response or on the local damage is demonstra-
ted. If convergence troubles prevent any quantitative
confrontation with experimental data, their specific
trends are well reproduced at either the particles
or the global scales. A parameter study highlights
also the impact of each cohesive zone parameter
on the global behavior. Study of the damaged beha-
vior, depending on particles shape, leads again to
a second order impact. Finally, analyses of quasi-
propellants, representative of common propellants,
are proposed. Following the industrial characteriza-
tion process, the interfaces properties are identified
qualitatively based on the trends of the simulations.
This analysis is completed by non-conventional cha-
racterization techniques to validate its coherence
and to offer exhaustive information on the adhesives
properties.
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