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Introduction

« La solitude de l'écrivain, les mots
qui vous échappent, le trac avant
de commencer, le trou blanc, le
trou noir... »

Les yeux jaunes des crocodiles,
Katherine Pancol

De par leurs nombreuses qualités (excellent rapport poids/performance, absence de
corrosion, bonne tenue mécanique en fatigue, par exemple), les matériaux composites
occupent aujourd’hui une place de premier ordre dans I'industrie et la vie de tous les
jours. Ils sont présents dans de nombreux secteurs d’activité comme ’aéronautique, 'au-
tomobile, I'architecture, I'industrie des loisirs et des sports, pour ne citer que quelques
exemples. Les maitrises acquises au fil des années permettent actuellement de réaliser
des matériaux composites a hautes performances mécaniques qui les placent comme des
alternatives face aux matériaux plus conventionnels comme les alliages par exemple. Tou-
tefois, si les performances a I'état initial sont élevées, ces dernieres peuvent chuter plus
ou moins rapidement en fonction de ’environnement en service des pieces composites
réalisées. La communauté scientifique et industrielle a largement étudié les phénomenes
de durabilité, d'une part en fatigue et d’autre part en présence de milieux humides. Pour
augmenter les domaines d’application avec des durées de vie importantes (par exemple
dans les énergies marines ou éoliennes), il faut garantir un maintien des propriétés mé-
caniques sur ces échelles de temps (plusieurs dizaines d’années).

Pour améliorer les propriétés initiales et leur évolution au cours du temps, l'utilisation
des simulations numériques est I'un des outils fréquemment employé. Cet outil permet
de calculer rapidement les propriétés effectives du composite qui pourraient étre atten-
dues pour un assemblage considéré (matrice/renfort). La performance sur la valeur cal-
culée est directement liée a la justesse des propriétés introduites dans les modeéles. Par
ailleurs, il convient de prendre en compte, pour le modele, une description de la géo-
métrie la plus représentative possible du composite réel (distribution des fibres, dimen-
sions des renforts, défauts). De nombreux travaux décrivent le composite comme étant
un simple matériau bi-constituant avec une interface entre la matrice et les renforts. Les
physico-chimistes ont largement démontré |'existence d'une zone matricielle au voisi-
nage des fibres ayant des propriétés différentes de celles de la matrice loin des fibres.
Cette zone spécifique, dénommée interphase, doit étre prise en compte dans les modeles
numériques au risque de surestimer ou sous-estimer les propriétés effectives du compo-
site réel.

Lobjectif du travail de recherche initié dans le cadre de cette thése est de proposer des
modeles numériques capables de simuler et de prédire le comportement macroscopique
d’'un composite unidirectionnel (UD) a base d’'une matrice époxy renforcée par des fibres
de verre. Des travaux précédents réalisés au laboratoire ont montré que pour répondre a
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cet objectif, une approche multi-échelle est indispensable afin de limiter les cotits de cal-
culs associés aux simulations macroscopiques. L'approche mise en place dans cette these
sera basée sur la définition d'un micro-modele. Ce dernier devra prendre en compte les
zones d’'interphase propres aux composites modélisés. Le succes de ce travail repose sur
la qualité et la disponibilité de données expérimentales pour décrire les comportements
des constituants et du composite, mais également, les caractéristiques des interphases.

Ce manuscrit est structuré en cinq chapitres. Le chapitre 1 est dédié dans un premier
temps, a I'état de I'art sur la définition des matériaux composites, de leurs constituants,
de leur mise en ceuvre et des notions d’'interface et d’interphase. Dans un second temps,
I’approche multi-échelle introduit les notions fondamentales du volume élémentaire re-
présentatif (VER) et d’homogénéisation numérique.

Le chapitre 2, basé sur des travaux réalisés précédemment au laboratoire, présente
I'approche expérimentale permettant d’obtenir les valeurs indispensables a la mise en
place par la suite des modéles numériques. Les matériaux étudiés sont présentés dans ce
chapitre ainsi que les techniques de caractérisation (a différentes échelles) employées sur
ces matériaux.

Le chapitre 3 est consacré a la définition du VER capable de décrire le comportement
macroscopique du composite. Dans cette partie, un outil de génération automatique des
micro-structures de composites UD est développé. A partir de cet outil, une étude pa-
ramétrique exhaustive est réalisée sur le VER. Les propriétés de chaque constituant du
composite, obtenues expérimentalement, seront directement introduites dans les mo-
deles numériques afin de s’approcher du comportement réel du matériau. Une synthese
des caractéristiques optimales du VER est mentionnée en fin de chapitre.

Le chapitre 4 introduit les interphases dans les micro-modeles numériques pour amé-
liorer la prédiction des résultats numériques par rapport aux résultats expérimentaux.
Une étude paramétrique dédiée aux propriétés de I'interphase est menée. Dans une pre-
miere étape, l'interphase est considérée, dans les micro-modeles, par des éléments de
type solide. Dans une seconde étape, la présence de cette interphase est réalisée a partir
d’éléments cohésifs avec une loi de type traction/séparation.

Le chapitre 5 propose deux études de cas pour évaluer 'approche VER précédemment
mise en place. Dans le premier cas, I'objectif est de prédire le comportement des compo-
sites soumis a un vieillissement naturel ou accéléré. Dans un second cas, la cinétique de
diffusion de I'eau dans le composite est simulée avec le micro-modéle. Pour chaque cas,
les propriétés des matériaux et les résultats expérimentaux sont présentés. Ces informa-
tions seront prises en compte dans les modeles numériques dans le but de s’approcher
du comportement réel du composite.
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CHAPITRE 1. MATERIAUX COMPOSITES ET APPROCHE MULTI-ECHELLE

Ce premier chapitre décrit, apres avoir présenté le contexte de ce travail, quelques géné-
ralités nécessaires pour la bonne compréhension des chapitres suivants. Dans un premier
temps, la définition d'un matériau composite est énoncée. Ensuite, les constituants et la
mise en ceuvre du composite sont détaillés. Une attention particuliére est donnée aux no-
tions d’interface et d’interphase. Dans un second temps, l'approche multi-échelle introduit
les notions fondamentales du VER et des méthodes classiques d’homogénéisation numé-
rique. Les approches de modélisation rencontrées dans la littérature prenant en compte
Uinterface serviront de base a la construction des interphases dans les VER développés dans
ce travail de recherche. L'utilisation d’éléments de type cohésif gouvernés par une loi trac-
tion/séparation semble cohérente pour décrire le comportement mécanique des zones d'in-
terphase.
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Sur ces dernieres décennies, les applications industrielles reposant sur des matériaux
composites ont connu une grande expansion dans divers domaines comme 1'aéronau-
tique, I'automobile, I'architecture, I'industrie des loisirs et des sports, le secteur de I'éner-
gie renouvelable [2]. Ce plébiscite s’explique par leur ratio poids/performance (figure 1.1)
qui les place souvent sans concurrence directe avec les autres classes de matériaux [17].
Un autre atout, principalement face aux matériaux métalliques, est I'absence de corro-
sion [18]. De plus, il faut souligner généralement une bonne tenue mécanique en fatigue
[19].

103 U B Ceramics

] Composites |
102 Natural
E materials

] Metals

Polymers
i Foams

Young's modulus, E (GPa)

] lastomers

1 0'4 _ i | CES Ec:Pac:k?ﬂﬂl_G(anLa Design Ltd)
10 100 1000 10,000

Density, p (kg/m3)

FIGURE 1.1 - Propriétés des matériaux en fonction de leur module de Young et leur densité [1].

Le choix d'un matériau pour un systéme donné repose bien évidemment sur les per-
formances initiales, en accord avec les attentes fonctionnelles de la piece ou de la struc-
ture, mais également sur le maintien de ces performances tout au long de sa vie en service.
Dans le cas des composites, il est bien connu que les propriétés initiales sont générale-
ment élevées mais également qu’elles vont chuter plus ou moins rapidement en fonc-
tion de I'environnement de service [20, 21]. Cette perte de propriétés est bien souvent la
conséquence directe d'une dégradation de l'interface fibre/matrice au cours du vieillis-
sement physique et/ou chimique [19]. Afin d’améliorer cette durabilité, il est essentiel de
bien comprendre les phénomenes physicochimiques associés bien souvent complexes a
appréhender.

1.1 Matériaux composites

1.1.1 Définition et classement

Les composites sont des matériaux hétérogenes composés a minima de deux compo-
sants non miscibles de natures différentes : une matrice continue et une phase disconti-
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nue (charge ou renfort). Ces deux constituants sont séparés par une interface qui est un
site pouvant étre critique vis a vis de la performance du composite et de sa tenue méca-
nique.

Un des avantages des composites par rapport aux autres matériaux est la possibi-
lité de concevoir et réaliser un matériau avec des propriétés spécifiques a un cahier des
charges. Etant donné que divers facteurs interviennent dans leur définition mécanique
comme la distribution des fibres, le taux volumique, 'interaction entre ses composants,
par exemple, un matériau composite peut rapidement apparaitre comme un matériau sur
mesure. Face a ce grand nombre de matériaux différents, la classification des composites
se fait soit par la forme de ses renforts, soit par la nature de ses constituants. En fonction
de la forme de leurs composants, il existe deux grandes familles de composites : ceux ren-
forcés par des particules et ceux a fibres longues (utilisées en état ou tissées) ou courtes
(pour fabriquer des mats ou injectées directement dans la matrice). L'autre classification,
suivant la nature des constituants, va dépendre dans un premier temps de la matrice et
ensuite des renforts. Seules certaines associations ont un usage industriel, d’autres font
encore I'objet de développements. A titre d’exemple, il est possible de citer [16] :

(a) Les composites a matrice organique (CMO) renforcés par des fibres d’origines :
— minérales comme le verre ou le carbone;
— organiques comme le kevlar ou les polyamides;
— métalliques comme le bore ou I’'aluminium.

(b) Les composites a matrice métallique (alliages légers et ultra-légers d’aluminium, de
magnésium ou de titane) avec des fibres d’origines :

— minérales comme le carbone ou le carbure de silicium ;

— métalliques comme le bore;

— métallo-minérales comme les fibres de bore revétues de carbure de silicium.
(c) Les composites a matrice minérale ou céramique, avec des :

— fibres métalliques comme le bore;

— des particules d’origines métalliques comme les cermets;;

— des particules d’origines minérales comme les carbures ou les nitrures.

Une attention particuliere sera donnée aux CMO, renforcés par des fibres longues
orientées dans la méme direction (figure 1.2), une famille largement utilisée dans le sec-
teur industriel des matériaux a haute performance mécanique. Dans ce cadre, les fibres
de verre servent bien souvent de renfort dans la fabrication de composites. Pour la partie
matrice, parmi les polymeres thermodurcissables, les résines époxy sont généralement
les plus utilisées.

Fibres Matrice Composite UD

FIGURE 1.2 - Illustration schématique d'un composite UD et ses constituants.
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1.1.2 Lesrésines époxy

Les matrices résineuses peuvent se classer en deux familles :
— Résines thermoplastiques comme les polyoléfines ou les polyamides.

— Résines thermodurcissables comme les polyesters, les phénoliques, les mélamines,
les silicones, les polyuréthannes ou les époxydes.

Du fait de leurs bonnes caractéristiques mécaniques, les résines époxy sont en majo-
rité les matrices des composites a hautes performances utilisées pour les constructions
aéronautiques, les missiles, les sports et loisirs. Leurs propriétés mécaniques en traction,
flexion, compression, choc et fluage sont supérieures a celles des polyesters. Toutefois,
pour assurer ces performances, elles doivent suivre un cycle de polymérisation tres long
[16].

Les résines doivent étre assez déformables et présenter une bonne compatibilité avec
les fibres. 1l s’agit de polymeres modifiés par I'ajout de différents adjuvants et additifs tels
que des agents de démoulage, des stabilisants, des pigments [16].

1.1.3 Les fibres de verre

Une fibre est une forme de matiere possédant une résistance a la rupture et souvent
un module d’élasticité beaucoup plus élevés que ceux du méme matériau sous sa forme
massive [22], cela s’explique par la faible probabilité de défauts de surfaces lors de I'étire-
ment du matériau. Pour le cas des fibres de verre (produit de grande diffusion grace a son
rapport performance/prix), il existe les demi-produits illustrés sur la figure 1.3.

filaments

CRIRN

fil de base ll l
I
v y

) les fibres
verrane (fils)
de tissage

silionne

méche

roving
ou stratifil

FIGURE 1.3 — Demi-produits, fibres de verre [2].

Les fibres de verre ont une importance industrielle remarquable et leur commerciali-
sation est essentiellement sous forme de :

— Fibres courtes : quelques centimetres ou fractions de millimetres comme dans les
feutres, les mats et les fibres courtes injectées utilisées en moulage.

— Fibres longues : coupées au moment de la fabrication du matériau composite, uti-
lisées en I’état, ou bien tissées.

Lors du processus de fabrication, le verre fondu est versé dans une filiere avec des
diametres d’environ 1 mm a 2 mm. Les fibres sont étirées jusqu’a ce qu’elles aient un

7
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diametre de 'ordre de 5 um a 15 pm [23]. Ces fibres inorganiques ont un comportement
fragile et sont sensibles a I'abrasion. Cette contrainte est solutionnée par I'ajout d'un re-
vétement de protection a la surface de la fibre (figure 1.4). Ce revétement dénommé en-
simage est une résine de composition optimisée qui assure un double role : protéger la
fibre en amont de la mise en service et garantir une bonne compatibilité (chimique) entre
la fibre et la matrice.

Bobinage

FIGURE 1.4 — Procédé d’étirage mécanique des fibres avec ensimage [3].

Lensimage

Cette solution typiquement aqueuse permet d’augmenter la mouillabilité de la sur-
face des fibres de verre dans le but d’améliorer 'adhésion avec la future résine [24, 25].
Lensimage le plus simple est constitué d’eau et d'un agent de couplage. Les organosi-
lanes sont les agents de couplages préférentiellement utilisés dans I'industrie, ces struc-
tures moléculaires sont de faibles tailles et trés efficaces [26]. L'utilisation d'un ensimage
qui contient des composés silanes (ou titanates ou zirconates) est une solution pertinente
pour les systémes a fibres de verre afin d’assurer une protection de la surface de la fibre
face a des attaques corrosives. Néanmoins, si seulement des organosilanes sont utilisés,
I’ensimage fragilisera les fibres et elles casseront lors du processus de formulation [25].
C’est pourquoi I'’ensimage est un mélange de principalement trois composants choisis
pour leurs fonctions spécifiques dont la proportion est de I'ordre de [27] :

— 80%-90% d’agent filmogene qui a pour but de protéger les fibres des contacts inter-
fibres, d’assurer la cohésion des mono-filaments et de favoriser I'imprégnation de
la matrice. Il déterminera aussi I'amélioration de ’adhésion, les propriétés méca-
niques du composite, la résistance a I’eau et/ou aux attaques chimiques et la stabi-
lité thermique.

— 5%-10% d’agent couplant qui favorise la création de liaisons fortes entre la fibre et la
matrice. Ceux-ci sont des organosilanes de formule R - Si(X)3 qui augmentent I'in-
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teraction chimique entre la surface des fibres et la résine par la création de liaisons
covalentes.

— 5%-10% d’agents auxiliaires comme des surfactants, des lubrifiants, des antista-
tiques et des antioxydants, qui favorisent la mise en ceuvre de 'ensimage (i.e. ré-
partition plus uniforme et homogene de I'’ensimage).

5% - 10%
5% - 10%
Il Agents auxilaires
B Agents de couplage
[ |Agents filmogenes
80% - 90%

FIGURE 1.5 - Distribution générale des constituants d’'un ensimage.

La stabilité de ’ensimage est un des parameétres clés pour les fabricants de fibres de
verre. Un ensimage est considéré comme stable quand il reste dans un état homogene
apres sa formulation jusqu’au moment de son application sur la fibre. Les fabricants
doivent donc impérativement accorder une importance majeure a ce parametre afin de
choisir correctement les matieres premieres des formulations d’ensimage. Il n’existe pas
de procédure normalisée pour tester la stabilité de 'ensimage. Dans I'industrie, chaque
producteur maitrise son propre savoir-faire et personnalise ses tests pour démontrer cette
stabilité ainsi que la formulation de son ensimage pour I’adapter a ses besoins selon I'ap-
plication concernée. Ce parameétre reste donc tres critique dans le processus de fabrica-
tion des fibres de verre [25].

1.1.4 Mise en ceuvre du composite

Les techniques de mise en ceuvre de composites sont multiples. Il est possible de les
classer en deux catégories : les procédés manuels et les procédés automatiques. La pre-
miere famille requiert des investissements moins coliteux (comme le moulage au contact
par exemple) et bien adaptés a la réalisation de pieces en petites séries. Linconvénient
majeur de ces technologies manuelles est la qualité finale de la piece qui est directement
liée ala performance de I'opérateur. Des solutions de mise en ceuvre sous vide permettent
de réduire cet inconvénient.

D’autre procédés, plus mécanisés, reposant sur des investissements plus lourds vont
permettre d’améliorer la qualité finale des pieces avec par exemple un meilleur controle
de I’épaisseur de ces dernieres, comme dans le cas du procédé RTM (Resin Transfer Mol-
ding).

Une autre technique fréquemment utilisée pour la fabrication des composites hautes
performances et grande série, est 'enroulement filamentaire. Des procédés dérivés de
cette technique sont fréquemment employés en industrie pour la mise en ceuvre de com-
posites UD. Le renfort (fil continu, ruban, etc.) imprégné de résine catalysée est enroulé
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avec une légere tension, sur un mandrin cylindrique ou de révolution en rotation. Sui-
vant les mouvements relatifs du mandrin et du systeme d’approvisionnement en renfort,
divers types d’enroulements (et par conséquent de stratifications) sont obtenus (e.g. fi-
gure 1.6). On distingue : 'enroulement circonférentiel, I'enroulement hélicoidal, I'enrou-
lement polaire [16]. Ce procédé permet I'obtention de pieces de trés bonne qualité, leur
principale limite portant sur les directions des renforts ainsi mis en place. Ce choix de
procédé est directement lié a I'application finale de la piéce mise en ceuvre.
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FIGURE 1.6 — Moulage par enroulement filamentaire (source photo : Strongwell Corporation).

La figure 1.7 regroupe les principaux procédés de mise en ceuvre des composites a
fibres longues a matrice durcissable en fonction de la qualité finale des pieces réalisées et
de la vitesse de production propre a chaque technique.

é Pultrusion

Prepregs e S
e : Enmulement"‘*\—f_‘ o el
filamentaire -
RMT e -l
Infusion

Moulage
sous vide

Qualité des pieces

Moulage:

Vitesse de production

FIGURE 1.7 — Principaux procédés de fabrication de composites thermodurcissables renforcés par
des fibres longues.

Quand les fibres ensimées imprégnent la matrice, une réaction chimique se produit,
modifiant le réseau de la matrice au voisinage des renforts. Une nouvelle région de di-
mensions finies, connue comme interphase, est créée entre la matrice et les fibres ensi-
mées. Elle a des propriétés mécaniques non uniformes qui sont différentes de celles des
composants bruts [28, 29, 30].

10
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Lensimage favorise donc le couplage chimique entre fibres et matrice, mais entraine
une modification des propriétés de la matrice au voisinage de l'interface fibre/matrice.
En effet, une modification plus ou moins importante du comportement et des propriétés
mécaniques et physico-chimiques de cette zone matricielle est mise en évidence [23].
La réactivité des agents de couplage avec les agents filmogeénes doit étre maximale pour
assurer un bon ensimage des renforts, c’est-a-dire, des bonnes propriétés interfaciales
(adhésion, force, dissipation d’énergie). De plus, la réactivité chimique et la nature des
agents filmogénes peuvent influencer significativement I'interphase ainsi que son mode
de défaillance [24].

1.1.5 Notion d’interface et d’interphase

Linterface est considérée comme la limite 2D, c’est-a-dire, la surface de contact entre
les fibres et la matrice [27]. Une interface optimisée est nécessaire pour que le compo-
site puisse atteindre des propriétés mécaniques maximales en statique et en dynamique.
Les composites pour des applications structurales requierent une interface fibre/matrice
tres solide mais fragile tandis que ceux utilisés pour leur performance sous I'impact ou
pour leur tolérance a 'endommagement, nécessitent une interphase ayant une capacité
d’absorption d’énergie élevée [31, 24].

Linterphase est une zone tridimensionnelle de transition entre les fibres et la matrice
qui posséde ses propres caractéristiques mécano-chimiques, différentes de celles de la
matrice [26]. Elle se forme par inter-diffusion des composants de I'’ensimage avec la ma-
trice [24], comme illustré a la figure 1.8. C’est pourquoi, ses propriétés sont fortement
influencées par la nature du traitement des fibres. La compatibilité des constituants de
I’ensimage doit étre optimale avec la matrice polymere pour éviter que certains compo-
sants non réactifs de I’ensimage restent a l'interphase [32]. Si cela arrive, une réduction
de la densité de réticulation du réseau et de la durabilité de I'interphase seront identifiées
[33].

Matrice

:ﬁ\wh—-—-- Agents filmogenes
._/4“\ - Agents de couplage
. Agents de couplage

-

Interphase
A

~__ Agents auxiliaires : lubrifiants, antistatiques...

R

Fibre
A

FIGURE 1.8 — Ensimage [4].

La connaissance de 'influence de I'’ensimage sur le développement de 'interphase,
représente un enjeu précieux pour les industriels méme si ’amélioration des interphases
n’est pas suffisante pour optimiser le transfert de contraintes des composites [34]. La qua-
lité de I'adhésion est directement liée d'une part aux propriétés intrinseques de la matrice
et d’autre part aux propriétés de ’ensimage. Si les matériaux composites doivent étre

11
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préalablement bien choisis, tout particulierement dans le cas des renforts ensimés afin
d’optimiser la qualité de 'adhésion matrice/renfort.

L'épaisseur de I'interphase dépend du type d’ensimage utilisé pour le traitement de
surface des fibres et de la concentration de 'agent de couplage silane utilisé [4, 32, 35].
Elle dépend aussi de la capacité de I’agent de couplage a réagir (chimiquement) et a favo-
riser I'inter-diffusion avec la matrice. Malgré sa faible taille (de I'ordre de quelques nano-
metres), ses propriétés mécaniques peuvent significativement affecter le comportement
macroscopique global du composite [36].

La qualité d'un matériau composite et spécialement sa performance mécanique sont
donc directement liées a la qualité de son interphase [37, 38, 39]. Le role principal de cette
derniére est d’assurer le transfert des contraintes jusqu’aux renforts [40, 31]. La formation
d’'une interphase soit souple soit rigide est possible, cela va dépendre de la combinaison
entre le renfort, la matrice et’agent de couplage appliqué. Le développement d'une inter-
phase fibre/matrice solide, ou I’absence de celle-ci, a un effet significatif sur le mode de
rupture et la fracture des surfaces des composites [41]. De méme, la rupture d'un compo-
site (couramment de type décohésion [42]) sous chargements dans sa section transverse,
commence a l'interface fibre/interphase et donc ses propriétés affectent énormément la
résistance transversale du matériau [43, 44].

Lors de 'endommagement du composite, la formulation de I'’ensimage peut influen-
cer I’absorption d’énergie dans cette zone matricielle. Le silane et les agents filmogenes
influencent les propriétés interfaciales par la modification du réseau. Le choix de ces
agents est d'une grande importance pour ’adhérence de I'interface et 'absorption d’éner-
gie de I'interphase [24]. Une texturisation de I'interphase peut aussi controler son absorp-
tion d’énergie. A titre d’exemple, |'utilisation de nano-particules préformées de silice sus-
pendues dans la formulation des ensimages permet de piloter la rugosité de la surface des
fibres [31].

Pour améliorer la performance des matériaux composites, I’adhésion entre la matrice
et les renforts doit étre prioritaire et par conséquent, il est crucial de comprendre 1'ef-
fet des parametres de I'interphase sur le comportement global du composite. Toutefois,
tout changement de ces parametres ou des parametres des autres constituants du com-
posite, impose la mise en place de campagnes expérimentales permettant de caractériser
le nouveau comportement macroscopique du matériau. Des lors, des cofits significatifs
en temps, en matiere et financiers sont rapidement atteints [45]. Pour réduire ces cofits,
le recours a des techniques de modélisations numériques devient pertinent. Par exemple,
les modeles basés sur une description micro-mécanique sont plébiscités sur ces dernieres
années pour leur efficience (précision/temps) [46].

1.2 Approche multi-échelle

Plusieurs auteurs analysent les composites a I'échelle macroscopique en considérant
des propriétés homogénéisées, mais cette approche ne permet pas de visualiser les in-
teractions entre les constituants du composite [47]. Pour comprendre 'endommagement
et la ruine des matériaux composites, il faut se rapprocher de I'échelle des constituants,
c’est-a-dire, les fibres, la matrice, I'interface et 'interphase. La modélisation multi-échelle
est une technique couramment utilisée pour étudier le comportement des structures hé-
térogenes. Elle permet de faire intervenir plusieurs échelles dans la description ou la pré-
diction du comportement mécanique du matériau. Les phénomenes associés a diffé-
rentes échelles peuvent donc étre pris en compte pour la compréhension et la description
du comportement du matériau composite a I’échelle macroscopique.

12
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Cette méthode facilite la résolution des problémes complexes en ne considérant qu'un
sous-volume de I’ensemble appelé VER [48, 49] (figure 1.9) qui traduit fidelement le com-
portement du modeéle macroscopique [50, 51, 52, 53]. Dans une approche numérique,
cette méthode réduit le temps de calcul d'une maniere significative ce qui explique ’émer-
gence de la micro-mécanique.

Micro-échelle
section transversale

Approche

Macro-échelle
numeérique

Micro-échelle

FIGURE 1.9 — Approche multi-échelle.

La résolution des problemes de mécanique des milieux continus implique I'utilisa-
tion d’'une stratégie : analyse par éléments finis (EF), méthode des éléments de frontiére
(BEM), méthode des éléments discrets [54], méthode de volumes finis, méthode des diffé-
rences finies et toute la gamme de méthodes de Galerkin applicables pour des problemes
spécifiques [55]. Méme si la base est la discrétisation, chaque méthode a ses avantages
et ses inconvénients selon le probleme a résoudre. La méthode des différences finies par
exemple, n'est pas tres efficiente dans le cas de structures géométriquement complexes.
La BEM qui est tres efficiente au niveau du temps de calcul, se concentre seulement sur
les bords du modele. Enfin, I'analyse par EF considére tous les détails géométriques de la
piece a modéliser, dans la mesure d'une représentation discrétisée de maniere adéquate.
En effet, un découpage par éléments inter-connectés d’une certaine taille va définir la fi-
délité de la structure a modéliser. L'analyse par EF est la méthode la plus utilisée et par
conséquent celle prise en compte dans cette étude.

1.2.1 Volume élémentaire représentatif (VER)

Un VER est la représentation géométrique de la micro-structure du composite, la plus
petite requise pour obtenir par calcul statistique les mémes propriétés mécaniques qu’a
I’échelle macroscopique [56]. La définition de la taille du VER est extrémement impor-
tante. Si les dimensions du volume sont trop petites, le micro-modele perd sa représenta-
tivité vis a vis du matériau macroscopique. Au contraire, si le VER a des dimensions trop
grandes, les calculs seront coliteux et la stratégie de la mise en place d'un VER devient
contestable. Plusieurs auteurs proposent un ratio minimal entre la taille du VER et le dia-
metres des fibres [57, 58].

Les VER sont couramment utilisés pour décrire d’autres composites que les compo-
sites UD. Toulemonde [59] et Huang [60] ont étudié des composites renforcés par des
perles de verre en considérant des modeles 2D et 3D respectivement. De méme, Cata-
pano [61] modélise des composites renforcés par des particules en ajoutant une disper-
sion aléatoire de bulles d’air. El Moumen [62] a généré des modeles 3D avec des particules
sphériques et ellipsoidales en utilisant une distribution de Poisson.
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La distribution réelle des fibres dans la section transverse d'un composite UD est aléa-
toire, mais par simplification, la majorité des micro-modeéles considérent des distribu-
tions carrées ou hexagonales [63] comme le montre la figure 1.10. Ces types de distri-
butions permettent d’analyser globalement les composites, mais s’agissant des phéno-
menes plus complexes comme la rupture, 'arrangement locale de la micro-structure a
une influence directe sur la réponse macroscopique [47]. Des lors, ces simplifications
vont altérer la précision des résultats. En effet, I'arrangement des fibres va déterminer
I’état et la distributions des contraintes locales.

De maniere générale, pour des analyses statistiques et quantitatives, seules des distri-
butions aléatoires devraient étre employées. L'utilisation de micro-structures périodiques
peut amener a des sous-estimations de la fissuration de la matrice et de I'initiation de
I’endommagement [64]. C’est pourquoi les modélisations pour simuler ou prédire la rup-
ture et méme 'endommagement doivent considérer des micro-structures a distribution
de fibres aléatoire.

(a) Arrangement carré. (b) Arrangement hexagonal.

FIGURE 1.10 — Composites UD avec une distribution périodique des fibres.

Pour la génération d’arrangements aléatoires des fibres, deux techniques sont pos-
sibles : I'acquisition par traitement d'images ou la génération numérique. La premiére
méthode demande une étape de post-traitement d'images qui peut étre cotiteuse au ni-
veau numérique. Etla deuxiéme, qui est la méthode retenue pour cette étude, doit assurer
que l'algorithme représente fidelement (i.e. au sens statistique), la micro-structure réelle.
Dans les techniques les plus utilisées, ’algorithme des plus proches voisins ou (INNA), les
approches de Monte Carlo [65] et 'adsorption séquentielle aléatoire (RSA) [66] sont bien
connues.

La méthode RSA est certainement la plus utilisée pour la génération aléatoire des
cercles, des particules ou méme des ellipsoides dans un volume fini [67, 68, 69, 70]. Le
principe consiste a placer une premiére coordonnée qui représente le centre de la parti-
cule ou du cercle. Puis, une deuxieme coordonnée est générée et la superposition entre
ces deux particules est vérifiée. Si une superposition est identifiée, la position de la deuxieme
particule est régénérée jusqu’a ce que cette condition de non superposition soit respec-
tée. Ce processus se répete jusqu’a ce que le taux volumique des fibres soit atteint.

1.2.2 Homogénéisation numérique

Un parametre clé dans’homogénéisation numérique est le choix approprié des condi-
tions aux limites (CL) appliquées au micro-modele. Ces conditions seront appliquées aux
bords du VER et la réponse moyenne du volume sera utilisée pour déterminer les pro-
priétés effectives macroscopiques du composite. Cette analyse part généralement de la
déformation macroscopique. Apres la résolution du probléme aux limites, la contrainte
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macroscopique peut étre calculée en divisant la moyenne du champ de contraintes lo-
cales par le volume du VER. La figure 1.11 montre le schéma général du processus.

Macro-échelle

Déformation
Contrainte macroscopique

macroscopique

Micro-échelle

®

-
Conditions aux °

\ )

limites

FIGURE 1.11 — Schéma général de 'homogénéisation numérique.

Méthodes classiques pour la définition des conditions aux limites

Les CL classiques utilisées en micro-mécanique sont celles qui supposent un com-
portement uniforme aux bords du VER, soit par la définition d'une condition de défor-
mation homogene au contour (KUBC) soit par une condition de contrainte homogene au
contour (SUBC) [71]. Ces deux CL conduisent a I'obtention de deux bornes, une borne
supérieure (KUBC) et une borne inférieure (SUBC) des propriétés effectives macrosco-
piques du composite. Les conditions de périodicité sont également tres employées, mais
quand la distribution des fibres est aléatoire, cela implique une difficulté supplémentaire.
En effet, la géométrie et le maillage aux bords doivent étre symétriques. Les prédictions
utilisant KUBC ou SUBC convergent vers les résultats obtenus avec des conditions de pé-
riodicité juste en incrémentant la taille du VER [72].

Lors de cette étude et pour faciliter la génération de la géométrie ainsi que du maillage,
les méthodes KUBC et SUBC seront considérées. Pour déterminer la taille qui converge a
un résultat pertinent, une étude paramétrique sera mis en place.

1.2.3 Prise encompte delinterface dansles micro-modéles numériques

Pour introduire I'interaction entre les fibres et la matrice dans les modeles numé-
riques, un comportement cohésif est souvent utilisé a la frontiere fibre/matrice du micro-
modele. Les lois de comportement cohésif peuvent étre obtenues en employant des tech-
niques analytiques, expérimentales ou numériques [5]. Plusieurs fonctions mathéma-
tiques permettent de relier le déplacement de la zone cohésive avec la valeur de la traction
effective, par exemple, une fonction polynomiale cubique, trapézoidale, exponentielle,
adoucissement linéaire, etc. Quelques exemples de ces fonctions sont illustrés a la figure
1.12. Des comportements tres différents peuvent alors étre mis en place dans les modeles.
Pour ce travail, une loi de traction/séparation avec un adoucissement linéaire est utilisée.
Ce choix est motivé par le fait qu’elle est directement présente dans ABAQUS™ avec des
éléments cohésifs. Il est important de souligner que la fonction d’adoucissement linéaire
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est une des lois de traction/séparation les plus utilisées dans la littérature. Une descrip-
tion plus précise de son fonctionnement sera présentée a la section 4.8.2 ou cette loi est

mise en place dans le VER.
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FIGURE 1.12 — Exemples de fonctions pour une loi traction/séparation : (a) polynomiale cubique,
(b) trapézoidale, (c) trapézoidale adoucie, (d) exponentielle, (e) adoucissement linéaire et (f) adou-

cissement bilinéaire [5].

Pour rendre les modeles plus proches de la réalité, plusieurs auteurs présentent des
travaux qui considerent les interfaces en abordant différents techniques et approches.
Gonzélez et al. [58], considerent des VER 2D carrés avec une distribution aléatoire et ho-
mogene de 30 et 70 fibres circulaires. Toutes les fibres ont le méme diameétre (10 um). Un
algorithme RSA a été utilisé pour générer les géométries et des CL périodiques sont impo-
sées aux modeles. Les VER sont soumis a une compression transverse et les contraintes
thermiques résiduelles sont prises en compte. Les phénomenes de déformation plastique
de la matrice et de décohésion sont également considérés, a partir du modeéle de Morh-
Coulomb et d’éléments cohésifs avec une loi de traction/séparation. Les résultats pure-
ment numériques montrent que les propriétés mécaniques du composite en compres-
sion, sont contrdlées par I'endommagement a I'interface et les bandes de cisaillement de

la matrice.
Vaughan [43] a analysé les effets de la décohésion de l'interface fibre/matrice, des
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contraintes thermiques résiduelles et du chargement cyclique. Pour mener ces études,
un VER contenant 80 fibres de 6,6 um de diametre, distribuées aléatoirement a I'aide de
I'NNA, a été utilisé. L'algorithme qui génére la géométrie des modeles utilise des fonc-
tions de distribution expérimentalement mesurées pour définir les distances inter-fibres
ainsi que les diametres des fibres. Pour décrire le comportement plastique de la matrice,
le critere de Mohr-Coulomb est employé alors que pour décrire le comportement de 'in-
terface, une loi de traction/séparation est utilisée. Des CL périodiques sont utilisées et un
chargement en traction transverse est appliqué au VER. La présence de contraintes ther-
miques résiduelles au sein du VER affecte considérablement I'état de contraintes locales
de la micro-structure et conduit a la décohésion a l'interface.

Yang [6] considere 5 différents VER avec 30 fibres de 10 um de diametre et une frac-
tion volumique des fibres de 50%. Une distribution aléatoire des fibres est assurée par un
algorithme d’expansion séquentielle et des CL de périodicité sont utilisées. La déforma-
tion plastique de la matrice est introduite par un modéle Drucker-Prager. La décohésion
fibre/matrice au sein des interfaces est considérée en utilisant un modele de zone co-
hésive avec une loi de comportement traction/séparation. Yang a étudié I'influence des
trois parametres qui gouvernent cette loi. Il conclut que la valeur de la rigidité de pénalité
de l'interface est principalement numérique, que la résistance de l'interface a la traction
est controlée par le comportement de la matrice et que l'effet de I'énergie de rupture n’est
identifiable qu’a partir de la résistance a rupture du composite. La figure 1.13 montre 'ini-
tiation de 'endommagement et son évolution. Trois points de références sont considérés.
Au stade (a) le mécanisme principal d’endommagement est la décohésion interfaciale,
apres ce point l'effet de la plasticité de la matrice commence a apparaitre au voisinage
des ces décohésions interfaciales (stade (b)) et enfin un endommagement de la matrice
sert de lien entre les différentes décohésions interfaciales pour parcourir le VER et arriver
a un état de rupture.

Plus récemment, Hérraez [57] a étudié différents VER pour analyser I'influence de la
géométrie des inclusions sur le comportement macroscopique du composite. L'interface
a été discrétisée par des éléments cohésifs qui suivent une loi de traction/séparation. La
plasticité de la matrice est prise en compte en utilisant le modele de Lubliner. Les 42 fibres
incluses dans le micro-modele sont distribuées périodiquement et aléatoirement avec un
diametre d’environ 7 pm.

D’autres auteurs comme Ismail [54] et Bouhala [73], présentent des études qui consi-
dérent aussi des VER et des lois cohésives pour décrire les interfaces. Toutefois, ils utilisent
des stratégies de résolution différentes de ’analyse par EF comme la méthode de discré-
tisation d’éléments et la méthode étendue des éléments finis. C’est pourquoi ces études
ne seront pas détaillés dans ce travail.

A ce stade, il est important de souligner qu'aucun travail mentionné précédemment
prend en compte l'interphase, la notion d’interface étant la seule considérée, méme s’il a
été montré que l'interphase influence de maniére significative le comportement macro-
scopique des composites [35, 74].

Des études analytiques on été menées par plusieurs auteurs pour étudier le compor-
tement élastique des composites UD en prenant en compte 'interphase [75, 76, 77]. Des
techniques numériques ont également fait I’'objet de recherches [36, 50, 78, 79], mais la
restriction majeure pour mettre en ceuvre ces modélisations numériques reste le manque
d’informations fiables sur les propriétés mécaniques et géométriques de 'interphase.

Différentes techniques peuvent étre utilisées pour mettre en évidence cette zone, comme
le microscope électronique a balayage (MEB), le microscope électronique a transmis-
sion (MET), 'analyse calorimétrique différentielle (DSC) ou quelques analyses spectro-
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FIGURE 1.13 - Initiation et évolution de 'endommagement sous traction transverse [6].

scopiques : infrarouge a transformée de Fourier (IRTF), spectrométrie de masse a io-
nisation secondaire (SMIS), spectroscopie des électrons d’Auger (AES) et spectroscopie
photo-électronique X (XPS). Lensemble de ces techniques ne permettent pas de quanti-
fier les propriétés de I'interphase, elles mettent simplement en évidence une zone ma-
tricielle au voisinage de la fibre différente de la matrice initiale. Des analyses supplé-
mentaires doivent étre considérées pour quantifier cette interphase. Des techniques spé-
cifiques comme l'analyse par AFM [80] ou 'analyse mécanique dynamique (DMA) par
exemple, qui permettent d’'intensifier les détails de la réponse locale [35, 34] en donnant
des informations liées a la mobilité des segments de la chaine du polymere pour amélio-
rer la caractérisation des propriétés de I'interphase [81, 82].

La tendance a la hausse de 'évaluation et la caractérisation des matériaux a I'échelle
micro, a conduit a une meilleure compréhension de I'impact de la région d’interphase sur
la performance des matériaux composites [83], néanmoins la compréhension des phéno-
menes mis en jeu dans cette zone n’est pas encore pleinement maitrisée. Actuellement, la
majorité des travaux cités dans la littérature permettent une bonne connaissance des pro-
priétés a l'interface d'un point de vue expérimental délaissant I’étude de I'interphase. En
regle générale, les approches numériques qui étudient la rupture des composites a l'inter-
face, prennent en compte la déformation de la matrice et la décohésion interfaciale. Par
contre, le peu de travaux qui incluent les interphases, restent sur des approches simples
en considérant des éléments solides homogenes pour décrire cette zone.
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1.3 Conclusion

Le succes des matériaux composites dans le monde industriel se justifie principale-
ment par son ratio performance/poids qui le place quasiment sans concurrence parmi
les grandes classes de matériaux. Pour améliorer la qualité des composites il est essentiel
d’avoir une excellente compatibilité entre le renfort et la matrice. Lensimage est une so-
lution fréquemment employée pour les thermodurcissables comme I'époxy renforcé par
des fibres de verre. Une conséquence de cette ensimage est la présence au voisinage des
fibres d'une zone matricielle, dénommée interphase, ayant des propriétés différentes de
celles de la matrice.

La caractérisation de l'interphase reste un enjeu majeur pour permettre d’accroitre
la performance des composites. Une des principales difficultés rencontrées par les ex-
périmentateurs réside dans I'échelle caractéristique de ces interphases. Les techniques
pertinentes pour quantifier le comportement mécanique des ces zones sont peu nom-
breuses. LAFM apparait comme une des techniques les plus performantes pour accéder
aux dimensions mais également aux propriétés de rigidité au voisinage des fibres. A ces
échelles (nanométriques), I’analyse des résultats reste complexe et demande une réelle
expertise pour |'’expérimentateur.

Dans le domaine des composites, le développement des modeles numériques est une
pratique courante pour accéder aux propriétés effectives ou suivre les phénomeénes d’en-
dommagement. La difficulté de I'approche numérique repose sur le nombre de para-
metres plus ou moins nombreux en fonction de la complexité des comportements pris
en compte dans les modeles. Bien souvent, certaines lois reposent sur des modeles ma-
thématiques purement empiriques. En regle générale, les bonnes pratiques consistent a
utiliser les données expérimentales (quand ces dernieres sont accessibles) comme don-
nées d’entrée dans les modeles.

Dans la littérature, la notion d’interface peut étre considérée dans les modeles nu-
meériques par un simple contact (approche basique) entre la matrice et la fibre ou en in-
troduisant des éléments cohésifs (approche plus complexe) a la frontiere fibre/matrice.
La définition des interfaces et interphases dans les modeles numériques peut sembler
assez floue a premieére vue. En effet, la majorité des auteurs ne traitent que l'interface
fibre/matrice en ignorant!'interphase présente dans la matrice des lors que les fibres sont
ensimées. Cette pratique se justifie souvent par I'absence de données permettant sa prise
en compte. Linterface est fréquemment décrite numériquement par un comportement
de type cohésif avec une dimension dans I'épaisseur qui laisse présager au final d'une
interphase (volume de matiere) en se référant a sa définition (zone tridimensionnelle).
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Chapitre 2

Caractérisation expérimentale du
comportement des composites fibres de
verre/époxy et de ses constituants
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forcément »
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CHAPITRE 2. CARACTERISATION EXPERIMENTALE DU COMPORTEMENT
DES COMPOSITES FIBRES DE VERRE/EPOXY ET DE SES CONSTITUANTS

Ce chapitre présente les résultats relatifs aux essais expérimentaux indispensables pour
mettre en place le modéle numérique. Dans une premiere partie, l'ensemble des matériaux
constituant le composite étudié sont décrits. Ensuite, les différentes méthodes d’essais utili-
sées pour la caractérisation des constituants du composite sont exposées, chacune étant as-
sociée a une échelle de mesure spécifique. Les propriétés de la matrice sont issues des essais
de traction monotone a l'échelle macroscopique, tandis que les propriétés des interphases
sont caractérisées a l'échelle nanoscopique grdce, notamment, a des analyses de balayage
topographiques et de module obtenues par AFM. Le réle clé de 'AFM est mis en évidence
quant a l'identification d’'une épaisseur et d'un module d’élasticité pour définir la zone in-
terphase. Par la suite les propriétés de chaque constituant du composite obtenues par ces
campagnes de mesures expérimentales seront directement introduites dans les modeles nu-
mériques afin de s‘approcher du comportement réel du matériau.
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La démarche engagée dans ce projet de recherche impose une bonne connaissance
des propriétés physico-chimiques du composite ainsi que de chacun de ses constituants
indépendamment (i.e. résine, renforts et interphase). L'approche souhaitée consiste a dé-
velopper des modeles numériques dont les données d’entrée sont principalement issues
des caractérisations expérimentales, le but étant de simuler le comportement réel du ma-
tériau considéré. Ce chapitre présente plusieurs caractérisations qui ont permis d’obtenir
les propriétés des différents matériaux étudiés dans ce projet. Ces résultats, acquis dans le
cadre du laboratoire, proviennent de travaux précédents sur un méme composite réalisé
dans le cadre d'un partenariat industriel [84].

2.1 Techniques expérimentales

Dans le domaine des matériaux, il est tres important de connaitre les propriétés des
pieces fabriquées. Dans la branche des composites, la somme de plusieurs constituants
engendre des variations de propriétés significatives sur la globalité de la structure. Cette
section présente les différentes techniques permettant de solliciter préférentiellement
I'interface fibre/matrice et de caractériser a différentes échelles un matériau composite.
D’autres techniques ont permis d’améliorer la compréhension des phénomenes physi-
cochimiques comme l'identification de la sous-réticulation de la résine par exemple. Ce
projet de recherche se base sur une approche multi-échelle allant de I"échelle macrosco-
pique jusqu’a I’échelle nanoscopique en passant par une échelle microscopique.

Préalablement a I’analyse du composite propre a ce projet, une pré-étude a été réali-
sée afin de mettre a point et d’optimiser les méthodes d’essais en minimisant la disper-
sion des mesures. Cette étape de calibration est réalisée a partir de deux échantillons dits
"de référence". Ainsi, cela permet de régler correctement les équipement de caractérisa-
tion et donc de garantir la qualité de la mesure et des valeurs qui seront introduites dans
les modeéles numériques par la suite.

Les principes de fonctionnement des outils qui ont permis la caractérisation de la ré-
sine, du composite et plus particulierement de son interphase, sont succinctement dé-
crits dans ce chapitre. Les conditions de mesures retenues pour caractériser les matériaux
considérés sont précisées pour chaque technique mise en jeu.

2.1.1 Techniques expérimentales a I'échelle macroscopique
Analyse thermo-gravimétrique (ATG)

La technique de thermo-gravimétrie est une méthode d’analyse thermique qui a pour
objectif la caractérisation des matériaux par mesure directe de leur masse en fonction
de la température. Lappareil utilisé est un ATG Q600 de TA Instruments sous une at-
mosphere contrélée (balayage d’air ou d’azote). Une microbalance indique la variation
de masse en fonction du temps avec une température constante ou bien par rapport au
changement de la température. Une estimation précise du taux massique de fibres peut
alors étre identifiée grace a cette méthode et un calcul du taux volumique peut ensuite
étre effectué. Les échantillons d'une dizaine de milligrammes de matériau sont introduits
dans un creuset en alumine. Un creuset en alumine vide sert de creuset de référence. Ces
creusets sont alors placés dans le four. Les échantillons sont soumis a une rampe en tem-
pérature de 20 °C a 700 °C. Une vitesse de 20 °C/min est imposée sous un débit constant
d’air a 100 mL/min. La procédure comprend une isotherme de 90 min a la température
de 110 °C pour permettre I’évaporation de I'eau.
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Essais de traction en mode transversal

L'essai de traction est un essai statique permettant de caractériser les comportements
mécaniques des matériaux et de déterminer leurs propriétés jusqu’ala rupture. Les échan-
tillons de type barreau de 250x25x2 mm?® (dimensions définies par la norme NF EN ISO
527-5 [85]) ont été découpés avec une scie diamantée de facon a solliciter les échantillons
en sens transverse par rapport aux fibres. L'objectif est de renforcer la réponse des in-
terfaces/interphases. Des échantillons de résine seule avec les mémes dimensions sont
également découpés.

Les essais ont été réalisés sur une machine de traction universelle MTS DY35 équipée
d’un capteur de force de 20 kN. Des talons de 50x25x2 mm? ont été collés aux extrémités
des éprouvettes pour limiter les concentrations de contraintes dues au serrage des mors.
Une vitesse de déplacement de la traverse constante égale a 1 mm/min a été utilisée selon
la norme NF EN ISO 527-5 [85] pour les échantillons de composites et NF EN ISO 527-2
[86] pour les échantillons de résine.

Les contraintes ont été mesurées par un extensometre a contact avec une longueur
initiale de 25 mm et 50% d’extension maximale. Pour chaque matériau cinq échantillons
ont été testés afin de prendre en compte la dispersion des éprouvettes. Les courbes force
en fonction du déplacement ont été analysées a I'aide du logiciel MTS TestWorks 4 afin
d’obtenir les courbes contrainte/déformation caractéristiques des essais de traction apres
post-traitement. La partie linéaire de la courbe permet de calculer le module d’élasticité.

Analyse calorimétrique différentielle (DSC)

La calorimétrie différentielle a balayage est une technique d’analyse thermique qui
permet d’identifier et de quantifier les phénomenes endothermiques et exothermiques
caractéristiques des évolutions de la structure du matériau considéré. A partir de la diffé-
rence du flux de chaleur entre le matériau a caractériser et la référence, cette technique
permet d’obtenir la température de transition vitreuse (Tg) et le différentiel de chaleur
spécifique (DCp). Elle permet également de déterminer I'épaisseur de I'interphase en s’ai-
dant des variations de chaleur spécifique du composite et de la résine comme démontré
dans la littérature [87, 32].

Analyse mécanique dynamique (DMA)

Le DMA a pour objectif de caractériser le comportement viscoélastique et thermo-
mécanique des matériaux. L'étude a été faite avec un DMA Q800 de TA Instruments. Les
éprouvettes ont été sollicitées en mode simple poutre encastrée ("single cantilever"), en
sens transverse pour les composites. Les essais ont été réalisés a 1 Hz avec une amplitude
de déformation de 7 um définie préalablement dans le domaine viscoélastique linéaire.
La vitesse de chauffage est fixée a 2 °C/min afin de limiter le gradient thermique dans les
échantillons, sur une gamme de température allant de 20 °C a 160 °C. La déconvolution
des courbes de relaxation est effectuée avec le logiciel ORIGIN 9.

Les efforts de serrage des mors sont mesurés par une clé dynamométrique. Il est im-
portant de souligner que la sollicitation en simple poutre encastrée n’est pas pure méca-
niquement. Elle est en effet, une sollicitation mixte provenant des contraintes de traction,
de compression et de cisaillement.
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FIGURE 2.1 — Schéma du montage simple poutre encastrée pour le DMA Q800 [7].

2.1.2 Technique expérimentale a I'échelle nanoscopique
Microscope a force atomique (AFM)

La technique AFM est utilisée pour caractériser des variations des propriétés méca-
niques locales a la surface des échantillons et plus spécifiquement au voisinage des fibres
dans la zone d’interphase (figure 2.10) pour cette étude. La technique consiste a mettre
I’échantillon en contact avec la pointe d’AFM, provoquant le fléchissement du levier (fi-
gure 2.2). La pointe d’AFM (figure 2.3) est tres rigide (silicium) et possede un rayon de
courbure dans son extrémité de 'ordre de la dizaine de nanometres avant la premiere
utilisation [80].

Les leviers choisis pour caractériser les échantillons composites sont de type BRUKER
RTESPA avec des leviers de raideur (rigidité) se situant autour de 40 N/m. IIs sont préa-
lablement calibrés en raideur a I'aide d’'un spécimen de référence en saphir sur la base
d’'une procédure intégrée (bruit thermique) dans le logiciel Nanoscope V 7.30. Le rayon
de courbure des pointes est déterminé a partir des mesures de modules sur des échan-
tillons de référence.

Lutilisation de cette technique implique, au préalable, une préparation de surface des
échantillons a analyser de bonne qualité. Un état de surface moyen peut engendrer des
artéfacts de mesure pouvant conduire a de mauvaises interprétations. Les propriétés de
I'interphase dépendent donc de cette préparation de surface [35, 88]. C’est pour cette rai-
son que les échantillons ont étés coupés perpendiculairement aux fibres et polis jusqu’a
0,05 um avec une suspension d’alumine pendant moins d'une minute afin d’éviter la dé-
gradation de la matrice au voisinage des fibres. Les résidus issus du polissage sont enlevés
de la surface par un rincage a I’eau distillée suivi d'un dépoussiérage a l’air comprimé.

La taille de I'indenteur et la force appliquée sont des parametres importants pour les
tests de nanoindentation et nanoscratch car elles peuvent créer une plastification de la
zone de contact et perturber les mesures locales [89]. Il est préférable d'utiliser une force
d’indentation faible (inférieure a 100 nN) pour pouvoir obtenir des mesures plus fiables
sur une région de diametre inférieur a 100 nm et ainsi minimiser les effets de bords [35].
Pour cette étude, le mode nanomécanique PEAKFORCE QNM™ a été utilisé. Ce mode
permet d’effectuer des courbes de force avec une fréquence de 2 kHz en balayant la sur-
face des éprouvettes. Les forces soumises restent tres faibles (de 1'ordre de 25 nN), pour
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FIGURE 2.2 — Schéma de principe de fonctionnement d'un AFM.

Université du Sud Toulon Var ~ Supradove 20 K™ 389X EHT=500kv WD=78mm  sE2 Université du Sud ToulonVar ~ Supradove 2™ 1000KX EHT=600kv WD=135mm  SE2

FIGURE 2.3 — Exemple de pointe d’AFM utilisée pour caractériser un composite époxy/fibre de
verre.

minimiser 'impact de chaque mesure sur les propriétés de surface et pour améliorer la
résolution latérale. Les profils de module sont obtenus sur des balayages entre 300 nm et
1 pm de longueur.

Les courbes de force sont analysées en temps réel pour déterminer les modules d’élas-
ticité locaux al’échelle nanometrique a partir du modele Derjaguin Muller Toporov (DMT)
[90]. Des balayages en hauteur, en module ou en adhésion peuvent ainsi étre obtenus
simultanément. Ces analyses sont réalisées sur le scanner BRUKER 8610 JVLR avec un
mode V9 MULTIMODE2-U équipé d'un contréleur NanoScope MM-PFQNM.

2.2 Caractérisations et propriétés des matériaux

2.2.1 Fibres deverreE

Pour cette étude, toutes les fibres longues ont été fabriquées par un partenaire indus-
triel en respectant le processus normalisé propre a I’échelle de la production. Ce proces-
sus d’élaboration est bien souvent réalisé par filage de verre (silice + carbonates de so-
dium et de calcium) en fusion a une température supérieure de 1000 °C, a travers des
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filieres en alliage de platine [91]. Un verre de type E (a usage général avec de bonnes
propriétés électriques [16]) est utilisé pour leur fabrication. Ses propriétés sont reportées
dans le tableau 2.1. Dans la pratique les fibres de verre ne sont pas utilisées a I’état brut
et recoivent un ensimage. Ce dernier joue un role important sur les propriétés de la fibre.
Dans cette étude, I'ensimage est constitué a 79% d’agent filmogene, 10% d’agent de cou-
plage et le reste regroupant les surfactants, les agents antistatiques et les lubrifiants (figure
2.4).

TABLEAU 2.1 — Principales propriétés physiques des fibres de verre E [15].

Renfort | Diametre (um) | Masse volumique (kg/ m3) | E¢{(GPa) Vi
Verre E 10+5 2600 72+1 | 0,23+2

Il Lubrifiants

Bl Surfactants

B Agents antistatiques
[ Agents de couplage
[ Agents filmogenes

FIGURE 2.4 - Distribution des constituants de I’ensimage [4].

Dansle cas dela fibre de verre E, aucune caractérisation expérimentale ne sera réalisée
au laboratoire. Par conséquent, toutes les valeurs utilisées dans les modeles numériques
seront directement prises soit de la fiche fournisseur soit de la littérature pour les données
manquantes. Le module d’élasticité de 80 GPa sera utilisé pour la suite de ce travail pour
décrire le comportement mécanique de la fibre (tableau 2.2). Cette donnée a été extraite
de la notice commerciale du produit communiquée par le partenaire industriel. L'écart
entre cette donnée et les modules d’élasticité classiquement décrits dans la littérature, est
la conséquence du taux et de la nature de I'’ensimage des fibres [16]. De la méme maniere,
le coefficient de Poisson de 0,25 est considéré pour les simulations (donnée extraite de la
littérature).

TABLEAU 2.2 — Propriétés mécaniques des fibres de verre E ensimées.

Renfort Diameétre (um) | E¢(GPa) | v¢
Verre E ensimé 15 80 0,25

2.2.2 Matrice polymere époxy

Les résines thermodurcissables de type époxy sont fréquemment associées a des ren-
forts de type fibre de verre pour la réalisation de composites. Les propriétés représenta-
tives de ces résines sont regroupées dans le tableau 2.3.
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TABLEAU 2.3 — Principales propriétés physiques de la résine époxy thermodurcissable [2, 16].

Matrice | Masse volumique (kg/m?) | E,(GPa) | vy
Epoxy 1300 + 200 4+1 0,4

La matrice polymere utilisée lors de cette étude est une résine de type époxy-amine
thermodurcissable a base du composé organique bisphénol A diglycidyl éther (DGEBA)
et de plusieurs durcisseurs. Avant toute caractérisation physico-chimique, la morphologie
des matériaux a été observée par microscopie optique. La plaque de résine de dimensions
400x400x4 mm? présente d’'importants défauts a la surface, tels que des rayures et des
bulles d’air de différentes tailles comme le montre la figure 2.5. Ces observations mettent
également en évidence des diametres de porosité variant de la centaine de micrometres
pour les plus grosses bulles jusqu’a la dizaine de micrometres pour les plus petites.

Porosités
10 pm < pore <500 pm

Rayures

FIGURE 2.5 — Illustration des défauts de surface de la résine époxy-amine observés au microscope
optique (x50).

Le comportement mécanique de la résine (figure 2.6) est déterminé par des essais de
traction. Cette résine époxy présente un comportement ductile en traction avec une dé-
formation a la rupture de 'ordre de 7% + 0,3. La partie linéaire des résultats permet de
calculer le module d’élasticité en moyennant les cinq résultats exploitables (figure 2.6).
Un module d’élasticité de la valeur de 2,7 GPa est calculé pour la résine seule. Il faut sou-
ligner qu'une déformation plastique est facilement identifiable pour la résine en accord
avec le comportement ductile de cette derniere.

Le tableau 2.4 regroupe les valeurs expérimentales moyennes calculées a partir des
essais en traction pour la résine. Ces propriétés mécaniques mesurées sont dans la limite
basse, voir hors limite de celles données par le fournisseur : 2700 MPa < E,;, < 3200 MPa, 60
MPa < o <75 MPa et 8% < €g < 16%. Une explication possible de cette différence serait, la
présence de nombreuses bulles a la surface des échantillons ou une sous-réticulation du
polymere préalablement identifiée par DSC [84]. Ces défauts ont pu faciliter 'amorcage
et la propagation de fissures et le bas niveau de réticulation a pu affecter la rigidité du
matériau.
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FIGURE 2.6 — Résultats expérimentaux et moyenne des essais de traction pour la résine.

TABLEAU 2.4 — Valeurs moyennes calculées a partir des données expérimentales traction mono-
tone.

Epaisseur moyenne (mm) | E (GPa) | or(MPa) er(%)
Résine 3,9 2,7+0,5 64 +1 7,1+0,3

2.2.3 Composite unidirectionnel fibre de verre matrice époxy

Le composite étudié a été fabriqué par un processus dérivé de I’enroulement filamen-
taire, technique habituellement bien adaptée aux corps cylindriques et sphériques. Le
procédé spécifiquement développé par le partenaire industriel permet la mise en ceuvre
des composites UD sous la forme de plaques. Ce procédé ne sera pas plus détaillé ici pour
des raisons de propriété intellectuelle. Un des atouts de cette technique est de permettre
I’élaboration de matériaux pouvant comporter des proportions élevées de renforts (jus-
qu’'a 80% masse), permettant donc d’obtenir de hautes performances mécaniques. Tou-
tefois, I'investissement en matériel est tres important [2, 16] d’ot la difficulté de disposer
d’'un tel outil a I'échelle du laboratoire.

Une plaque composite constituée d'une matrice époxy renforcée par des fibres de
verre E enduites par un ensimage industriel, a été élaborée par le processus précédem-
ment mentionné. Il faut rappeler qu'une plaque de résine seule a été réalisée suivant les
conditions de cuisson similaires a celles du composite. Cette derniere servira de référence
pour quantifier les perturbations induites par I'introduction des fibres sur la réticulation
de la matrice. La composition de I’ensimage ainsi que la nature de la résine ont été défi-
nies par le partenaire industriel. Le traitement de surface des fibres est confidentiel pour
des raisons de propriété intellectuelle. Les parametres de taux et de diametre des fibres
sont également fixés par ce partenaire industriel [84].

La plaque composite de taille 400x400x2 mm? (figure 2.7) présente quelques défauts
d’aspect de surface. Une variation d’épaisseur de 8% est mesurée entre les bords extrémes
des plaques. Cette variation pourrait provenir d'un surplus de matrice, hypothese qui de-
vra étre validée par analyse thermo-gravimétrique (ATG) postérieurement.

Enregardant la figure 2.7 qui montre le composite apres polissage, il est possible d’ob-
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(a) x200 (b) x1000

FIGURE 2.7 — Composite UD avec un taux volumique de fibres de 54% vol. observé au microscope
optique.

server la distribution des fibres. Tout d’abord, un fort taux de fibres est identifié et une vé-
rification est faite pour s’assurer que le polissage n’a pas provoqué de déchaussement des
fibres dans la matrice. Labsence de décohésion fibre/matrice, observée a la figure 2.7b,
sera un parametre important pour la suite de I'étude numérique. Ensuite, a faible grossis-
sement (figure 2.7a), une distribution qui semble homogeéne est observée, peu de zones
riches en matrice sont présentes. De plus, ces images permettent également de montrer
qu’aucune macro-porosité n’est présente dans le composite.

Le taux massique des fibres et donc son taux volumique, sont déterminés par ATG. Par
ailleurs, cette analyse permet de quantifier la porosité présente dans le matériau. Cette
derniere est estimée inférieure a 1% en fraction volumique pour un taux de chargement
volumique de fibres assez élevée de 54% vol., c’est pour cette raison que par la suite, la
porosité ainsi que son effet seront négligés dans les modeles numériques.

Des images avec un grossissement plus important ont été prises et analysées pour vé-
rifier les observations antérieures et pour bien valider la distribution spatiale des fibres
dans les composites. Cet arrangement réel, comme illustré dans la figure 2.7b, peut étre
décrit comme une configuration aléatoire avec une dispersion assez homogene des fibres
dans la matrice. Ces observations montrent une faible proportion des fibres avec des
zones comportant tres peu de matrice. Le traitement de surface des renforts aura d’au-
tant plus d’influence dans ces zones confinées. De plus, avec ce type d’arrangement, la
distance entre deux fibres est a priori différente a chaque fois. Il faut également préciser
que le diametre des fibres peut varier comme le montre la figure 2.7b. Le taux des fibres
peut également étre estimé a partir de ces observations par analyse d’'images.

Avant de s’'intéresser aux propriétés mécaniques globales du composite, il est néces-
saire de caractériser les plaques élaborées par le partenaire industriel. Les valeurs de tem-
pérature de dégradation sont similaires pour les échantillons de résine seule [84]. Le ta-
bleau 2.5 regroupe les différents résultats calculés a partir des mesures par ATG des échan-
tillons de composite UD.

TABLEAU 2.5 — Caractéristiques du composite UD (ATG, 20 °C/min, sous air).

Taux de fibres massique | Taux de fibres volumique
Composite UD 0,72 £ 0,01 0,54 £ 0,01

Le taux de fibres volumique du composite est calculé avec une masse volumique égale
a 1,20 g/cm?® pour la matrice et 2,63 g/cm?® pour les fibres. Le taux de fibres massique
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moyen mesuré précédemment provient d’échantillons découpés au bord de la plaque
composite (i.e. zone d’épaisseur plus faible), c’est-a-dire pour des épaisseurs équivalentes
a 2 mm. Une ATG a été faite en considérant un échantillon de composite extrait du bord
opposé de la plaque (i.e. zone d’épaisseur plus importante). Le taux de fibres massique
résultant est égal a 0,60 soit un écart de 0,12 d'une extrémité a l'autre de la plaque. Ce
résultat confirme la présence d'une hétérogénéité du pourcentage de renfort liée a un
surplus de matrice, provoquant donc une variation d’épaisseur comme constaté a I'ceil
nu.
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FIGURE 2.8 — Résultats expérimentaux et moyenne des essais de traction pour le composite.

Le comportement mécanique du composite (figure 2.8) est déterminé par des essais
de traction en mode transversal pour solliciter I'interface fibre/matrice des échantillons
[34]. Ces résultats montrent que le composite a un comportement plus fragile que la ré-
sine lors d'une sollicitation dans la direction transversale, ce phénomeéne est di a la pré-
sence des fibres. En effet, 1a déformation a rupture du composite est 14 fois inférieure a
celle de la matrice. Dans le cas du composite, une déformation maximale de 0,5% est at-
teinte (figure 2.8). La matrice en faible proportion (figure 2.7) transfere trés rapidement
les efforts en sens transverse vers les interfaces fibre/matrice qui ne tolerent pas la défor-
mation en traction. Ceci provoque rapidement un endommagement de type décohésion
aux interfaces fibre/matrice et des fissures dans la matrice au voisinage des fibres. La par-
tie linéaire des résultats permet de calculer le module d’élasticité en moyennant les cinq
résultats exploitables. Une valeur de module de Young égale a 10 GPa est calculée pour le
composite.

L'ajout des fibres dans la matrice époxy va augmenter la rigidité de la matrice d'un fac-
teur 3 dans le cas d'une sollicitation en sens transverse (figure 2.9). Par ailleurs, il faut sou-
ligner le changement de comportement : ductile dans le cas de la matrice seule a quasi-
fragile pour le composite.

Un écart type de 916 MPa ainsi qu’'un coefficient de variation (CV) de 9,2% sont iden-
tifiés pour les modules d’élasticité des différents échantillons macroscopiques de com-
posite. La différence entre ces modules peut s’expliquer par la distribution aléatoire des
fibres, cette hypothése sera discutée dans le chapitre 3 section 3.3.4 avec I'approche nu-
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FIGURE 2.9 — Résultats des essais de traction pour la résine et le composite.
mérique.

Le tableau 2.6 regroupe les valeurs expérimentales moyennes calculées a partir des
essais en traction en sens transverse pour les composites et la résine.

TABLEAU 2.6 — Valeurs moyennes calculées a partir des données expérimentales en sens transverse
du composite UD, traction monotone.

Epaisseur moyenne (mm) | E (GPa) | or(MPa) er(%)
Résine 3,9 2,7+0,5 64 +1 7,1+0,3
Composite UD 2,2+0,2 10+1 40+ 4 0,4+0,1

Le résultat expérimental du composite décrit dans cette section, sera confronté aux
résultats obtenus a partir des simulations numériques développées dans ce travail. Il sera

considéré comme référent pour valider la pertinence des modéles mis en ceuvre sous
ABAQUS™.,

2.2.4 Interphase

L'assemblage de fibres ensimées et d'une résine polymere conduit a la présence d'une
zone de résine matricielle ou le réseau chimique est différent au voisinage de I'interface
fibre/matrice (interphase). Les caractéristiques de cette interphase renseignent sur la dif-
fusion des agents de I’ensimage vers la résine lors de I'élaboration des composites.

L'analyse par DMA du pic principal des échantillons composites montre une matrice
moins réticulée que la résine et plus hétérogene [84]. Un épaulement associé a la pré-
sence d'un réseau plus souple, c’est-a-dire sous-réticulé (matrice et/ou interphase) et un
second, a la présence d'un réseau plus rigide et mieux réticulé (matrice et/ou interphase)
sont observés. La tangente « est inférieure de 10% a celle de la résine seule. Tous ces ana-
lyses peuvent également étre confirmées par la technique AFM al’échelle submicronique.
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FIGURE 2.10 — Grossissement des mesures locales AFM du module d’élasticité.

Larésine a été analysée, par AFM, en premier lieu comme référence avec un balayage
en module sur des scans de 1 um de coté (figure 2.10). Le comportement résultant (figure
2.11b) révele une distribution de module ayant un écart de plus de 2 GPa. Ce résultat
confirme I'hétérogénéité de la structure également observée en DMA auparavant [84].

1.1GPa
0.0 Module DMT 1000nm

(a) Mesures locales du module d’élasticité.
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(b) Evolution du module de Young.

FIGURE 2.11 — Module d’élasticité au voisinage de la fibre d’aprés les mesures AFM.

Les échantillons de composite ont été analysés, dans un premier temps sur une sur-
face de 1 pm de coOté. La figure 2.11 montre I’évolution du module d’élasticité au voisinage
de la fibre. La cartographie en module (figure 2.11a) et un profil de I’évolution du module
(figure 2.11b) du composite sont représentés. Il faut souligner que le module de la fibre
(environ 80 GPa) ne peut pas étre mesuré avec le méme levier de raideur 40 N/m (trop
souple par rapport a la rigidité de la fibre) utilisé pour la caractérisation des interphases,
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c’est pourquoi les valeurs mesurées correspondant a la fibre sont extrémement faibles (fi-
gure 2.11b) et ne doivent pas étre prises en compte dans ’analyse. L'utilisation d'un levier
de plus forte raideur 200 N/m permet de retrouver le module d’élasticité de la fibre (i.e. 80
GPa). La pointe AFM a un rayon d’environ 10 nm ce qui permet une quantification précise
le long de la ligne pointillée blanche sur la figure 2.11a.

Le profil de la topographie du composite indique une diminution d’environ 35% du
module de la matrice étendue sur 200 nm depuis I'interface fibre/matrice (figure 2.11b).
Cette région correspond a une interphase souple, c’est-a-dire, une zone moins rigide que
la matrice. Le module d’élasticité de I'interphase qui sera utilisé dans les modélisations
numériques sera une valeur moyenne arithmétique a partir de la mesure décrite a la figure
2.11b, qui a été choisie parmi dix mesures répétables sur des zones spécifiques du méme
échantillon au voisinage de la fibre (i.e. les carrés en pointillés blancs dans la figure 2.11a).

Quand la matrice est confinée entre les fibres (surfaces roses sur la figure 2.12), une
superposition des interphases propres a chaque fibre pourrait étre attendue. Les mesures
AFM n’ont cependant pas confirmé cette hypothése comme le montre la figure 2.12. Ce-
pendant, I’évolution des modules d’élasticité est mesurée entre les interfaces des deux
fibres proches et des valeurs similaires, au cas des fibres plus isolées, sont retrouvées. En
effet, une zone avec un module d’élasticité relativement homogene est mesurée (i.e. sec-
tion verte) comme le montre la figure 2.12.

10GPa

0.0
0.0 Module DMT 1000nm

FIGURE 2.12 — Mesures locales AFM du module d’élasticité de la matrice confinée entre deux fibres.

2.3 Bilan: propriétés des constituants du composite

Les propriétés des constituants du composite sont résumées dans le tableau 2.7. Les
valeurs des modules d’élasticité obtenues par caractérisations expérimentales sont celles
de la matrice et de I'interphase. Le module d’élasticité des fibres de verre a été directe-
ment pris de la fiche fournisseur. Les coefficients de Poisson de la matrice et des fibres,
sont issus de la littérature [16] et celui de 'interphase est supposé égal au coefficient de
Poisson de la matrice. Cette hypothese est faite a cause de I'impossibilité de mesurer cette
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propriété avec les moyens a disposition au laboratoire. Toutefois, une analyse numérique
de sensibilité de ce coefficient de Poisson pour l'interphase, sur la réponse globale du
composite, est proposée dans la section 4.5.2, pour confirmer la faible influence de ce
parametre sur le comportement macroscopique du composite.

TABLEAU 2.7 — Propriétés des constituants du composite utilisées dans les modeles numériques.

Constituant | Module d’élasticité (GPa) | Coefficient de Poisson
Matrice 2,7+0,3* 0,4 **
Fibres 80 ** 0,25 **
Interphase 1,7+0,2* 0,4 **

* Valeurs mesurées expérimentalement.
** Valeurs issues de la littérature.

2.4 Conclusion

Ce chapitre avait pour objectif de mettre en évidence les caractérisations expérimen-
tales utilisées pour obtenir des données d’entrée indispensables pour la construction
des modeles numériques (propriétés de la résine par exemple). Il présente également
plusieurs résultats expérimentaux qui sont utilisés pour valider les modeles numériques
comme la courbe contrainte/déformation du composite, par exemple. Les autres tech-
niques présentées lors de ce chapitre permettent d’appréhender les phénoménes mis en
jeux dans le composite comme la sous-réticulation, par exemple au voisinage des fibres.
Une attention particuliere a été portée sur la caractérisation des interphases et la diffi-
culté de mesurer ses propriétés a ces échelles nanométriques. Ainsi, ce chapitre passe en
revue plusieurs méthodes a différents échelles de mesure comme :

— Léchelle macroscopique avec I’ATG qui a permis de quantifier le taux massique des
fibres présentes dans le composite, pour ensuite calculer son équivalent volumique
(54% vol.), valeur introduite dans les modeles numériques. De méme, les modules
d’élasticité ainsi que les propriétés a rupture du composite et de la matrice crue ont
été identifiés a I'aide des essais de traction monotone.

— L'échelle microscopique par I'intermédiaire du microscope optique pour vérifier,
d’abord les défauts surfaciques des éprouvettes (rayures, macro-porosités et déco-
hésion des interfaces). Ensuite, le type de distribution des fibres dans le composite
et enfin, la différence des diametres des fibres dans un méme échantillon. Ce point
est d’ailleurs clé pour la suite de I’étude puisqu’il permettra de considérer les para-
metres réels du composite sur le développement d'un outil informatique (plug-in,
i.e. section 3.2) pour la génération de la géométrie du VER.

— Léchelle nanoscopique ou les interphases ont étés caractérisées par AFM a partir
d’essais de balayage en module. L'analyse des résultats et 'application du modele
DMT ont permis d’obtenir les courbes de force en temps réel pour déterminer la
propriété d’élasticité locale, ce qui est un point capital quant a I'utilisation future
des valeurs expérimentales comme données d’entrée pour la validation et prédic-
tion numérique des résultats.

Les propriétés des constituants du composite sont désormais connues. Celles des fibres
ont été extraites de la littérature et celles de la matrice ont été acquises grace aux essais
de traction qui ont dévoilé son comportement élasto-plastique. Ces résultats seront les
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données d’entrée pour le modele numérique. Un comportement fragile avec une légere
non-linéarité au sein du composite a aussi été identifié a ’aide des ces essais. La courbe
qui décrit ce comportement servira de repere pour la validation des simulations.

Les observations au microscope optique indiquent que le composite a une porosité
négligeable, une distribution des fibres homogene mais aléatoire avec des fibres qui ont
de légers changements de diametre et une interface initiale parfaitement liée.

L'AFM a confirmé la présence d'une interphase souple au voisinage des fibres étendue
sur 200 nm depuis l'interface de chaque fibre. Le module d’élasticité de cette région in-
terphase a pu étre calculé. De plus, un chevauchement des interphases entre deux fibres
proches (comme introduit sur la figure 2.12) est déduit. Ces régions inter-fibres peu dé-
formables vont en effet, favoriser I'initiation de fissures en traction.

Or, la suite de cette partie expérimentale peut s’orienter vers la réalisation des mémes
tests mécaniques sur des composites a différents taux de fibres, pour bien illustrer I'in-
fluence de ce parametre sur la réponse globale du composite.

La confrontation des résultats des mesures expérimentales effectuées a ceux prove-
nant des simulations numériques est souhaitée pour la suite de ce travail. Les modeles
numériques reposent sur l'utilisation des propriétés mécaniques locales associées aux
constituants (résine, fibres et interphases) pour décrire le comportement d’'un VER et
grace a une approche multi-échelle, reproduire les propriétés macroscopiques du com-
posite réel a I’aide des simulations numériques.
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Le chapitre 3 est dédié a la définition d'un VER capable de décrire le comportement
macroscopique du composite. En premier lieu, les hypothéses émises pour cette étude sont
énoncées. La seconde partie de ce chapitre se focalise sur la génération de la géométrie du
VER a partir d'un plug-in spécialement développé pour ce projet de recherche et interfacé
avec ABAQUS™. Ensuite, une étude paramétrique des caractéristiques du VER est présentée
en évaluant successivement le maillage, les CL, les dimensionnements de la micro-structure
par rapport aux fibres et la distribution de ces derniéres. Un bilan proposant les caracté-
ristiques optimales est fourni et enfin, pour valider le modele, la confrontation entre les
résultats expérimentaux, issus des essais monotones en traction transverse et les résultats
obtenus avec l'analyse par EF, va permettre d’évaluer la pertinence de la méthodologie et
de mesurer la performance du VER mis en place. L'écart entre le résultat expérimental et
celui numérique s’explique par l'absence d’interphase dans le modeéle.
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La définition d'un VER demande une attention particuliere. Il doit permettre de dé-
crire le comportement macroscopique du matériau composite, en étant a la fois suffi-
samment grand pour prendre en compte les hétérogénéités d'un matériau composite et
suffisamment petit pour étre considéré comme élémentaire par rapport a la taille de la
structure homogene. Lobjectif de cette partie est de présenter un VER capable de décrire
le comportement mécanique en traction transverse d’'un composite UD avec un taux de
fibres élevé.

3.1 Hypotheéses retenues

Les composites ont généralement un comportement anisotrope, c’est-a-dire que leurs
propriétés sont différentes dans toutes les directions de I’espace. Les composites UD plus
précisément, de part 'arrangement des fibres dans une direction exclusive, vont avoir des
propriétés différentes dans le sens longitudinal des fibres et dans le sens transversal. Dans
le cadre de ce projet, les simulations numériques se placent a 1'échelle microscopique
ol le comportement mécanique des constituants est isotrope. En effet, la résine époxy
seule ales mémes propriétés dans toutes les directions ainsi que les fibres de verre qui ont
des propriétés longitudinales et transverses suffisamment proches pour étre considérées
égales [92].

Par ailleurs, un composite est par nature hétérogene, bien que ses constituants puissent
étre homogenes. En effet, la matrice époxy et les fibres de verre seront considérées homo-
genes dans les simulations numériques.

Le comportement mécanique de la résine époxy est élasto-plastique comme décritala
section 2.2.2. Dans une premiére approche ce comportement plastique ne sera pas pris en
compte dans les modeles. Toutefois cette hypothese sera validée a la fin de ce chapitre afin
de confirmer la faible influence de la plasticité de la résine sur la réponse macroscopique
du composite. En ce qui concerne les fibres de verre, un comportement fragile caractérise
ce matériau. Dans les simulations, elles seront décrites par un comportement élastique
linéaire.

Pour décrire I'arrangement des fibres des composites UD, des distributions carrées,
hexagonales et périodiques sont couramment employées [36]. Cependant, comme ob-
servé préalablement dans la section 2.1, 'arrangement des fibres du composite étudié est
aléatoire avec une distribution spatiale homogene due au fort taux de fibres. C’est pour-
quoi une fonction uniforme a été choisie pour décrire la dispersion aléatoire des fibres
dans !’approche numérique. Ce type d’arrangement permet d’inclure des caractéristiques
qui rapprochent le modele de la réalité, comme les différentes distances entre les fibres.

De plus, aucune décohésion fibre/matrice n’a été observée au microscope optique.
Partant de ce fait, les interfaces seront considérées comme étant parfaitement liées. Aussi,
la porosité est estimée grace a 'ATG et trouvé inférieur a 1% en fraction volumique, c’est
pour cette raison que par la suite, la porosité ainsi que son effet sont négligés dans les
simulations.

L'état de déformations planes est considéré car notre modele est une micro-structure
épaisse. En effet, en considérant un VER qui appartient a 'un des échantillons macro-
scopiques dans la section transverse, une barre longue a section carrée est reconnue et
certainement, la longueur des fibres est plus importante par rapport au reste de dimen-
sions. Alors, en réalité, les déformations hors plan sont négligeables.

Pour la définition des conditions aux limites, ’hypothése de petits perturbations est
retenue. En outre, le pilotage se fait a déformation moyenne. Le pilotage a contrainte
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moyenne imposée est plus délicat et demanderait surement un post-traitement supplé-
mentaire [93] sans gain avéré sur la solution finale.

3.2 Génération de la géométrie

ABAQUS™ est I'un des logiciels d’analyse par EF fréquemment utilisé en industrie
et en académie. Il inclut les outils nécessaires pour effectuer des analyses sur des VER.
Néanmoins, la mise en place de ce type d’études devient difficile et longue en utilisant
exclusivement les capacités présentes dans ces outils généralistes. Pour améliorer la per-
formance du logiciel, différents plug-ins ont été développés et publiés dans la littérature,
pour élargir ou automatiser la génération de géométries [94, 95], 'assignation des condi-
tions aux limites [96], 'affichage de données de sortie précises [97, 98], 'application de
chargements complexes [99], pour ne citer que quelques exemples.

Malgré 'existence de ce genre d’outils, les chercheurs sont bien souvent obligés de
développer leurs propres algorithmes spécifiques pour générer un VER pour des raisons
économiques ou d’accessibilité opérationnelle. En effet, de nombreux auteurs se servent
de techniques probabilistes, notamment de I'algorithme de RSA ou de la méthode Monte
Carlo, pour créer les géométries des micro-structures composites a distribution aléatoire
des fibres [69, 68, 100, 70, 47, 101].

Pour commencer ce projet de recherche, I'objectif était de générer plusieurs cercles
(représentant les fibres) aléatoirement distribués dans un carré qui délimite la matrice.
Un algorithme RSA a été développé sous MATLAB® pour créer un fichier avec les coor-
données des centres des fibres ainsi que les dimensions du VER et le diameétre des fibres.
Ensuite un script PYTHON™ venait lire ce fichier texte et se servait de certains fonctions
prédéfinies par ABAQUS™ pour générer les géométries désirées au moment de l’exécution
de ce script sous le logiciel EF [102]. Ce processus était long et complexe car il faisait in-
tervenir deux logiciels différents. Pour anticiper cette contrainte et pour mettre en place
une interface graphique pour l'utilisateur (GUI), un plug-in directement interfacé avec
ABAQUS™ a été développé, en se basant sur la méthode probabiliste utilisée antérieure-
ment. Le fait de n'avoir recours qu'a ABAQUS™ permet un transfert technologique plus
adapté aux partenaires industriels.Le langage de programmation utilisé est le PYTHON™
qui permet de communiquer facilement avec ABAQUS™ |[8].

Le plug-in dénommé "RVE for composites" a été construit et installé dans ABAQUS™.
Il se trouve dans le menu déroulant de I'onglet Plug-ins sur la barre de menu principale
d’ABAQUS™ (figure 3.1). Il n’est accessible uniquement que depuis le module Part. Dans
le méme menu déroulant, les informations générales de I'outil (version, auteur...) peuvent
étre visualisées en cliquant sur About Plug-ins comme montré sur la figure 3.2.

Le principe de fonctionnement du plug-in est schématisé a la figure 3.3. Cet algo-
rithme permet a 'utilisateur de créer la géométrie d'un VER UD a distribution aléatoire
des fibres en 2D ou bien en 3D ; de considérer un diametre constant pour tous les renforts
ou un diametre variable défini par un intervalle spécifique et enfin d’ajouter ou pas une
interphase. De plus, un nom de modeéle est demandé et comme précédemment, la taille
du VER ainsi que la fraction volumique des fibres sont renseignées par l'utilisateur.

Afin de simplifier au maximum 'approche, les bords du VER ne doivent intercepter
aucun des cercles, cela veut dire que I'intervalle pour la génération aléatoire est réduit en
considérant le rayon des fibres [102]. Bien que cette hypothése s’éloigne de la réalité, la
stratégie de distribution choisie est capable de générer la fraction volumique maximale
requise pour la future validation du modele numérique avec les résultats expérimentaux
(54% vol. + 1% vol.) sans la considération de fibres coupées par les bords. En effet, le
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FIGURE 3.1 — Menu et GUI du plug-in "RVE for composites".
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FIGURE 3.2 — Informations concernant "RVE for composites".

taux limite de remplissage est respecté [65, 103]. Pour atteindre des fractions volumiques
plus élevées, les fibres peuvent étre coupées aux bords. Par ailleurs, d'un point de vue
industriel, les fractions volumiques typiquement mises en jeu dans ces composites sont
bien en-dessous de cette valeur seuil.

Une fois que 'utilisateur clique sur OK, le nombre des fibres N est calculé a partir des
parametres d’entrée et la premiere coordonnée qui représente le centre d'une fibre est
générée. Comme mentionné auparavant, la distribution aléatoire de fibres est supposée
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FIGURE 3.3 — Description de 'algorithme.

homogene, c’est pourquoi la fonction random.uniform() qui est basée sur une distribu-
tion uniforme est utilisée pour assurer que chaque valeur ait la méme probabilité d’ap-
paraitre. Cette méme fonction est utilisée pour créer un vecteur de longueur N avec les
diametres variables entre les deux limites fixées par 'utilisateur. Si le diametre des fibres
a été défini comme étant constant, cette étape est omise. Ensuite, deux vecteurs qui vont
absorber de maniere séquentielle les coordonnées des centres des cercles sont créés et la
premiere coordonnée est allouée (x[1], y[1]). Les vecteurs vont étre progressivement rem-
plis dans la position i, seulement si la coordonnée proposée (x, y) respecte la condition de
non superposition des fibres déja placées (équation (3.1)), ce qui signifie que la distance
entre les deux coordonnées est au moins égale au diametre des fibres. Cette opération va
se répéter jusqu’a-ce que le nombre désiré de fibres (défini par la fraction volumique) soit
atteint, ce qui arrive quand i = N (figure 3.3). Les coordonnées (x, y) seront régénérées
jusqu’a-ce que la condition soit respectée.

V&= xliD? + (y - yliD? = d 1<i<N 3.1)

Quand la quantité de fibres nécessaires pour représenter la fraction volumique fixée
par l'utilisateur est atteinte, la géométrie du VER se définit d’abord par ses bords qui sont
tracés en utilisant la fonction existante rectangle() et puis par les cercles a partir de la
fonction CircleByCenterPerimeter(). Enfin, avec I’esquisse des cercles qui représentent les
fibres et des cercles concentriques autour d’eux dans le cas de la considération d'une ré-
gion interphase, une fonction PartitionFaceBySketch() est appelée pour définir les ren-
forts en tant que partitions dans le modele numérique. L'intérét d’obtenir un modele
sous forme de partitions pour définir géométriquement chaque constituant permet de
s’affranchir des conditions de contact entre les différents constituants. Ce choix était mo-
tivé par le fait de faciliter et réduire le temps de mise en place du modele pour I'utilisa-
teur futur. Si le modele est 3D, une épaisseur équivalente a la taille du VER est rajoutée a
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I'esquisse du rectangle et une derniere fonction PartitionCellByExtrudeEdge() fait les par-
titions cylindriques pour les fibres ainsi que pour les interphases si elles ont été deman-
dées. Finalement, un fichier texte appelé myRVE est crée dans le répertoire de travail afin
de pouvoir récupérer les informations saisies pour la définition de la géométrie dont les
coordonnées des centres des fibres. Par ailleurs, dans la zone de messages d’ABAQUS™,
ces parametres d’entrée seront affichés, de méme qu'un message correspondant a chaque
superposition entre les fibres et un autre confirmant la création du fichier texte (e.g. figure
3.4). Sur 'arborescence d’ABAQUS™ les esquisses des fibres et de la matrice resteront dis-
ponibles pour d’éventuelles modifications en cliquant sur Sketches.

REVE width: 150
Fibers wolume fraction: 10

| REVE surface: 22500

353 Fibers Sgrface: 2250.0

Fibers diameter: 15

| Interphases thickne=s=: 0.0
Humber of fibers: 12
The condition is not respected,
The condition iz not respected,
The condition is not respected,
The condition is not respected,

new coordinate i= been generated. . .
new coordinate i= been generated. ..
new coordinate i= been generated. ..
new coordinate i= been generated. ..
The condition is not respected. new coordinate i= been generated. . .
The condition is not respected. new coordinate i= been generated. . .
In yvour Work Directory vou will find a text file named myEVE with the random coordinates.

noommmo

FIGURE 3.4 — Zone de message apres I'exécution du plug-in.

3.2.1 Modélisation 3D

Afin d’estimer le cott de calcul d'une simulation tridimensionnelle qui va définir I'es-
pace de modélisation par la suite, une premiére micro-structure a été testée. A partir
du plug-in développé dans ce projet, un VER 3D sans interphases et avec un diametre
constant pour les fibres a été généré. La taille du VER est supposée dix fois plus grande
que celle des fibres [58, 57], hypothése qui sera vérifiée a la section 3.3.3. Une fraction
volumique de fibres 53% vol. est considérée ainsi qu'un maillage avec une taille globale
des éléments de 4 um (figure 3.5). 190350 éléments de type C3D20R et C3D15 sont utili-
sés. Les propriétés des constituants sont celles définies dans le tableau 2.7 et les CL sont
définies par une KUBC. Cette simulation n’aboutit pas, ABAQUS™ se ferme subitement a
cause d'un manque de ressources informatiques lié a la quantité d’éléments. C’est pour-
quoi un maillage plus grossier est considéré (taille globale des éléments 6 um). Le résultat
est obtenu au bout d’'une heure de calcul et le module d’élasticité calculé est de 10,4 GPa
ce qui est proche du résultat expérimental. Cependant, la taille de maille utilisée ne peut
pas étre définie comme adéquate a cause de I'incapacité de simuler des modeles a maille
plus raffinée. De plus, le temps de calcul est jugé excessif par rapport a nos attentes.

3.2.2 Modélisation 2D

Un modele 2D est adéquat car la géométrie, les CL et le chargement peuvent étre
considérés dans un méme plan. Cette vérification permettra d’avoir une idée du ratio
précision/temps de calcul par rapport a la modélisation 3D. L'état de déformations planes
est considéré et toutes les caractéristiques de la micro-structure choisie sont identiques a
celles utilisées pour le cas 3D. Un module d’élasticité de 11 GPa est calculé avec un temps
de simulation de 33 secondes. Inévitablement le rapport precision/temps de calcul est
bien plus optimal dans ce cas 2D que dans le cas 3D. Désormais, pour la suite du travail,
uniquement des géométries en 2D seront utilisées pour modéliser le composite.
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FIGURE 3.5 — Maillage global choisi, composite 3D V¢ =53%.

3.3 Analyse de I'influence des caractéristiques du VER sur
le comportement en traction transverse

Ayant défini 'espace de modélisation optimal, une étude paramétrique est proposée
afin de confirmer les hypothéses émises pour les modéles numériques. Ceci va permettre
de choisir les caractéristiques adéquates pour la définition du VER. Dans ce but et pour
travailler avec une échelle normalisée, la convergence des propriétés macroscopiques est
étudiée en divisant le module de Young calculé par un module de Young dit "de référence"
et noté Ey. Il est important de souligner que cette propriété de référence est directement
liée au taux volumique des fibres [60, 104]. Les propriétés des constituants sont celles
définies précédemment et détaillées dans le tableau 2.7.

3.3.1 Influence du maillage

Afin de quantifier 'influence du maillage, un VER 2D a section carrée de 150 um d’aréte
conservant la distribution aléatoire décrite précédemment a la figure 3.5 et avec une frac-
tion volumique de fibres égale a 53% est utilisé. Quatre configurations ont été testées en
utilisant des éléments de géométrie quadrangulaire ou triangulaire associés a une inter-
polation soit linéaire soit quadratique (CPE3, CPE6M, CPE4, CPE8). Pour déterminer le
type d’éléments adéquat, la convergence du module d’élasticité macroscopique du com-
posite ainsi que le temps de calcul sont analysés.

Le degré d’'interpolation de I’élément définit le modele mathématique utilisé pour lier
deux nceuds voisins. La géométrie des éléments est décrite par un nceud a chaque som-
met. Par conséquent, pour utiliser une fonction quadratique, un nceud additionnel entre
une paire de nceuds est requis. Cela veut dire qu'un élément triangulaire avec une ap-
proximation linéaire par exemple, aura trois nceuds contrairement a un élément triangu-
laire a interpolation quadratique qui en aura six [8].

Il est bien connu que les éléments de type quadrangulaire sont plus rigides que les tri-
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FIGURE 3.6 — Etude de la convergence du maillage.

angulaires [8] et que I'intégration quadratique donne plus de souplesse aux éléments, ce
qui conduit bien souvent a une meilleure précision du résultat final. Par rapport a la forme
des éléments dans un espace de modélisation en 2D, ABAQUS™ propose les éléments sui-
vants : quad (maillage exclusivement quadrangulaire), quad-dominated (maillage mixte
quadrangulaire et triangulaire) et fri (maillage exclusivement triangulaire). Pour les deux
configurations qui utilisent des éléments quadrangles, 'option par défaut proposée par
le logiciel : quad-dominated est acceptée, ce qui signifie que les éléments seront princi-
palement des quadrangles mais pour discrétiser d'une maniere plus rapide et moins res-
treinte les zones de transition, ABAQUS™ s’autorise a utiliser des éléments triangulaires
pour finaliser le maillage de la géométrie.

Les modéles numériques mis en jeu dans ce travail, reposent sur une taille globale de
maille variant de 0,5 pum a 6 um. La valeur de référence du module de Young effectif du
composite notée E (valeur de convergence) est définie pour normaliser I’étude paramé-
trique (i.e. figure 3.6). Ce module de référence est une moyenne arithmétique calculée a
partir des valeurs des modules convergents des différents maillages (CPE3, CPE6M, CPE4,
CPES8) et E. est le module du Young du composite. La figure 3.6 montre que la taille glo-
bale du maillage a une influence plus importante sur les modeles numériques discrétisés
a partir d’éléments triangulaires et notamment sur les éléments CPE3 qui n’atteignent
pas la convergence. Lerreur maximale entre la valeur de convergence 1 et les valeurs ob-
tenues pour chaque géométrie d’élément, est de 6, 7% pour les éléments triangulaires tan-
dis qu’elle n’est que de 0,45% pour les éléments quadrangles. Ainsi, pour la suite du travail
les éléments quadrangulaires seront préférés pour garantir la convergence des résultats.

Pour choisir entre les configurations CPE4 et CPE8, le temps de calcul est analysé.
La figure 3.7 montre pour les quatre configurations de maillage prises en compte pré-
cédemment, I'évolution de leur temps de calcul par rapport a la taille du maillage. L'en-
semble des résultats évoluent d'une maniere similaire, indépendamment de la configura-
tion choisie. En ce qui concerne le temps de simulations, un coup plus important est logi-
quement observé pour les configurations d’ordre quadratique (CPE6M, CPE8). Par consé-
quent, les éléments les plus adaptés pour cette étude sont les quadrangles a 4 nceuds sous
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FIGURE 3.7 — Temps de calcul pour les différents types d’éléments.

I'hypothese de déformations planes -CPE4-.

Une fois le type d’éléments défini (géométrie et degré d’interpolation), il ne reste plus
qu’a fixer la taille de la maille. Comme le montre la figure 3.6, la solution numérique
converge relativement vite. En effet, en dessous d’'une taille de maille égale a 2 um, la
solution numérique converge vers un méme résultat. Une taille globale de maille égale a
1,5 um est choisie. La simulation en utilisant ce type d’éléments a duré 130 s ce qui semble
tres favorable pour la suite de I’étude. La figure 3.8 présente le maillage ainsi obtenu.

meant

RossaA
)
5

’,fﬂ':

25
o

%
5 oF
S, AT R
$SR5%,
1—» * Kg{! G 2

(atety
SRS
Rl

FIGURE 3.8 — Maillage global choisi, composite 2D V¢ =53%.

Pour étudier I'influence du taux de fibres sur la convergence du maillage, trois diffé-
rentes fractions volumiques de fibres 20%,40% et 53% ont été considérées. En utilisant
donc des éléments CPE4, ces simulations sont réalisées. La figure 3.9 montre que la frac-
tion volumique du composite a une influence négligeable sur la convergence du maillage
du VER, ainsi le maillage global choisi précédemment est conservé pour toutes les ana-
lyses indépendamment du taux de fibres des composites simulés.
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FIGURE 3.9 — Convergence du maillage pour différentes fractions volumiques.

Pour compléter et conclure cette étude paramétrique de 'influence du maillage sur
le résultat, le temps de simulation en fonction des trois teneurs de fibres considérées, est
observé. La figure 3.10 confirme que I'évolution en temps de calcul pour ces trois confi-
gurations est tres similaire. Le temps de calcul reste raisonnable, indépendamment de la
configuration retenue.
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FIGURE 3.10 - Temps de calcul pour différentes fractions volumiques.

3.3.2 Influence des CL

De nombreux auteurs utilisent des conditions de périodicité [57, 36] pour piloter les
bords du VER. Cette stratégie impose également la définition d'une géométrie périodique.
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Cette méthode nécessite une géométrie qui doit étre complémentaire aux bords et qui
doit avoir un maillage symétrique. Ces deux facteurs contraignants pour 'utilisateur peuvent
étre discutés par rapport aux méthodes classiques qui offrent bien souvent autant de pré-
cision. Dans le cadre de ce projet de recherche, une comparaison entre deux méthodes
classiques : KUBC et SUBC, est faite pour identifier la méthode la plus pertinente.

Linfluence des CL peut étre associée a la fraction volumique du renfort [105], c’est
pourquoi trois fractions volumiques sont considérées 20%, 40% et 53% pour étudier la
sensibilité de ces CL sur le résultat final. Pour assurer 'homogénéisation, I'utilisation d’'un
plug-in dénommé "Homtools" a été retenu. Cet outil numérique est un plug-in en libre
acces et téléchargeable directement depuis le page web de I'outil [96]. "Homtools" est une
toolbox développée pour ABAQUS™ qui permet de faciliter la mise en place des conditions
d’homogénéisation sur un modele numérique donné.

De maniere générale cette toolbox formule les problemes de localisation associés aux
différentes méthodes en introduisant des degrés de liberté (DDL) supplémentaires sup-
portant les composantes des déformations macroscopiques. Les CL spécifiques aux diffé-
rents problemes sont alors imposées via des relations linéaires entre les DDL des nceuds
du contour et les DDL supplémentaires (générés automatiquement par Homtools). Les
forces nodales associées aux DDL supportant les composantes des déformations moyennes
sont égales aux composantes de la contrainte moyenne (au volume V du VER pres). Avec
cette formulation, le pilotage a déformation moyenne (méthode choisie pour cette étude)
s'effectue en imposant simplement la charge comme une valeur des DDL supplémen-
taires [93]. Cette déformation est alors la moyenne des déformations maximales des ré-
sultats expérimentaux illustrés sur la figure 2.8, c’est-a-dire 0,40% ou 0,004 mm.

La méthode KUBC consiste a appliquer sur le contour du VER, le champ de dépla-
cement qui se produirait si la déformation a l'intérieur du VER était uniforme. Contrai-
rement a 'approche SUBC, qui considere un champ du tenseur des contraintes sur le
contour qui se produirait si la contrainte a I'intérieur du VER était uniforme [96]. Lhypo-
thése de petits perturbations pour les deux cas (KUBC et SUBC) est retenue.

Le comportement macroscopique effectif est représenté par le tenseur des contraintes
macroscopiques 0 et le tenseur des déformations macroscopiques €. A partir d'un VER, ce
comportement macroscopique peut étre retrouvé par les relations entre les déformations
€ et les contraintes o propres au VER et son volume V, comme détaillé a I’équation 3.2.

1 1
(_)':—f()'dv é:—fﬁdv 3.2)
Vv Vv

En effet, pour appliquer le chargement au modele numérique dans ABAQUS™ (dans
notre cas un déplacement macroscopique), un point de référence est utilisé. Les équa-
tions sont automatiquement générées dans le module interaction d’ABAQUS™ et grace a
la dualité des propriétés, la contrainte macroscopique peut étre retrouvée en divisant la
force de réaction a ce point de référence sur le volume V du VER. La figure 3.11 montre un
exemple 3D ou tous les points jaunes représentent les contraintes d’interaction entre les
faces. La condition imposée est une déformation homogene au contour.

La figure 3.12 compare les résultats des modules d’élasticité effectifs des modeles a
différents taux de fibres, en utilisant les deux méthodes d’homogénéisation préalable-
ment expliquées : KUBC et SUBC. La dispersion (i.e. équation 3.3) entre les deux type de
CL est de 5,21% pour les modeéles a 20%, de 8% pour ceux a 40% et enfin, de 10,6% pour
les composites a taux volumique de 53%.
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FIGURE 3.11 — Contraintes d’interaction du modele 3D V¢ =53%.
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FIGURE 3.12 - CL pour différentes fractions volumiques.
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Enodele xuBc — Emodele suBc y

%Ecart = 100 (3.3)

Emodéle_KUBC

Pour la suite du projet, les conditions d’homogénéisation seront construites sur la mé-
thodologie KUBC bien que cette derniére va surestimer 1égérement la solution finale. Ce
choix est motivé par le fait que pour utiliser les SUBC il est naturel de piloter a contrainte
moyenne imposée et comme mentionné dans la section 3.1, ce pilotage est plus délicat et
demande un post-traitement supplémentaire [93].

3.3.3 Influence du ratio taille du VER / diametre des fibres

En examinant I'influence de la taille du VER et du diametre des fibres sur le module
d’élasticité du composite seul, il a été mis en évidence que le paramétre important est
le ratio entre ces deux aspects. Ce résultat en accord avec la littérature. Bien que classi-
quement un ratio de dix est retenu par les utilisateurs, la littérature confirme que le ratio
optimal pour assurer des résultats cohérents doit étre supérieur a huit [58, 57]. Les simu-
lations qui ont été réalisées dans cette étude tendent vers la méme conclusion.

1.3r
» Résultat numérique V=53%
1251 « Résultat numérique V=40%
« Résultat numérique V=20%
1.2+
1.15+-
°
LUD
SR
®
1.05- “
)
1 ? . .
°
p4 ®
095+~
0.9 | | | | J
0 5 20 25

10 15
Ratio taille VER/diametre fibres
FIGURE 3.13 - Influence du ratio taille VER/diameétre des fibres sur la réponse du composite.

La figure 3.13 montre I'évolution du ratio taille VER/diameétre des fibres en considé-
rant trois modeéles avec des fractions volumiques distinctes. La convergence est atteinte
quand le ratio est égale a une valeur proche de huit. A partir de cette valeur et jusqu’a un
ratio de 25, I'’erreur maximale par rapport a la valeur de référence reste faible (inférieure a
4%). Quand le ratio est inférieur a huit, une surestimation de la propriété étudiée est mise
en évidence. C’est pourquoi, pour la suite del’étude et en accord avec I'usage scientifique,
un ratio de 10 sera respecté pour tous les VER générés.

3.3.4 Influence de la distribution aléatoire des fibres

Pour compléter cette étude paramétrique, dix modeles avec une distribution aléatoire
des fibres sont générés pour les deux cas suivants : fibres a diametre constant et fibres
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a diametre aléatoire dans un intervalle. Trois fractions volumiques de fibres sont prises
en compte. Un exemple de deux distributions aléatoires différentes des fibres a diameétre
constant est illustré par la figure 3.14.

FIGURE 3.14 — Modeles 2D Vi =20% avec deux distributions aléatoires différentes a diametre des
fibres constant.

La taille des fibres ainsi que la taille du VER restent inchangées avec un diametre de 15
pm pour les fibres et 150 um d’aréte pour le VER. Les résultats de la figure 3.15 montrent
que la distribution aléatoire a une influence tres faible sur le module de Young du compo-
site. L'écart associé aux valeurs obtenues et a la valeur de référence (1), est compris entre
0,09% et 3,4% pour les modeles renforcés a 20%, entre 0,01% et 4,6% pour ceux a 40%,
enfin pour les simulations avec un taux de fibres de 53% |’erreur se situe entre 0,5% et
6,3%.
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FIGURE 3.15 - Influence de la distribution aléatoire des fibres a diametre constant sur la réponse
du composite.

Ensuite, la méme analyse est faite en considérant les fibres a diametre aléatoire com-
pris dans I'intervalle défini par I'utilisateur. Cette approche rend la simulation numérique

plus proche de la réalité car dans le contexte industriel les fibres ne sont pas forcément
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uniformes, d’ou I'intérét de prendre en compte cette dispersion de diameétre. Pour définir
la plage des valeurs du diametre des fibres, une dispersion de +2 pm a été considérée, cela
veut dire que des diametres aléatoires entre 13 um et 17 um ont été générés. Cette disper-
sion est cohérente d'un point de vue industriel. La figure 3.16 montre deux exemples de
micro-structures considérées.

FIGURE 3.16 — Modeles 2D V¢ =40% avec deux distributions aléatoires différentes a diametre des
fibres aléatoire.

A cause de la limite de remplissage de I'algorithme pour les fibres a diametres aléa-
toires compris dans un intervalle donné, la fraction volumique de 53% n’a pas pu étre
atteinte. Les comparaisons sont faites a partir d’'une fraction volumique de fibres de 50%.
En effet, le plug-in utilise la limite supérieure de l'intervalle défini par I'utilisateur pour
imposer la distance minimale entre les fibres, ce qui veut dire que l'utilisation de I’espace
est moins efficient.
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FIGURE 3.17 — Influence de la distribution aléatoire des fibres a diametre aléatoire sur la réponse
du composite.

Linfluence de la distribution aléatoire des fibres a diametre aléatoire sur le comporte-
ment global du composite est décrite sur la figure 3.17. L'écart est compris entre 0,2% et
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2,7% pour les modeles renforcés a 20%, de 0,4% a 4,1% pour ceux a 40%, enfin pour les
simulations avec un taux de fibres de 50% I’écart se situe entre 0,5% et 5%.

De plus, les écarts-types et les CV de la réponse du composite par rapport a la dis-
tribution aléatoire des fibres sont présentés. D’abord, les écarts-types sur la figure 3.18
montrent une évolution croissante au fur a mesure que le taux de fibres augmente. Cela
implique une influence plus forte de la distribution aléatoire sur les composites les plus
chargés. Pour les composites a diametres constants, I’écart-type est de 65 MPa pour une
teneur de 20%, de 180 MPa pour les micro-structures a 40% et de 351 MPa pour ceux a
53%. De plus, pour les VER a diametres aléatoires, I'écart-type vaut 62 MPa pour les mo-
deéles a 20%, 223 MPa pour ceux a 40% et 314 MPa pour ceux chargés a 50%.
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FIGURE 3.18 — Ecarts-types de la réponse du composite par rapport a la distribution aléatoire des
fibres.

Les CV sont indiqués sur la figure 3.19. Pour les composites a diametres constants,
1,4%, 2,4% et 3,3% sont les CV pour les composites avec des taux de fibres de 20%, 40%
et 53% respectivement. Tandis que pour ceux a diametres aléatoires les valeurs trouvées
sont 1,3%, 3% et 3,2% pour les composites chargés a 20%, 40% et 50% respectivement.
Ces coefficients donnent un indice sur la variation de la réponse des composites obtenue
par des modéles avec diverses distributions de fibres aléatoires a diametres constants et a
diametres aléatoires par rapport a leur moyenne. En effet, ces coefficients sont le ratio de
I’écart-type sur la moyenne.
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FIGURE 3.19 - CV de la réponse du composite par rapport a la distribution aléatoire des fibres.

3.4 Bilan: caractéristiques adéquates pour le VER

A l'issue de ce chapitre, des parameétres optimums pour décrire notre VER ont été
identifiés. D’abord, I'’espace de modélisation est réduit d'une dimension car les formula-
tions en 2D sont suffisantes pour bien reproduire et prédire le comportement du compo-
site concerné. Ensuite, le diameétre des fibres a été sélectionné en accord avec les données
expérimentales (15 um) alors que le ratio taille VER/diametre des fibres a été surdimen-
sionné a la valeur de dix ce qui méne a un modele carré de 150 um en assurant un volume
suffisamment grand pour étre bien représentatif du composite [106].

La distribution aléatoire n’a qu'une influence modérée sur le comportement global du
composite. Dans ces conditions, n'importe quelle dispersion pourrait étre utilisée. Pour
les distributions de fibres aléatoires a diametres constants, un écart maximal de 6,3% est
a prendre en compte sur les résultat obtenu. Pour celles a diametres aléatoires, cet écart
maximal se réduit a 5%.

Des éléments -CPE4- permettent de mailler les modeles tout en garantissant un temps
de calcul trés favorable. Une taille globale de 1,5 pm sera employée. Enfin, des KUBC ont
été retenues pour continuer I’analyse en sachant que ce dernier va surestimer légerement
la réponse numérique. Le tableau 3.1 résume les choix faits apres I'étude paramétrique
pour définir le VER qui représente correctement le comportement macroscopique du
composite.

TABLEAU 3.1 — Parametres optimums pour le VER.

Espace de Diameétre VER Maille
modélisation | fibres (um) | Dimension (um) CL Eléments | Taille globale (um)
2D 15 150 KUBC CPE4 1,5
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3.5 Validation du modele numérique : confrontation expé-
rimentale

Pour valider le modele, une comparaison avec un résultat expérimental était souhai-
tée. Les caractéristiques de I’échantillon sont données dans la section 2.1. Par rapport
au modele VER, les parametres décrits antérieurement comme optimums sont utilisés et
une fraction volumique de 53% est considérée. L'écart de 1% entre la fraction volumique
réelle et le modele numérique est di a la saturation de 'algorithme qui est limité par les
conditions de non superposition de fibres et du fait que les fibres ne peuvent pas étre cou-
pés par les bords du VER. Par ailleurs, ce taux de 53% vol. peut se justifier puisque le taux
de fibres déterminé expérimentalement a une tolérance de 1%. Des lors cette différence
apparait négligeable et la comparaison reste pertinente.

La figure 3.20 montre la courbe des deux modeles concernés. Comme ’approche nu-
mérique reste dans le cadre élastique, une réponse completement linéaire est obtenue et
un module d’élasticité de 10,8 GPa est calculé. La différence entre le module de Young
calculé par simulation numérique et celui déterminé expérimentalement est de 0,8 GPa.
La prédiction du comportement élastique du composite est donc en bon accord avec les
résultats expérimentaux car I'erreur reste inférieure a 10%.
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FIGURE 3.20 — Comparaison moyenne expérimentale/simulation numérique.

Pour améliorer la performance de ce modele numérique, il a été décidé de prendre
en compte le comportement élasto-plastique de la résine époxy. La plasticité de la ma-
trice devrait permettre de rapprocher la solution numérique de la solution expérimentale.
Le comportement plastique de la résine est directement extrait des données expérimen-
tales détaillés a la section 2.1. Le résultat montre que le gain est faible (inférieur a 5%) et
confirme que le comportement plastique de la matrice peut étre négligé pour décrire le
composite.

Une autre cause possible de cet écart pourrait provenir de la présence d’interphase
dans le composite. En effet, il est bien connu que dans ce genre de composites, il existe
une interphase formée a cause de I'ensimage des fibres et que cette zone va modifier le
comportement global du composite [12]. En conséquence, cet écart peut s’expliquer par
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I'absence d’interphase entre les fibres et la matrice dans le modéle numérique, ce qui a
une influence directe sur la rigidité du composite et conduit a une surestimation de la ré-
ponse numérique. De plus, ni'endommagement ni les phénomenes de rupture n’ont pas
été considérés dans les modeles, ce qui éloigne la solution numérique du comportement
réel du composite.

Etant donné que I'interphase se comporte comme une couche cohésive entre les deux
matériaux, une décohésion progressive dans cette zone expliquerait I’écart entre la défor-
mation obtenue avec le résultat numérique et celui expérimental. En effet, la résistance
de l'interphase controle la tenue mécanique du composite [43] et sa décohésion a une
influence significative sur le comportement mécanique a I’échelle macroscopique [57].

3.6 Conclusion

Le comportement mécanique d'un composite UD a matrice polymere renforcée par
des fibres de verre soumis a une traction monotone transverse a été simulé a ’aide d’'un
modele VER et d'une méthode d’homogénéisation basée sur’analyse par EF. Une géomé-
trie réaliste a été attribuée aux modeles grace a I'utilisation du plug-in "RVE for compo-
sites" développé en interne pour ce travail. Des micro-modeles 2D a distribution aléatoire
de fibres ont été obtenus. Une approche avec des CL basées sur KUBC a été faite.

Le but de cette étude était de trouver les caractéristiques appropriées pour un VER
afin qu’il puisse prédire correctement le comportement élastique de son équivalent ma-
croscopique avec un temps de simulation raisonnable. En partant de ce fait, une étude
paramétrique a été menée pour identifier I’espace de simulation, les caractéristiques de
la maille, les CL et les dimensions du VER. La taille de la maille et le type d’éléments af-
fectent le résultat de la simulation. Pour ce cas, les éléments les plus adéquats sont les
quadrangles a 4 nceuds sous '’hypothése de déformations planes -CPE4-. La simulation
avec ce type d’éléments a duré 130s ce qui semble favorable. Par ailleurs, la distribution
aléatoire des fibres et les CL ne présentent pas une influence critique sur le comporte-
ment mécanique, contrairement au ratio taille VER/diametre des fibres qui a clairement
un effet sur la réponse globale du composite. C’est pourquoi un ratio d’au moins huit doit
étre considéré.

La réponse numérique montre une erreur qui surestime le module d’élasticité de 8%.
Malgré la simplicité du modéele et le fait que I’étude se développe dans un domaine élas-
tique, la prédiction du comportement élastique est en bon accord avec les résultats expé-
rimentaux. Néanmoins, pour améliorer ces résultats, la considération d’'une zone inter-
phase entre la matrice et les fibres est proposée, ainsi que l'intégration des phénomenes
d’endommagement et éventuellement de rupture.
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Chapitre 4

Modélisation du comportement du
composite avec prise en compte des
interphases

« The beauty and curse of
composites is that they can be
infinitely tailored to fit a specific

application»
Andy MacKrell
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CHAPITRE 4. MODELISATION DU COMPORTEMENT DU COMPOSITE AVEC
PRISE EN COMPTE DES INTERPHASES

Ce 4eme chapitre, met en évidence le role important de la région interphase dans la
description et la prédiction du comportement du composite. Une premiere approche en
considérant une interphase décrite a partir des éléments solides et homogenes est menée.
Une étude paramétrique évalue l'influence de son coefficient de Poisson, de son épaisseur et
finalement de son module d’élasticité sur la réponse élastique du composite. Une compa-
raison expérimentale/numérique est faite ainsi qu'une confrontation entre les modeles nu-
mériques avec ou sans interphase. Ces modeles numériques ont été alimentés par des don-
nées expérimentales obtenues par AFM (épaisseur et module d’élasticité des interphases).
Lanalyse des résultats numériques obtenus montre un bon accord avec les valeurs expéri-
mentales. Le fait d’'inclure les interphases dans la prédiction numérique du comportement
meécanique élastique du composite, améliore la précision de la réponse numérique des mo-
deles. Dans un deuxieme temps, l'interphase est décrite a partir d'éléments cohésifs. Trois
parametres indépendants contrélent son comportement non linéaire. Toutefois, l'absence
d’'un phénomene d’endommagement pour la matrice limite la vérification de Uinfluence de
chaque parametre.
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Linterphase est une zone complexe entre les fibres et la matrice, avec des propriétés
associées différentes de celles des constituants. Dans les modeles numériques, souvent
des VER, cette zone est fréquemment négligée. L objectif de cette partie est de prendre en
compte I'interphase dans le VER défini précédemment, d’étudier I'influence de ses pro-
priétés et d’évaluer son role dans la décription du comportement mécanique en traction
transverse d'un composite UD avec un taux de fibres élevé.

4.1 Hypotheses et prémisses

Les hypotheéses émises lors de la définition du VER sont conservées : les constituants
(fibres, matrice et interphases) sont considérés comme homogeénes, élastiques linéaires et
isotropes; la distribution des fibres est décrite par une dispersion aléatoire a partir d'une
fonction uniforme; les interfaces sont parfaitement liées ; ’hypothese de petits perturba-
tions ainsi que I'état de déformations planes sont retenus et le pilotage se fait toujours a
déformation moyenne. De plus, grace aux vérifications du chapitre 3, un modele 2D carré
avec une dimension dix fois supérieure au diametre des fibres est utilisé. Un seul type
de distribution est considérée puisque l'influence de ce parametre a été montrée comme
non significative. Des fibres a diameétre constant seront utilisées pour atteindre la fraction
volumique des fibres la plus proche de celle des échantillons expérimentaux. La méthode
KUBC est retenue pour décrire les CL. Et enfin, des éléments de type -CPE4- mailleront la
micro-structure.

Le modele va subir une modification avec la prise en compte des interphases entre les
fibres et la matrice. Dans une premiere approche, cette zone interphase sera aussi consi-
dérée comme ayant des propriétés élastiques linéaires, isotropes et homogenes. Pour ce
faire, des éléments solides homogenes seront utilisés afin d’appréhender son influence
sur le comportement macroscopique du composite. Dans un second temps, des éléments
cohésifs seront considérés pour décrire cette interphase. Compte tenu des résultats expé-
rimentaux du chapitre 2, la porosité ainsi que son effet sont négligés et les propriétés de
I'interphase, son module d’élasticité et son épaisseur, ont été identifiés.

4.2 Prise en compte de 'interphase dans le modele numé-
rique

Matrice Interphase

_ Fibre

FIGURE 4.1 — Considération de 'interphase dans le modele numérique.
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Linterphase illustrée numériquement a la figure 4.1, joue plusieurs roles essentiels
pour le composite global : assurer la continuité physique en évitant par exemple la po-
rosité, transmettre les contraintes de la matrice aux fibres et protéger les fibres en dé-
viant les fissures ou en interrompant la propagation de '’humidité vers les renforts [23].
Cependant, I'interphase est également un parametre limitant (souvent vue comme une
zone faible). De lors, sa performance va controler la durabilité du matériau comme par
exemple la propagation de fissures ainsi que le comportement a la rupture du composite
[42]. En effet, la résistance a la rupture d'un matériau hétérogéne dépend fortement de la
nature de l'interphase et de I'interface. Ainsi, une rupture fragile qui serait catastrophique
pour le matériau pourrait étre évitée grace a un effet retardateur joué par l'interphase
sur la cinétique d’endommagement, venant dévier les fissures par exemple en dissipant
I'énergie associée [107]. En prévoyant de futures études comme I’étude de la défaillance,
de 'endommagement et de la rupture, I'introduction prématurée de 'interphase dans
notre modele est indispensable pour s’approcher des phénomenes réellement mis en jeu
dans les composites.

4.3 Génération de la géométrie

Il a été démontré dans le chapitre 2 que dans les cas des fibres proches, la matrice
n'est plus qu'une interphase dont les propriétés peuvent étre considérées identiques a
celles présentes autour des fibres isolées. RVE for composites considere la condition de
non superposition uniquement pour les fibres, cela veut dire que les interphases (définies
comme des centres concentriques autour de chaque fibre) peuvent se chevaucher. Cette
caractéristique enrichit la similitude du modele numérique aux configurations réelles, ce
qui implique des résultats plus précis comme constaté dans la littérature précédente [12].

Néanmoins, un inconvénient se présente lors de I'intégration de cette caractéristique
dans le plug-in. La géométrie se génere en totalité, mais les intersections entre les inter-
phases chevauchées ne sont pas omises ni effacées de maniere automatique (figure 4.2).
Une opération d’élimination manuelle doit étre effectuée par I'utilisateur, la méthode Re-
move redundant entities de 1'outil Geometry edit est donc employée, les intersections sont
sélectionnées et la géométrie est mise a jour. Lannexe A donne plus de détails sur le cotit
en temps de cette opération.

e, = /
PN @\]] 2= Geometry Edit i

- Categery ~ Method
B %

@ Edge Stitch

" Face Repair small /y—-_._____

@ 4 Geometry Edit

Part Merge

Repair invalid

Rernove wire

L.

@ Select entities from which redundant edges and vertices will be removed [] Remove redundant edge vertices

FIGURE 4.2 — Illustration de la superposition de deux interphases lors de la génération de la géo-
métrie.
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4.4 Balayage paramétrique

Un algorithme pour automatiser le lancement de calculs ABAQUS™ a été développé
pour cette étude. Celui-ci permet de faire varier les propriétés désirées dans un intervalle
déterminé par I'utilisateur avec un pas d’avancement fixé. Cette méthodologie est implé-
mentée sous MATLAB® et schématisée dans la figure 4.3. Les données d’entrée sont une
limite inférieure, un pas d’'incrémentation et une limite supérieure. Ce pas d’'incrémenta-
tion va déterminer la quantité de simulations a réaliser. Un fichier "name.inp" sera créé
avec les parametres a saisir pour la simulation, ABAQUS™ sera lancé directement par cet
algorithme pour exécuter le calcul numérique sans l'affichage du GUI. Au final, le fichier
de sortie "name.odb" sera créé. Ce dernier est ensuite lu par un script PYTHON™ qui cal-
culera les propriétés macroscopiques du composite (contrainte, déformation et module
d’élasticité). Un fichier texte sera créé a partir de ces informations et puis une vérification
sera faite afin d’identifier si la limite supérieure a été atteinte et dans le cas contraire, re-
lancer la procédure pour l'itération suivante jusqu’a ce que le parametre évalué soit égal
a la limite supérieure.

Parameétre a faire varier
(limite inférieure : pas : limite supérieure)

MATLAB pas suvant

‘ Création d'un .inp ‘

Script Python I
Calcul des propriétés
macroscopiques

|

‘ Création du fichier .txt ‘

‘ Récupération du .txt ‘

FIGURE 4.3 — Algorithme du balayage paramétrique.

Cette procédure sera implémentée pour I'analyse de I'influence du coefficient de Pois-
son de I'interphase ainsi que pour I'étude paramétrique du module d’élasticité de I'inter-
phase, et permettra de faire 30 et 23 simulations respectivement. Malheureusement, la
géométrie du VER ne peut pas étre changée depuis cet algorithme parce que cela impli-
querait un changement de maillage et par conséquence 'assignation des nouvelles CL,
actions beaucoup plus compliquées qui auraient besoin d'une programmation plus so-
phistiquée. C’est pourquoi, pour I'analyse de I'épaisseur de I'interphase, seulement 4 cas
sont considérés et une courbe de tendance est tracée pour mieux suivre 1’allure du com-
portement.
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4.5 Analyse del'influence des caractéristiques del'interphase
sur le comportement en traction transverse

Pour améliorer la performance et la fiabilité des modeles, il est essentiel d’avoir une
compréhension approfondie des effets de I'interphase sur la micro-structure des com-
posites renforcés par des fibres continues et sollicités en traction transverse. Donc cette
section est dédiée a I’étude de I’évolution du comportement mécanique du composite en
variant les caractéristiques principales de I'interphase : son épaisseur, son module d’élas-
ticité ainsi que son coefficient de Poisson. La méme distribution des fibres employée lors
de la validation du modele est conservé (section 3.5).

4.5.1 Etude de convergence du maillage

Comme la géométrie de la micro-structure a été modifiée pour inclure les interphases,
une étude de maillage est faite a nouveau pour vérifier la convergence des résultats. Cette
analyse est basée sur la conclusion établie dans la section 3.3.1 concernant le type adé-
quat d’éléments, ou deux types d’éléments (triangulaires et quadrangulaires) et deux ordres
géométriques différents (linéaires et quadratiques) ont été testés. L'utilisation d’éléments
quadrangulaires a intégration linéaire sous I’hypothese de déformations planes -CPE4-
est maintenue grace au faible cott de calcul révélé et a la convergence efficace montrée
lors de I’étude de I'évolution du module d’élasticité du composite.

TABLEAU 4.1 — Parametres fixes pour 'analyse de sensibilité de la taille de maille globale.

Dimensions du Fibres Interphase

VER (pm)

Fraction
volumique (%)

Diameétre (um)

Epaisseur (nm)

Module
élastique (GPa)

150

53

15

200

1,7

1.1~

1.081

1.061

1.041

1.021-

098

096

094+

092+

‘ » Eléments CPE4 ‘

0.9

2 3 4
Taille globale du maillage(um)

5

6

FIGURE 4.4 — Etude du maillage avec la prise en compte de I'interphase.
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Pour les différents VER étudiés dans cette section, les paramétres montrés dans le ta-
bleau 4.1 issus des résultats expérimentaux et de I’étude du ratio taille du VER/diametre
des fibres, restent inchangés. Des simulations avec une taille de maille globale qui varie
entre 0,2 um et 6 um ont été exécutées et les résultats obtenus sont décrits a la figure 4.4,
cette valeur globale représente une moyenne de la taille réelle de tous les éléments indi-
quant une interphase avec un seul élément dans son épaisseur (égal a 200 nm ou de 0
nm a 500 nm pour les simulations dans la section 4.5.3). Les éléments solides homogenes
qui sont utilisés peuvent amener a des résultats erronés (e.g. champ de contraintes) au
niveau des distributions de contraintes dans la couche interphase. Néanmoins, cette pre-
miere approche donne les bases pour la compréhension d'un point de vue numérique
de l'interphase avant la considération d'une couche a comportement cohésif. Une maille
d’au moins 1,5 um doit étre considérée pour obtenir des résultats précis comme identifié
sur la figure 4.4. E reste la valeur de convergence comme dans la section 3.3.1.

4.5.2 Coefficient de Poisson

Une étude paramétrique sur I'influence du coefficient de Poisson de l'interphase a été
réalisée, un intervalle allant de 0,2 a 0,49 est considéré [108, 109]. Le module d’élasticité
effectif du composite est évalué en gardant toutes les valeurs des parametres montrées
sur le tableau 4.1. Trois fractions volumiques différentes sont considérées pour étudier
également I'influence du coefficient de Poisson sur le taux de fibres.

12
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Module de Young composite (GPa)
=]
T

« Résultat numérique V,=53%
Résultat numérique V=40%
« Résultat numérique V,=20%

I I i . I
8.2 0.25 0.3 0.35 0.4 0.45 0.5
Coefficient de Poisson interphase

FIGURE 4.5 — Influence du coefficient de Poisson de I'interphase sur le comportement global du
composite.

Comme illustré sur la figure 4.5, le coefficient de Poisson de I'interphase n’a pas d’in-
fluence significative sur le module d’élasticité du composite. En effet, pour les fractions
volumiques de 20% et 40%, cette propriété effective reste constante peu importe la valeur
du coefficient de Poisson considérée dans I'intervalle. La 1égére augmentation du module
d’élasticité du composite renforcé a 53% observable quand le coefficient est supérieur a
0,45 est négligeable car les résines époxy ou ses dérivés ne sont pas capables d’atteindre
un tel coefficient de déformation.
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4.5.3 Epaisseur

Leffet de I'épaisseur de 'interphase sur le comportement global du matériau com-
posite est également étudié. Trois épaisseurs différentes e; = 200 nm, 300 nm et 500 nm
sont prises en compte dans cette section. Cet intervalle a été choisi en fonction des me-
sures expérimentales présentées auparavant (chapitre 2) ot une interphase de 200 nm a
été identifiée et d'un travail de recherche antérieur sur des composites similaires [34] qui
ont un réseau modifié de 500 nm d’épaisseur autour de chaque fibre identifié grace a des
mesures de force par AFM.

12

10

Module de Young composite (GPa)
T

« Résultat numérique Vf:53%
Résultat numérique V=10%
«+ Résultat numérique V=20%

0 I I I I I I : j
0 50 100 150 200 250 300 350 400 450 500

Epaisseur interphase (nm)

FIGURE 4.6 — Influence de I'épaisseur de I'interphase sur le comportement global du composite.

Le module d’élasticité effectif du composite est évalué en conservant les parametres
suivant comme constants : dimensions du VER, taux des fibres, diametre des fibres et
module d’élasticité de I'interphase. Ces valeurs sont celles présentées dans le tableau 4.1.
Comme observé a la figure 4.6 le module d’élasticité du composite est inversement pro-
portionnel a I'’épaisseur de I'interphase, ce qui implique que le composite a une compor-
tement plus rigide quand l'interphase est moins épaisse. Ce comportement est certaine-
ment attendu dans le cas d’interphases souples. En effet, cette influence est le résultat du
taux de substitution de la matrice par la fraction volumique de cette interphase souple.
Par exemple, pour le cas du composite le plus chargé avec une interphase de 500 nm
d’épaisseur, ce taux de substitution est de I'ordre de 7% c’est-a-dire que la matrice du
VER sans interphase est passé d'une fraction volumique de 47% a 40% quand l'interphase
est considérée. Il est ainsi observé que 'effet de 'épaisseur de I'interphase devient plus
significatif en fonction de I'incrément du taux volumique des fibres.

4.5.4 Module d’élasticité

Une étude paramétrique concernant le module d’élasticité de 'interphase est déve-
loppée pour identifier son influence ou son impact sur le comportement du composite.
Dans cette section, le module d’élasticité effectif du composite est évalué en conservant
les valeurs des dimensions du VER, du diametre des fibres et de I'épaisseur de 'inter-
phase comme constantes et égales a celles présentées dans le tableau 4.1. En diminuant
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le module d’élasticité de I'interphase depuis 2,7 GPa (module de la résine) jusqu’a 0,5
GPa (valeur arbitraire) en intervalles de 0,1 GPa, la figure 4.7 montre 1'évolution du mo-
dule d’élasticité du composite pour différentes fractions volumiques de fibres et révele
que le module de Young effectif transverse augmente en fonction de la hausse du mo-
dule d’élasticité de I'interphase. Un ratio proportionnel est donc identifié, c’est-a-dire que
I’augmentation de larigidité des interphases est automatiquement reflétée sur le compor-
tement global du composite. Néanmoins, cette tendance est de plus en plus négligeable
lorsque le taux volumique de fibres diminue.

12
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Module de Young composite (GPa)
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« Résultat numérique V,=53%
Résultat numérique V=40%
« Résultat numérique V,=20%

1 1 1 |
8.5 1 1.5 2 25 3
Module de Young interphase (GPa)

FIGURE 4.7 — Influence du module d’élasticité de l'interphase sur le comportement global du com-
posite.

4.6 Bilan:réponse en considérant la région interphase

Avant la validation expérimental/numérique, une quantification de I'écart entre les
réponses numériques obtenues auparavant sans la considération de l'interphase et ac-
tuellement avec la prise en compte de cette région est présentée pour les trois fractions
volumiques différentes. Les caractéristiques choisies pour les interphases des VER sont
celles du tableau 4.1 et les écarts sont calculés en pourcentages (équation 4.1).

Emodéle_sans_interphase - Emodéle_a vec_interphase

%Ecart=

x 100 (4.1)

Emodéle_avec_interphase
Sur la figure 4.8 il est observé que 'influence de I'interphase est plus importante au
fur et 3 mesure que la fraction des fibres augmente. En effet, plus le taux volumique des
fibres est élevé, plus la proportion de région interphase dans la matrice est importante et
plus significative sera son influence sur le comportement global du composite.
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FIGURE 4.8 — Amélioration de la prédiction en incluant I'interphase.

4.7 Validation du modele numérique avec interphase : confron-
tation expérimentale

Cette section est dédiée a la validation du modeéle, un VER avec une taille de maille
globale de 1,5 um est prise en compte pour obtenir des résultats précis comme identifié
auparavant sur la figure 4.4. Tous les parametres utilisés pour la définition du modele sont
décris dans le tableau 4.1. Un seul VER est utilisé car précédemment il a été démontré
(section 3.3.4) que la distribution aléatoire des fibres n’a pas une influence significative
sur le comportement du composite. Il faut rappeler qu'une breve étude statistique a été
présentée dans ladite section et confirme que le choix d’utiliser un seul VER reste valide
et correct.

Les courbes contrainte/déformation dans la figure 4.9 représentent le comportement
mécanique du composite concernant deux modeles numériques (avec et sans interphase)
et un résultat expérimental (i.e. courbe moyenne obtenue a partir de cinq essais répé-
tables). Une amélioration de la réponse est remarquée et comme il était attendu, l'inter-
phase a une influence positive sur la prédiction du comportement mécanique du com-
posite en donnant une approche plus précise. Le résultat en considérant I'interphase a
amélioré le comportement numérique prédictif en 6,8 % par rapport au résultat sans in-
terphase, cette valeur représente la différence du module d’élasticité des deux modeles
(voir formule 4.1). Comme I'approche numérique est dans le cadre d’'un comportement
élastique, la réponse obtenue est completement linéaire. Un module d’élasticité de 10,2
GPa est obtenu. Malgré la surestimation récurrente, le résultat numérique est en bon ac-
cord avec la description expérimentale. La plasticité est considérée a nouveau pour les
deux modeles, avec et sans interphase, mais aucun effet n'est remarqué.

L'absence de phénomenes d’endommagement ou de rupture pendant la simulation
estlaraison pourlaquelle le résultat numérique avec interphase ne reproduit pas comple-
tement la courbe expérimentale. Cette disparité est directement liée au type d’éléments
utilisé pour les simulations : solid homogeneous.
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FIGURE 4.9 — Comparaison des valeurs moyennes expérimentales/simulations numériques.

4.7.1 Analyse numérique du champ de contraintes locales

De nombreuses études ont montré que les composites constitués de renforts rigides
et d'une matrice souple sont des systemes préférentiels pour la génération de contraintes
internes. Par ailleurs, la ruine du composite résulte directement de la présence de concen-
trations de contraintes. La rupture des composites (fréquemment sous la forme de déco-
hésion [42]) dans le cas de chargements transverses s’initie généralement depuis l'inter-
face oul'interphase et se propage dans la matrice. Les propriétés de 'interface/interphase
jouent un role prépondérant sur la tenue mécanique du matériau [43, 44]. La figure 4.10
présente le champ de contraintes globales dans les micro-modeles en tenant compte de
la présence ou pas de I'interphase.

En comparant ces deux cartographies (4.10a et 4.10b), une légére augmentation des
concentrations de contraintes est observée dans le modele sans interphase. En effet, le
nombre d’éléments ayant atteint la valeur de contrainte maximale est plus important
dans le cas du modele sans interphase (i.e. plus grande surface de sur-contrainte dans
le modeéle sans interphase). Les figures montrent également une légere augmentation de
la valeur maximale de contrainte moyenne dans le composite. Ces résultats étaient pré-
visibles car le VER sans interphase (zone plus souple que la matrice dans ce cas) conduit
a un état de contraintes plus important comparé au comportement réel du composite.
Sur les cartographies, deux échelles sont représentées : I'une affichant le critere de Mises
avec des valeurs brutes (MPa) issues du calcul, I'autre sous la forme d'une échelle norma-
lisée. Les valeurs brutes de Mises montrent des niveaux de contraintes tres supérieurs aux
valeurs classiquement mesurées expérimentalement. Toutefois, les mesures expérimen-
tales donnent une moyenne en contrainte a I’échelle macroscopique du composite alors
que la cartographie présente un état de contraintes localisé a 1’échelle micro. Effective-
ment, les composites renforcés par des fibres de verre vont rompre pour des valeurs de
contraintes entre 30 et 40 MPa. Par ailleurs, les interfaces/interphases vont rompre pour
des valeurs de contraintes comprises entre 50 et 70 MPa [10, 110].

L'idée de cette comparaison est simplement d’appréhender le phénomene d’initiation
de I'endommagement grace aux champs de contraintes et aux zones de sur-contraintes.
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Fibres confinées

S, Mises S, Mises (MPa)

Echelle normaliséd | (Moy : 76%)
1.0 +1.811e+02
0.0230 +1.200e+02
0.8461 +1.101e+02
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0.4615 +6.073e+01
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0.2307 +3.109e+01
0.1532 +2.121e+01
0.0760 +1.133e+01
0 +1.454e+00

Fibres distantes

(a) Modele sans interphase.
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1.0 +1.816e+02
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0.4615 +6.063e+01
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0.3076 +4.084e+01
02307 +3.094e+01
01538 +2.105e+01
0.0760 +1.115e+01
0.0 +1.257e+00

Fibres distantes

(b) Modele avec interphase.

FIGURE 4.10 - Champ de contraintes globales et locales (critére de Von Mises).

Les zones en rouges sur les cartographies 4.10a et 4.10b localisent ces zones de contraintes
maximales qui pourraient étre les sites de prédilection d’éventuelles initiations des fis-
sures. En fonction de la présence ou pas d’interphase dans la matrice, la propagation de
I’endommagement du composite peut différer. Toutefois, 'état de contraintes globales
sera surestimé si la région d’interphase n’est pas prise en compte dans les modeles nu-
mériques.

68



CHAPITRE 4. MODELISATION DU COMPORTEMENT DU COMPOSITE AVEC
PRISE EN COMPTE DES INTERPHASES

4.8 Contribution des éléments cohésifs

Dans une seconde approche, I'interphase est prise en compte dans les modeéles par
I'ajout d’éléments de type cohésifs. L'objectif étant de considérer I'initiation de I'endom-
magement et confirmer les sites préférentiels de concentration de contraintes identifiés
précédemment.

4.8.1 Modification du maillage

Quand les éléments solides homogenes sont substitués par des éléments cohésifs pour
décrire le comportement de la région d’interphase, le nombre d’éléments nécessaire dans
I’épaisseur de 'interphase se limite a 1 élément cohésif conformément a la définition de
ce type d’éléments [8]. Par contre, la discrétisation de la géométrie de l'interphase sera
uniquement faite avec des éléments de type quadrangles, seul forme géométrique dispo-
nible dans ABAQUS™ pour les éléments cohésifs.

Par conséquent, tout le VER est maillé a nouveau en commencant par la région inter-
phase avec des éléments de type quad -COH2D4- alors que des éléments de type quad-
dominated sont conservés pour les fibres et la matrice. Pour discrétiser, correctement I'in-
terphase un coefficient de courbure (curvature control) d'une valeur de 0,03 est fixé pour
respecter la géométrie initiale de I'interphase. En effet, 'omission de cette valeur rendrait
impossible la génération du maillage par ABAQUS™. La valeur de 0,03 a été déterminée
par méthode inverse.

Fibre
CPE4 quad-dominated

Interphase
COH2D4 guad
|

Matrice

CPEA4 guad-dominated

FIGURE 4.11 - Exemple de maillage du composite avec une interphase discrétisée par des éléments
COH2DA4.

Par ailleurs, un second parametre doit étre introduit lors de la réalisation du maillage
pour permettre le bon déroulement du calcul. En effet, les éléments cohésifs lorsqu’ils
vont perdre en rigidité, conduisent bien souvent a des difficultés de convergence dans
des calculs implicites comme dans ABAQUS™/Standard. Une technique couramment uti-
lisée pour s’affranchir de ces problémes de convergence est 'utilisation d’'un parametre
de stabilisation numérique dénommé viscosity dans ABAQUS™. Ce parametre de stabilité
joue un role sur la matrice de rigidité du matériau en garantissant des valeurs positives
associées a des incréments de temps suffisamment petits [8]. Labsence de cette valeur de
stabilité ne permet pas d’obtenir la convergence des simulations.
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Il est important de souligner qu’aucune valeur de stabilité n’est mentionnée dans la
littérature scientifique, ni méme la notion de ce parametre dans les analyses implicites
utilisant des éléments cohésifs. Pour définir une valeur de stabilité pertinente pour les
modeles développés dans cette étude, une analyse paramétrique a été menée. Pour ce cas,
le parametre de stabilité est compris entre les valeurs égales a 0,4 et jusqu’a 3. En-dessous
de cette valeur de 0,4, les modeéles ne permettaient pas d’obtenir la convergence de la so-
lution, d’ol1 la définition de cette borne inférieure fixée a 0,4. Par ailleurs, une valeur de
stabilité égale a 1000 a été également proposée comme limite supérieure pour le compo-
site considéré dans cette étude. Toutefois, au-dela de la valeur de 3, I'influence est tres
faible avec un écart de I'ordre de 5% entre la solution finale obtenue avec le parametre de
stabilité égale a 3 ou 1000 comme le montre la figure 4.12. De plus, les résultats décrivent
un fort impact de ce parametre sur la solution finale (courbe contrainte/déformation)
pour des valeurs variant de 0,4 a 3. Pour la suite de ce travail, une valeur de 0,7 a été
choisie, cette valeur correspond a une solution moyenne dans l'intervalle défini précé-
demment.

45~
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[y=]
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o

[a—
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| | | | 1 |
0 0.05 0.1 0.15 0.2 0.25 0.3 0.35 04 0.45 05
Déformation(%)

FIGURE 4.12 - Effet du parametre de stabilité viscosity sur la réponse macroscopique numérique
du composite.

4.8.2 Principe de laloi traction/séparation

ABAQUS™ propose une bibliotheque d’éléments cohésifs pour modéliser le compor-
tement de joints de colle, d’interfaces, ou toutes autres sections ot le développement de
fissures est attendu. Pour bien comprendre le principe, il faut imaginer I'élément cohé-
sif comme un solide avec deux faces séparées par un plan médian comme illustré sur la
figure 4.13. Le mouvement relatif entre les faces supérieure et inférieure mesuré tout au
long de la direction de I"épaisseur, représente I'ouverture ou la fermeture de 1'élément.
Tout changement de position de ces mémes faces par rapport au plan médian indiquera
un cisaillement [8].

Ce comportement mécanique peut étre défini par :

— un modele de comportement de type continu;
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Face supérieure Direction de [épaisseur

Neeuds des éléments
cohésits

Face
intermédiaire

Face inférieure
FIGURE 4.13 — Chemin illustrant I’élément cohésif sous ABAQUS™ [8].

— un modele de comportement basé sur la contrainte uni-axiale;

— unmodele de comportement spécifié directement par une loi de traction/séparation.

Limplémentation d'un modele continu ne peut se faire qu’en utilisant ABAQUS™/Explicit

et le modele basé sur la contrainte uni-axiale est principalement réservé aux assemblages
de type joints. La loi de traction/séparation apparait donc la plus adaptée pour cette
étude sachant que I'interphase considérée est trés petite et qu’elle peut étre implémentée
sous ABAQUS™/Standard en conservant I’hypothese de petites perturbations. Ce modele
prend en compte une premiére partie sans endommagement, suivie d'une valeur seuil qui
spécifie l'initiation de 'endommagement puis de la propagation de ce dernier traduite
par la perte de rigidité de I'’élément. Le comportement mécanique en amont de I'endom-
magement est souvent décrit par une loi similaire a une loi élastique linéaire (équation
4.2) avec une rigidité noté K [8].

tO
" 50

Dans ce cas, t° représente la résistance élastique a la traction et §° la séparation cri-
tique qui fixe le début du glissement de I’élément cohésif. La figure 4.14 illustre la loi trac-
tion/séparation et les parametres associés. Enfin, un dernier parametre intervient dans
cette loi, 8/, et peut étre physiquement interprété comme la ductilité du matériau. Des
que la valeur de séparation dépasse cette ductilité, la rupture est alors atteinte et 1'é1é-
ment cohésif est supprimé du maillage pour la suite de la simulation numérique.

Il faut rappeler que I'hypotheése d'un comportement homogene et isotrope est conser-
vée pour décrire 'interphase. Alors les valeurs des parametres en traction ainsi qu’en sé-
paration dans les directions normales et transversales (cisaillement) sont égales (relations
4.3).

K 4.2)

to=t0=1t?
6°=8; =8¢ (4.3)
5/ =50 =5!

Le processus de dégradation des éléments commence quand la contrainte ou la dé-
formation vont satisfaire un critere (donné par l'utilisateur) d’initiation de 'endommage-
ment. Le critére de contrainte nominale maximale qui est choisi lors de cette étude, est
défini par un ratio entre la traction actuelle et la traction critique, c’est-a-dire que I'élé-
ment commencera a perdre sa rigidité initiale quand ce ratio sera égal a 1. Ce critére est
décrit par I'’équation 4.4 en prenant en compte les relations 4.3.

[ )-fi
max§—,—¢=3—(= )
t9’ 12 o
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FIGURE 4.14 — Réponse traction/séparation avec perte de rigidité linéaire d'un élément cohésif [8].

L'évolution de 'endommagement sera basée sur un critére d’énergie dissipée. Cette
énergie de rupture critique correspond a I'aire de la courbe traction/séparation illustrée
a la figure 4.14. Elle peut étre calculée comme indiqué dans I’équation 4.5.

o8/
)

Pour définir un élément cohésif il faut donc identifier 3 parametres indépendants qui
sont : t°, K ou 8%, G; ou &/. Dans la littérature, plusieurs auteurs ont recours a des €lé-
ments cohésifs pour décrire le comportement d'une interface. Ils proposent des jeux de
parametres pour des composites similaires aux matériaux considérés dans ce travail. Le
parametre de rigidité K, parametre exclusivement numérique, est souvent compris entre
les valeurs 10° et 108 GPa/m [43, 58, 111, 6, 112]. La résistance élastique a la traction t°
ainsi que I'énergie de décohésion G, de I'interphase sont calculées analytiquement [10]
ou bien mesurées a partir d’essais de push-out [9].

Dans une premiere approche, les parametres t° et G, issus de la littérature ont été
directement introduits dans les modeles numériques développés pour ce projet. La valeur
K a été fixée a 108 GPa/m. Le tableau 4.2 résume les valeurs utilisées dans les modéles
numeériques.

(4.5)

TABLEAU 4.2 — Parametres de la loi de comportement traction/séparation.

K (MPa/pm) | t°(MPa) | G, (pJ)/pm?) | 8° (um) | &% (um)

Zhou [9] 10° 73 139 0,00073 | 3,80822
Mantic 1 [10] 10° 60 10 0,00060 | 0,33333
Mantic 2 [10] 10° 90 2 0,00090 | 0,04444

Les résultats obtenus a partir de trois séries de parametres sont relativement proches
comme le montre la figure 4.15. Un écart de I'ordre de 2% est identifié entre les trois mo-
deles. Les deux modeles de Mantic encadrent la solution obtenue par le modele de Zhou
et peuvent étre considérés comme les bornes supérieures et inférieures. Cependant, les
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trois modeles sont trés éloignés des valeurs expérimentales avec un écart légerement in-
férieur a 40%. Pour minimiser cet écart une optimisation paramétrique va étre réalisée.
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FIGURE 4.15 — Comparaison du comportement macroscopique du composite avec interphase
COH2D4, parametres expérimentaux proposés par Zhou [9] et Mantic [10].

4.8.3 Optimisation parametrique

Dans cette approche d’optimisation paramétrique, il a été choisi de maintenir constants
les parametres t° et G, parametres ayant un sens physique plus simple a identifier. Les
valeurs de la rigidité K utilisées dans la littérature (i.e. 10° et 102 GPa/m) [43, 58, 111, 6,
112] ne permettent pas de satisfaire les modeéles numériques mis en place dans ce pro-
jet. C’est pourquoi, une optimisation paramétrique est proposée pour obtenir des valeurs
capables de mieux décrire I'évolution expérimentale.

Cette méthodologie est communément appelé méthode d’identification inverse. Elle
repose sur une approche essai/erreur ot I'identification paramétrique d'une loi de com-
portement se fait a partir des résultats expérimentaux. La différence principale entre cette
méthode et le balayage paramétrique précédemment présenté a la section 4.4 est I'ab-
sence d’'un intervalle pour la variable examinée. L'algorithme est implémenté sous MAT-
LAB® et schématisé a la figure 4.16.

Les parametres a optimiser sont renseignés et sauvegardés dans un fichier dénommé
"name.inp" qui va transmettre ces valeurs d’entrée a la simulation numérique. ABAQUS™
sera lancé directement par cet algorithme pour exécuter le calcul numérique sans I'affi-
chage du GUI. Au final, le fichier de sortie dénommé "name.odb" sera créé. Ce dernier
est ensuite lu par un script en PYTHON™ qui calculera les propriétés macroscopiques du
composite (contrainte et déformation). Un fichier texte est créé a partir de ces informa-
tions et puis une vérification est faite. Cette vérification va confronter I’écart entre l'itéra-
tion actuelle et I'itération précédente et comparer cet écart a la tolérance donnée. L'erreur
est définie par I'écart entre la courbe numérique et la courbe expérimentale a chaque ité-
ration. Si la tolérance n’est pas atteinte, la fonction fminsearch calculera la nouvelle série
de parametres et relancera la procédure. L'algorithme s’arréte dés que la tolérance est in-
férieure a I'erreur.
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FIGURE 4.16 — Algorithme d’optimisation paramétrique développé pour ce projet.

A partir de cet algorithme, le parameétre K a été optimisé afin d’obtenir une bonne
convergence entre la solution numérique et le résultat expérimental (figure 4.17 et fi-
gure 4.18). Les nouvelles valeurs obtenues sont décrites dans le tableau 4.3. Ces résultats
montrent qu’il faut une valeur de K douze fois plus grande que celle proposée dans la
littérature pour faire converger la réponse numérique du composite étudié vers I’expéri-
mentale.
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FIGURE 4.17 — Comparaison du comportement macroscopique du composite avec interphase
COH2D4, parametres expérimentaux proposés par Zhou [9].

Comme attendu, il n’existe pas de solution universelle pour un méme composite.
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FIGURE 4.18 — Comparaison du comportement macroscopique du composite avec interphase
COH2D4, parametres analytiques proposés par Mantic [10].

TABLEAU 4.3 — Parametres de la loi de comportement traction/séparation.

K (MPa/pm) | t°(MPa) | G, (p]/pmz) 8° (um) of (um)

Zhou optimisé 1267875,3 73 139 0,0000576 | 3,80822
Mantic 1 optimisé | 1279658,75 60 10 0,0000469 | 0,33333
Mantic 2 optimisé | 1256807,70 90 2 0,0000716 | 0,04444

L'écart significatif observé pour le parametre K pose la question de I'influence de chaque
parametre sur la réponse numérique. Des lors, il apparait pertinent d’effectuer une étude
paramétrique sur les 3 parametres indépendants qui mettra en évidence 'importance de
chacun.

4.8.4 Ftude paramétrique de 'interphase

Pour mener cette étude paramétrique dédiée a I'interphase, les parametres de Zhou
[9] (tableau 4.2) ont été choisis. Ce choix a été motivé par le grand nombre de citations et
des travaux sur des modéles numériques s’appuyant sur ses résultats. Ces données expé-
rimentales peuvent étre considérées comme références pour le composite étudié dans ce
projet.

Cette étude paramétrique porte sur les trois variables K, ¢° et G, qui décrivent la loi de
traction/séparation. Pour chaque analyse, seule la valeur du parametre étudié est modi-
fiée alors que les autres parametres sont maintenus constants (valeurs issues du modele
Zhou).

Parametre de rigidité K

Le parametre de rigidité K est un parametre exclusivement numérique (pas de sens
physique). Cette valeur doit étre suffisamment grande pour assurer la continuité du dé-
placement dans I'interphase et pour empécher la modification du champ de contraintes
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autour des fibres [58, 6]. La figure 4.19 montre 'influence de ce parametre de rigidité de
I'interphase sur la réponse contrainte/déformation a I’échelle macroscopique. Deux va-
leurs sont considérées, 10> et 10° MPa/um qui comme indiqué précédemment sont les
valeurs classiquement utilisées dans la littérature [43, 58, 111, 6, 112]. La contrainte du
composite et son module d’élasticité varient en fonction de la rigidité de I'interphase. En
effet, un écart en contrainte de ’ordre de 66% est constaté.
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FIGURE 4.19 - Influence du parametre de rigidité de I'interphase sur le comportement macrosco-
pique du composite.

Parametre de résistance élastique a la traction t°

Pour évaluer l'influence de la résistance élastique a la traction de l'interphase sur le
comportement macroscopique du composite, trois valeurs ont été choisies. Une premiere
valeur, t° = 60 MPa est retenue. Elle peut étre assimilée a la valeur de résistance a la rup-
ture de I'interphase fibre/matrice sur des systemes époxy/résine similaires au composite
considéré. Deux autres valeurs correspondants a la moitié et au double de cette premiere
valeur (t° =30 MPa et t° = 120 MPa) sont prises en compte pour identifier I'influence de
ce parametre. La figure 4.20 présente les trois résultats obtenus. Une faible différence de
I'ordre de 7% dans la résistance globale du composite est observée. Au vue de ces résul-
tats, I'influence de ce parametre est mineure sachant que I'intervalle de valeur possible
au sens physique se trouve entre 60 et 90 MPa [9, 110, 10].

Dans lalittérature, il a été constaté que numériquement, I'’endommagement plastique
de la matrice arrive avant la décohésion interfaciale [6]. Ce qui indique que cette résis-
tance élastique a la traction qui gouverne les éléments cohésifs, est controlée par la ma-
trice.

Parametre d’énergie de rupture G,

Pour faire une comparaison de la dissipation de I’énergie au sein des interphases, deux
valeurs ont été choisies : G, = 10 pJ/um qui représente une interface fragile et G, = 100
pJ/pum pour décrire une interphase plus ductile [43].
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FIGURE 4.20 - Influence de la résistance élastique a la traction de I'interphase ¢° sur le comporte-
ment macroscopique du composite.
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FIGURE 4.21 - Influence de I'énergie de rupture de l'interphase G, sur le comportement macro-
scopique du composite.

Linfluence de cette énergie de rupture de I'interphase sur le comportement macro-
scopique du composite est illustrée a la figure 4.21. Aucune influence n’est identifiée, les
deux courbes sont completement superposées. Ce résultat est en accord avec les travaux
de Yang [6], ol une divergence entre les courbes a différentes énergies est identifié uni-
quement au début de la rupture. La littérature décrit que ce comportement intervient
lors de I'ajout d'un modele de propagation de fissure pour la matrice (par exemple une
loi Drucker-Prager). L'absence de ce modéle dans les simulations mises en place dans
cette étude limitent I'influence de ce parametre qui peut jouer un réle important dans la
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propagation de 'endommagement comme le montrent les travaux de Yang [6].

De cette étude paramétrique de I'interphase, seul le parametre de rigidité K apparait
influent sur la réponse numérique. Ce résultat doit étre modéré en particulier pour I'éner-
gie comme mentionné précédemment. En revanche, le parametre de résistance élastique
ala traction joue un role limité sur la solution finale.

4.8.5 Analyse numérique du champ de contraintes locales avec des élé-
ments COH2D4

Le modele proposé par Zhou avec les parametres optimisés 4.3 est pris en compte
pour I'analyse numérique du champ des contraintes locales. La figure 4.22 montre la
cartographie des contraintes du modele avec interphases décrites par des éléments co-
hésifs (COH2D4). En comparant cette distribution de contraintes, avec celle présentée
précédemment a la figure 4.10b qui prenait en compte une interphase décrite avec des
éléments de type solide et homogene (CPE4). Une baisse de la surface des contraintes
maximales est remarquée immédiatement. La concentration des contraintes maximales
est localisée dans les interphases et la contrainte dans les fibres est diminuée par rapport
au modele sans éléments cohésifs (figure 4.10b). La figure met en évidence que les fibres
localisées aux bords du VER sont plus impactées mécaniquement (effet de bords). Cela
est une description du comportement du composite qui se rapproche plus de ce qui se
passe physiquement. Pour permettre la comparaison entre les modeles avec interphase,
les deux échelles avec le critere de Mises sont similaires pour toutes les cartographies.

L'absence d’'un critere de rupture pour la matrice, empéche la propagation de ces
concentrations de contraintes maximales pour une représentation plus réaliste d'un che-
min de rupture et d'une propagation de fissures. Seule une analyse qualitative du niveau
de contraintes peut étre envisagée a partir de ces résultats. Une analyse quantitative im-
poserait a minima I’ajout d'une loi d’endommagement pour la matrice.

Fibres confinées

S, Mises S, Mises (1\-‘IPa)
Echelle normalizéel (1\._‘[0}- - T5%)
10 +7.290e403
0.9230 +1.200e+02
0.9461 +1.102e+02
0.7692 +1.003¢+02
0.6023 +9.049e+01
0.6153 +8.065e+01
1 05384 +7.0B1e+01
- 0.4615 +6.097e+01
0.3846 +5.114e401
0.3076 +4.130e+01
0.2307 +32.146e401
0.1538 +2.162e+01
0.0769 +1.179e+01
0.0 +1.949e+00

FIGURE 4.22 — Champ de contraintes globales et locales, modele avec interphase cohésive.
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4.9 Conclusion

Le comportement mécanique élastique d'un composite a matrice époxy renforcé par
des fibres de verre (fraction volumique des fibres de 54%), est prédit avec une assez bonne
précision par rapport aux valeurs expérimentales en utilisant une technique d’homogé-
néisation basée sur I'analyse par EF. Une approche multi-échelle a partir d'un VER nu-
mérique a été menée dans ce projet. Ce dernier est composé de fibres de verre distribuées
aléatoirement (avec une approche probabiliste) de diametre constant et d'une matrice
époxy incluant la présence d’'interphase au voisinage de chaque fibre.

Pour alimenter les données d’entrée propres au modele numérique, la démarche mise
en place a été de s’appuyer sur un maximum des valeurs expérimentales acquises, soit
dans le cadre du laboratoire (études antérieures), soit, le cas échéant, de la littérature. Par
exemple, I'épaisseur des interphases de 200 nm, le module d’élasticité moyen de 'inter-
phase sont obtenus a partir des mesures AFM acquises dans le cadre d'une étude précé-
dente [14, 113].

Trois parametres de 'interphase ont été étudiés : I'épaisseur, le module de Young et le
coefficient de Poisson. D’'une maniere générale, les propriétés d'un matériau composite
sollicité dans la direction transversale des fibres sont influencées par les propriétés des
interphases. Cet effet devient encore plus significatif avec I’augmentation de la fraction
volumique des fibres. En effet, cela implique que la quantité d’'interphase est plus impor-
tante dans la matrice. Pour le cas présent, la proportion de la matrice au voisinage des
fibres a une rigidité plus faible (mesure AFM [14]), d’ol1 la notion d’interphase souple.

Par conséquent, dans le modéle numérique, la valeur du module d’élasticité de la ma-
trice est supérieure a celle du module d’élasticité des interphases. Dans ce contexte, le
module d’élasticité du composite va augmenter avec la diminution de I'épaisseur de I'in-
terphase. De méme, une augmentation du module d’élasticité del'interphase va augmen-
ter le module d’élasticité du composite.

Pour résumer, si I'interphase représente une proportion significative de la matrice
(pourcentage volumique des fibres élevé ou grande épaisseur d’interphase par exemple),
une attention particuliere doit étre portée sur les propriétés introduites dans le modeéle
numérique. Dans le cas du module d’élasticité, ce travail montre que I'interphase ne peut
plus étre négligée compte tenu de son influence sur les propriétés macroscopiques. L'ab-
sence d'interphase dans les modeles conduit a une surestimation de la réponse numé-
rique du composite. En ce qui concerne le coefficient de Poisson, I’étude a montré que
son influence peut étre négligée, ce qui est couramment fait dans la littérature.

Méme dans le cadre tres simple d'un comportement linéaire élastique et méme en
considérant des éléments solides et homogenes, la région interphase joue un role tres im-
portant dans la prédiction du comportement global du composite. En effet, une amélio-
ration de 6,8% sur la prédiction du comportement mécanique du composite lors de la
prise en compte des interphases est observée.

Dans un seconde approche, 'interphase est prise en compte dans les modeles par
I'ajout d’éléments de type cohésif. Une valeur pour le parameétre de stabilisation numé-
rique, qui permet d’obtenir la convergence des calculs en implicite, est identifiée. Aucun
sens physique n’a pu étre donné a cette valeur, mais le choix correspond a la solution
moyenne de l'intervalle qui a été fixé pour I’étude de son influence (V=0,7).

Une loi de traction/séparation est choisie pour décrire le comportement des zones
cohésives. Ce modele de comportement est décrit par 3 variables indépendants qui tra-
duisent la partie sans endommagement controlée par la valeur de K, le seuil d’'initiation
de 'endommagement associé a la valeur de ¢° et I'évolution de la perte de rigidité des
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éléments liée au parametre G.. Une analyse avec des valeurs issues de la littérature est
faite et un écart de 40% est observé. C’est pourquoi, une optimisation paramétrique est
proposée. Dans ce cadre, pour que les valeurs expérimentales ou analytiques de référence
(celles proposées par Zhou et Mantic) puissent reproduire la réponse expérimentale de ce
projet, le parametre de rigidité K, doit étre douze fois plus grand que les valeurs classique-
ment trouvées dans la littérature.

Une étude paramétrique est dédiée a l'influence des parametres de la loi de trac-
tion/séparation. Le parameétre de rigidité de I'interphase apparait influent sur la réponse
numérique. En revanche, le parametre de résistance élastique a la traction a un impact
moins important sur la solution finale. Enfin, I'influence de I’énergie de rupture sera uni-
quement identifiable lors de I'ajout d'un modele de propagation de fissures pour la ma-
trice.

Avecl’analyse du champ de contraintes du micro-modéle, la localisation des contraintes
maximales est observée. L'absence des phénomenes comme I'endommagement de la ma-
trice et les critéres de ruptures pour la matrice ainsi que pour les interphases, ne permet
pas de faire une étude quantitative des résultats. Toutefois, les interphases sont les sites
préférentiels de concentration de contraintes et donc l'initiation de 'endommagement
peut étre attribuée a une décohésion dans l'interphase.

Les résultats présentés dans ce chapitre constatent que les futures approches micro-
mécaniques doivent inclure les interphases pour mieux prédire le comportement réel des
composites, spécialement lorsque la fraction volumique des fibres est élevée.
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Dans ce chapitre, deux études de cas sont proposées pour tester l'approche VER précé-
demment mise en place. L'objectif est de prédire le comportement des composites soumis a
un vieillissement naturel ou accéléré. Pour chaque cas, les propriétés des matériaux et les
résultats expérimentaux sont présentés. Ces informations seront prises en compte dans les
modeles numériques dans le but de s'‘approcher du comportement réel du composite.
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Ce chapitre propose a partir de deux études de cas préalablement traitées au labora-
toire, de tester 'approche VER mise en place pour ce travail afin de prédire le comporte-
ment des composites en vieillissement. Les matériaux mis en jeu seront des matrices de
type époxy renforcées par des fibres de verre. Les études retenues pour la simulation ont
été sélectionnées en fonction des données de caractérisation disponibles principalement
pour la partie interphase. Le premier cas traite d'un composite UD renforcé a 20% vol.
qui a subi un vieillissement naturel dans un environnement tropical. Le second cas traite
d’'un composite UD chargé a 50% vol. ayant subi un vieillissement accéléré en immersion.

5.1 FEtudede cas: vieillissement naturel d’un composite UD
20% vol.

Ce premier cas aborde la problématique de la durabilité des composites UD dans le
cadre d’'un vieillissement naturel sous environnement tropical. Les travaux expérimen-
taux ont été réalisés dans le cadre d'une theése en partenariat avec 'Université de Danang
au Vietnam.

5.1.1 Matériaux

La matrice du composite mis en ceuvre au laboratoire repose sur deux constituants
fournis par Sigma Aldrich : un pré-polymere de type DGEBA liquide (avec n = 0,13) asso-
cié a un durcisseur de type amine aliphatique (diéthylénetriamine — DETA avec une pu-
reté a 99%). Les renforts sont des fibres de verre E fournies par la société Owens Corning
Reinforcements sous forme de roving. Un ensimage simplifié a base d’agent couplant de
type y-AminoPropyltriéthoxySilane (y-APS) sans ajout de composants tels que les agents
filmogenes, les plastifiants ou les tensioactifs, a été retenu pour sa compatibilité avec la
matrice résineuse et surtout pour obtenir un composite "modele" en théorie plus simple
pour identifier les phénomenes mis en jeu a l'interphase.

Ainsi, des plaques unidirectionnelles de 2 mm d’épaisseur, contenant environ 20% vol.
de fibres, ont été obtenues par moulage aprés un cycle de cuisson (2 h a 60 °C, suivies de
2ha120°C, puis de 2 h a 140 °C) permettant d’obtenir une conversion maximale.

Les observations au MEB (figure 5.1) montrent la présence de défauts sous la forme
de porosités a I'échelle du micrometre (identifiée a 1,2% par mesure gravimétrique) et
une forte hétérogénéité de la distribution spatiale des fibres dans la matrice. Toutefois, la
figure 5.1b montre ’absence de décohésion entre la fibre et la matrice.

Des caractérisations aux échelles macroscopiques, par essai de flexion 3 points [114],
ont permis d’identifier les propriétés d’élasticité de la résine seule et du composite. Les
valeurs des modules d’élasticité sont regroupées dans le tableau 5.1. L'ajout d'un taux de
fibres de 20% vol. permet d’augmenter le module d’élasticité avec un gain de plus de 40%
par rapport a la résine seule. Une dispersion des valeurs expérimentales de I'ordre de 13%
pour la résine et 6% pour le composite est observée.

TABLEAU 5.1 — Propriétés mécaniques a I'état initial de la résine et du composite [11].

Module d’élasticité expérimental (MPa)
Résine t0 1423 + 192
Composite t0 2059 + 136
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Université du Sud Toulon Var ~ supradovp 220 K™ 30X EHT=1000kV WD=85mm  SE2

(a) (x30). (b) (x450).

FIGURE 5.1 - Images MEB du composite (sens transverse) a différentes échelles de grossissement
[11].

Les mesures par AFM ont permis de caractériser le voisinage des fibres et d’identifier
les propriétés mécaniques des zones d’interphases comme le montre la figure 5.2. Deux
zones ayant des propriétés d’élasticité bien différentes sont mises en évidence dans le
composite. Lorsque les mesures sont réalisées au voisinage des fibres, sur une distance
comprise entre 50 nm et 500 nm depuis 'interface, un module d’élasticité plus faible est
observé. Au-dela d’'une distance de 500 nm depuis l'interface, une valeur de module plus
forte est observée. Cette derniere traduit la rigidité du réseau de la matrice époxy mieux
réticulée loin de l'interface. Des valeurs moyennes égales a 1,9 GPa pour I'interphase et
3 GPa pour la matrice, seront prises pour les modélisations numériques. Lensemble des
données d’entrée utiles aux modeles numériques sont regroupées dans le tableau 5.2.
La valeur du module d’élasticité de la matrice mesurée par AFM correspond au double
de la valeur du module d’élasticité préalablement calculée lors des essais en flexion 3
points. Une discussion sur cette différence sera introduite lors de I'analyse des résultats
numeériques.
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FIGURE 5.2 — Evolution du module d’élasticité mesuré par AFM a différentes distances a partir de
la fibre -a I’état non vieilli-.
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TABLEAU 5.2 — Propriétés des constituants du composite utilisées dans les modeles numériques.

Matrice Fibres Interphase
En (GPa) vmm | Ef(GPa) Vi E;(GPa) Vi ej(nm)
t0 3* 0,4* | 72* | 0,25%** 1,9* | 0,4* | 500*

* Valeurs mesurées expérimentalement.
** Valeurs issues de la littérature.

5.1.2 Vieillissement naturel

Les matériaux décrits dans cette étude ont subi un vieillissement naturel de type tropi-
cal. Les échantillons ont été positionnés sur le site de 'Université de Danang au Vietnam.
La région est propice aux moussons avec un fort taux d’ensoleillement et de fortes pluvio-
métrie et humidité. L'énergie solaire moyenne annuelle a Danang est de I'ordre de 6400
MJ/ m? (pour une valeur moyenne d’environ 6000 MJ/ m? pour Toulon [115]). Par ailleurs,
le taux d’humidité relative moyen est de 82% + 4% et les valeurs moyennes en tempéra-
ture sont comprises entre T,,;, = 22,6 °C + 2,3 °C et T;;,4x = 29,8 °C + 3,6 °C. Pour minimi-
ser I'influence du vieillissement UV du composite, I'analyse a été réalisée sur des échan-
tillons prélevés suffisamment loin des faces exposées. La figure 5.3, décrit I'influence du
vieillissement de la face matricielle aprés 76 semaines d’exposition. Conformément a la
littérature, les propriétés décroient au cours du temps. Une perte d’environ 60% de la ri-
gidité initiale de la matrice est caractérisée par AFM. De plus, la zone d’interphase tend
a s’agrandir avec une augmentation d’environ le double de sa taille initiale. Les valeurs
introduites dans les modeéles numériques sont regroupées dans le tableau 5.3.
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FIGURE 5.3 — Evolution du module d’élasticité mesuré par AFM a différentes distances a partir de
la fibre -avant et apres vieillissement-.

5.1.3 Modélisation

Le VER développé pour étudier ce composite UD chargé a 20% en volume sera réalisé
a partir d'un unique arrangement des fibres. En effet, I'influence de la distribution peut
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TABLEAU 5.3 — Propriétés des constituants du composite a I’état vieilli utilisées dans les modeles
numériques.

Matrice Fibre Interphase
En (GPa) vmm | Ef(GPa) Vi E;(GPa) Vi ej(um)
t0 3* 0,4* | 72* | 0,25** ,9* | 04* | 05*
t76 1,2 % 0,4 ** 72 ** 0,25 ** 1,1* 0,4 ** 1*

* Valeurs mesurées expérimentalement.
** Valeurs issues de la littérature.

étre considérée comme négligeable pour les propriétés mécaniques (section 3.3.4). Les
CLreposent surla méthode KUBC en accord avec les travaux précédemment décrits dans
ce manuscrit. Un essai de traction simple est modélisé par un déplacement imposé sur le
VER.

La prise en compte du vieillissement est réalisée par I'introduction des propriétés dif-
férentes entre I'état initial (non vieilli) et I’état vieilli. Les propriétés de chaque constituant
(matrice, interphase, fibre) sont décrites dans le tableau 5.3. Une modification géomé-
trique de la taille de I'interphase (de 500 nm a 1 pm) impose la réalisation de deux modeéles
numériques, présentés a la figure 5.4. Le maillage a été construit a partir d’éléments qua-
drangulaires linéaires de maniere similaire aux modeles précédemment réalisées dans ce
projet.

FIGURE 5.4 — Modeles 2D V¢ =20%. A gauche, modele a I'état non vieilli. A droite modele aprés un
vieillissement naturel de 76 semaines.

Les simulations d’essais de traction a partir du VER permettent de déterminer un mo-
dule d’élasticité pour chacun des modeles considérés. Les résultats sont regroupés dans
le tableau 5.4. En introduisant dans le modele numérique la valeur obtenue expérimen-
talement par AFM loin de 'interface (i.e. 3 GPa), le module du composite calculé est 1é-
gerement inférieur a 5 GPa. Cette valeur surestime trés largement les valeurs obtenues
expérimentalement sur le composite par flexion 3 points (+ 140%). En revanche, en in-
troduisant la valeur mesurée sur les échantillons de résine seule (i.e. 1,4 GPa) par essai de
flexion 3 points, dans le modele numérique, une valeur de module pour le composite plus
proche de la valeur expérimentale est calculée (tableau 5.5). Un écart d’environ 20% est
alors identifié.

La littérature propose plusieurs modeles analytiques plus ou moins simples permet-
tant d’estimer 1’évolution du module d’élasticité d’'un matériau biphasé [105]. Ces mo-
deles ont été développés a partir des hypotheéses d'un comportement élastique et isotrope
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TABLEAU 5.4 — Module d’élasticité du composite a I’état initial et vieilli, obtenu expérimentalement
et numériquement (prise en compte de la valeur du module de la matrice par AFM dans le modele

numérique).
Module d’élasticité | Module d’élasticité | _
. ‘e Ecart (%)
expérimental (MPa) | numérique (MPa)
Composite t0 2059 4982 141%
Composite t76 2033 2078 2%

TABLEAU 5.5 — Module d’élasticité du composite a I'état initial, obtenu expérimentalement et nu-
mériquement (prise en compte de la valeur du module de la matrice par essai de flexion 3 points
dans le modele numérique).

Module d’élasticité
expérimental (MPa)

Module d’élasticité
numérique (MPa)

Ecart (%)

Composite t0

2059

2520

22%

pour chacune des phases. Le modele le plus connu et aussi le plus simple est le modele
de Voigt et Reuss [116, 117] qui représente respectivement un assemblage en série et en
paralléle (bornes de validité de la valeur du module d’élasticité). Le modele analytique de
Hashin et Shtrikman [118, 119, 120] permet un encadrement plus restrictif que le modéle
de Voigt et Reuss. Ce modele décrit le matériau comme 'assemblage de spheres homo-
thétiques, constituées d’'un noyau sphérique représentant une particule de rayon a, re-
couvert d'une enveloppe concentrique de rayon b, décrivant la matrice, de telle sorte que
la fraction volumique de particules soit égale a (%)3. Pour occuper tout I'espace, la dis-
tribution spatiale des particules est aléatoire et leurs diametres peuvent atteindre de tres
petites valeurs.

18

Il Borne inférieure
Il Borne supérieure I
----Module expérimental
----Module numérique

16+

14+

10

Hashin et Shtrikman

Voigt et Reuss

FIGURE 5.5 — Bornes de validité de la valeur du module de Young (prise en compte de la valeur du
module de la matrice par AFM dans les modeles analytiques).

En calculant le module de Young effectif pour le composite considéré dans cette sec-
tion avec comme valeur de matrice un module de 3 GPa (mesure par AFM), les valeurs
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analytiques des bornes inférieures de chaque modele surestiment fortement la valeur ex-
périmentale comme le montre la figure 5.5. En régle générale, en I'absence de défaut, il
est courant d’avoir des valeurs expérimentales comprise a minima entre les bornes su-
périeurs et inférieures du modele de Voigt et Reuss qui peuvent étre considérées comme
le domaine d’existence du matériau biphasé. Ces résultats, similaires aux résultats nu-
mériques convergent vers une valeur de module vraisemblablement surestimée pour la
matrice globale avec la mesure AFM.
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Voigt et Reuss Hashin et Shtrikman

FIGURE 5.6 — Bornes de validité de la valeur du module de Young (prise en compte de la valeur du
module de la matrice par essai de flexion 3 points dans les modeles analytiques).
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FIGURE 5.7 — Bornes de validité de la valeur du module de Young (prise en compte de la valeur du
module de la matrice vieillie par AFM dans les modeéles analytiques).

En introduisant dans les modeéles analytiques, la valeur de module mesurée sur les
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échantillons de résine seule (i.e. 1423 MPa), la réponse expérimentale est comprise dans
les bornes des deux modeles (figure 5.6). Il faut remarquer que dans cette partie analy-
tique, le module de I'interphase n’a pas été considéré. La prise en compte de cette valeur
doit permettre d’abaisser les valeurs des modeles analytiques sachant que la valeur du
module globale de la matrice est plus souple a cause de I'interphase.

Ces résultats mettent en évidence I'importance des caractérisations expérimentales
des lors qu’elles sont utilisées comme données d’entrée. Les valeurs obtenues par AFM
sont réalisées a des échelles nanométriques ne permettant pas de prendre en compte
des défauts aux échelles micro ou macroscopiques (voir figure 5.1a). L'essai de flexion 3
points, al'inverse, permet de caractériser globalement la rigidité pondérée par les défauts
présents dans la phase matricielle. Par ailleurs, il faut rappeler qu'une porosité de I'ordre
de 1,2% avait été déterminée expérimentalement. Ce taux de porosité joue également un
role prépondérant sur la valeur du module d’élasticité de la résine.

S, Mises
Max 2.

S, Mises
Max 1.

Min 1. Min 2.

(a) Module matrice = 3 GPa (mesure AFM) (b) Module matrice = 1,4 GPa (mesure flexion)

S, Mises
Max 3.

Min 3.

(c) Module matrice = 1,2 GPa (mesure AFM)

FIGURE 5.8 — Champ de contraintes locales (critere Mises) dans le composite a I’état initial (a) et
(b) et al’état vieilli (c).

N’ayant pas de valeurs expérimentales pour les échantillons de résines vieillies au-
dela de 32 semaines [34], les valeurs de module introduites dans les modeles numériques
reposent uniquement sur des mesures AFM du composite vieilli (i.e. 1,2 GPa). De la méme
maniére que précédemment, cette valeur de module de la matrice vieillie a été intro-
duite dans les différents modeéles analytiques et les valeurs de modules sont schémati-
sées a la figure 5.7. Les valeurs expérimentales sont comprises dans l'intervalle de Voigt
et Reuss ainsi que celui de H&S. Apres 76 semaines d’exposition au vieillissement natu-
rel, le module d’élasticité du composite calculé numériquement, de 'ordre de 2 GPa, est
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tres proche des valeurs mesurées expérimentalement. Le bon accord entre ces deux mo-
deles peut se justifier par I'état de dégradation avancé de la phase matricielle qui devient
prépondérant face aux défauts préexistants a I’état non vieilli.

Par ailleurs, I’état de contrainte présent dans les VER est décrit par les figures 5.8 et 5.9.
Dans la figure 5.8, les cartographies sont présentées avec des échelles en isovaleurs sans
quantifier I'intensité des contraintes dans le but d’'une analyse uniquement qualitative.
Une répartition du chemin de contraintes est similaire pour les 3 configurations. La va-
leur maximale est directement liée a 'arrangement des fibres indépendamment du degré
de vieillissement du composite. Toutefois, les intensités en contrainte different entre ces
3 modeles (max. 1, max. 2 et max. 3) en bon accord avec la rigidité matricielle considérée
pour chacun des modeles. Pour montrer 'influence du vieillissement sur les intensités
de contraintes (figure 5.9), I’échelle des isovaleurs a été bornée pour tous les modéles en
prenant comme référence I'échelle du modele a I’état non vieilli (figure 5.9a). En fonction
de la rigidité de la matrice considérée, I'état de contrainte évolue d'un facteur 2 en cohé-
rence avec |'écart des valeurs de module de la matrice prises en compte dans les différents
modeles.

(a) Module matrice = 3 GPa (mesure AFM) (b) Module matrice = 1,4 GPa (mesure flexion)

S, Mises
Echelle normsliséd
10
09220
0.8461
0.7602
06022
0.6153
05384

(c) Module matrice = 1,2 GPa (mesure AFM)

FIGURE 5.9 — Champ de contraintes locales (critere Mises) dans le composite a I’état initial (a) et
(b) et al’état vieilli (c) - échelle normalisée -.

5.1.4 Perspectives

De cette étude de cas, il apparait prépondérant d’améliorer la caractérisation des in-
terphases pour pouvoir améliorer et fiabiliser la prédiction des modeles numériques. Pour
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cela, la mise en ceuvre de matériaux modeles s’avere indispensable. Le laboratoire s’ins-
crit dans cette démarche dans le cadre d'une nouvelle thése initiée en 2018. L'idée est de
disposer de matériaux avec différents degrés de sous réticulation parfaitement controlés
et maitrisés. La caractérisation de ces systemes "modeles" a différentes échelles devrait
permettre d’améliorer d’'une part la compréhension des phénomeénes de vieillissement
dans les interphases et d’autre part de fournir les données d’entrée aux modeles numé-
riques permettant une meilleure description des interphases et de leur évolution dans le
temps.

L'approche VER utilisée dans le cadre de cette étude de cas a montré des écarts pou-
vant étre assez importants par rapport aux résultats expérimentaux. Ces écarts, peuvent
étre justifiés par la présence de défauts plus ou moins importants et mériteraient une
prise en compte dans les modéles numériques pour s’approcher du composite réel. Tou-
tefois, il faut rappeler que le composite mis en ceuvre a été fait au laboratoire avec des
moyens d’élaboration limités qui d'un point de vue industriel n’ont pas lieu d’exister. De
plus, I'évolution de la taille de I'interphase mériterait également d’étre prise en consi-
dération de maniere plus évolutive dans les modeles numériques pour améliorer le coté
prédictif. Nul doute que ce dernier point serait un atout pour une application industrielle
de I'outil VER dans le cadre de ce travail.

5.2 Ftudede cas: cinétique de diffusion d’un composite UD
50% vol.

La seconde étude de cas présentée dans ce chapitre traite de la simulation numérique
de la cinétique de diffusion d’'un composite UD. L'intégralité des travaux expérimentaux
ont été réalisés dans le cadre d'une thése en amont [7], menée au laboratoire en parte-
nariat avec des industriels. Le composite élaboré va subir un vieillissement accéléré en
immersion en accord avec les normes aéronautiques en vigueur.

5.2.1 Matériaux composites UD et propriétés initiales

Les matériaux choisis dans cette étude sont d’origine commerciale. Pour la phase ma-
tricielle, une résine époxy de type DGEBA (ARALDITE® LY556 - Ciba-Geigy) avec un dur-
cisseur de type polyamine aliphatique (XB3486 - Huntsman) a été retenue. Pour les ren-
forts du futur composite, des fibres de verre E (300 Tex, diametre = 15 um) avec un ensi-
mage commercial ont été utilisées.

Deux types de matériaux ont été mis en ceuvre dans cette étude, le premier est une
plaque de résine pure et le second une plaque de composite a matrice époxy renforcée
par des fibres de verre. Les plaques composites ont été réalisées par un procédé similaire
a 'enroulement filamentaire chez le partenaire industriel afin d’obtenir un composite
unidirectionnel avec un taux de fibres de 50% en volume. Des plaques de résine seule ont
été élaborées par moulage au laboratoire en suivant le cycle de cuisson préconisé par le
fournisseur et permettant d’atteindre des propriétés mécaniques optimales.

Lanalyse au MEB montre une dispersion des fibres dans le composite qui peut étre
considérée comme hétérogene avec des zones riches en fibres caractéristique des com-
posites UD [121]. A titre d’exemple, la figure 5.10, montre des zones renforcées a 60% vol.
(figure 5.10a) alors que d’autres zones ne contiennent qu’'un taux de fibre de 30% vol. (fi-
gure 5.10b). La teneur en porosité a également été mesurée et reste inférieure a 1% en
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volume. De plus, aucune décohésion a l'interface fibre/matrice n’a été constatée lors des
observations du composite.

AccV Spot Magn Det WD Exp p——— 100pm Acc.V Spot Maagn Det WD BExp |p———— 100pm
250 kV 5.0 250x BSE 100 1 26.0kV 5.0 250x BSE 100 1

(a) Zone a 60%. (b) Zone a 30%.

FIGURE 5.10 — Clichés MEB en contraste chimique du composite époxy-aliphatique [7].

Pour caractériser la présence d’'interphases dans le composite, la microanalyse ther-
mique (u-TA) a été utilisée. Une description détaillée de la technique est présentée a I’an-
nexe B. Des mesures locales sur les échantillons de résine pure ont montré des tempéra-
tures comprises entre 110 °C et 127 °C (zone délimitée par les pointillés rouges de la figure
5.11). Ces premieres valeurs montrent la dispersion des mesures locales par u-TA (supé-
rieure a 10%). Au voisinage de la fibre, la température de ramollissement T chute confor-
mément a la littérature [4]. Dés lors, la taille de I'interphase présente au voisinage des
fibres peut étre estimée sur une distance d’environ 10 um depuis l'interface fibre/matrice.
Dans cette zone matricielle, la température de ramollissement chute progressivement de
maniere quasi-linéaire entre 4 um et 10 um depuis l'interface. Cette chute s’accélere avec
une forte baisse entre 0 et 4 um de l'interface. Des résultats analogues ont été obtenus par
Mallarino [4] a partir de mesures en DMA sur un composite UD similaire.

150
140 - Interphase area Bulk area
11 e o . o
120 1 o | 5 © IBuk resin
1o+ ____r __ °8 8 0 a0 T v values _
S 100 - %o , 8-0-@ ©
— 90 100° g 8
= 801 079 §
70 100°© |
60'80 |
28 4@ High | Low modification
—|—>
P+
0 5 10 15 20

distance from monofilaments (um)

FIGURE 5.11 — Evolution de la température de ramollissement T de la matrice en fonction de la
distance a partir de I'interface de la fibre [12].
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5.2.2 Vieillissement accéléré en immersion

Les échantillons de composite et de résine de dimension 75x75x2 mm? ont été immer-
gés dans une eau dé-ionisée a 70 °C pendant une durée de 16 semaines conformément a
lanorme NF EN 2489 [122]. La prise en eau a été mesurée régulierement avec une balance
de précision Ohaus (+ 0,5 mg) et I'absorption d’eau a été reportée en fonction du temps.
Sur les 10 essais réalisés (conformément a la norme), une dispersion sur les mesures en
masse a été calculée comme inférieure a 2%.

Les résultats expérimentaux sont en bon accord avec le modele analytique de Fick
[123] aussi bien pour la résine seule que pour les composites unidirectionnels (figure
5.12). Le coefficient de diffusion calculé sur la résine seule est de 15x107!3 m?/s. Cette
valeur sera utilisée pour décrire le comportement de la matrice dans la modélisation. Par
ailleurs, le coefficient de diffusion obtenu est de 7.75x107'3 m?/s pour le composite.

2.5

= Résultat expérimental résine
Modele analytique Fick résine
» Résultat expérimental composite V,=50%

=
=)l

— Modele analytique Fick composite V;=50%

Absorption eau (%)

0.5

| | | | | | |
0 200 400 600 800 1000 1200 1400
Temps (h)

FIGURE 5.12 — Cinétique de prise en eau dans les échantillons de résines et de composites.

5.2.3 Modélisation

Un modele 2D maillé principalement avec des éléments quadrangulaires (7483 élé-
ments de type DC2D4 et 637 éléments de type DC2D3) est développé pour étudier un
composite UD avec un taux volumique de fibres de 50% en volume. Une taille globale
de maille de 1,5 um est utilisée en prenant comme référence des études précédemment
faites au laboratoire [13]. Une interphase de 4 um d’épaisseur, préalablement identifiée
par p-TA, est considérée dans les modeles (figure 5.13).

Les coefficients de diffusion ainsi que les masses a saturation d’eau utilisés pour les
modélisations concernant les fibres [14, 124] et la résine, sont regroupés dans le tableau
5.6.

Pour décrire la partie interphase dans les modeles, deux valeurs provenant de la litté-
rature seront considérées : une premiere valeur équivalente a 10 fois la valeur du coeffi-
cient de diffusion de la résine [125] et une deuxiéme 5 fois plus grande que le coefficient
de diffusion de la résine [12]. Le tableau 5.7 regroupe ces informations. Les valeurs de
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FIGURE 5.13 — Maillage global choisi, composite 2D V¢ = 50%.

TABLEAU 5.6 — Propriétés des matériaux pour modéliser la cinétique de diffusion.

D (m?/s) M; (%)
Résine | 15x10713 * 2,29 *
Fibres | 1x10730 ** 1x10730 **

* Valeurs mesurées expérimentalement.
** Valeurs issues de la littérature.

masse a saturation prises pour l'interphase sont égales a celles de la résine. Cette hypo-
thése contestable, repose sur I'absence de valeurs expérimentales pour cette zone. Une
valeur supérieure a celle de la résine pourrait étre envisagée dans le modele pour l'inter-
phase, justifiée par la sous-réticulation de son réseau [4].

TABLEAU 5.7 — Propriétés de I'interphase pour modéliser la cinétique de diffusion.

D (m?/s) | M(%)
Interphase [125] | 150x10713 ** | 2,29 *
Interphase [12] | 75x10713** | 2.29*
* Valeurs mesurées expérimentalement.
** Valeurs issues de la littérature.

Une premiere simulation basée sur les travaux de Tual [126] et en considérant un
échantillon de résine seule a été réalisée avec les CL décrites a la figure 5.14. Une bonne
corrélation entre les valeurs expérimentales et numériques est obtenue (figure 5.15). Une
analyse similaire a été réalisée sur le micro-modeéle composite (figure 5.16). Les résultats
obtenus a partir des deux valeurs d’'interphase mentionnées précédemment (i.e. 5 et 10
fois plus grandes que le coefficient de diffusion de la résine), montrent une surestima-
tion de la cinétique de diffusion. Dans le cadre des travaux de la littérature le composite
avait un arrangement préférentiel des fibres d'une part et ne présentait pas d’'interphase
d’autre part.

Pour améliorer la modélisation de la cinétique de diffusion dans un composite, le dé-
veloppement d'un outil d’homogénéisation pourrait étre pertinent de maniere similaire
a 'approche faite pour décrire le comportement mécanique au chapitre 3. Le plug-in
"Homtools" permet d’accéder au formalisme mathématique mettant en ceuvre les condi-
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FIGURE 5.14 — Conditions aux limites de la simulation de la diffusion de I’eau dans le VER.
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FIGURE 5.15 — Comparaison des résultats expérimentaux et numériques de cinétique de la prise
en eau dans la résine.

tions d’homogénéisation en mécanique des modeles numériques. En s’inspirant de cet
outil, une stratégie similaire devrait permettre de faciliter la mise en ceuvre des CL pour
I'utilisateur. Toutefois, par manque de temps, ce travail n'a pas pu étre réalisé dans ce
projet et devra donc étre effectué ultérieurement. La stratégie est illustrée a la figure 5.17
et le formalisme mathématique repose sur les équations 5.1 [17, 127, 128] olt le compor-
tement macroscopique effectif est représenté par le tenseur de gradients de concentra-
tions macroscopiques V. et le tenseur de flux macroscopiques j. A partir d'un VER, ce
comportement macroscopique peut étre retrouvé par les relations entre les gradients de
concentrations V. et les flux j propres au VER et son volume V.

_ 1 -1
Ve==] V.dV = — idV Nl
c V‘/\‘/ cd J vajd (5.1)
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FIGURE 5.16 — Comparaison des résultats expérimentaux et numériques de cinétique de la prise
en eau dans le composite.
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FIGURE 5.17 — Schéma de principe de 'homogénéisation pour modéliser la cinétique de diffusion.

5.3 Conclusion

Avec une approche de type VER, la simulation des phénomenes de durabilité des com-
posites a été considérée a partir de deux études de cas issues des travaux de thése anté-
rieurs menés au laboratoire. Les caractérisations expérimentales utilisées pour obtenir
des données d’entrée indispensables pour la construction des modéles numériques, sont
extraites de ces travaux.

Pour la premieére étude de cas, un composite avec une fraction volumique de 20% est
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modélisé a I'état initial (non vieilli) et a I'état vieilli (aprés 76 semaines de vieillissement
naturel de type tropical). Uapproche VER al’état initial considere deux valeurs différentes
du module d’élasticité pour la matrice du composite. Ces valeurs ont été obtenues en
utilisant deux techniques expérimentales différentes, par essai de flexion 3 points et par
AFM. Léchelle de caractérisation est donc trés différente, les essais de flexion 3 points
permettent de calculer un module associé a la macro-structure alors que les mesures par
AFM sont locales. C’est pourquoi les valeurs de ces deux mesures sont largement diffé-
rentes, d’ot1 I'intérét d’analyser le résultat numérique en prenant les deux configurations.
Un écart de 22% entre la réponse expérimentale du composite et la réponse numérique
avec le module de la résine calculé par l'essai de flexion, est obtenu. D’autre part, en
considérant le module de la matrice mesuré par AFM, un écart de 141% est identifié. En
effet, la mesure locale du module d’élasticité de la matrice, néglige complétement les dé-
fauts (précédemment observés au MEB) aux échelles supérieures comme par exemple,
les macro-porosités.

En I'absence de données expérimentales sur le module de la résine vieillie, les valeurs
de module introduites dans les modeles numériques reposent uniquement sur des me-
sures par AFM du composite vieilli. Un écart de seulement 2% est identifié. Le bon accord
entre ces deux modeles peut se justifier par I'état de dégradation de la phase matricielle
qui devient prépondérant devant les défauts préexistants.

La deuxieme étude de cas considere un composite chargé a 50% vol. et a comme ob-
jectif la validation du VER pour décrire la cinétique de diffusion de I'eau dans ce com-
posite. Une premieére approche basée sur des travaux issus de la littérature, a permis de
montrer une surestimation de la réponse numérique sur les valeurs expérimentales. Pour
améliorer la prédiction des modeles, le développement d'un outil d’homogénéisation si-
milaire a "Homtools" peut étre une alternative. Toutefois, cette validation n’a donc pas pu
étre menée jusqu’a son terme par un manque de temps pour développer cet outil dédié a
la diffusion et tout particulierement a la gestion automatique des CL.

Au final, ce chapitre a permis de montrer la robustesse du micro-modele développe-
ment dans cadre de ce travail de thése pour la partie comportement élastique. Les pistes
d’amélioration restent nombreuses et mériteraient une suite pour appréhender les évo-
lutions des tailles d’'interphases et de gradients de propriétés au cours du vieillissement
ainsi que les phénomenes de diffusion et 'endommagement. Le VER a permis également
un gain de temps significatif sur les calculs.
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« La recherche doit avant tout étre
un jeu et un plaisir »

Pierre Joliot

Les travaux menés dans le cadre de cette these contribuent a I’étude de I'influence
des interphases sur les propriétés mécaniques a I’échelle macroscopique d'un composite
fortement chargé (> a 50% en volume). L'étude, exclusivement numérique, a conduit au
développement de plusieurs outils facilitant la mise en ceuvre des micro-modeles. Pour
alimenter les micro-modeles, I'introduction de données issues d’études expérimentales a
été plébiscitée. Il faut rappeler que ce travail a été réalisé au sein d’'un laboratoire princi-
palement de physico-chimie qui dispose donc d’'un grand nombre de valeurs expérimen-
tales fiabilisées. De plus, une assez bonne compréhension des systémes époxy/fibres de
verre a été acquise sur ces dernieres années au laboratoire et tout particulierement sur les
interphases présentes dans ces matériaux.

La mise en ceuvre des composites a partir d'une matrice thermodurcissable et des
fibres ensimées, conduit a la présence d’interphases au voisinage de chaque fibre. Suivant
la formulation chimique de cet ensimage, cette interphase aura des propriétés plus ou
moins différentes de celles de la matrice et aura une taille plus ou moins grande dans
le composite. Caractériser cette interphase peut sembler étre un défit compte tenu des
dimensions nanométriques mises en jeu. Parmi ’ensemble des techniques disponibles,
I’AFM apparait intéressant pour caractériser ces zones au voisinage des fibres.

Le développement des modeles numériques pour les composites permet d’estimer les
propriétés de ces matériaux. Une grande majorité des modeles décrits dans la littérature
représente les composites sous la forme simplifiée d'une fibre et d'une matrice. Linter-
face est alors décrite simplement par un contact ou par l'introduction d’éléments cohé-
sifs. Cependant, en tout rigueur, il conviendrait de prendre en compte l'interphase dans
ces modeéles afin d’améliorer leurs prédictions. Par ailleurs, I'introduction des valeurs ex-
périmentales dans les modeles participe a cette amélioration.

Il ressort des travaux antérieurs menés au laboratoire que plusieurs méthodes de ca-
ractérisation a différentes échelles permettent soit de mettre en évidence la présence de
cette interphase, soit d’accéder aux propriétés de cette derniére. Ce volet expérimental est
essentiel pour la stratégie mise en place dans cette thése qui consiste a utiliser un maxi-
mum de données expérimentales dans les parametres numériques du micro-modele. De
la méme maniere, les résultats numériques seront confrontés au valeurs expérimentales
afin de mesurer la pertinence du micro-modele.

Le micro-modéle retenu dans ce travail repose sur les hypotheses d'un VER. Pour la
génération de sa géométrie, le développement d'un plug-in a permis de rendre accessible
I'opération pour un simple utilisateur d’ ABAQUS™ et donc de permettre une valorisation
industrielle de cet outil a tres court terme. Avant la mise en ceuvre de ce VER, une étude
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paramétrique a été souhaitée pour quantifier I'impact de chacun de ses parametres sur la
réponse numérique. Il en ressort que le ratio taille du VER/diametre des fibres, doit étre
supérieur a 8. Cette valeur est confirmée par la littérature et conduit bien souvent a I'uti-
lisation d’un ratio égal a 10. Par ailleurs, la distribution aléatoire des fibres et les CL ne
présentent pas une influence significative sur le comportement mécanique. Les résultats
numériques montrent une surestimation du module d’élasticité qui peut étre directement
imputée aux CL choisies qui par définition surestiment la réponse du modele. Pour amé-
liorer ces résultats, la prise en compte des interphases dans le VER est effectuée, dans une
premiere approche, par 'ajout d'une troisieme phase dans le modele. Dés lors, une as-
sez bonne précision du modele par rapport aux valeurs expérimentales est obtenue. Ces
résultats montrent bien une nouvelle fois que I'interphase, bien que de dimensions nano-
métriques impacte directement les propriétés macroscopiques du composite. Dans une
seconde approche, cette interphase est modélisée par des éléments cohésifs. Le choix des
parametres de I’élément cohésif a été réalisé a partir d'une identification inverse en se
basant sur la réponse expérimentale. Ces modéles montrent que les interphases sont les
sites préférentiels de concentration de contraintes et donc de 'initiation de 'endomma-
gement. L'ensemble des résultats présentés dans ce manuscrit convergent vers la néces-
sité d’'introduire les interphases dans les modeles au risque de perdre en précision de cal-
cul. Ce résultat est d’autant plus vrai que le taux de fibres est important. Comme attendu,
I’approche VER a permis un gain de temps significatif sur les calculs tout en conservant
une bonne précision du résultat numérique.

Dans une derniére partie, le VER mis en place dans ce travail a été utilisé sur deux
autres composites différents de par leurs teneurs en fibres mais également leurs ensi-
mages respectifs. Si des résultats satisfaisants ont été obtenus dans la premiere étude de
cas, la transposition du VER au phénomeéne de diffusion requiert la mise en place de CL
spécifiques qui n’ont pas pu étre réalisées dans le cadre de ce travail.

Au final, ce travail montre la bonne robustesse du modeéle VER développé pour la pré-
diction du comportement élastique. Les pistes d’amélioration sont nombreuses et méri-
teraient une suite pour appréhender les évolutions des tailles d’'interphases et des gra-
dients de propriétés au cours du vieillissement. De méme, les phénomeénes de diffusion
et’endommagement doivent étre introduits dans le VER afin d’élargir son spectre.
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Annexe A

Instructions pour les utilisateurs du
plug-in

Le plug-in a été développé en ABAQUS™ 6.11-PR3. Par conséquent et pour éviter de
probléemes de compatibilité au moment de son exécution, il est suggéré d’utiliser cette
meéme version. Quant al'interpréteur PYTHON™ intégré dans ABAQUS™, la version 2.7.13
est utilisée.

Linstallation est simple et intuitive :

— Le fichier doit étre décompressé dans abaqus_dir\abaqus_plugins, ol abaqus_-
dir estle directoire pére d’ ABAQUS™.

— Une fois qu’ABAQUS™ est ouvert, RVE for composites doit étre trouvé en cliquant
sur I'onglet Plug-ins.

D’autres emplacements que le directoire pére peuvent étre utilisés pour stocker le
plug-in. Dans ce cas, le chemin de ce directoire additionnel doit étre spécifié en se ser-
vant de I’environnement variable plugin_central_dir dans le fichier abaqus_v6.env.
Des instructions plus précises par rapport au stockage des fichiers des plug-ins peuvent
se trouver dans la section 81.6.1 de [8].

Grace au plug-in, les géométries des VER peuvent étre obtenues rapidement. Le ta-
bleau A.1 montre les temps de générations des géométries pour diverses fractions volu-
miques ainsi que pour quatre types de VER :

1. 2D sans interphase et avec des fibres a diametre constant.

2. 2D avec interphase et avec des fibres a diametre constant.

3. 2D sans interphase et avec des fibres a diametre aléatoire dans un intervalle.
4

. 3D sans interphase et avec des fibres a diametre constant.

Chaque valeur est une moyenne de trois temps différents de génération de géomé-
trie. La génération de géométrie la plus lente de toute cette analyse a pris 128 secondes.
Cependant, il est important de remarquer que toutes les configurations de VER possibles
n‘ont pas été testées (2D avec interphases et avec des fibres a diametre aléatoire dans
un intervalle, 3D avec interphase et avec des fibres a diametre constant, etc). De plus, le
temps requis pour effacer manuellement les intersections des interphases a été estimé en
effectuant cette opération sur trois VER différents avec une fraction volumique de 50%.
En moyenne, pas plus de 4 minutes sont nécessaires.



ANNEXE A. INSTRUCTIONS POUR LES UTILISATEURS DU PLUG-IN

TABLEAU A.1 — Temps de génération de la géométrie pour les différentes configurations de VER.

Temps de génération de la géométrie (s)
Vr (%) 2D 3D
1 2 3 4
5 1,053 | 0,93 1,15 2,15
10 0,90 | 1,38 1,16 2,48
15 1,07 | 0,87 | 1,22 2,99
20 0,90 | 0,92 1,28 3,48
25 1,13 1,30 1,55 2,96
30 1,2 1,2 1,75 3,57
35 1,3 1,56 | 1,79 4,24
40 1,64 1,79 1,8 5,46
45 2,59 | 4,48 | 6,75 8,84
50 60,76 | 90,03 | 44,92 40,79
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Annexe B

Microanalyse thermique (u-TA)

La microanalyse thermique (pu-TA) est une technique de caractérisation thermomé-
canique locale a I’échelle micrométrique de la surface du matériau. La technique est ba-
sée sur le principe que '’AFM en mode contact avec pour principale différence la na-
ture et la taille de la pointe (figure B.1a). En effet, la pointe conventionnelle d’AFM est
substituée par un filament thermorésistif de type Wollaston [129, 130, 131]. Les pointes
thermiques étant faites manuellement, une courbe d’étalonnage doit étre réalisée pour
chaque pointe. Comme toutes les techniques a des échelles de petite taille, la résolution
latérale est un parametre important. Cette résolution ne descend pas en dessous de 500
nm (figure B.1b) du fait de la taille de la sonde et de la zone thermiquement affectée lors
de la mesure [132].

AccV  Spot Magn Det WD —————— 200pm
500kV 30 108x SE 236 Thermal probe

Mirror

Wollaston

Wire \

Platinum /W V/
Filament

(@) Observation MEB de la pointe thermo- (b) Exemple de zone affectée thermiquement
résistive de la pu-TA [129]. lors d'une mesure locale [132].

FIGURE B.1 - Pointe thermo-résistive et zone affectée.

Le principe consiste a mettre en contact la pointe de p-TA avec la surface de 1'échan-
tillon et a caractériser en exercant une force sur cette derniere. Puis le chargement ther-
mique est réalisé soit par une source de chaleur localisée constante ou suivant une rampe.

I



ANNEXE B. MICROANALYSE THERMIQUE (p-TA)
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FIGURE B.2 — Schéma de principe de fonctionnement de la p-TA [12].

B.1 Mesures topographiques

Le mode en imagerie va permettre d’obtenir en méme temps des images en topogra-
phie et en cartographie des conductivités thermiques apparentes de la surface scannée
comme le montre les figures B.3 et B.4 [13]. Les variations de conductivités thermiques
locales de la surface imposent une régulation du courant a travers la sonde afin de main-
tenir la consigne en température. La cartographie a la figure B.3 illustre un exemple de
conductivité thermique apparente qu’il est possible d’obtenir sur un composite UD fibre
de verre/époxy avec 50% vol. de fibres. Les zones en jaune décrivent la forte conductivité
thermique du verre (i.e. la présence des fibres de verre) et les zones en marron celles d'une
conductivité plus faible (i.e. la matrice époxy).

FIGURE B.3 - Cartographie des conductivités thermiques apparentes mesurées par pu-TA sur un
composite UD chargé a 50% [13].

B.2 Mesures locales

Une fois la surface des échantillons scannée et suite a I'obtention de la cartographie
en conductivités apparentes (figure B.3), des mesures locales peuvent étre réalisées en
mesurant les températures de transitions de phases de I’échantillon en suivant le dépla-
cement vertical de la pointe (figure B.4). Dans ce cas, une rampe en température depuis
la température ambiante jusqu’a 250 °C avec une vitesse de 10 °C/s est appliquée pour
identifier cette température de ramollissement de la zone locale considérée [35].
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FIGURE B.4 — Exemple des évolutions de la température de ramollissement pour les mesures lo-
cales (1 a 6) réalisées sur un composite UD [14].

En connaissant la position de la sonde par rapport a I'interface fibre/matrice, il est
possible de tracer I’évolution de la température de ramollissement en fonction de la dis-
tance avec l'interface et ainsi de mettre en évidence une taille d’'interphase comme le
montre la figure B.5.
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FIGURE B.5 — Exemple de mesures locales dans la matrice du composite a différentes distances de
I'interface de la fibre [13].
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