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Résumé

Ce travail de these porte sur la caractérisation acoustique du comportement effectif de matériaux visco-
élastiques hétérogenes pour des applications a la furtivité sous-marine. Le composite étudié est constitué
d’un élastomere de polyuréthane, par définition souple et sensible aux variations de température, dans
lequel est ajouté une population de billes denses résonnantes réparties de maniere aléatoire mais controlée.
La premiere partie de la thése consiste a réaliser des mesures précises et répétables de la rhéologie du
polyuréthane en fonction de la fréquence dans la gamme 0,05 — 5,0 MHz, et de la température dans la
gamme 5 — 40 °C. L’identification de modeles visco-élastiques a dérivées fractionnaires est rendue possible
par 'application du principe d’équivalence temps-température sur la mesure des modules de cisaillement,
longitudinal et d’incompressibilité du polyuréthane. L’originalité de cette premiére partie réside notamment
dans la technique expérimentale employée pour mesurer le comportement des ondes de cisaillement dans des
matériaux aussi dissipatifs. La seconde partie de la thése présente d’une part le protocole de fabrication des
échantillons de polyuréthane chargés en billes, et d’autre part la caractérisation du nombre d’onde effectif
a différentes températures. L’accord satisfaisant entre la théorie de la diffusion multiple et les mesures
acoustiques en transmission permet de valider la prédiction du modele a différentes températures compte
tenu de la rhéologie de la matrice. La modélisation choisie pour décrire le comportement de la densité
effective est vérifiée a 'aide d’un code numérique développé au sein du laboratoire et validée par des mesures
de réflectivité. En perspective, les performances anéchoiques de ce composite sont optimisées aux fréquences

d’intérét pour les applications.

Abstract

This thesis deals with the acoustic characterization of the effective behaviour of heterogeneous visco-
elastic materials for underwater stealth applications. This composite consists of a polyurethane (PU) elasto-
mer, by definition flexible and sensitive to temperature variations, in which a population of dense resonant
beads is added in a random but controlled manner. The first part of the thesis consists in carrying out
precise and repeatable measurements of the rheology of PU as a function of frequency in the range 0.05—5.0
MHz, and of temperature in the range 5 — 40 °C. Fractional derivative visco-elastic models are identifed by
applying the time-temperature superposition principle to the measurement of PU’s shear, longitudinal and
bulk moduli. The originality of this first part lies in the experimental technique used to measure the beha-
viour of shear waves in such dissipative materials. The second part presents on the one hand the fabrication
protocol of the bead-filled PU samples, and on the other hand the characterization of the effective wave
number at different temperatures. The satisfactory agreement between the multiple scattering theory and
the transmission acoustic measurements allows to validate the prediction of the model at different tempe-
ratures taking into account the rheology of the matrix. The model chosen to describe the behaviour of the
effective density is verified using a numerical code developed in the laboratory and validated by reflectivity
measurements. In perspective, the anechoic performance of this composite is optimised at frequencies of

interest for underwater applications.
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Introduction générale

Furtivité et discrétion sous-marine

Ces dernieres années, la concurrence entre les pays pour obtenir ou maintenir leur sta-
tut de puissance navale mondiale conduit a une accélération de I'exploitation maritime. La
communauté scientifique est fortement sollicitée par les industriels pour le développement de
nouvelles technologies sous-marines toujours plus performantes. En particulier, les questions
de génération et de détection des ondes acoustiques dans 1’eau sont essentielles, que ce soit
pour des applications civiles ou militaires. Ces derniéres décennies, la technologie SONAR
(SOund NAvigation and Ranging) s’est imposée via le développement de systéemes de détec-
tion actifs et passifs. Ces appareils sont utilisés pour écouter la réflexion d’un signal émis
sur une cible (figure [1p), ou détecter uniquement le bruit rayonné par la cible dans l’envi-
ronnement (figure [Ip). Les systémes SONAR sont aujourd’hui sensibles & des événements
acoustiques de contenu fréquentiel trés bas, leur permettant de détecter des signaux qui se
sont propagés sur de tres grandes distances.

—_
—
émission -
soNAn allms (O - —3
actif passif
réflexion rayonnement ——————
~_

() (b)

Figure 1 — Tllustration du systéme de détection SONAR (a) actif et (b) passif.

Dans le contexte militaire, il est important qu’un navire de guerre soit le plus furtif et
discret possible. Deux concepts de revétements sont envisagés pour répondre a ces problé-
matiques. Le revétement anéchoique permet de minimiser la réflectivité d’un sous-marin et
donc d’accroitre sa furtivité. Le sous-marin ne peut alors pas étre détecté ni localisé par un
SONAR actif adverse (figure . Le revétement de masquage a pour objectif de minimiser
les émissions acoustiques rayonnées par la coque du sous-marin passif. En plus de développer
une machinerie et des hélices silencieuses, ce type de revétement favorise ainsi la discrétion
du navire (figure . Ces deux types de revétement doivent respecter certaines contraintes
quant a leur masse, épaisseur ou compressibilité. Les élastomeres sont des matériaux inté-
ressants pour ces applications puisqu’ils sont peu compressibles et possedent une impédance
acoustique similaire a celle de ’eau, favorisant par conséquent la transmission. Cependant, ce
matériau homogeéne n’est pas suffisamment atténuant aux fréquences des systemes SONAR
pour revétir a lui seul une coque de sous-marin.
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coque rigide coque vibrante

onde incidente

SONAR
actif

onde réfléchie

onde transmise
SONAR
passif

revétement anéchoique revétement de masquage
(a) (b)

Figure 2 — Illustrations de revétements utilisés pour (a) la furtivité et (b) la discrétion.

source

Matériaux pour I’acoustique sous-marine

Les revétements de sous-marins sont historiquement développés et utilisés depuis la se-
conde guerre mondiale pour accroitre leurs furtivité et discrétion. Le revétement Alberich
développé par Meyer et al. a ainsi été retrouvé sur ’épave du sous-marin allemand U-480
coulé durant la seconde guerre mondiale, qui fait de celui-ci le premier sous-marin furtif.
Ce matériau, présenté a la figure [3| est constitué d’une matrice en caoutchouc contenant un
assemblage périodique d’inclusions d’air cylindriques reposant sur la coque du sous-marin.
Les diameétres de ces cavités sont judicieusement choisis afin de maximiser 'absorption du
revétement sur la gamme de fréquences des systemes SONAR de I'époque.

Des populations de micro-inclusions sphériques contenant de l'air (micro-cavités) ou du
gaz (micro-ballons) réparties dans une matrice de polyuréthane sont aujourd’hui utilisées
comme revétement afin d’augmenter 'absorption et minimiser la réflexion des ondes. Pour
ajuster la densité apparente du sous-marin, des inclusions plus denses peuvent étre ajou-
tées. Ces populations de micro-inclusions étant particulierement petites devant les longueurs
d’ondes des systéemes SONAR, la diffusion des ondes par ces micro-inclusions a lieu dans
le régime de Rayleigh, ce qui rend peu efficaces ces revétements en terme d’absorption des
ondes acoustiques. De plus, Beretti et al. |2 montrent que les performances acoustiques de ce
matériau composite diminuent avec la profondeur d’immersion car ces inclusions ne tiennent
pas la forte pression hydrostatique.

Caoutchone — O O O O

_° o O
Inclusions <

Figure 3 — Figure extraite de |\ : (gauche) coupe transversale et vue de dessus d’une couche du
revétement Alberich. (droite) Photographie d’un reste de celui-ci retrouvé sur I’épave du U-480.
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Dans les années 2000, les métamatériaux ont ouvert la voie a de nombreuses stratégies
pour controler la propagation des ondes [4-6]. Parmi celles-ci, les matériaux localement réso-
nant présentent un intérét particulier pour 'acoustique sous-marine [7,8]. Ces matériaux sont
constitués de particules résonantes de taille inférieure a la longueur d’onde, enfouies aléatoi-
rement ou non dans une matrice. L’utilisation des résonances locales influence fortement la
propagation des ondes aux basses fréquences. En particulier, un fort contraste de compres-
sibilité ou de densité entre la matrice et les inclusions conduit a exciter respectivement les
modes monopolaire ou dipolaire de ces diffuseurs [9]. Dans leur travaux, Brunet et al. ont pu
altérer considérablement la propagation des ondes dans une solution fortement concentrée
de micro-billes poreuses en excitant a la fois leurs résonances monopolaire et dipolaire [10].
Deux types de résonateurs sont alors investigués : les résonateurs compressibles, tres efficaces
pour I'absorption acoustique, mais sensibles aux fortes pressions et les résonateurs denses,
suffisamment rigides pour résister aux fortes pressions.

1) Résonateurs compressibles

Distribution périodique de cavités cylindriques - Suite aux travaux de Meyer et al.
a la fin des années 1940 ainsi qu’a la découverte du revétement Alberich dans les années 1990,
de nombreuses études ont été menées pour mieux appréhender ses performances anéchoiques.
En particulier, Gaunaurd [11] et Lane [12] ont mis en évidence 'importance des modes mo-
nopolaire (dits de "respiration") et de paroi (dits "peau de tambour") des cavités cylindriques
sur I’absorption de ce revétement. En réalisant des mesures de transmission en immersion sur
des panneaux de polyuréthane contenant une répartition périodique (ou aléatoire) de cavités
cylindriques, Audoly [13] a discuté de la pertinence des modeéles d’homogénéisation pour dé-
crire le comportement effectif de tels composites. La modélisation analytique de ce systeme
n’étant pas triviale, les études numériques suscitent un intérét particulier. Le développe-
ment d’une méthode numérique basée sur les éléments finis ont permis a Hladky-Hennion et
al. [14] de retrouver les performances anéchoiques du revétement associées aux résonances
des cavités. Il est nécessaire de préciser que 'arrangement périodique des cavités dans ce
revétement n’a pas d’influence sur la propagation, et en particulier sur 'amortissement des
ondes aux fréquences des systéemes SONAR. On peut supposer que 'arrangement régulier de
ces diffuseurs présente uniquement un avantage au niveau de la fabrication.

Distribution périodique de bulles - Les cavités a géométrie sphérique, et en particulier
les bulles enfouies dans des liquides ou des solides visco-élastiques, ont également fait 1’objet
de nombreux travaux pour mieux comprendre les mécanismes d’absorption des ondes. Bien
que ces diffuseurs soient des résonateurs communs et dont la physique est aujourd’hui bien
connue, peu de travaux expérimentaux sont réalisés sur ces cavités puisqu’elles ne peuvent
pas étre maintenues immobiles. Dans leur travaux, Leroy et al. ont développé une technique
permettant d’emprisonner une population de bulles monodisperse dans un fluide a seuil et
ainsi réaliser des mesures ultrasonores autour de leur fréquence de résonance [15]. L’émer-
gence d’une technique de photo-litographie douce a permis a la méme équipe de réaliser des
mesures de transmission a travers un plan de cavités cylindriques réparties périodiquement
dans une matrice visco-élastique [16]. En exploitant la résonance de Minnaert et les effets liés
aux interférences dues a la périodicité des réseaux des écrans bulleux, les auteurs ont observé
que ’absorption des ondes est renforcée. Dans la continuité de ces travaux, la modélisation
de la réflectivité d’un tel systéme [17] a conduit I’équipe & optimiser les parameétres rhéolo-
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giques de la matrice de maniére a obtenir une absorption totale des ondes dans un unique
plan de bulles . Dans ce contexte, Thieury et al. ont cherché & optimiser la géomé-
trie de cylindres de sorte a accroitre les performances anéchoiques de plan bulleux a tres
basses fréquences. De cette facon, ils ont montré que des cavités cylindriques plates sont des
candidats plus pertinents que les bulles sphériques, en exploitant notamment la génération
d’ondes de cisaillement amorties dans la matrice visco-élastique (figure E[) Sharma et al.
ont également modélisé la transmission et la réflexion d’un réseau de bulles aplaties compte
tenu de la rhéologie complexe de la matrice.
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Figure 4 — Figure extraite de . Effet du rapport d’aspect sur la réflectivité de cavités cylindriques
enfouies dans une matrice visco-élastique reposant sur une paroi rigide.

Distribution aléatoire de billes poreuses - Des diffuseurs poreux sont également des
candidats intéressants pour les applications sous-marines. Dans leur travaux, Poupart et al.
ont réalisé des mesures ultrasonores dans des matériaux a matrice polyuréthane contenant
des populations de micro-billes poreuses d’élastomere réparties aléatoirement, mais fabriqués
suivant différentes techniques . Ils ont montré que 'amortissement des ondes est tres
fort a la résonance monopolaire de ces diffuseurs, notamment lorsque la distribution est
monodisperse et les tailles de porosités contrélées. Une technique innovante et moins cotiteuse
leur ont permis de générer une distribution polydisperse (par conséquent moins efficace),
mais présentant des performances anéchoiques plus intéressantes que celles des micro-ballons
actuellement utilisés pour les applications sous-marines (figure |5)).
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Figure 5 — Figures extraites de [21]. Gauche : atténuation effective d’échantillons contenant une
distribution de billes poreuses monodisperse (courbe noire) polydisperse (courbe rose) et pour un

échantillon contenant des micro-ballons (courbe verte). Droite : (E) et (F) : billes poreuses monodis-
perses par technique de micro-fluidique. (G) et (H) : billes poreuses polydisperses par double-émulsion.
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2) Résonateurs denses

Contrairement aux cavités, les inclusions denses présentent ’avantage de ne pas étre com-
pressibles et de supporter les fortes pressions en basse profondeur . Ce type de résonateur
est comparativement moins étudié dans la littérature, mais présente une résonance dipolaire
importante deés lors que le contraste de densité entre la particule et la matrice élastomeére
est important. Les mécanismes d’absorption sont corrélés a deux effets : la dissipation visco-
élastique de la matrice et les conversions d’ondes longitudinales en ondes transverses, ces
derniéres étant treés atténuées dans les élastomeres. L’importance de la résonance dipolaire
sur les conversions d’ondes est détaillée ultérieurement.

Distribution périodique de cylindres - Dans ses travaux de these, Pierre Méresse [3]
étudie numériquement plusieurs couches d’inclusions cylindriques en acier disposées pério-
diquement au sein d’une matrice visco-élastique de polyuréthane (figure |§[) L’intérét est de
combiner la résonance des inclusions avec les effets d’interférences liés a la périodicité du
systeme afin d’augmenter les performances anéchoiques et de masquage du revétement a tres
basses fréquences. L’échantillon fabriqué pour les expériences est présenté sur la figure[6] Afin
de limiter la réflectivité, Méresse propose de revétir les cylindres d’une gaine visco-élastique,
ayant pour but d’amortir 'onde longitudinale . Cependant, cela rend le composite plus
compressible, ce qui diminue ses performances. Plus récemment, Sharma et al. ont mis
en lumiere I'importance des conversions d’ondes sur ’absorption du méme systeme.

.'E'|||ﬁ!iml|h|||||||

Figure 6 — Figure extraite de : Photographies des échantillons de polyuréthane contenant un
arrangement périodique de tiges d’acier de 6 mm de diameétre.

Distribution aléatoire de sphéres - La conception et la fabrication d’échantillons a
bases de particules denses sont des tdches compliquées, du fait de la difficulté a insérer ce
type de particules dans la matrice. Les techniques mentionnées précédemment pour réaliser
des distributions aléatoires de particules poreuses ou de bulles dans une matrice ne sont ainsi
pas applicables. Toutefois, Kinra et al. ont proposé un protocole de fabrication par dé-
pots de couches successives de résine contenant des distributions aléatoires ou périodiques de
spheres. Ces auteurs se sont notamment intéressés a l’influence de la résonance d’une bille en
translation, prédite par Moon et Mow en 1970 sur les ondes longitudinales cohérentes [25].
En mesurant des temps de vol, ils ont pu accéder a la vitesse de phase de 'onde longitu-
dinale cohérente, qui présente une forte dispersion au voisinage de la résonance, mais pas a
I’atténuation.
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Cette résonance a été appliquée plus tard au contexte des revétements de sous-marin.
Des spheres de plomb enfouies dans une matrice polyuréthane ont ainsi été étudiées dans le
cadre des travaux de theése de Guillaume Lepert [26]. Les échantillons, créés également par
dépdt de couches successifs, contenaient une répartition homogene isotrope de particules,
vérifiée par traitement d’image. Des résultats extraits de la thése de Lepert sont présentés
sur la figure[7] Sur celle de gauche, des mesures en immersion du coefficient de transmission
de panneaux homogene et hétérogéne chargé en billes de plomb & 10 % sont confrontées au
modele de diffusion multiple de Waterman et Truell [27]. Les propriétés visco-élastiques de la
matrice implémentées dans le modele sont celles mesurées par DMA (de 'anglais Dynamic
Mechanical Analysis). Le modele représenté sur la figure de droite a été calculé avec les pa-
rametres visco-élastiques de la matrice mesurés par des méthodes ultrasonores. Bien que la
mesure d’ondes transverses par temps de vol employée présente des limites puisque le milieu
hote est tres atténuant, ’accord entre le modele et les mesures de transmission dans 1’échan-
tillon hétérogene est plus satisfaisant. La connaissance précise des ondes longitudinales et en
particulier des ondes transverses dans la matrice visco-élastique apparait comme un enjeu
fondamental pour prédire précisément la fréquence de résonance et le comportement effectif
du matériau composite.
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Figure 7 — Figures extraites de [26]. Comparaison entre un modele de diffusion multiple et des
mesures en immersion du coefficient de transmission d’une onde longitudinale ayant traversé un
échantillon de polyuréthane homogene et hétérogene. Les propriétés visco-élastiques de la matrice
implémentées dans le modele sont celles : (gauche) mesurées par DMA, (droite) par ultrasons.

Ces derniéres années, les travaux de I’équipe de recherche dans laquelle cette these a été
effectuée ont conduit a une compréhension fine des résonances dipolaires d’une bille dense
enfouie dans une matrice élastique. Duranteau et al. ont ainsi déterminé une expression ana-
lytique de la fréquence de résonance en translation de ce systéme ainsi que son facteur de
qualité, tous deux dépendant du contraste de densité entre la particule et la matrice envi-
ronnante [28]. Ces auteurs ont également montré que lorsqu’une onde incidente longitudinale
interagit avec une particule dense enfouie dans une matrice élastique (ou visco-élastique),
celle-ci est perturbée autour de sa position d’équilibre et mise en mouvement de translation
polarisé suivant la direction de propagation. La présence de la matrice élastique induit une
force de rappel impliquant la génération d’un cisaillement. A la résonance du systéme, ce



Introduction générale 17

phénomene de translation est amplifié, ainsi que la force de rappel et donc le cisaillement.
Si le matériau qui constitue la matrice est souple, la particule a plus de facilité a se mettre
en mouvement de translation, et ’énergie est d’autant plus dissipée. L’interaction de ’onde
plane longitudinale incidente avec la particule donne ainsi naissance & deux ondes diffusées :
une onde longitudinale et une onde transverse par conversion se propageant orthogonalement
a la direction de l'onde incidente dans la matrice visco-élastique (figure ) Du fait de la
forte dissipation des ondes de cisaillement par la matrice, celles-ci ne peuvent quasiment pas
se propager. Le phénomeéne de conversion est amplifié a la résonance donc I’onde cohérente
résultante est d’autant plus amortie (figure [8p).
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Figure 8 — (a) Mise en translation d’une sphére autour de sa position d’équilibre par I'interaction
d’une onde plane incidente L donnant naissance a deux ondes diffusées. (b) Amplitudes des ondes
diffusées a la résonance dipolaire en translation.

Dans la continuité de ces travaux, Alveréde Simon a effectué sa these a I'Institut d’Alem-
bert sur la modélisation et la caractérisation d’ondes transverses cohérentes dans des échan-
tillons d’époxy contenant des particules de carbure de tungsténe [29]. Il a notamment mis
au point un protocole de conception d’échantillons avec un controle de la répartition des
particules. Ce protocole est utilisé dans cette thése et est adapté au cas de matrice en poly-
uréthane. Les mesures d’ondes cohérentes on été effectuées a ’aide de la technique Sandwich,
développé au laboratoire. Cette technique s’est montrée tres efficace pour mesurer la réflexion
et la transmission d’ondes transverses par des échantillons hétérogenes. Elle apparait alors
comme un outil trés intéressant pour caractériser la réflectivité d’échantillons hétérogenes a
matrice polyuréthane.

Matrice polyuréthane

Le polyuréthane équipe déja de nombreux véhicules sous-marins pour plusieurs raisons. I1
possede des propriétés acoustiques similaires a celles de 'eau (impédance Zj ~ 1,5 MRayl),
impliquant une adaptation d’impédance quasi-parfaite, et par conséquent une transmission
(resp. réflexion) quasi-totale (resp. quasi-nulle) d’une onde incidente dans I’eau. Il est peu
compressible donc présente une bonne résistance aux fortes pressions hydrostatiques en basse
profondeur. Il est également utilisé pour sa bonne tenue au vieillissement et a la salinité de
I’eau de mer. Les élastomeres sont des matériaux visco-élastiques qui possédent, par défi-
nition, la capacité a dissiper de I’énergie si certaines contraintes ou déformations lui sont
appliquées. En particulier, son module de cisaillement présente une composante dissipative
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comparativement importante, ce qui est avantageux pour des problématiques d’absorption.

Ces derniéres années, de nombreuses études ont été menées afin de caractériser les per-
formances acoustiques de revétement hétérogenes pour les applications a la furtivité ou au
masquage des sous-marins a base de polyuréthane. Il apparait clairement que pour mieux ap-
préhender ces phénomenes de diffusion a la résonance dipolaire de particules, il est impératif
de connaitre précisément la rhéologie de ce matériau. Au dela des applications sous-marines,
la caractérisation des propriétés visco-élastiques des polymeres est importante pour de nom-
breux secteurs industriels, comme par exemples la tenue de collages dans I'industrie aéronau-
tique, la rhéologie de denrées dans 'industrie agroalimentaire ou encore la caractérisation
de milieux biologiques pour I'acoustique médicale. Si plusieurs techniques ultrasonores sont
efficaces pour accéder au module longitudinal de matériaux souples, le module de cisaillement
est beaucoup plus compliqué a mesurer. La méthode de I'incidence oblique en immersion est
généralement appliquée & des matériaux visco-élastiques peu dissipatifs [30]. La technique
de l'incidence rasante s’avere étre bon compromis pour les matériaux souples mais n’est pas
évidente a mettre en place [31]. Une technique développée par 1’équipe a permis de réaliser
des meures d’ondes de cisaillement dans des liquides visco-élastiques [32]. Celle-ci est basée
sur l'analyse des interférences constructives et destructives dans un milieu multi-couches et
semble étre la solution adéquate pour accéder au module de cisaillement des élastomeres qui
sont fortement dissipatifs aux fréquences ultrasonores [33]. Le polyuréthane appartient a la
famille des élastomeres thermodurcissables signifiant que ses propriétés visco-élastiques sont
sensibles aux variations de température, et impose de réaliser des mesures en environnement
controlé.

Objectifs et plan de la these

Ce projet de thése est financé par 1’Agence de I'Innovation de Défense de la Direction
Générale I’Armement et s’inscrit dans un contexte de furtivité des sous-marins de nouvelle
génération. L’objectif principal de la these est de modéliser, concevoir et dimensionner un
revétement anéchoique a matrice polyuréthane chargés en particules denses. La stratégie choi-
sie repose sur ’exploitation de la résonance dipolaire en translation de ce type de particules
pour amortir les ondes acoustiques, sans augmenter la réflectivité du matériau. Le travail
réalisé se divise en deux parties : la caractérisation précise des modules visco-élastiques du
polyuréthane sur une large gamme de fréquences ultrasonores en utilisant le principe d’équi-
valence Temps-Température et la fabrication et la caractérisation d’échantillons hétérogenes
aux fréquences ultrasonores.

Ce manuscrit de thése est structuré en quatre chapitres. La caractérisation du module lon-
gitudinal d’échantillons de polyuréthane est menée dans le chapitre [l Les mesures reposent
sur la détermination expérimentale de la transmission d’ondes longitudinales se propageant
en incidence normale au travers d’échantillons épais immergés dans un bain contrélé en tem-
pérature. Le chapitre [2| décrit la procédure expérimentale mise en place pour caractériser
précisément le comportement des ondes transverses se propageant dans des échantillons de
polyuréthane fins. La technique "Sandwich', récemment développée dans le cadre des travaux
de I’équipe, est adaptée a la mesure du module de cisaillement dans des échantillons fins de
polyuréthane. Des tests de répétabilité sont menés et le suivi de la cinétique de polymé-
risation est rendu possible. L’application du principe d’équivalence temps-température aux
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mesures des modules visco-élastiques réalisés aux précédents chapitres est présentée dans le
chapitre [3] Cet outil conduit & évaluer le comportement de chacun de ces modules sur une
gamme de fréquences bien plus grande que la gamme initialement investiguée par des opé-
rations d’homothéties par rapport a une température de référence commune. Des modeles
rhéologiques a dérivées fractionnaires sont ensuite appliqués et décrivent avec précision le
comportement dynamique de ces modules. Le dernier chapitre s’intéresse a la caractérisation
par onde longitudinale d’échantillons de polyuréthane contenant une distribution aléatoire de
spheres d’acier. Les échantillons sont fabriqués selon un protocole destiné a contréler rigou-
reusement la répartition des billes. Des mesures en réflexion et en transmission sont réalisées
et confrontées, d’une part a des modeles basés sur la théorie de la diffusion multiple et d’autre
part au code de calcul MuScat qui permet de simuler de maniére exacte 'interaction d’onde
acoustique avec une distribution de billes. Les modeéles sont ensuite utilisés pour transposer
les résultats aux fréquences d’intérét pour la furtivité sous-marine.






Chapitre 1

Mesure d’onde longitudinale dans un
polyuréthane
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Introduction

En élasticité linéaire, un solide homogene isotrope est défini par sa masse volumique p et
par deux parametres élastiques caractérisés couramment par le module d’Young E et le coef-
ficient de Poisson v, ou bien ses coefficients de Lamé A et u. Les modules d’incompressibilité
K et de cisaillement G sont également utilisés et représentent respectivement la résistance
du matériau au changement de volume sous l'effet d’'une compression hydrostatique et sa
résistance au changement de forme. Ils sont donnés par :

2 E E

3 3(1—2v)’ (1.1)

L’équation vectorielle de Lamé-Navier régissant le comportement dynamique d’un solide
isotrope peut se découpler en deux équations de Helmholtz gouvernant respectivement la
propagation des ondes élastiques longitudinale (L) et transverse (T') [34]. Ainsi, les nombres
d’ondes longitudinale k;, et transverse kp sont reliés aux parametres élastiques tels que :

kL:w\/ﬁ, et kT:w\/g. (1.2)

avec M = K + 4/3G le module acoustique longitudinal, et w = 27f la fréquence angulaire
de 'onde.

Dans le domaine des fréquences ultrasonores, de nombreux matériaux comme les poly-
meres ou les résines ne peuvent plus étre considérés comme purement élastique et les pertes
par dissipation visco-élastique doivent étre prises en compte. Par conséquent, les parameétres
élastiques réels définis ci-dessus sont des quantités complexes, ainsi que les nombres d’ondes
longitudinal et transverse qui se mettent sous la forme

kr = b iar, avec I =LouT, (1.3)
Cr

ou cy est la vitesse de phase et aj est I'atténuation de ’onde de nature 1.

L’équivalence entre les relations et montre l'intérét de réaliser des mesures
d’ondes acoustiques pour caractériser la dynamique des modules visco-élastiques de maté-
riaux dissipatifs & hautes fréquences ultrasonore [35]. Dans ce chapitre, nous nous intéressons
uniquement a caractériser les propriétés acoustiques longitudinales d’un matériau qui est
fortement dissipatif aux fréquences ultrasonores.

Pour mesurer les propriétés longitudinales de tels matériaux, il existe des méthodes tem-
porelles ou spectrales rassemblant chacune un grand nombre de différentes techniques. Ce-
pendant, si le matériau sondé est trop atténuant et dispersif, les signaux sont excessivement
atténués et déformés. Ainsi, il faut extraire de I'information large en fréquences et les mé-
thodes chronométriques ne peuvent pas s’appliquer. C’est pourquoi seuls les méthodes de
mesure spectrales sont retenues ici car elles présentent 'avantage d’accéder a une informa-
tion fréquentielle sur I’ensemble de la bande passante des transducteurs utilisés. Celles-ci
reposent sur la comparaison entre un spectre d’un écho ou d’une succession d’échos transmis
et réfléchis aux interfaces de I’échantillon au spectre d’un signal de référence. Suivant que
les échos soient séparables ou non, différentes méthodes spectrales détaillées ci-apres sont
appliquées.
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La vitesse de phase et I’atténuation des ondes L sont couramment mesurées dans de tels
matériaux en immergeant un échantillon a faces paralléles dans l'eau, et en analysant un
signal acoustique qui a traversé ou qui a été réfléchi par celui-ci. Du point de vue expérimen-
tal, ’échantillon doit étre positionné de maniere orthogonale & une onde plane incidente dans
Ieau afin d’éviter la génération d’ondes T' dans le matériau, et par conséquent maximiser
I’amplitude de 'onde L. De plus, une attention particuliére est portée a I’épaisseur de 1’échan-
tillon sondé. En effet, comme illustré sur la figure des méthodes spectrales différentes
sont appliquées selon 1'épaisseur du matériau sondé en comparaison aux longueurs d’ondes
employées. Si I’échantillon est suffisamment épais devant ces longueurs d’ondes, alors il est
possible de fenétrer les différents échos se propageant au sein de celui-ci et la technique de la
différence de phase [36H38]| est applicable. Cette méthode est adaptée a toutes sortes de maté-
riaux qu’ils soient dispersifs et atténuants, homogeénes ou hétérogenes [39-41]. Au contraire,
si I’échantillon possede une épaisseur comparable ou inférieure aux longueurs d’ondes A, le
signal regu consiste en un recouvrement des échos. De cette fagon, il convient d’utiliser une
méthode basée sur la prise en compte de tous les échos se propageant dans le matériau,
afin d’extraire ses propriétés acoustiques en tenant compte des interférences constructives et
destructives pouvant apparaitre [42}43].

Signal émis Signal regu

h > A : séparation des échos

b
échantillons ~—
d'épaisseur h

e

h ~ A : échos confondus

Figure 1.1 — Illustration du comportement des différents échos lorsque une onde incidente est trans-
mise au travers d’un échantillon d’épaisseur comparable a la longueur d’onde, ou suffisamment grande
devant celle-ci.

La caractérisation acoustique longitudinale de matériaux atténuants a fait 'objet de nom-
breuses études expérimentales et théoriques depuis des décennies. Dans ses travaux, Wu [30]
mesure la vitesse de phase et 'atténuation des ondes longitudinales et transverses transmises
au travers des échantillons de polyéthyléne et de plexiglass a des fréquences ultrasonores com-
prises entre 1 — 10 MHz en utilisant la différence de phase. Plus tard, Szabo [44] modélise le
mécanisme d’absorption des ondes L et T par des lois de puissance non entieres en fréquence
et vérifie cette prédiction en reprenant les données expérimentales de Wu. Par ailleurs, Mott
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et al |45] appliquent la méme méthode de mesure spectrale pour extraire la vitesse de phase
d’ondes L dans un milieu souple, mais a des fréquences en dessous de 100 kHz. A basses
fréquences ultrasonores, la vitesse de phase ne semble pas correctement mesurée a cause
des effets de diffraction importants et I'atténuation est trop faible pour étre correctement
évaluée. Par conséquent, les auteurs utilisent les relations de Kramers-Kronig [46] afin d’ob-
tenir 'atténuation des ondes en fonction de la vitesse mesurée par différence de phase [47].
Cependant, cette méthode nécessite de fixer des bornes d’intégration de maniere arbitraire,
ce qui est une limitation. Certains auteurs étendent la technique de la différence de phase
a lanalyse de la réflexion en plus de la transmission afin d’extraire la masse volumique de
matériaux [48,49]. Néanmoins, la mesure de la réflexion est encore plus critique que celle
de la transmission vis-a-vis de la reproductibilité du positionnement et de 'orientation de
I’échantillon par rapport aux transducteurs, ce qui peut devenir rédhibitoire & hautes fré-
quences ultrasonores. De maniére générale, mesurer la réflexion d’une onde sur un matériau
immergé ou celle d’un signal de référence n’est pas aisé. Récemment, les travaux de I’équipe
ont conduit a élaborer un dispositif de mesure reproductible qui s’avere étre une alternative
originale & ces questions de positionnement [32,50].

Dans le contexte de la these, nous cherchons a caractériser les propriétés acoustiques
longitudinales d’un élastomere de polyuréthane (PU) sur une plage de fréquences comprises
entre 500 kHz et 5 MHz, ainsi que des températures allant de 5 °C & 40 °C. Sur ces gammes
de fréquences et de températures, le PU possede une impédance acoustique longitudinale
similaire & celle de I'eau (pcr, ~ 1,5 MRayl) a 5 % pres, et est peu atténuant (apA ~ 0,01).
C’est pourquoi les réflexions aux interfaces eau-PU et PU-eau, ainsi que les multiples allers-
retours des ondes longitudinales se propageant au sein des échantillons étudiés peuvent étre
négligés sans risques. Ainsi, les échos transmis sont séparables et la méthode de la différence
de phase est privilégiée.

Ce chapitre présente le banc expérimental qui a été développé dans le but d’extraire la vi-
tesse de phase ¢y, et I'atténuation oy, des ondes longitudinales du PU en utilisant la technique
de la différence de phase. Cette méthode étant sensible a la mesure des parametres acous-
tiques du milieu hote (po, ko) et au parallélisme de I’échantillon, une attention particuliere
est portée au contrdle de ces parametres. De plus, un circuit de régulation de température
est ajouté au banc afin de mesurer les propriétés acoustiques du matériau en fonction de la
température. Ces mesures permettront d’accéder au comportement dynamique du module
longitudinale M du PU pour appliquer le principe d’équivalence temps-température dans le
chapitre

1.1 Dispositif expérimental et protocole d’acquisition

Le dispositif présenté ici est principalement développé dans le but de réaliser des mesures
précises de transmission d’ondes planes longitudinales se propageant en incidence normale
au travers des échantillons visco-élastique immergés dans I'eau a différentes températures. La
température peut influer de maniere notable sur la plupart des grandeurs physiques entrant
en jeu dans la technique de la différence de phase. C’est pourquoi il est nécessaire de prendre
de nombreuses précautions expérimentales en amont de la mesure.
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1.1.1 Banc de mesure a température controlée

Une photo du dispositif de mesure est présentée sur la figure Deux transducteurs
identiques, de surface émettrice de diametre 2a, et de fréquence centrale f. sont placés pa-
rallelement & un échantillon de PU. Celui-ci est fixé dans un support en plexiglas et immergé
dans une cuve de dimensions 900 x 400 x 360 mm. Ces dimensions ont été choisies suffisam-
ment grandes devant les longueurs d’ondes de travail de facon a ce que les réflexions sur les
parois n’interferent pas avec les mesures directes en transmission ou réflexion.

Comme la technique de mesure choisie ici repose sur un modele d’onde plane en incidence
normale, le réglage de la position des transducteurs dans I'espace devient déterminant. De
cette fagon, deux transducteurs piézoélectriques a immersion identiques sont montés sur des
goniometres et des platines de translation manuelles. Ceci permet de les aligner face a face
avec précision le long de I'axe de propagation en utilisant un niveau a bulle dans un pre-
mier temps puis un oscilloscope permettant de maximiser 'amplitude de 'onde regue. Une
fois que I'amplitude et le temps d’arrivée de 'onde sont suffisamment stabilisés, le porte-
échantillon est placé entre les deux transducteurs. Afin d’orienter correctement 1’échantillon
de sorte que ses faces soient bien paralleles a celles des transducteurs, le protocole d’aligne-
ment est répété en réglant uniquement les mécanismes angulaires et de translation montés
sur le porte-échantillon. Ces précautions permettent d’éclairer 1’échantillon strictement en
incidence normale.

Figure 1.2 — Photo du dispositif expérimental pour mesurer la transmission en incidence normale a
température controlée. La paire de transducteur montés ici a une fréquence centrale de 0,25 MHz.

Les photos du banc de mesure et du systéme de régulation sont présentées sur la figure
La cuve est calfeutrée par un revétement en polystyrene afin de limiter les échanges ther-
miques avec 'extérieur et un circuit de régulation thermique en cuivre est ajouté au fond de
celle-ci pour réaliser des mesures a des températures controlées comprises entre 5°C et 45°C.
Sauf pendant les courts intervalles des mesures acoustiques, 1’eau est constamment agitée
avec une pompe d’aquarium afin d’éviter une stratification de la densité de ’eau au dessus
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de I’échangeur de chaleur du circuit de régulation thermique. La mesure de la température
du bassin est réalisée a ’aide d’un thermometre a résistance de platine. A I’échelle du temps
nécessaire pour réaliser une série de mesures a une température donnée, les fluctuations de
la résistance sont de I'ordre de quelques mf) ce qui conduit & une incertitude de mesure de
la température de 'ordre de 67" ~ 0,05 °C.

Temperaturg
control

regufdrf
System Out

Out

polystyrene
caulking

Figure 1.3 — (a) Photo du banc de mesure calfeutré par un revétement de polystyréne et ajout d'un
contrdle en température. (b) Zoom sur le circuit de régulation de la température ajouté au fond.

Le transducteur émetteur est alimenté en impulsions produites par un appareil générateur-
récepteur d’impulsions de type Olympus PR5072, répétées périodiquement & une fréquence
de 100 Hz. Les signaux de tension détectés par le transducteur récepteur sont acquis et nu-
mérisés avec une résolution de 14 bits & une fréquence d’échantillonnage f. = 400 MHz et
moyennés sur 1000 acquisitions de sorte a obtenir un rapport signal sur bruit suffisant. Par
exemple, la détection d’un signal acoustique émis dans l’eau par un transducteur piézoélec-
trique de fréquence centrale f. = 2,25 MHz est représenté sur la figure Ce signal, noté
So(t), s’est propagé dans le bassin & une température de 15 °C en l'absence d’échantillon.
Le rapport signal & bruit du spectre du signal est supérieur a 60 dB et met en évidence la
qualité de la chaine d’acquisition utilisée.

0
1.0 —_— So(t) go(f)
= o)
< 03 Z 201
< o
Z 00 E
2 Z
S 05 & —401
< <
~1.01
T T T T T —60 T T T T T
114 116 118 120 122 O 1 2 3 4 5 6
(b) t (us) (b) f (MHz)

Figure 1.4 — (a) Acquisition du signal transmis dans 1’eau en absence d’échantillon. (b) Spectre de

ce signal.
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1.1.2 Fabrication et caractéristiques des échantillons

Les échantillons de PU utilisés pour cette étude sont fabriqués en solidifiant un mélange
de résine et de durcisseur qui sont respectivement du polyol et de l'isocyanate de la marque
Sika et de type UR-3440. Les proportions de mélange de chacun des composants sont in-
diquées par le constructeur. Une fois que les deux polymeres sont mélangés, la solution est
immédiatement dégazée a température ambiante sous une cloche a ’aide d’une pompe a vide
de fagon & extraire les bulles d’air. La figure [I.5] présente les différentes étapes du mélange et
montre la nécessité de le dégazer. Ensuite, celui-ci est coulé dans un moule a section circulaire
a épaisseur variable et placé dans une étuve a température contrélée. Selon la documentation
fournie par le constructeur, la réticulation du PU conduisant a sa solidification, est réalisée
en 4 heures a 80 °C, ou bien a environ 6 jours a température ambiante. La premiére option
est retenue pour des raisons évidentes et est réalisée dans une étuve.

(b)

Figure 1.5 — (a) Le durcisseur puis la résine de couleur ambrée sont coulés dans le bécher dans les
proportions indiquées par pesée. (b) Les deux polyméres sont mélangés & l'aide d’une spatule mais
beaucoup de bulles sont présentes. (¢) Le mélange est dégazé dans le but d’extraire toutes les bulles.

Appliquer la méthode de la différence de phase pour extraire les propriétés acoustiques
du PU nécessite de connaitre certains parametres physiques des échantillons en amont. En
effet, les propriétés mécaniques des élastomeres étant par définition sensibles aux variations
de températures, I’épaisseur et la masse volumique des échantillons & sonder doivent étre
connues précisément a la température de mesure. Par exemple, pour un échantillon de PU
solidifié de masse m = (138,058 & 0,001) g mesurée a la balance électronique de résolution
1 mg, d’épaisseur moyenne h(7T,) = (10,37 £ 0,03) mm et de diameétre moyen D(T,) =
(129,10 £ 0,13) mm mesurés au pied a coulisse de résolution 0,02 mm & une température
ambiante T, = (19,2 4+ 1,0) °C, la masse volumique moyenne est p(T,) = (1018 £ 5) kg.m 3.
Afin de tenir compte des dilatations que subit 1’échantillon de PU lors des variations de
température, la valeur du coefficient de dilatation thermique linéaire x du PU est utilisé,
défini comme

1dL 1d
=T ou bien 3k = —;é (1.4)

ou L et une longueur caractéristique du spécimen et p sa masse volumique.

K
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La valeur donnée par le constructeur est x = 2,60 x 107%* K1, a priori valide pour une
gamme de température allant de 0 °C a 40 °C, et mesuré avec la norme ISO 11359 spécifiant
une méthode d’essai thermodilatométrique. Calculer les variations d’épaisseur et de masse
volumique d’un échantillon en fonction de la température revient donc a utiliser les relations
suivantes qui résultent des équations (|1.4]) :

=
3
I

h(Ta) [1+ £ (T = Ta)],

(1.5)
p(T) = p(Ta) [1 -3k (T - Ta)] s

ou T est la température a laquelle est réalisée la mesure. La propagation des incertitudes sur
les mesures de T', T,,, h(T,) et p(T,) conduit & déterminer les incertitudes associées suivantes :

Oh(T) ~ 0,04 mm,

Sp(T) ~ 6 kg VT € [5,0 — 40,0] °C. (1.6)

Le constructeur fournit également une valeur de la masse volumique de p. = 1020 kg.m =3

a 23 °C, mesurée avec la norme ISO 2781 spécifiant une méthode de mesure par poussée
d’Archimede. En corrigeant cette donnée compte tenu des dilatations a la température T, et
des incertitudes de mesure, la valeur donnée par le constructeur p.(7,) = (1023 + 6) kg.m >
est en accord avec la mesure réalisée ici.

1.2 Propriétés acoustiques de ’eau

Puisque la méthode de la différence de phase est appliquée et que le signal de référence
choisi est celui correspondant a l'onde qui s’est propagée uniquement dans ’eau, il est es-
sentiel de connaltre les propriétés acoustiques de ’eau. Pour cela, un moteur a translation
de pas micrométrique a été ajouté au banc expérimental de sorte a translater précisément
I’émetteur ou le récepteur suivant ’axe de propagation de ’onde longitudinale. La haute
résolution fréquentielle de la carte d’acquisition combinée a la précision du moteur donne ac-
cés a une estimation précise de la vitesse des ondes longitudinale dans I'eau pour différentes
températures.

1.2.1 Vitesse du son c¢;

La vitesse de propagation de ’onde longitudinale dans ’eau ¢y est déterminée avec pré-
cision avant chaque mesure de transmission. Il s’agit de déplacer ’émetteur a ’aide d’une
platine de translation motorisée et mesurer la pente de la variation linéaire du temps de vol
7 de I'impulsion dans ’eau en fonction de la distance émetteur-récepteur z. L’eau est consi-
dérée comme un milieu non dispersif pour les ondes de compression. Cette approximation
conduit & considérer que la vitesse de groupe est égale & la vitesse de phase. Ainsi, la mesure
du temps de vol est réalisée en détectant les maxima d’amplitude de I’enveloppe du signal
recu a chaque position émetteur-récepteur. Les signaux détectés a la position initiale zy et
une position arbitraire z;, sont représentés sur la figure pour une température de 15 °C.
L’enveloppe, c’est-a-dire le module de la transformée de Hilbert, de ces deux signaux et leur
maximum sont également représentés. La figure [1.6b représente 1’évolution de la distance
Az = z; — zg en fonction du décalage des temps d’arrivés AT = 7; — 79. La distance Az varie
linéairement avec A7. L’extraction de la pente, correspondant & la vitesse de propagation c¢g
des ondes longitudinales dans 1'eau, est réalisée numériquement.
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Figure 1.6 — (a) Signaux regus s’étant propagés dans l'eau a deux distances différentes et extraction
des temps d’arrivée du maxima d’amplitude de leur enveloppe. (b) Meilleure approximation linéaire
de la variation de la distance émetteur-récepteur Az en fonction de la variation du temps d’arrivée
AT permettant d’extraire cg.

L’estimateur de 'incertitude dcg associée a la détermination de cg est :

N
[z — (comi + 20)]?

N

— 1

Sco = | =L ~ , avec T = N ZTZ'. (1.7)
i=1

NY (r—7)

=1

La valeur de dcg est de I'ordre de 1 % dans la gamme de température d’intérét. Cette for-
mule sera appliquée pour déterminer 'incertitude da associée & n’importe qu’elle régression
linéaire de type y = ax + b.

La dépendance en température de ¢y est tracée sur la figure pour deux séries de
mesures différentes réalisées a des instants différents. Précisons que I'eau du bassin n’a pas
été changée entre ces deux séries. La comparaison entre celles-ci met en avant d’une part
la répétabilité du protocole de mesure, et d’autre part un accord satisfaisant avec la loi
empirique de Medwin décrivant la vitesse de propagation des ondes dans l’eau en tenant
compte de la température T' (en degrés Celcius), de la salinité S (en parties par million) et
de la profondeur d’immersion P (en metres) |51,52] :

co(T,S,P) = 1448,96 + 4,591T — 5,304 x 107272 4+ 2,374 x 107473
+ 1,340(S — 35) 4+ 1,630 x 1072P + 1,675 x 10~ P2
— 1,025 x 10727(S — 35) — 7,139 x 10~ 13T P3. (1.8)

La salinité S de I'eau de la cuve étant inconnue, la méthode des moindres carrés conduit
a déterminer numériquement la valeur optimale S = 1,4 ppm de ce parametre. Le fait que
la salinité ne soit pas nulle est un résultat attendu puisqu’elle provient du robinet et qu’'une
tablette de javel a été ajoutée dans le but d’empécher la prolifération d’algues dans la cuve.
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Figure 1.7 — Vitesses de I'onde longitudinale dans ’eau mesurées pour différentes températures et
meilleur ajustement de la loi empirique ([1.8]) aux deux séries de mesures.

1.2.2 Masse volumique p,

Les variations de la masse volumique de ’eau en fonction de la température sont également
implémentées dans ’extraction de la vitesse de phase cy, et I'atténuation oy, du PU en utilisant
une loi polynomiale empirique d’ordre cinq en température a pression atmosphérique donnée
par la relation suivante [53] :

po(T) = (999,83952 + 16,945176T — 7,79870401 x 107372 — 46,170461 x 10673
+105,56302 x 10797 — 280,54253 x 107 127%) /(1 + 16,897850 x 1073T), (1.9)

ou T est la température en °C.

Ces variations sont tracées sur la figure Contrairement a la loi empirique de Medwin uti-
lisée pour décrire le comportement de ¢y, 'expression choisie ici ne dépend pas de la salinité.
En effet, la prise en compte d’une salinité de S = 1,4 ppm conduit & des variations de masse

3

volumique de 'ordre de 107° g.cm™3, ce qui est trop faible pour agir significativement sur

les variations de pg au méme titre que la température.
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Figure 1.8 — Variations de la masse volumique de ’eau en fonction de la température selon (|1.9).
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1.3 Traitement des signaux

Une fois les propriétés acoustiques de l'eau identifiées précisément, la méthode de la
différence de phase, détaillée ci-apres, est appliquée pour extraire le comportement du nombre
d’onde longitudinal du PU a plusieurs températures. Puisque cette technique se base sur la
comparaison entre différents spectres, la qualité des mesures dépend également du fenétrage
temporel, c’est-a-dire du filtrage fréquentiel des signaux.

1.3.1 Meéthode de la différence de phase

Le signal transmis représenté sur la figure est considéré comme correspondant a un
train d’onde plane ayant fait un aller simple & travers I’échantillon en incidence normale. Le
spectre de ce signal s’exprime par

Sp(w) = S(w)Ac(w) A, (w) T e kol gmikrh o =ikolz (1.10)

ol S(w) est le spectre du signal électrique alimentant I’émetteur, A.(w) et A,(w) sont respec-
tivement les coefficients de transduction électro-mécanique et mécano-électrique, kg = w/coy
le nombre d’onde de ’eau supposé réel, I et Iy sont respectivement les distances émetteur-
échantillon et échantillon-récepteur, h est ’épaisseur de I’échantillon, k;, = w/c, — iay est
le nombre d’onde longitudinal du PU inconnu et recherché. Le coefficient de transmission 7
est le produit des coefficients de transmission en pression des interfaces eau-PU et PU-eau
et a pour expression
_Apokopky,
(pokr, + pho)®’

ou p est la masse volumique du PU connue, et ot py et kg = w/cy sont respectivement la

(1.11)

masse volumique de ’eau et son nombre d’onde, considéré ici comme réel.

En I’absence d’échantillon, le spectre de référence de 'onde se propageant dans I'eau sur la
méme distance d =1 + h + [ est

So(w) = S(w)Ac(w) A, (w)eod, (1.12)

sl I \5
po ko RJ\/\?

Figure 1.9 — Schématisation du signal transmis au travers d’un échantillon d’épaisseur % en incidence
normale, et du signal regu en absence de ’échantillon.
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Le rapport de ces deux spectres s’écrit

Sp(w)
So(w)

Ainsi, la vitesse de phase c¢j, et I'atténuation oy des ondes longitudinales dans I’échan-

— Te—ilkL—ko)h _ Fo—i(w/cL—ko)ho—arh, (1.13)

tillon se déduisent respectivement du module du rapport des spectres \S’h / 5’0\ et de sa phase
arg (Sp/So) = ¢o — ¢n tels que

. wh
L = )
— ¢p — T — koh
$o — ¢n — arg 0 (1.14)
1 A A
ap=- [0S/ So| = |T1],
avec la différence de phase définie & un multiple de 27 pres :
do — ¢ = arg (So) — arg (Sy) + 2m, (1.15)

avec m un entier relatif sensible au fenétrage choisi a ajuster en pratique qui vaut m = 0
lorsque le signal n’est pas bruité et m = +1 sinon.

Remarque :

Il est important de noter que le probleme est implicite puisque le coefficient de trans-
mission 7 dépend du nombre d’ondes kp(w) & déterminer. Ainsi, la vitesse de phase et
I’atténuation sont calculées par un processus itératif. Le coefficient 7 étant naturellement
proche de 'unité, sa valeur est initialisée a 1, et le processus converge rapidement.

Une maniere de s’affranchir de ce probléme, est de mesurer des signaux en transmission a tra-
vers deux échantillons de PU d’épaisseurs différentes. Ainsi, la phase du rapport des spectres
ne dépend plus des coefficients en transmission aux interfaces et la vitesse est directement
reliée au déphasage dii a la différence d’épaisseur. L’équation devient plus simple et
s’écrit

o w(h — ho)

r bho — On — ko (h — ho)’ (1.16)
) o .

aL:_h—ho [ln‘Sh/Sho},

ou hg et ¢p, sont respectivement 1’épaisseur et la phase définie a £2mm pres de 1’échantillon
utilisé comme référence. La comparaison entre les parametres acoustiques extraits par le
processus itératif, et ceux mesurés par la comparaison entre les spectres de deux échantillons
de PU d’épaisseurs différentes, est traitée ultérieurement.

1.3.2 Fenétrage des signaux

Afin d’analyser le contenu spectral de I'onde qui s’est propagée une seule fois dans I’échan-
tillon et d’exclure ses multiples allers-retours, il est nécessaire de découper le signal a ’aide
d’une fonction d’observation, également appelée fenétre de pondération ou d’apodisation. De
cette facon, il faut déterminer les valeurs temporelles initiale ¢; et finale ¢ty de ce fenétrage.
Le temps t; doit étre strictement inférieur au temps qu’a mis ’onde pour parcourir un aller-
retour dans I’échantillon, et strictement supérieur a son trajet direct tel que
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i+l h Lh+ly  3h
A T
Co CL Co CL

(1.17)

avec les distances [y et Iy définies précédemment, et ¢} la mesure de la vitesse de groupe qui
permet de donner une bonne estimation, a la fréquence centrale f., de la vitesse de phase cy,
des ondes longitudinales du PU qui est peu dispersif. Cette valeur est déterminée par temps

d’arrivées telle que
hCo
g _
s = 1.18
L=t o) (19
ou ty et tp sont respectivement les temps d’arrivées des maximas d’amplitude du signal de

référence et du signal de 'onde qui s’est propagée au travers de 1’échantillon.

Théoriquement, le temps ¢; est choisi comme l'instant ou 1’événement acoustique d’intérét
est détecté. En pratique, ce temps est décalé de quelques périodes :

t; <te— |th - t0| (1.19)

ou t. est I'instant ou débute I’événement. Une fois les temps ¢; et £y connus, les signaux pré-
sentés sur la figure [1.10] sont fenétrés par une fenétre de Tukey asymétrique rectangulaire a
gauche et apodisée légerement a droite de fagon a s’affranchir le plus possible des oscillations
résultant des effets de bords [54].

n o —
2 051 .
e b
= _ — —
) —_— Sp(t
<% —0.51 0( )
Sh(t)
~1.01 u """" Tukey asymétrique
116 118 120 122
t (us)

Figure 1.10 — Exemple de fenétrage des signaux suivant la procédure décrite ci-dessus.

1.3.3 Domaine fréquentiel de validité

Il est nécessaire de déterminer le domaine fréquentiel de validité de la technique dans le
but de connaitre la bande de fréquence dans laquelle les hypothéses du modeéle de propaga-
tion unidimensionnel restent valables. Ce domaine est déterminé selon plusieurs criteres. Tout
d’abord, la bande passante des transducteurs utilisés fixe un premier domaine de fréquences
observables, mais ne donne pas de critere sur la modélisation d’une onde plane. Les limites
fréquentielles inférieure et supérieure, notées respectivement fiin €t fimax, peuvent étre déter-
minées a partir de la géométrie du dispositif de mesure. Pour cela, la pastille piézoélectrique
qui résonne a une fréquence centrale f., et dont la surface émettrice est de diametre 2a, est
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modélisée comme un piston plan bafflé. La figure [[.11] présente un schéma de 1'ouverture du
faisceau acoustique au cours de sa propagation libre dans un milieu de référence. Notons que
les caractéristiques des transducteurs utilisés pour I’ensemble des résultats présentés dans ce
manuscrit sont répertoriés dans le tableau

Support diffractant

Millieu pde Izéférence \:F
0 Ko e

Ty
Transducteur I @
< 1 W

Echantillon

Figure 1.11 — Schématisation de I'ouverture du faisceau acoustique au cours de sa propagation libre
dans un milieu de référence.

1.3.3.1 Limite supérieure fiax

En supposant que les ondes qui se propagent au travers de I’échantillon soient des ondes
planes, I’échantillon doit étre situé dans le champ lointain de ’émetteur, c’est-a-dire situé a
une distance [; telle que [; > zg, ou zg est la distance de champ lointain défini comme [55] :

_ fmaxa2

1.20
ZR co ) ( )

ou a est le rayon du transducteur.

Par exemple, pour une paire de transducteurs de fréquence centrale f. = 2,25 MHz, de
surface émettrice de diametre 2a = 1,27 cm et pour des mesures réalisées a des températures
T =5°C et T' = 40°C, les bornes fréquentielles supérieures sont respectivement f.x = 4,6
MHz et fiax = 5,0 MHz.

1.3.3.2 Limite inférieure fi,in

Dans le but d’éviter toute propagation en dehors de I’échantillon sondé, dans le porte
échantillon par exemple, et que les ondes ne soient pas diffractées par ses bords, le diametre
du faisceau D doit étre inférieur au diametre de 1’échantillon sondé Dj. En modélisant le
rayonnement d’un transducteur par celui d’un piston plan bafflé, 'amplitude de ’onde émise
dépend de I’angle de diffraction 6 selon [52] :

o 2J1(k0a sin 9)

D
(9) koasin @

(1.21)

ou Ji(z) est la fonction de Bessel de premiere espece et d’ordre 1.
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Si 'ouverture angulaire du faisceau est défini comme celle correspondant au premier zéro
de la fonction de Bessel Ji(x), c’est-a-dire a 'argument = = 3,83 ou 'amplitude de 'onde
s’annule entre le lobe principal et le premier lobe secondaire, la borne de fréquence inférieure
correspond & fiin telle que [9] :

arcsin(3,83/(koa)) = arctan[(Dp/2 — a)/(l1 — zR)] (1.22)

Par exemple, pour des mesures a des températures T' = 5°C et T' = 40°C, les limites fré-
quentielles inférieures sont respectivement fui, = 0,44 MHz et fuin = 0,47 MHz.

1.3.3.3 Bande passante

La précision du principe d’équivalence temps-température présenté dans le chapitre
est optimale sous réserve d’avoir un rapport minimum entre le signal et le bruit de mesure.
C’est pourquoi il faut se limiter au domaine de fréquences dans lequel 'amplitude spec-
trale est supérieure a son amplitude maximum a —20 dB. Cela restreint donc finalement
= 0,8 MHz
et fmax = fiax = 3,7 MHz. Par commodité, nous prendrons les mémes bornes pour toutes

PR o . o , . o . _ /
les criteres supérieur et inférieur définis précédemment tels que : fmin = fiin
les mesures réalisées dans une gamme de températures comprise entre 5 °C et 40 °C. Par
exemple, ces bornes sont affichées sur la figure [1.12] représentant les spectres des signaux
fenétrés a la figure [1.10| et mesurés a une température de 15 °C.
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Figure 1.12 — Module des spectres des signaux fenétrés sur la figure et détermination du
domaine de validité fréquentiel.

Tableau 1.1 — Caractéristiques des transducteurs utilisés.

Marque H Olympus ‘ Olympus Airmar ‘ Olympus ‘ Olympus
Type Immersion | Immersion | Immersion | Contact | Contact
Type d’onde (L ou T) L L L L T
Diameétre (pouce) 0,5 1,0 3,0 3,0 0,5
Fréquence centrale (MHz) 2,25 0,50 0,25 0,25 2,25
fmin (MHz) 0,80 0,25 0,18 0,11 1,20
fmax (MHz) 3,70 0,75 0,35 0,39 3,70
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1.4 Mesure des propriétés acoustiques du polyuréthane

Puisque les quantités physiques qui entrent en jeu dans la technique de la différence de
phase sont maintenant controlées et quantifiées, et que le protocole d’analyse des signaux est
également bien défini, la vitesse de phase et 'atténuation des ondes longitudinales dans le
PU peuvent étre mesurées. Avant de réaliser une étude compléte en température a hautes et
basses fréquences ultrasonores, il convient de justifier le choix de la référence utilisée dans
I’extraction du nombre d’onde longitudinal et d’étudier la répétabilité de la mesure.

1.4.1 Choix de la méthode

La méthode de la différence de phase définie a I’équation est appliquée d’une
part sur un échantillon d’épaisseur h = (10,82 4+ 0,02) mm et d’autre part a un échantillon
d’épaisseur hg = (5,54 +0,02) mm, en utilisant le méme signal de référence qui s’est propagé
uniquement dans ’eau. A des fins de comparaison, la méthode de la différence de phase dé-
finie & ’équation est appliquée au signal transmis a travers ’échantillon d’épaisseur h
et en utilisant comme référence le signal qui s’est transmis a travers 1’échantillon d’épaisseur
différente hg. Sur la figure sont tracées la vitesse de phase c;, et 'atténuation «y en
utilisant ces différentes méthodes. L’écart entre ces déterminations est d’environ 0,6 % et
6,2 % pour respectivement ¢y, et oy, a la fréquence centrale f. = 500 kHz et a la tempéra-
ture de 25 °C. Ces faibles variations montrent bien que la méthode itérative utilisant comme
référence le signal dans l'eau est tout a fait adaptée dans le cas du PU, compte tenu de la
propagation des incertitudes liées au manque de répétabilité de 'expérience. Par conséquent,
la méthode utilisant un seul échantillon est utilisée dans la suite.

1.47 A
031 — Sh/%
— Sho/SO
g\ 1.46 A é — Sh/glzo
~ Z 0.2
g 1 M
g o =
5 1.45 - — Sh/% 501
Sho/SO '
— S’L/Shll
1.44 +— T T T 0.0+— T T T
200 400 600 800 200 400 600 800
(a) [ (kHz) (b) f (kHz)

Figure 1.13 — (a) Vitesse de phase, vitesse calculée par temps de vol , (b) et atténuation de
I’onde longitudinale. Comparaison entre les méthodes itératives utilisant comme référence le signal
propagé uniquement dans eau pour un échantillon d’épaisseur h ou hg (rapport S, / Sy ou S’ho / §0)
et un signal de référence propagé dans I’échantillon d’épaisseur hg (rapport S, / §h0)~

1.4.2 Répétabilité

Trois échantillons de PU, d’épaisseur respective hq, ho et hs, sont sondés successivement
pour trois températures. Ces épaisseurs étant proches les unes des autres (c’est-a-dire de
10 + 1 mm), nous quantifions ici la répétabilité allant de la fabrication des échantillons jus-
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qu’au traitement du signal. Pour chacune des épaisseurs, les variations de la vitesse de phase
cr, et de latténuation oy du PU sont tracées sur la figure en fonction de la fréquence
et pour trois températures différentes. Les barres d’incertitudes associées a ces mesures sont
calculées en propageant les incertitudes des quantités physiques intervenant dans la détermi-
nation de ¢y, et ay, (équation ) Il est intéressant de remarquer que pour la température
T = 20°C, qui est celle se rapprochant le plus de la température ambiante T, = 22°C, I’écart
entre les trois mesures différentes est minimal. Cet effet est attendu puisque la régulation
en température est plus difficile & maintenir lorsqu’on s’éloigne de la température ambiante.
Les cercles tracés a la fréquence centrale f. = 2,25 MHz représentent les mesures par temps
de vol calculés avec la relation ([1.18]) et leurs incertitudes de mesure associées. Les tirets
verticaux représentent foin €t fmax déterminées dans la sous-section [1.3.3] En conclusion,
toutes les mesures sont en accord entre elles a une température donnée compte tenu de leurs
incertitudes respectives (représentées en remplissage transparent) ce qui montre que I’expé-
rience est bien répétable.
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Figure 1.14 — (a) Vitesse de phase et (b) atténuation ay, de I'onde longitudinale se propageant dans
des PU de trois épaisseurs différentes en fonction de la fréquence f pour différentes températures.

1.4.3 Dépendance en température

Maintenant que le processus d’extraction de la vitesse de phase et de 'atténuation des
ondes longitudinales est bien défini et prouvé comme répétable, des études a différentes
températures et a différentes plages de fréquences ultrasonores sont menées.

1.4.3.1 Mesures basses fréquences

En vue des applications sous-marines envisagées dans le cadre de cette these, il est néces-
saire de connaitre le comportement dynamique du PU a basses fréquences. De cette facon,
les paire de transducteurs piézoélectriques en immersion de fréquence centrale f. = 500 kHz
et f. = 250 kHz sont utilisées. Les calculs d’ouverture de faisceau et de distance de champ
lointain présentés a la section sont réalisés en amont pour définir f,i, et fmax correspon-
dant a cette nouvelle configuration expérimentale. Ces valeurs et les caractéristiques de ces
deux paires de transducteurs sont reportées dans le tableau
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La vitesse de phase ¢z, du PU est représentée sur la figure [[.I5h pour des mesures réa-
lisées avec les trois paires de transducteurs et a différentes températures. L’ensemble de ces
mesures se raccordent correctement pour les températures allant de 5 °C a 20 °C. Cepen-
dant, a partir de 25 °C, les mesures réalisées avec la paire a f. = 250 kHz se recouvrent
moins bien avec les autres. Au contraire, la continuité des mesures réalisées avec la paire a
fe = 500 kHz et celle a f. = 2,25 MHz est meilleure, pour toutes les températures. A une
température donnée, la raison pour laquelle les courbes ne sont pas toutes continues entre
elles peut étre attribuée aux légeres variations de température dans le bassin régulé d’une
mesure & une autre, ainsi qu’aux incertitudes de la technique. En effet, les écarts de célérité
liés & I'incertitude de mesure de la température sont d’environ 0,2 %, ce qui est légérement
inférieur aux écarts observés au niveau des discontinuités, & une température donnée, qui
sont au maximum de 0,4 %.

Concernant l'atténuation ay, du PU représentée sur la figure [[.I5p, les mesures réalisées
avec la paire a f. = 500 kHz et celle a f. = 2.25 MHz se recouvrent également correctement.
Cependant, pour les mesures réalisées a f. = 250 kHz ’atténuation du PU devient trop faible
(~ 0,1 dB/mm) et les mesures ne sont pas satisfaisantes quelle que soit la température.
Par ailleurs, notons que les variations de I'atténuation avec la fréquence sont linéaires en
représentation log-log, ce qui justifie son comportement en loi de puissance, classique pour
des milieux visco-élastiques [44].
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Figure 1.15 — (a) Mesures de la vitesse de phase ¢, et (b) de latténuation «;, en échelle log-log du
PU en fonction de la fréquence pour différentes paires de transducteurs et a différentes températures.

1.4.3.2 Mesures hautes fréquences

Les variations de la vitesse de phase ¢y, et de l'atténuation «j de I’échantillon de PU
sont tracées respectivement sur les figures et pour une gamme de températures
allant de 5°C a 40°C. Ces deux parametres sont extraits en utilisant la différence de phase.
La vitesse c¢;, présente une faible dispersion et diminue avec la température, ainsi que la
vitesse de groupe ¢} déterminée en utilisant 1'équation . On vérifie bien que ces deux
mesures sont égales a la fréquence centrale compte tenu de leurs incertitudes respectives. Les
variations d’épaisseur et de masse volumique en fonction de la température sont prises en
compte dans le calcul de ¢}, cr, oy, & l'aide des relations .
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Figure 1.16 — Variations en fonction de la fréquence (a) de la vitesse de phase cr, et de la vitesse de
groupe ¢} associées (symboles), et (b) de latténuation oy, pour différentes températures.

La mesure de k1, = w/cp —iay, permet de déterminer le module longitudinal M du PU en
utilisant ’équation . Sur la figure sont tracés les comportements des parties réelle
M et imaginaire Ms du module longitudinal en fonction de la fréquence f et de la tempéra-
ture T'. Dans un premier temps, notons que M; > Ms, ce qui traduit une faible dissipation
visqueuse du PU a ces fréquences. Ensuite, ces résultats montrent que plus la température
diminue, plus le PU se rigidifie et dissipe car M; et Ms augmentent lorsque 1T diminue.
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Figure 1.17 — Evolution de (a) la partie réelle M, et (b) la partie imaginaire M, du module longi-
tudinale du PU en fonction de la fréquence f pour plusieurs températures 7.

Conclusion

L’enjeu de ce premier chapitre a été de réaliser des mesures en transmission a différentes
températures, précises et répétables, d’ondes longitudinales se propageant dans un échan-
tillon de polyuréthane immergé dans ’eau en utilisant la technique de la différence de phase.
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Avec cette technique, les propriétés longitudinales du PU ont été extraites par un pro-
cessus itératif en utilisant la différence de phase, ou les coefficients de transmission ont été
initialisés a un. Utiliser cette modélisation d’onde plane en incidence normale requiert que les
conditions expérimentales lors de la mesure lui soit fidéle. C’est pourquoi un effort particulier
a été réalisé pour controler le 'orientation et ’alignement des transducteurs et de 1’échan-
tillon par rapport & I’axe acoustique. Des mesures précises et répétables de vitesse de phase
et d’atténuation des ondes longitudinales du PU ont été réalisées avec des transducteurs de
fréquence centrale 250 kHz, 500 kHz et 2,25 MHz, couvrant ainsi une gamme de fréquences
0,1 — 5,0 MHz environ, et sur une plage de températures 5,0 — 40,0 °C. Le module longitudi-
nal complexe du PU est donc calculé sur ces mémes gammes de fréquences et de températures.

Caractériser complétement le PU, nécessite de mesurer également son module de cisaille-
ment G. Le chapitre suivant présente l'adaptation d’un dispositif expérimental, développé
au cours de ces dernieres années par ’équipe, pour réaliser des mesures de vitesse de phase
et d’atténuation d’onde transverse dans du PU, sur les mémes gammes de fréquences et de
températures.
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Introduction

Aujourd’hui, des méthodes mécaniques quasi-statiques, dynamiques ou acoustiques sont
utilisées pour caractériser les propriétés en cisaillement de matériaux visco-élastiques. Les
propriétés rhéologiques de polymeres peuvent étre déterminées sur une large gamme de fré-
quence en combinant plusieurs techniques de mesures opérant sur des plages de fréquences
distinctes [31,/56]. Cependant, si le matériau étudié est trop dissipatif, de nombreuses tech-
niques deviennent inopérantes [57]. Les propriétés en cisaillement des élastomeéres sont gé-
néralement mesurées en utilisant des dispositifs basses fréquences, comme le rhéometre ou
le viscoanalyseur, mais a différentes températures afin d’évaluer leurs comportement au-dela
de la plage de fréquences de I’appareil de mesure [58.|59].

Les techniques de mesures ultrasonores directes d’onde de cisaillement dans les milieux
mous, c’est a dire des matériaux ou G < K, sont quant a elles plus rares et compliquées
a mettre en ceuvre. De la méme maniere que la caractérisation du comportement des ondes
longitudinales, les méthodes temporelles ne peuvent pas étre appliquées pour caractériser le
comportement des ondes de cisaillement car celles-ci sont trop atténuées et dispersées dans
les élastomeres. Bien que certains auteurs utilisent des méthodes temporelles [60-62], ce sont
les techniques spectrales qui sont principalement utilisées pour caractériser les propriétés
acoustiques transverses de matériaux atténuants aux fréquences ultrasonores.

Parmi ces méthodes spectrales, la technique de mesure en transmission a l’incidence
oblique schématisée sur la figure [2.1] est couramment utilisée pour caractériser les propriétés
mécaniques d'un matériau visco-élastique homogene, isotrope ou anisotrope. Celle-ci est basée
sur la conversion d’une onde plane incidente longitudinale en une onde transverse a 'interface
entre un fluide et un échantillon immergé avec un angle non nul r par rapport a 'axe de
propagation, d’ou son appellation. En imposant cet angle d’incidence supérieur a l’angle
critique tel que 07 = arcsin(crp/cr), et inférieur & 6% = arcsin(cp/cr), 'onde incidente donne
naissance dans le matériau a une onde longitudinale évanescente confinée a 'interface, et une
onde transverse se propageant a un angle de réfraction

Or = arcsin(cr sin 0 /cr). (2.1)

Puisque le faisceau acoustique dans 1’échantillon est dévié par réfraction, le transducteur
récepteur doit étre translaté transversalement d’une distance

d =sin(@p — Op)h/ cosOrp. (2.2)

Cette technique a été notamment appliquée avec succeés pour caractériser les constantes
visco-élastiques de matériaux anisotropes faiblement dissipatifs aux fréquences ultrasonores
[63,164]. Elle a été également utilisée pour caractériser 'atténuation des ondes transverses
dans des matériaux homogenes isotropes dissipatifs aux fréquences ultrasonores [30,/65]. Plus
récemment, cette méthode a été employée pour mesurer les ondes cohérentes transverses dans
des milieux élastiques hétérogeénes [66]. Cependant, les mesures réalisées dans le chapitre
précédent ont montré que la vitesse des ondes longitudinales dans le PU est tres proche
de celle de I'eau (cp/cr, >~ 1), ce qui implique un angle critique 6 proche de 90° rendant
I’expérience difficile a mettre en place. Cette méthode est difficilement applicable lorsque
le matériau sondé est trop atténuant puisque découpler les échos impose 'utilisation d’un
échantillon ayant une épaisseur suffisamment grande devant la longueur d’onde.
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Ces différentes raisons conduisent a ne pas retenir cette technique de mesure pour caractériser
la vitesse et I'atténuation des ondes transverses du PU.

» -
—p:

récepteur L

/

émetteur L

Figure 2.1 — Schéma de la technique de mesure en transmission en incidence oblique.

La technique de mesure en réflexion en incidence rasante schématisée sur la figure
permet quant a elle d’extraire directement le comportement dynamique du module de ci-
saillement d’un matériau dissipatif [67-69]. Le principe de cette méthode repose sur 1’émis-
sion d’une onde transverse horizontale (TH) avec un angle d’incidence 6; rasant, c’est-a-dire
proche de 90°, et la comparaison du signal réfléchi a l'interface entre le bloc solide et 1’échan-
tillon visco-élastique Sp(t) avec le signal réfléchi a la surface libre en I’absence de I’échantillon
So(t). L’émission d’une onde TH implique de ne générer aucun autre type d’onde par conver-
sion a 'interface. Le coefficient de réflexion R du systéme s’obtient par le rapport des spectres
de ces signaux et s’exprime analytiquement par la relation suivante [70]

gh(w) koG cost; — krG cos Or

9’i7 = = = s
R{oe) So(w)  kryGocosb; + krG cos O

(2.3)

ou le milieu de référence est constitué d’'un matériau de masse volumique pg, de nombre
d’onde kg, et de module de cisaillement Gy. Le nombre d’onde kr et le module de cisaille-
ment G sont les parametres inconnus et recherchés de I’échantillon.

En choisissant pour le milieu de référence un matériau tel que |Go| > |G|, c’est-a-dire pour
un contraste de vitesse des ondes transverses entre les deux milieu important, I’angle transmis
dans le matériau est tel que O = arcsin(crsiné;/cr,) < 1 radian, donc cos O ~ 1. Ainsi, la
relation se met sous la forme

_ kr,Gocost; — krG
a kTo Gg COS 6’1' + kTG '

R(0;,w) (2.4)

Compte tenu de cette approximation, le module de cisaillement du matériau est directement
mesuré en inversant 1’équation ([2.4]) :

_ os2 .P0G0 1—R(9i,w)>2
G(w) = cos” 0; 5 (1+R(9i,w) , (2.5)

avec p la masse volumique connue du matériau a sonder.
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Figure 2.2 — Schéma de la technique de mesure en réflexion en incidence rasante.

L’expression indique que pour déterminer le module de cisaillement G du matériau mou
avec une bonne précision, il est nécessaire que |R| soit suffisamment éloigné de I'unité afin
que le rapport (1 —R)/(1 4+ R) soit correctement résolu, compte tenu que la dynamique de
la carte d’acquisition. Par exemple, les variations du module et de la phase de R, calculé
a partir de I’équation , sont tracées sur la figure en fonction de 'angle d’incidence
0; pour différentes configurations et & une fréquence f. = 2,25 MHz. La valeur de G du
PU implémentée dans le calcul est celle mesurée a posteriori et celle du PDMS vient de la

référence [71]. Ces variations mettent en avant 'intérét d’utiliser un angle rasant 6; entre 80°
et 90° pour que R soit faible et que la technique soit sensible.
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Figure 2.3 — (a) Module (b) et phase du coefficient de réflexion en fonction de I’angle d’incidence,
calculés & partir de I’équation (2.4)) dans le cas de différentes interfaces.

Dans la littérature, plusieurs auteurs ont appliqué cette méthode spectrale a des matériaux
solides visco-élastiques [71], ou trés mous comme certains produits alimentaires [72]. Cette
technique s’avere prometteuse pour accéder au module de cisaillement de matériaux aussi
atténuants que les polymeéres aux fréquences ultrasonores [31,/73], mais rendre les mesures

reproductibles est difficile en particulier au niveau du couplage et de ’alignement des trans-
ducteurs a hautes fréquences.
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Dans le cas de mesures au contact d’ondes de cisaillement, c’est-a-dire lorsque le trans-
ducteur est placé directement au contact de ’échantillon [74], il est nécessaire de placer un
couplant visqueux ou solide entre ces deux éléments. Bien que les épaisseurs de couplant
utilisées soient généralement faibles, elle peuvent biaiser notablement la détermination des
parametres mécaniques de I’échantillon, et dégrader fortement la reproductibilité de 'expé-
rience . Lorsque les mesures d’ondes de cisaillement en incidence oblique dans l'eau et
celles au contact ne sont pas possibles, ce sont des lignes a retard solides qui sont privilé-
giées pour étudier la propagation des ondes transverses puisque celles-ci ne se propagent pas
dans les liquides . De plus, comme expliqué au début du chapitre |1} séparer les échos
successifs au sein de I’échantillon impose un critére sur son épaisseur, ce qui n’est pas envi-
sageable si le matériau est trop atténuant. Pour répondre a ces différentes problématiques,
une solution schématisée sur la figure est d’analyser les interférences constructives et
destructives (interférences Fabry-Perot) dans un milieu multi-couches, ou I’échantillon d’in-
térét est d’épaisseur comparable aux longueurs d’ondes, et placé entre deux lignes a retard
identiques considérées comme infinies .

L. ) . échantillon : h ~ A
émission /réception

q

po ko pkr po ko

)

-

L,

b - § y

. N émission /réception
lignes a retard / P

Figure 2.4 — Schéma de la technique interférométrique en incidence normale.

Travailler sur des échantillons fins et employer une méthode de mesure interférométrique
s’avere étre mieux adapté a I'extraction les propriétés acoustiques transverses de matériaux
extrémement dissipatifs a des fréquences ultrasonores. C’est pourquoi nous utiliserons ici la
technique "sandwich" développée récemment par ’équipe pour mesurer le module de cisaille-
ment de liquides visco-élastiques dans le cadre du contrat post-doctoral de G. Lefebvre , et
de solides visco-élastiques "durs" (|G| ~ 1 GPa) dans le cadre de la thése d’A. Simon [29,/50].
Lors du développement de cette technique, une attention particuliére a été portée au controle
du couplage entre les différents éléments du montage de sorte a rendre la mesure reproduc-
tible. Cette technique est adaptée ici pour mesurer la vitesse de phase et I'atténuation des
ondes de cisaillement dans la gamme de fréquence 0,5 — 5,0 MHz d’un matériau aussi souple
et dissipatif que le PU (|G| ~ 10 MPa). Ceci est rendu possible par l'utilisation d’échantillons
fins et la mise en ceuvre d’un procédé expérimental controlé et reproductible détaillé ci-apres.
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2.1 Dispositif expérimental et protocole de mesure

Le dispositif "sandwich" est basé sur la mesure des coefficients de réflexion et de trans-
mission d’une onde plane transverse se propageant a travers un échantillon de PU de faible
épaisseur inséré entre deux blocs de duralumin utilisés comme lignes a retard (LR) pour
séparer les différents échos. L’ensemble du dispositif est schématisé sur la figure 2.5] Fonda-
mentalement, le principe de mesure de la vitesse de phase cr et de 'atténuation ar du PU
est similaire & celui de ¢y, et ap, sauf qu’ici (i) 'eau est remplacée par les lignes & retard
solides et (ii) le signal de référence n’est pas la transmission & travers I’eau mais la réflexion
a la surface libre de la ligne a retard démontée, appelé signal de calibration ci-apres.

Echantillon Salol Vis de serrage
AN
Fotenge I Transducteur
N /
= B

Transducteur

e

Vis de guidage

Vis de plaquage

] P .
Ligne a retard (LR) Cale d'épaisseur

Figure 2.5 — Schématisation du dispositif sandwich développé et usiné dans le cadre de cette these
afin de réaliser des mesures d’ondes transverses dans du polyuréthane.

2.1.1 Couplage des transducteurs aux lignes a retard

Les transducteurs piézoélectriques utilisés pour ’ensemble des mesures présentées dans
cette partie sont des transducteurs a onde de cisaillement de la marque Olympus de type
V154 (voir tableau . Ces transducteurs sont montés au contact de chaque LR en utilisant
du Salicylate de phénol (Salol), assurant un couplage solide et peu dissipatif entre ces deux
éléments. Les différentes étapes du couplage sont illustrées sur la figure 2.6 Pour réaliser ce
couplage, environ 5 g de Salol sous forme de petits cristaux sont d’abord déposés sur chacune
des LR démontées. Celles-ci sont ensuite placées dans une étuve et chauffées au-dela de 60°C
de sorte a faire fondre les cristaux de Salol. Les transducteurs sont ensuite montés sur le
Salol encore liquide et une pression est exercée a l'aide d’une vis de serrage appliquant un
couple controlé établi a la clef dynamométrique de (8,0 & 0,2) N.m. Le surplus de Salol est
évacué par les bords des transducteurs. Lorsque la ligne a retard se refroidit suffisamment, le
Salol se solidifie et constitue ainsi un couplant entre les transducteurs et les lignes a retard
transmettant efficacement les ondes, transverses en particulier.
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(a) (b) (c)

Figure 2.6 — (a) LR recouverte de cristaux solides de Salol. (b) LR recouverte de cristaux liquide
de Salol chauffés & 60°C. (c¢) Couplage entre le transducteur et la LR et durcissement du Salol.

La figure 2.7 montre I’évolution de 'amplitude et du temps de propagation aller-retour
de 'onde transverse réfléchie sur la surface libre d’une ligne a retard et qui traverse deux fois
la couche mince de Salol en cours de durcissement. Ces résultats montrent que les propriétés
du Salol sont stables apres environ 7 h de solidification a température ambiante. A noter que
contrairement au couplant visqueux utilisé dans le cadre des travaux de A. Simon, et dont
les propriétés mécaniques sont stables seulement en-dessous de 5 °C, le Salol reste stable et
sous forme solide jusqu’a sa température de fusion Ty ~ 43 °C. Le Salol est donc adapté a
I’étude en température envisagée par la suite.

2.0
39.4 1
151 .
= £ 3931
% 3 s :
< E ] :
< = :
: 39.21 ;
0.5- gstable Estable
: : E 39.1 : : :
10% 108 104 102 103 104
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Figure 2.7 — (a) Amplitude et (b) temps de vol du maximum du premier écho de 'onde transverse
réfléchis a la surface libre d’'une LR au cours du durcissement du Salol a température ambiante.

2.1.2 Etat de surface des lignes a retard

Lors de la conception et de l'usinage des lignes a retard en duralumin, une attention
particuliere est portée a la planéité et au parallélisme de leur surfaces pour reproduire le plus
fidelement possible la configuration unidimensionnelle employée pour modéliser la propaga-
tion. Les surfaces de chacune des lignes a retard ont été préalablement polies sur un marbre
avec du papier abrasif de type P5000 jusqu’a atteindre une taille de grain moyenne d’environ
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5 pm, de sorte que les rugosités soient petites devant la longueur de ’onde de cisaillement
(A ~ 50 um). L’image en réflexion de 1'objet vue sur la figure permet de se représenter
la rugosité de ’état de surface obtenue.

2.1.3 Couplage des lignes a retard aux échantillons

Une fois les couplages entre les transducteurs et lignes a retard réalisés, une goutte de PU
liquide est déposée sur la surface intérieure d’une des lignes a retard a ’aide d’une pipette
& volume controlé. Cette étape est montrée sur la figure 2.8b. A noter que le PU est préa-
lablement mélangé puis dégazé en utilisant le protocole présenté en section Cette petite
quantité de PU encore liquide est alors écrasée entre les lignes a retard et 1’épaisseur h de
I’échantillon de PU est fixée par les cales d’épaisseur calibrées et étalonnées qui sont disposées
sur le pourtour de la ligne a retard (figure [2.8b). Le surplus de PU est évacué par les bords
des lignes a retard. La solidification du PU se produit ensuite, ce qui entraine une adhésion
parfaite de I’échantillon sur les deux lignes a retard. Contrairement au cas d’échantillons
visco-élastiques "durs" utilisés dans le cadre des travaux de A. Simon, le couplage entre les
lignes a retard et ’échantillon de PU ne nécessite pas 'ajout d’un matériau assurant la trans-
mission de 'onde transverse. Ainsi, la modélisation de la propagation de 'onde T a travers
le sandwich implique seulement trois milieux de propagation différents (LR-échantillon-LR).

Une fois que le PU liquide est écrasé et ’ensemble du dispositif fermé puis serré comme
présenté sur la figure 2.8, ce dernier est placé dans une étuve & température controlée et
la réticulation du PU se produit, entrainant I’adhésion parfaite du PU aux lignes a retard.
L’évolution de sa réticulation est surveillée en acquérant régulierement le signal de l'onde
transverse transmise dans ce systeme multi-couche. Lors de ce processus, le maximum d’am-
plitude créte-a-créte et le temps de vol du premier écho de 'onde transmise sont suivis
pendant plusieurs jours. Des lors que ces deux quantités n’évoluent plus, le processus de
durcissement est considéré comme achevé et le PU est dit solidifié. Plus de détail sur ce
processus sont donnés dans la section [2.5

(b)

Figure 2.8 — (a) L’état de surface d’une LR aprés I'avoir poncée peut étre évalué griace a I'image en
réflexion d’un objet quelconque qui permet d’apprécier 'aspect "miroir". (b) Dépot d’une goutte de
PU liquide au centre d’une des LR et positionnement des cales d’épaisseurs sur le pourtour de celle-ci.
(c) Le PU est écrasé, assurant un contact parfait aux interfaces LR~échantillon aprés durcissement.
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2.1.4 Acquisition des signaux

Une fois que le Salol est solidifié, que le dispositif entierement monté est placé dans I’étuve,
que la température des lignes a retard est homogene et constante, et que I’échantillon de PU
inséré au centre du systeme a terminé de durcir a cette méme température T, les derniers
signaux acquis sont considérés comme les signaux stationnaires et une étude a d’autres tem-
pératures du comportement du PU réticulé peut avoir lieu.

Afin d’accéder aux coefficients de réflexion et de transmission de I’échantillon de PU a
une température T" donnée, le protocole d’acquisition des différents signaux, schématisé sur
la figure , est défini comme suit : nous mesurons (i) le signal Sg, (t) (resp. Sgr,(t)) émis
par le transducteur A (resp. B), réfléchi par I’échantillon de PU et détecté par A (resp. B)
et (ii) le signal St,(t) (resp. Sty (t)) émis par le transducteur A (resp. B), transmis par
Iéchantillon et détecté par B (resp. A). Ensuite, le dispositif est démonté et 1’échantillon
retiré comme indiqué sur la figure [2.9b, et le signal de calibration Sc , (t) (resp. Scy(t)) émis
par le transducteur A (resp. B), réfléchi a la surface libre de la ligne a retard et détecté par
A (resp. B) est mesuré.

Sra Cales d'épaisseur Sc, Couplage Salol
— — \
| [ | [N
53, /
=N J B 1 P =i
STB v

[ I I / I

Echantillon réticulé S Lignes a retard (LR)
Rp CB

(a) (b)

Figure 2.9 — Schéma du dispositif expérimental. A, B : transducteurs a ondes de cisaillement. (a)
Trajet des ondes réfléchies Sg, et Sk, et transmises St, et St, par I’échantillon de PU et mesurées
lorsque le dispositif est assemblé. (b) Trajet des ondes réfléchies S¢, et Sc, & la surfaces libre et
mesurées lorsque le dispositif est démonté.

Les signaux réfléchis, transmis et de calibration mesurés a la température 7' =5 °C sont
tracés sur la figure [2.10| pour un échantillon de PU réticulé a une température T, = 5 °C
et d’épaisseur imposée par des cales de h = 110 pm. Malgré 1'utilisation d’échantillons fins
(90, 110 ou 130 pm), Pamplitude du signal transmis reste faible par rapport & celle du signal
réfléchi (environ 50 fois plus faible), en raison du fort contraste d’impédance entre les lignes
a retard en duralumin (~ 8,6 MRayl) et le PU (~ 0,3 MRayl), mais aussi d’une forte atté-
nuation de 'onde de cisaillement dans le PU.
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Figure 2.10 — (a) Signaux réfléchis Sg ,, transmis St, et de calibration S¢, & travers un échantillon
d’épaisseur h = 110 pm sondé a la fréquence centrale 2,25 MHz. La courbe en pointillé représente la
fenédtre appliquée aux signaux. (b) Zoom sur les signaux. Le signal transmis est amplifié 50 fois.

2.2 Traitement des signaux et modele de propagation

Dans ce qui suit, le dispositif est dimensionné de sorte a extraire I'information fréquentielle
sur toute la bande passante des transducteurs utilisés, et séparer correctement les différents
échos réfléchis et transmis dans les lignes a retard. Les coeflicients de transmission et de
réflexion du systeme sandwich sont mesurés directement a partir de signaux de référence. On
cherche a quantifier la dépendance en température des quantités physiques intervenant dans
le modele de propagation utilisé aussi pour extraire les propriétés du PU.

2.2.1 Ouverture du faisceau et limites fréquentielles

Les signaux représentés a la figure précédente sont fenétrés par une fenétre de Tukey
de sorte a pouvoir considérer les lignes a retard comme infiniment longues et ne pas tenir
comptes des multiples échos réfléchis dans celles-ci. Néanmoins, des ondes longitudinales de
faibles amplitude sont générées par les bords du transducteur émetteur. Celles-ci se propagent
a environ deux fois la vitesse des ondes transverses et risquent de parasiter le signal transmis
a travers I’échantillon qui est d’amplitude comparable. Il n’est donc pas possible de fené-
trer le signal juste avant l'instant ou le récepteur enregistre la deuxiéme arrivée. La taille de
la fenétre d’analyse est donc choisie de sorte a extraire convenablement les parametres du PU.

Pour déterminer un ordre de grandeur des bornes spectrales admissibles fiin et fiax, il est
possible d’utiliser les équations et ((1.22]) méme si celles-ci proviennent d’une modélisa-
tion pour un milieu de référence fluide. Compte tenu des caractéristiques des transducteurs
et des dimensions du dispositf présentées sur la figure [2.11h, il vient : f,i;, = 0,6 MHz et
fmax = 4,6 MHz a 5 °C. Etant donnée la faible intensité des spectres transmis montrés a
la figure 2.11p, ces limites sont déterminées selon un critére plus restrictif de —10 dB par
= 1,2 MHz et f] .. = 4,3 MHz.

rapport au maximum du spectre de référence, d’ou f! ..
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Figure 2.11 — (a) Schéma de l'ouverture du faisceau acoustique au cours de sa propagation dans
une ligne a retard jusqu’a I’échantillon. (b) Spectres des signaux réfléchis, transmis et de calibration.

2.2.2 Mesure des coefficients de réflexion et de transmission

L’objectif est de déterminer les coefficients de réflexion R4 et Rp et de transmission 74 et
Tg de l'assemblage. En faisant I’hypothése d’ondes planes se propageant dans le systémes et
en considérant le coefficient de réflexion en contrainte valant —1 a la surface libre de chaque
ligne a retard, les spectres des six signaux ont pour expressions :

56,,(w) = —S(W) AT (W) A (w)e 2 FTatm,

A

S, (W) = S(w)A™ (W) AT (w)e 2 FTalm R (w), avec m=A,B (2.6)

A

51, (W) = S(W) AP (W) A (w)e 2 F T Ty (w),

ot S(w) est le signal électrique appliqué a I’émetteur par le générateur-récepteur d’impul-
sions, A7 (w) (resp. A’ (w)) est le coefficient de conversion électro-mécanique en émission
(resp. réception) du transducteur m (resp. a la ligne a retard m) a la ligne & retard m (resp.
au transducteur m) de longueur L,, avec m = A, B, k1, = w/cr, est le nombre d’onde dans
les lignes a retard déterminé en amont suivant le protocole détaillé dans la sous-section

Les coefficients de transduction étant inconnus, il faut s’en affranchir en normalisant les
spectres des signaux transmis et réfléchis a travers I’échantillon par les spectre des signaux
réfléchis a la surface libre de chaque ligne a retard m. Le systéme est supposé comme sy-
métrique par rapport au plan de symétrie de 1’échantillon, c’est-a-dire Ly = Lg = L. De
cette fagon, en combinant les expressions des signaux acquis montrés figure les
coefficients R, et T,, sont donnés par

m = 7€Rm (w), avec m=A, B
56, (W) @7)
Sr,5 '
TaTs =z g2

Sc.Scy



52 2. Mesure d’onde transverse dans un polyuréthane

Précisons que si le systéme est symétrique, il vient R4 = Rp = R et TaTp = T 2. De cette

maniere, la mesure expérimentale des coefficient de réflexion et de transmission du systeme
sandwich est définie telle que :

exp — 1 ‘gRA (w) SRB (w)
x 2 <écA<w> ! écB<w>> |

. A (2.8)
ooy = S0a()n,()

Sc,(w)Scp (W)
Cette normalisation conduit également a ne pas subir les différences mécaniques entre les
couplages réalisés au Salol aux interfaces entre les transducteurs et les lignes a retard.

Les variations des modules de R 4, R et RP, ainsi que (7°%P)? sont tracées sur la figure

2.12|en fonction de la fréquence. L’écart entre les mesures de R4 et Ry est d’environ 0,3 %,
ce qui confirme la validité de I'hypothese de symétrie du dispositif.

1.00 1072
e RA — (Texp)Q
Y I R
T R 1072
20961 T
3 ) 10—4 i
0.94 1 ;
0.92 ; 105 ; . : :
1 2 3 1 2 3 4 5
(a) f (MHz) (b) f (MHz)

Figure 2.12 — Modules des coefficients (a) de réfléxion et (b) de transmission calculés & partir de la

relation (2.8)).

2.2.3 Modele de propagation

En supposant que les lignes a retard soient infiniment longues et que les ondes qui se
propagent dans les deux sens a travers ’échantillon d’épaisseur comparable & la longueur
d’onde, et que les lignes a retard soient des ondes planes transverses, un modele d’interfé-
rences Fabry-Perot unidimensionnel décrit convenablement la réflexion et la transmission a
I'intérieur de I’échantillon par ’ensemble du systeme, ce qui conduit aux expressions théo-
riques suivantes pour le coefficient de transmission 7 et le coefficient de réflexion R :

T (e, w) tortigeFTh
T = -
7 1+ ro1rige=2ikrh

torriotige” k1

1+ rorripe2krh’
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ol kr(w) = w/ep(w) —iap(w) est le nombre d’onde transverse de 1’échantillon a déterminer.
Les indices 0 et 1 représentent respectivement le matériau constituant la ligne a retard et
I’échantillon. Les coefficients 7, et t,,, sont respectivement les coefficients de réflexion et de
transmission en amplitude de contrainte aux interfaces entre la ligne a retard et 1’échantillon
d’une part et I’échantillon et la ligne & retard d’autre part. Ils sont définis par [34] :

b= 2pmkn
Pmkn + pnkm
avec n, m=0ou L (2.10)
— pmkn — pnkm’
Pmkn + pnkm

Le probléeme est implicite car les coefficients aux interfaces dépendent également du
nombre d’onde du PU kp inconnu. Pour remédier a cette indétermination, un moyen est
d’inverser I’équation , c’est & dire déterminer k7 & partir de R et 7. Précisons que la
détermination de kp & partir de T et R est non unique puisque les fonctions exponentielles
complexes rendent les expressions de ces coefficients périodiques vis-a-vis de Re [krh].

2.2.4 Effet de la température

Pour terminer cette section, il est nécessaire de préciser la dépendance en température
des quantités intervenant dans ’équation . Les lignes a retard sont constituées de du-
ralumin 2017A [79], dont la masse volumique & 20 °C est pg = 2790 kg - m~3. Sa dilatation
thermique, qui est caractérisée par son coefficient de dilatation linéaire x = 2,3 x 107> K1,
entraine une variation de 0,24 % de sa densité massique pg et une variation de 0,08 % de
la longueur des lignes a retard dans la plage de température étudiée 5 — 35 °C. De plus,
les cales d’épaisseur sont en acier. En raison de son faible coefficient de dilatation linéaire
k ~ 107° K™, la variation de I’épaisseur des cales dans la plage de température étudiée est de
0,03 % correspondant & une valeur absolue trés inférieure aux incertitudes sur les épaisseurs
des cales. Ainsi, nous négligeons leur dilatation et nous considérons leur épaisseur nominale
h, qui est fournie par le service de calibration avec une incertitude de &+ 5 pm.

Enfin, les variations de vitesse des ondes de cisaillement se propageant dans les blocs de
duralumin en fonction de la température peuvent étre directement mesurées via la mesure
du temps de vol du signal de calibration. La figure 2.13h montre les échos successifs issus des
réflexions multiples sur la surface libre des lignes a retard a T = 5 °C. Pour déterminer la
valeur moyenne de cr;, a cette température, on exploite la différence des temps d’arrivée des
maxima d’amplitude de 'enveloppe du premier écho et des suivants. La figure[2.13b représente
I’évolution de la distance émetteur-LR en fonction du décalage des temps d’arrivée, et permet
d’extraire numériquement la pente qui correspond a la vitesse de propagation cr,.
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Figure 2.13 — (a) Détermination par transformée de Hilbert des temps d’arrivée des échos successifs
réfléchis a la surface libre d’une LR & une température homogene de 5°C. (b) Meilleure approximation

linéaire permettant d’extraire cr,.

La vitesse de propagation des ondes transverses cr,est tracée en fonction de la tempéra-
ture sur la figure Celle-ci suit une loi affine décroissante avec la température de type
cr,(T) = b—aT, ce qui est attendu sur cette gamme de température peu élevée. Finalement
ces mesures montrent que la variation de la vitesse des ondes transverses cr, dans le duralu-
min dans la plage de température étudiée est de 0,83 %.

3.14 1

3.13 1

cr, (mm/ps)

er,(T) = 3147.9 — 0.84T
3121 HH  mesure

10 20 30

Figure 2.14 — Variations linéaires de la vitesse de propagation des ondes T dans la LR en fonction
de la température. Les barres d’incertitudes associées sont calculées & partir de la relation ([1.7)).

2.3 Résolution du probléme inverse

Afin de déterminer le nombre d’onde kp(w) dans le PU, il s’agit de déterminer les valeurs
de cr et ar telles que T = TP j chaque fréquence w. Dans la pratique, il s’agit de
déterminer les valeurs de cr et ar telles que lerreur (w) définie comme suit est minimale :

£ () = [(T™P(er.ar.w)) — (TP (w)| (2.11)

Pour cela, la fonction de cofit € est évaluée a chaque fréquences pour cr et ar parcourant les
intervalles [100 — 900] m.s~! et [1 — 400] dB.mm™! et ses minima sont recherchés.



Résolution du probléme inverse 55

Sur la figure [2.15] sont représentées les variations du logarithme décimal de l'erreur rela-
tive €/ min(e) en fonction de ¢ et ap pour un échantillon d’épaisseur 110 pm, a la fréquence
centrale f. et a une température T'= 5 °C. Comme attendu compte tenu du comportement
périodique de 7™ vis-a-vis de 1/ep (cf. (2.9)), quatre minima (numérotés de 1 a 4) sont
détectés correspondant & quatre valeurs différentes et possibles de ¢y et ap. Il s’agit de dé-
terminer laquelle de ces paires de valeurs {ap,cr} est physiquement admissible a chaque
fréquence w = 27 f.
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Figure 2.15 — Variation du logarithme décimal de I'erreur relative définie par I’équation (2.11) en
fonction de cr et ar a la fréquence centrale f.. Les cadres en pointillés entourent les minima.

2.3.1 Position du probleme

Il s’agit de mettre en ceuvre une stratégie pour identifier la solution physiquement ad-
missible au probléeme inverse. Dans les études précédentes portant sur des échantillons visco-
élastiques "durs" , deux procédures sont appliquées pour identifier la solution admis-
sible : une analyse par temps de vol et une comparaison des résultats pour des échantillons
d’épaisseurs différentes. Comme expliqué précédemment, I’analyse par temps de vol n’est pas
applicable dans le cas du PU a cause de la forte atténuation des ondes transverses. Il est
donc nécessaire de trouver un critere supplémentaire pour pouvoir discriminer ces différentes
solutions a partir d’un seul échantillon.

2.3.2 Identification de la solution physiquement admissible

Afin de sélectionner la courbe de dispersion physiquement admissible {cp(w), ar(w)},
deux approches peuvent étre adoptées : (i) observer si les variations de ¢ et ap en fonction de
la fréquence déterminées a partir d’échantillons de PU d’épaisseur différentes sont similaires
ou non (ii) sélectionner la courbe de dispersion qui correspond au meilleur ajustement de

[(T™)?] et [R™] par I'équation (2.9).
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2.3.2.1 Discrimination par 1’épaisseur

Trois échantillons d’épaisseurs différentes, 90 pm, 110 pm et 130 pum, sont sondés. Les
variations des vitesses de phase cri, cro et crs associées respectivement aux branches de
solution 1, 2 et 3 sont tracées en fonction de la fréquence sur la figure 2.16h. De la méme
maniere, les variations de 'atténuation a7 pour les trois solutions sont représentées sur la
figure [2.16p. Le comportement de c¢r est indépendant de ’épaisseur pour la solution n°2.
Celui de ar est plus bruité et ne permet pas de conclure définitivement. On en déduit que,
{er2(w), ara(w)} est la seule branche de solution physiquement admissible.

800 400
600 1 — 300 1
)
~
E 400
&~
QO
h =90 pum
h =110 pm h =110 pm
h =130 pm h =130 pm
0 T T T T T
1 2 Jfo 3 4 5 3 4 5
(a) f (MHz) (b) f (MHz)

Figure 2.16 — Variations en fonction de la fréquence des valeurs de (a) vitesses de phases cr et (b) de
'atténuation arp correspondantes aux minima étiquetés 1, 2 et 3 sur la figure[2.15 pour chacun des trois
échantillons. Les barres d’incertitudes sont représentées en remplissage transparent et correspondent
a 'incertitude associée au processus d’inversion et détaillée dans la référence [50].

2.3.2.2 Discrimination par la réflexion

Les variations du coefficient de transmission expérimental |(7°)?| en fonction de la
fréquences pour une épaisseur donnée sont représentées sur la figure 2.17h, ainsi que les pré-
dictions théoriques |(7;*")?| calculées avec I’équation ([2.9) avec les 3 branches des solutions
possibles {cpi(w), ap;(w)}, i = 1 & 3. Leur comparaison ne permet pas de sélectionner la
solution physiquement admissible car toutes les courbes théoriques se superposent avec la
mesure expérimentale.

Les variations du coefficient de réflexion expérimental |R**P| sont tracées sur la figure
, ainsi que le coefficient de réflexion théorique |R™| calculé a partir de I’équation
avec les 3 branches de solutions possibles {cri(w), ari(w)}, ¢ = 1 a 3. Contrairement au coef-
ficient de transmission, la mesure expérimentale de la réflexion est en accord avec une seule
solution, ce qui permet d’identifier {cpa(w),cr2(w)} comme 'unique solution physiquement
admissible.

Pour conclure, ces deux critéres conduisent a la méme solution physiquement admissible
de epg et agy. La comparaison entre RSP et de R™ apparait comme une alternative in-
téressante pour discriminer les différentes solutions puisqu’elle est adaptée aux matériaux
atténuants contrairement a la mesure du temps de vol utilisée dans la référence [50]. Ce
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nouveau critére est auto-consistant car un unique échantillon est sondé, contrairement au
critere sur I’épaisseur qui nécessite la réalisation de plusieurs échantillons, ce qui peut poser
des problemes de répétabilité.

1.00

0.98

0.96-

R

©0.94

0.92 A

1073 T .
1 2 3 4 5 1 2 3 4 )

(a) f (MHz) (b) f (MHz)

0.90 T T T {

Figure 2.17 — (a) Variations en fonction de la fréquence de I'amplitude du carré du coefficient
de transmission expérimental |(7*P)2| et de ses prédictions théoriques |(7;%)2|, |(T31)?] et |(T3H)?]
calculées a partir de ’équation avec les solutions présentées sur la figure m (b) Variations en
fonction de la fréquence du coefficient de réflexion expérimental |R**P| et de ses prédictions théoriques
(R, (RS et [REP].

2.4 Tests de qualité des mesures

Dans ce qui suit, le protocole d’extraction de c¢r et apr du PU établi précédemment
est appliqué a différentes températures. Il convient également de justifier la répétabilité de
I’expérience allant de la fabrication des échantillons jusqu’a I'identification des ses parametres
acoustiques. Le module de cisaillement du PU est calculé pour toutes les températures. De
plus, un critere est appliqué permettant de vérifier la véracité de ’ensemble des mesures.

2.4.1 Répétabilité

En métrologie, la répétabilité d’une expérience consiste a quantifier précisément les écarts
entre plusieurs réalisations d’'une méme expérience, dans exactement les mémes conditions
expérimentales. Ceci permet d’évaluer la fidélité de la technique de mesure. Par conséquence,
deux expériences successives ont été menées en suivant le protocole détaillé dans la sous-
section c’est-a-dire : fabrication du mélange, mémes cales d’épaisseur a h = (110+5) pm,
échantillon réticulé a T, = 5 °C pendant la méme durée, et mesures a différentes tempéra-
tures. Pour ces deux séries de mesures successives, les variations des valeurs physiquement
admissibles de ¢ et ap en fonction de la fréquence sont représentées sur la figure 2.18 pour
deux températures différentes. Les écarts entre les déterminations de cr et ap a la tempé-
rature 5 °C, provenant de deux expériences différentes, sont respectivement de l'ordre de
6 —7 % et de 8 — 13 % et augmentent avec la fréquence. De plus, ces écarts ont tendance
a se réduire lorsque la température augmente. En effet, pour T' = 35 °C, les écarts entre les
détermination de ¢y et ap impliquant ces trois mémes échantillons sont respectivement de
3—4 % et 1 —5%. Par ailleurs, ces écarts sont compatibles compte-tenu des incertitudes
associées au processus d’inversion.
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Figure 2.18 — Variations de (a) la vitesse de phase et (b) l'atténuation des ondes transverses en
fonction de la fréquence pour deux expériences successives & méme épaisseur h = (110 £ 5) pm,
mesurées a deux températures différentes. Les barres d’incertitudes sont représentées en remplissage
transparent et correspondent a l'incertitude associée au processus d’inversion .

2.4.2 Dépendance en température

Les variations de ¢y et de ag en fonction de f correspondant a la solution physiquement
admissible sont représentées sur les figures [2.19 pour plusieurs températures. Sur cette plage
de fréquences, la vitesse de phase cp et 'atténuation ap varient linéairement avec la fréquence
f- Concernant l'atténuation un comportement de type loi de puissance en fréquence serait
attendu , mais les variations sont trop faibles sur cette gamme pour réellement conclure.
Concernant la dépendance en température, plus 1" est faible, plus la vitesse de phase cr est
importante et plus I'atténuation ap est petite. Aux basses températures, le PU a tendance
a se rigidifier et a étre moins dissipatif.
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Figure 2.19 — (a) Vitesse de phase et (b) atténuation de 'onde T se propageant dans le PU en
fonction de la fréquence pour différentes températures. Les barres d’incertitudes sont représentées en
remplissage transparent et correspondent a 'incertitude associée au processus d’inversion \\
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La mesure du nombre d’onde transverse k7 = w/cp — iap permet de calculer le module
de cisaillement du PU. Les variations des parties réelle G et imaginaire Gy du module de
cisaillement du PU sont tracées sur la figure [2.20| en fonction de la fréquence f et de la
température T'. Il faut remarquer que G1 ~ Go, ce qui traduit une forte dissipation visqueuse
lorsque I’échantillon de PU est sollicité par une onde transverse sur ces gammes de fréquences
ultrasonores.

Gl (MPa)
G2 (MP&)

1 2 3 4 1 2 3 4
(a) f (MHz) (b) f (MHz)

Figure 2.20 — Evolution de (a) la partie réelle Gy et (b) la partie imaginaire Gy du module de
cisaillement du PU en fonction de la fréquence et de plusieurs températures.

2.4.3 Vérification d’un critere énergétique

La physique du comportement d’un solide visco-élastique linéaire isotrope et homogene
induit nécessairement que la partie dissipative de son module d’incompressibilité Im [K (w)]
doit étre strictement positive ou nulle. Partant de ce postulat, W. Madigosky et plus tard A.
Norris ont établi un critére, que doivent satisfaire les valeurs de cr, ar, c¢r et ap [80481] :

4c 1442\’
E—;—gfzo, avec I= <1i’y§> ) (2.12)
yr cy, YT

ol vy = epyrany/w pour M = L ou T sont les coefficients d’absorptions adimensionnés.

La figure 2:21] montre I’évolution du membre de gauche de cette inégalité en fonction de
la fréquence. Cette quantité est bien strictement positive ou nulle pour toutes les tempéra-
tures, ce qui vérifie ce critere. Par ailleurs, A. Norris met en défaut la justesse des résultats
expérimentaux de J. Wu [30] qui réalise des mesures d’ondes longitudinales et transverses en
immersion par conversion d’onde puisque celles-ci ne vérifient pas ’équation .
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Figure 2.21 — Représentation du critere de Norris défini par I’équation (2.12]) pour les mesures de
cr, ar, cr et ar en fonction de la température. Voir la figure @ pour le code couleur.

2.4.4 Module d’incompressibilité K

En supposant que les mesures de M et GG ont été réalisées aux mémes températures, il
est possible d’accéder au module d’incompressibilité K = M + 4/3G du PU. La figure
montre le comportement des parties réelle K7 et imaginaire K5 de ce module en fonction
de la fréquence et de la température. Les variations du rapport Ko/Kj sont trés petites, ce
qui traduit une faible dissipation visqueuse. Par ailleurs, Ko > 0, V T', ce qui montre que le
critére est vérifié. Dans la littérature, les mesures ultrasonores indirectes et répétables
de K sont inexistantes a ces fréquences.

2.6 : : 50

5100 /\

2.41 10.0°C 1~ N
: 15.1°C :
291 20.4°C

: 25.2°C___:
304°C___: \
3520C___

Kl (GPa)

2.0

1 fmin 2 3 fmax le 1 fmin 2 3 fmax Ll
(a) f (MHz) (b) f (MHz)

Figure 2.22 — Evolution de (a) la partie réelle K| et (b) la partie imaginaire K> du module d’in-
compressibilité du PU en fonction de la fréquence f et de plusieurs températures.

2.5 Etude de la cinétique de réticulation

Le processus de réticulation désigne la réaction chimique entre les deux liquides conduisant
a la formation de liaisons entre macro-molécules, et ainsi a la solidification de I’ensemble. La
cinétique de durcissement des polymeres peut étre suivie a ’aide d’ultrasons . Pour les
matériaux visco-élastiques "durs", tels que K ~ G, les variations du module de cisaillement
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G sont accessibles via celles du module longitudinal M tels que M ~ 7/3G. Par conséquent,
leur durcissement peut étre suivi a ’aide d’ondes longitudinales. Pour les matériaux souples
tels que G < K, le durcissement a peu d’effet sur le module longitudinal M, de sorte que
son suivi par ondes longitudinales n’est pas pertinent. Cette section montre comment le
montage sandwich utilisé pour mesurer la vitesse transverse et 'atténuation des échantillons
déja réticulés peut également étre utilisé pour suivre le processus de durcissement du PU, et
plus précisément pour évaluer a posteriori 1’évolution du module de cisaillement du PU au
cours de ce processus.

2.5.1 Suivi du signal temporel au cours du durcissement

Pendant le processus de durcissement du PU qui se déroule a température contrélée T,
le signal transmis S7,(f) est acquis de maniere réguliere. La figure montre 1’évolution
de Pamplitude A™?* et du temps de vol t™#* du premier écho de I'onde transverse transmise
dans le milieu multi-couches lors du processus de réticulation du PU. Ces quantités sont
suivies sur plusieurs jours afin de déterminer le moment a partir duquel elles n’évoluent plus,
indiquant 1’état solide du PU.
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Figure 2.23 — Evolution de (a) 'amplitude et (b) du temps de vol du premier écho de I'onde
transverse transmise dans le milieu multi-couches duralumin/PU/duralumin lors du processus de
réticulation d’un échantillon de PU d’épaisseur h = (110+5) pum, pour deux température 7. différentes.

Afin de définir clairement la fin de la solidification du PU, la quantité suivante est étudiée

_ A" (tag) — Ao
Y(taq) - |Amax(to) _ Aoo| ) (213)

ou Ay est la valeur asymptotique prise comme légérement supérieure au maximum d’am-
plitude du dernier signal acquis, et t,q =t — to ou tg représente 'instant ou la température
du systeme est stabilisée et a partir duquel les variations d’amplitudes et de temps d’arrivée
sont dues uniquement & la solidification de I’échantillon.

Lorsque Y atteint une valeur proche de 1 %, on considére que le PU a atteint un état
définitif de solidification. La figure représente 1’évolution de Y en fonction du temps
d’acquisition en échelle log-log. Son comportement linéaire correspond a une loi de puissance
—2/3 pour Péchantillon réticulé & T, = 35 °C et une loi de puissance —1/2 pour celui ré-
ticulé & T, = 5 °C. Ces lois de puissance sont plus lentes qu’une loi de relaxation exponentielle.
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Figure 2.24 — Evolution temporelle de Y en échelle log-log pour deux température de réticulation
différentes, et extraction d’un comportement en loi de puissance aux temps longs.

2.5.2 Suivi du cisaillement au cours du durcissement

Compte tenu de ’équation (2.8)), le module de cisaillement G(w,t) du PU en cours de
durcissement a 'instant ¢ peut étre déterminé par probléeme inverse a partir de la mesure du
coefficient de transmission 7P (w,t) mesuré au temps ¢ défini comme :

A

xp S(w,t)

ToP(w,t) = TOB
fi 1Sﬁnal(w)

(2.14)

ou ’Eﬁiﬁ est le signal en régime permanent, mesuré apres durcissement du PU, et Sgpa le
spectre du signal transmis d’un coté. Le terme S(w,t) est le spectre du signal transmis d’un
seul coté et mesuré a l'instant .

La figure montre ’évolution de la dépendance en fréquence de G(f,t) avec le temps
de durcissement ¢t d’un échantillon d’épaisseur h = 110 pum réticulé & une température
T, = 5 °C. Un processus d’inversion similaire est réalisé pour extraire vitesse de phase cp(w,t)
et atténuation arp(w,t) du PU a chaque instant t. La partie réelle G; et imaginaire Gy du
PU augmentent dans le temps et un plateau apparait aux basses fréquences pour G1, ce qui
traduit le passage d’un comportement liquide & une comportement solide a basses fréquences.

L’évolution temporelle de G est tracée a la fréquence centrale f. sur la figure [2.25b
pour deux échantillons d’épaisseurs différentes et réticulés a la méme température T.. Les
variations de Gi(f.,t) et Ga(fe,t) sont les mémes pour les deux échantillons et présentent
deux asymptotes, ainsi qu'un régime transitoire caractérisé par une évolution abrupte de
I’amplitude apres environ une heure de durcissement. Celle-ci peut étre interprétée comme
la transition du comportement liquide du matériau vers son comportement solide. De plus,
ces résultats mettent en avant l'indépendance de la cinétique de réticulation vis-a-vis de
I’épaisseur de 1’échantillon puisque les écarts entre les mesures réalisées a des épaisseurs
différentes sont faibles, compte tenu des incertitudes.
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Figure 2.25 — (a) Evolution temporelle de GG; et G5 en fonction de la fréquence et au cours du
processus de réticulation a 5°C. Plus la courbe est foncée, plus son temps d’acquisition est tardif. (b)
Evolution temporelle de G; et Gy a f. au cours du temps a 5°C pour deux échantillons.

La technique de mesure présentée dans ce chapitre est suffisamment sensible et repro-
ductible pour suivre un processus de réticulation et envisager des études paramétriques et
quantitatives sur la cinétique de durcissement de polymeres par mesures d’ondes transverses
ultrasonores. Par exemple, il est possible de déterminer si la cinétique de durcissement du
PU dépend ou non de la température. L’évolution temporelle du module de cisaillement G
du PU est tracée sur la figure [2.26] pour deux températures de réticulation T, différentes a
la fréquence centrale f.. Ces variations montrent que plus T, est grand, plus I'inflexion des
courbes G1(t) et Ga(t) se produit tot. Ceci est en accord avec l'observation empirique que le
processus de durcissement du PU est activé par la température (le constructeur annonce un
durcissement de 4 h 4 80 °C et 144 h & 20 °C). De la méme maniére que pour le suivi du signal
temporel, une valeur asymptotique G1~ et Gaoo peut étre identifiée afin de caractériser le
comportement au temps longs de G pendant son durcissement en fonction de la température
T.. Ces quantités évoluent comme des lois de puissance du temps avec un exposant —0.70, in-
diquant un régime transitoire vers le durcissement complet plus lent qu'une loi de relaxation
exponentielle.

3
O 1004
|

= &)
< >8 10714 — G1,T.=5°C
-~
S G — G, T.=35°C
y | == G2, T, =5°C

= —= Gy, T, =35°C

E; loi de puissance ¢~0-70 \

' ' W - ERY

v o 10" 10° 104 10°

(a) t(s) (b) t(s)

Figure 2.26 — (a) Evolution temporelle de G (t) et Ga(t) & la fréquence f. pendant le processus de
réticulation du PU & T, = 5°C et T, = 35°C. (b) Evolution temporelle en échelle log-log de D’écart
adimensionnel de G (resp. Gg) par rapport & sa valeur finale G o (resp. Ga o). (to = 10% ).
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Conclusion

Le dispositif de mesure présenté dans ce chapitre a permis de réaliser des mesures ultra-
sonores d’ondes transverses dans des échantillons fins de polyuréthane. Contrairement aux
méthodes expérimentales déja existantes pour mesurer les propriétés transverses de solides
visco-€élastiques, la technique sandwich permet d’accéder au comportement du module de
cisaillement de matériaux trés atténuants aux fréquences ultrasonores.

Les mesures de vitesse de phase et d’atténuation des ondes transverses ont été mon-
trées comme répétables, dépendantes de la température, et consistantes vis-a-vis du critére
thermodynamique sur ’ensemble des mesures longitudinales et transverses. Enfin, le module
d’incompressibilité K du PU a été mesuré sur des fréquences allant de 1 MHz a 5 MHz, et
des températures allant de 5 °C a 35 °C. La répétabilité et la sensibilité de la technique sand-
wich ont conduit & explorer qualitativement certains phénomeénes physico-chimiques. Ainsi,
la dépendance en température de la cinétique de polymérisation du PU a été montrée. Il est
possible d’envisager des études quantitatives approfondies sur I'influence de I’épaisseur, de la
température, et du poids moléculaire du matériau lors de son processus de réticulation aux
fréquences ultrasonores.

Le chapitre suivant présente ’application du principe d’équivalence temps-température
sur la mesure des modules M (f,T"), G(f,T) et K(f,T) du PU obtenues dans les deux pre-
miers chapitres expérimentaux. Ce principe, basé sur des observations empiriques, conduit &
réaliser des changements d’échelles appliqués aux fréquences et aux modules permettant de
mesurer leur comportement sur une gamme de fréquence bien plus large que celle mesurée
initialement. L’identification d’un modele rhéologique adapté a la description de chacun de
ces modules devient réalisable.
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Rhéologie du polyuréthane
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Introduction

Les polymeres sont des matériaux constitués de longues chaines de molécules appelées
marco-molécules formées par I’assemblage d’un grand nombre de petites molécules chimiques
appelés monomeres. Ils constituent une classe de matériaux a part entiére et sont répartis
en plusieurs familles. Parmi celles-ci, on y retrouve notamment les fibres naturelles, les ré-
sines, les matieres plastiques ou encore les caoutchoucs qui peuvent étre d’origine naturelle
ou synthétique. Dans la famille des caoutchoucs, 1a encore il est possible d’identifier des sous-
groupes : les thermodurcissables, qui sont des matériaux ne possédant pas de point de fusion,
et les thermoplastiques qui sont des caoutchoucs possédant au contraire une température de
fusion T,,. Le polyuréthane est quant a lui qualifié d’élastomere, c’est a dire un polymere
réticulé souple (ou flexible) appartenant a la famille des caoutchoucs synthétiques thermo-
plastiques (TPE, de I'anglais thermoplastic-elastomer).

La température est une grandeur physique qui influence la réponse mécanique d’un maté-
riau. Les polymeres sont particulierement sensibles a celle-ci puisque leur résistance a une sol-
licitation quelconque varie considérablement avec elle. Le schéma sur la figure représente
I’évolution d’un module de relaxation d’un matériau polymere en fonction de la température
et met en évidence cinq régions ou le comportement du polymere change radicalement avec
la température. Parmi celles-ci on retrouve notamment le régime vitreux, ou le matériau pos-
sede un état rigide, c’est-a-dire ou 1’énergie thermique est faible, empéchant le mouvement
des chaines de macro-molécules. Au deld du régime vitreux, le matériau rentre dans un régime
de transition caractérisé par une température Ty. L’agitation des chaines de macro-molécules
induit la dissipation d’une partie de ’énergie sous forme visqueuse, traduisant un retard de la
déformation mécanique. Chez certains polymeres, un régime d’écoulement se produit lorsque
la température devient trop importante, ou respectivement si la fréquence d’excitation tend
vers zéro.

A

| | . |
Vitreux Transition | Domaine | Ecoulement
| vitreuse | caouchoutique | Liquide
| | |
I I
/C—S\ I I I
I I I
E“/ 1 1 1
1 1 1
% | | |
! ! | Thermodurcissabl
"g , | X ermodurcissable
I I I
I I I
1 1
| | T
1 1 1
| | . X
| | Thermoplastique o
>
Ty Temperature (°C) T

A

Fréquence (Hz)

Figure 3.1 — Schématisation du comportement visco-élastique d’un élastomere décomposé en cing
régions en fonction de la température et de la fréquence.
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Les élastomeéres sont considérablement utilisés dans I’industrie pour leur propriétés d’amor-
tissement par dissipation visco-élastique. Par exemple, dans ’aéronautique ou ’automobile,
ou la réduction du bruit et de I’énergie vibratoire transmise dans I’habitacle des véhicules
est une exigence majeure. Ces matériaux sont des candidats idéaux pour répondre a ces
problématiques d’atténuation, et sont généralement placés sur la surface des structures vi-
brantes [39,84]. Dans l'industrie navale, la plupart des batiments sous-marins sont réalisés
dans des matériaux qui posseédent un contraste d’impédance acoustique important avec 1’eau,
impliquant une réflexion conséquente des ondes, et un rayonnement important des vibrations
de la structure. Les élastomeres de polyuréthane sont également largement utilisés pour revé-
tir les systemes de détection SONAR ou encore de certains transducteurs en immersion, car
ils posséde une impédance similaire a celle de ’eau favorisant la transmission des ondes [85].
Par ailleurs, la forte dissipation des ondes transverses dans cet élastomere fait de lui un bon
candidat pour amortir le bruit généré des structures sous-marines. Dans un contexte de fur-
tivité ou de discrétion des sous-marins, la caractérisation et la modélisation large-bande des
propriétés mécaniques du PU est essentielle afin de concevoir des revétements performants
pour les navires [45.(86].

Afin de caractériser le comportement dynamique de matériaux visco-élastiques, de nom-
breux auteurs utilisent des méthodes d’analyse mécanique dynamique (DMA, de I'anglais
dynamic mechanical analysis), dans la gamme de fréquences 0,01 — 100 Hz [57]. Ces mesures
sont généralement réalisées a différentes températures afin d’appliquer le principe d’équiva-
lence temps-température (ETT) et d’évaluer le comportement des modules de visco-élasticité
du matériau sur des fréquences bien plus hautes (parfois jusqu’au GHz) [87|. La littérature
est riche concernant la caractérisation du PU par des méthodes de DM A combinées a ce prin-
cipe, aussi bien sur son module d’Young [65,[86] que sur son module de cisaillement [45]88].
Néanmoins, lorsque les méthodes acoustiques ultrasonores sont confrontées qualitativement a
la reconstruction des courbes maitresses entre 10 kHz et 100 MHz, un désaccord conséquent
avec les mesures de DMA est identifié, notamment sur la partie dissipative des modules me-
surés [71,89-92]. La définition, ’application et les limites de cet outil sont détaillées dans la
suite sur les mesures de M, G et K du PU.

La littérature est limitée concernant la mesure directe du module d’incompressibilité com-
plexe K de matériaux dissipatifs. Ce sont principalement des dispositifs inspirés de celui dé-
veloppé par McKinney et al [93] qui sont utilisés ot I’échantillon est placé dans une cavité en
acier entre deux transducteurs piézoélectriques permettant de solliciter I’échantillon par une
perturbation acoustique et réaliser des compressions volumiques via différents procédés. De
cette fagon, la caractérisation de K en utilisant ce type de dispositif est difficile a réaliser pour
des fréquences au dela de 5 kHz, en particulier pour les milieux mous [94-96]. L’alternative
principale est de combiner des mesures ultrasonores de M avec des mesures basses fréquences
de G pour évaluer indirectement le spectre de K = M — 4/3G sur une gamme de fréquences
plus élevées. [97]. Par exemple, Mott et al. [45] réalisent des mesures de DMA dans la gamme
0,01 — 100 Hz et des mesures acoustiques en immersion dans la gamme 0,01 — 0,1 MHz, pour
caractériser respectivement le module de cisaillement et longitudinal d’un PU de type DeSoto
PR1547. L’application de ’équivalence temps-température leur permet d’évaluer K sur une
plage de fréquences 0,01 — 10 MHz. Cependant, les procédures qu’ils emploient pour mesurer
I’atténuation des ondes longitudinales d’une part, et K d’autre part, soulevent de nombreuses
questions. Par ailleurs, Qiao et al [98] combinent des mesures ultrasonores d’ondes longitudi-



68 3. Rhéologie du polyuréthane

nales (transmission au contact direct) et transverses (multi-couche émetteur - ligne a retard
- échantillon - récepteur) pour en déduire K a différentes températures d’un échantillon de
PU dont le type n’est pas mentionné. Cependant, les mesures sont réalisées a une fréquence
unique de 1,0 MHz et les auteurs n’appliquent pas le ETT pour étendre le spectre de celles-ci.

C’est pourquoi nous proposons ici d’appliquer le principe d’équivalence temps-température
aux mesures acoustiques de M, G et K = M — 4/3G présentées dans les deux premiers cha-
pitres. Comme nous le verrons, la reconstruction du comportement large-bande de ces diffé-
rents modules conduit a identifier un modele rhéologique décrivant précisément leur dyna-
mique sur plus de deux décades en fréquences a une température de référence. La modélisation
du comportement linéaire d’un matériau visco-élastique homogene isotrope est aujourd’hui
bien maitrisée [99]. Cependant, des modéles rhéologiques plus complexes existent afin de
mieux décrire le régime transitoire, c’est a dire la relaxation d’un matériau particulierement
dissipatif [100]. Les modeles rhéologiques & dérivées fractionnaires semblent adaptés pour
décrire précisément le comportement de polymeres sur ces gammes de fréquences [101}/102].

3.1 Principe d’équivalence temps-température

Pour des matériaux qualifiés de "thermo-rhéologiquement" simples [103], c’est & dire des
matériaux dont tous les temps de relaxation sont affectés de la méme maniere par la tempéra-
ture, il est observé empiriquement qu’un essai mécanique de courte durée a haute température
entraine le méme comportement qu’une sollicitation de plus longue durée mais a une tempé-
rature plus basse. C’est ce phénomene qui est appelé usuellement le principe d’équivalence
temps-température ou encore fréquence-température, et qui tire son origine des travaux de
Leaderman [104] en 1943 sur des mesures statiques de fluage. De maniére générale, ce prin-
cipe est un outil efficace pour décrire le comportement visco-élastique de polymeéres sur une
gamme de temps, de température ou de fréquences bien plus large que celle explorée pour la
mesure initiale, a partir de changements d’échelle sur les données expérimentales. Cet outil
est généralement applicable lorsque les mesures sont réalisées dans le régime de transition
vitreuse du polymere.

3.1.1 Définition du principe de superposition

Ce principe donne une équivalence entre les propriétés mécaniques mesurées a une fré-
quence f et une température 7', et les propriétés mécaniques a la fréquence réduite f, a une
température de référence Trof. Cette dualité entre fréquence et température est quantifiée par
la loi de correspondance suivante [87,(105] :

fr = aT(TyTref)fv

C(f?”) Trof) = bg(TaTrof)C(fa T),

(3.1)

ot a(T, Trer) sont les changements d’échelle horizontaux appliqués aux fréquences, et bg (T, Tret)
les changements d’échelle verticaux appliqués au module visco-élastique C'. Dans ce qui suit,
C désigne les modules de relaxation M, G ou K.
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Le protocole pour construire la courbe maitresse d’un module de relaxation quelconque C
est le suivant :

1. Aprés avoir mesuré le comportement fréquentiel du module C' a plusieurs température
sur la bande passante du transducteur, une référence est choisie a la température Tyef
(figure [3.2h)

2. Un changement d’échelle ar(7,Tief) est appliqué aux fréquences de sorte a rendre
continue les variations de Cy/Cy (figure [3.2b). En effet, 'équation montre que
ce rapport est indépendant de br

3. Les variations de C; en fonction de la fréquence mise a 1’échelle ap f, tracées sur la
figure[3.2c, montrent qu’il est nécessaire de considérer un changement d’échelle vertical

4. Un changement d’échelle vertical bg(T ,Tref) est appliqué au module visco-élastique C
de sorte a rendre continue ses variations en fonction de ar (7', Ticf) f. Cette courbe est
représentée sur la figure et est appelée courbe maitresse

5. Le méme changement d’échelle b% (T, Tyer) est appliqué aux variations de C en fonction
de ar (T,Tref)f

C2/Cy C/Cy
A A

aT:(le Tref)
L —

aT(TZI T?ref)
D z

f arf
(a) (b)
C, bsCy

bT(Tll Tref)

Y

—T TR0y ) |
a;f aTJ?

(c) (d)

Figure 3.2 — Construction de la courbe maitresse d’'un module de relaxation C' a une température de
référence Trer. (a) Allure des isothermes dans le cas ot T7 < Tyer < Ts. (b) Les changements d’échelle
en fréquence ar (T,Tyct) sont déterminés & partir des variations de Cy/C}. (¢) Les variations de C; en
fonction de la fréquence mise a ’échelle ar (T, Tyer) f montrent qu’il est nécessaire de considérer des
changements d’échelle verticaux. (d) Les changements d’échelle verticaux b$ (T, Tyef) sont déterminés
a partir des variations de Cy en fonction de la fréquence réduite ar (7T, Tye) f-
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3.1.2 Changement d’échelle en fréquence

Ce principe de superposition est appliqué a des mesures dynamiques en cisaillement par
Ferry [106] et a conduit a I’équation WLF établie par Williams, Landel et Ferry [107] :

. C1 (T - Tref)

3.2
o+ T — Ter ( )

loglo CLT(T, Tref) =
ou la température de référence Trer = Ty est la température de transition vitreuse du poly-
mere étudié.

Dans ces travaux, les constantes ¢; = 17,44 et co = 51,6 K sont admises comme universelles
car elles semblent décrire convenablement ces changements d’échelle en fréquence pour un
grand nombre de solutions de polymeres. Cependant, des travaux ultérieurs montrent que ces
deux constantes sont intrinseques aux matériaux étudiés et par conséquent non-universelles.

3.1.3 Changement d’échelle en amplitude

Ferry [87] utilise la théorie moléculaire formulée par Rouse [108] ainsi que celle du volume
libre énoncée par Doolittle [109] pour lier temps de relaxation et viscosité. Par ailleurs, la
théorie de Bueche [110], reprenant celle de Rouse pour des solides visco-élastiques, et dont la
modélisation du spectre est étendu aux hautes fréquences par Doi et Edwards [111], suggere
que 'amplitude du module de cisaillement complexe d’'un polymere est proportionnelle au
produit de la masse volumique et de la température. Celui-ci est normalisé par rapport a un
état de référence connu et s’exprime comme :

p(Tref) Tref
br(T T; = ) 3.3
7(T, Trer) T T (3.3)
ou p(T) est la masse volumique du matériau a la température T' qui vérifie
IO(T) = p(Tref)[l - 3H(T - Tref)]- (3.4)

Pour la plupart des polyméres, le coefficient de dilatation linéaire & est de 'ordre de 1074 K1,
ce qui implique des variations de masse volumique assez faibles avec la température. C’est
pourquoi de nombreux auteurs négligent ces variations et considérent uniquement les varia-
tons de température dans ’expression du changement d’échelle vertical, c¢’est-a-dire :

T
by (T, Thef) = 2. (3.5)
T
La majorité va jusqu’a négliger totalement ces variations et suppose que
br (T, Trer) = 1. (3.6)

C’est une des raisons pour laquelle trés peu d’études existent sur ce changement d’échelle
vertical. Dans ses travaux, Colby [112] discute tout de méme rapidement de la valeur de by
pour du polybutadiene et montre que la loi de Bueche-Rouse semble adaptée pour des
températures proches de la température vitreuse T, du matériau étudié mais n’est plus valide
au deld d’une température seuil. Par ailleurs, dans les travaux de Mott et al. [45] discutés
précédemment, les auteurs écrivent brievement que les changements d’échelle verticaux bgﬁ
sont égaux a l'unité quelque soit la température, et que b¥ augmente linéairement avec la
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température. Il est intéressant de constater qu’il existe bien plusieurs descriptions des coef-
ficients by et qu’ils dépendent du module de relaxation C' étudié.

Dans la plupart des cas, la reconstruction des courbes maitresse est réalisée en transla-
tant les données manuellement [87] ou suivant une procédure automatisée [113|. La premiere
méthode est subjective et manque de précision tandis que la deuxiéme est plus fiable. Ce-
pendant, ces deux techniques ne proposent pas de justification physique aux opérations de
changements d’échelle et impliquent une forte propagation des incertitudes de mesure, ce
qui peut poser des problemes de reproductibilité. Pour palier a cette difficulté, des travaux
plus récents consistent & déterminer ces deux facteurs a partir de modeles rhéologiques [114],
donnant un sens plus physique a I’équivalence temps-température puisque les conditions de
causalité sont vérifiées [115]. Dans leur travaux, Rouleau et al |116] proposent un processus
de minimisation a partir des relations de Kramers-Kronig qui traduisent la causalité de la
fonction complexe G(w) = G1(w) + iGa(w). Cette méthode requiert moins d’hypotheses que
les précédentes car elle ne nécessite pas une modélisation de la fonction de relaxation en
amont du processus.

3.2 Courbes maitresses du polyuréthane

Dans cette section le principe d’équivalence est appliqué dans un premier temps aux
mesures de M, puisque celles-ci sont les plus précises et les moins bruitées. La température
de référence choisie pour ’ensemble des résultats présentés dans cette section est Ty = 5 °C.
De cette fagon, le comportement des modules de relaxation du PU peut étre évalué a bien
plus basses fréquences ultrasonores, ce qui est avantageux en vue des applications sous-
marines. Les changements d’échelle ar sont déterminés suivant une procédure automatisée.
Concernant les changements d’échelle b%, plusieurs descriptions sont discutées et proposées.

3.2.1 Détermination de ar

Les variations de Ms/M; en fonction de la fréquence sont représentées sur la figure
pour toutes les températures étudiées et numérotées par ordre croissant 1;, 7 = 1 a 8. D’apres

I’équation (3.1)), il vient

Mo Mo

ﬁl(fvT) = E(aT(T7Tref)v f7 Tref) (37)

Ainsi, pour chaque température T;, la valeur ap(T;,Tief) des changements d’échelle arp sont
déterminés, de sorte a garantir que Ma/M;(f,T;) coincide avec My /M (ar(T;,Tret) f,Tref) dans
leur gamme de fréquences commune comprises entre les limites fiin €t fmin déterminées dans
le chapitre (1} En pratique, la valeur ap(T;t1,Tef) est déterminée par itération telle que le
point d’abscisse ar(T;41,Tvef) fmax €t d’ordonnée Ma/M;( fmax, Ti+1) coincide avec le point
d’abscisse ap(T;,Tret) fo et d’ordonnée Mo /M (f.,T;) avec ap(T1,Tref) = 1 puisque T1 = Tres.
Le comportement continu de My/M; en fonction de ar f qui en résulte est illustré a la figure

B3.3b.
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0.06 - : 0.06 -
: Tt = 5.1°C
i 0.04 1 : 0.041
= i
0.02 : 0.02 1
fmin i é é fmax 4 1‘05 1‘06
(a) f (MHz) (b) arf (Hz)

Figure 3.3 — (a) Variations du rapport Ms/M; en fonction de la fréquence f pour toutes les tem-
pératures T;—1_g. (b) Variations du rapport Ms/M; en fonction de la fréquence réduite ar (T, 5°C)f.

Sur la figure [3.4h, les valeurs de ¢1 et co sont déterminées par le meilleur ajustement de
ap(T,Tief) avec I'équation (3.2]) qui se met sous la forme

T —Tief = —Co — 1 (3.8)

de sorte que la variation modélisée de T'— Tief en fonction de (T — Tref) / logig(ar) est linéaire
avec une pente —c; et une ordonnée —cs. Le meilleur ajustement du comportement de arp

par I'équation ([3.2) est montré sur la figure [3.4p.

30 1 —
& 20 &
| S
= 10+ %% —24 ----- Mott (2002) T
o ar | e Landel (1957) \\\\
— Eq. (38) e =484, ¢, =100.14 K~
04 : : : 31 : : : b
—28 —26 —24 —22 5 15 25 35 45
(a) (T — Trer) / logyg ar (b) T (°C)

Figure 3.4 — (a) Extraction de ¢; et ¢y par un fit linéaire en utilisant la relation (3.8). (b) Accord
des mesures expérimentales de log;, ar (T, Tief) avec I'équation (3.2)) et comparaison avec la littérature
pour d’autres type de PU (pointillés).

Sur cette méme figure sont comparées a d’autres déterminations de ¢; et co rapportées dans la
littérature pour des PU différents, a condition que les différences de température de référence
soient prises en compte de la maniere suivante
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Cllitt Clzitt

c1 = — .
" o+ Trer — Treft (3.9)

_litt litt
c2 =y + Trer — T3¢

Ces différentes valeurs de c¢i'' et ¢

llitt lzitt mesurées a Ty sont de méme ordre de grandeur, ce
qui est en accord avec l'observation générale que c¢; ~ 10 et co ~ 100 K pour la famille des

PU [87]. Les valeurs correspondantes de ¢; et ¢z sont données dans le tableau

| depuis M | depuis K | Capps (1983) [86] | Mott (2002) [45] | Landel (1957) [88]

Type de PU || UR-3440 | UR-3440 | PR1574 | PRI1547 | Vulkollan
Tret (°C) 5.1 5.1 5.1 5.1 5.1
o1 48 6.3 7.5 9.8 8.5
ez (K) 100.1 89.7 88.0 90.6 106.2

Tableau 3.1 — Valeurs de ¢; et ¢o a Tyof = 5 °C. Comparaison & d’autres déterminations expérimen-
tales rapportées dans la littérature pour des PU différents, calculées pour Ties.

Une fois les changements d’échelle ar sont déterminés, il est intéressant de s’intéresser
aux quantités My (ap (T, Tyet) , f, T) et My (ap (T, Tref) , f, T) tracées sur la ﬁgure Le com-
portement de M; et My en fonction de la fréquence réduite ap (T, Tyer) f montre qu’il est
nécessaire de considérer des changements d’échelle verticaux sur M pour tous les isothermes
T; puisque les courbes maitresses ne sont pas continues sinon.

2.6
— ]\fl(an, T) / 150_ — ]\,’;[Q(an, T)
2.4 —— 1951
ch / DCE 1001
o =
~ 99- _/ =
= — 2 7
/
e 50'
2.0 1
T T 25 1 T T
10° 108 105 106
(a) arf (Hz) (b) arf (Hz)

Figure 3.5 — Comportement de (a) la partie réelle et (b) la partie imaginaire du module longitudinal
M en fonction de la fréquence réduite ar (T, Tyef) pour chaque température T;.

3.2.2 Détermination de b}’
D’apres l'expression (3.1]), les changements d’échelle b% satisfont la relation :
M(ar(T\Tret) f, Tret) = b7 (T, Tret) M(,T) (3.10)

Ce coefficient est calculé de maniére itérative. La valeur bé\ﬁ (Ti41,Tref) est déterminée telle
que le point d’abscisse a7 (Tj+1,Tret) fmax €t d’ordonnée bé‘ff (Ti41,Tret) M1 (fimax, Ti+1) coincide
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avec le point d’abscisse ar (T, Tref) fe et d’ordonnée b (T; Trer) M1 (fe,T;) avec b (T1,Tref) = 1
puisque 77 = Tyef. Le comportement continu résultant de bg\p/f M en fonction de apf est
représenté sur la figure . Comme le montre la figure , bé\f" My varie également de
facon continue avec arf, ce qui confirme la validité de I’équation concernant M.

5 55 | by Mi(ar f,T) 150 bY My(ar f,T)
Ef gj? 125 1

2.50
< 2 100
‘5& 2.45 - ; 75 1
R =5

50 1
2.40 1 . | ”s . |
10° 106 10° 106
(a) arf (Hz) (b) arf (Hz)

Figure 3.6 — (a) Reconstruction des courbes maitresses b3 (T, Tyet) M7 et (b) b3 (T, Tyef) M2 en fone-
tion de la fréquence réduite ap (T, Tret) f-

Les facteurs de changement d’échelle bé‘ff (T, Tyet), représentées sur la figure augmente
linéairement avec T'— Ty de avec une pente 6,50 x 1073 K1, alors que I’équation prédit
un comportement décroissant. En effet, la modélisation de by par ’équation provient
uniquement de la description du comportement du module de cisaillement G d’un matériau
visco-élastique, qui est par nature différent du comportement du module longitudinal M
présenté ici.
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Figure 3.7 — Variations de b3 en fonction de 7' et comparaison entre différentes modélisations.

Dans les travaux de Ferry et al. [L17] portant sur la caractérisation large bande des propriétés
mécaniques et diélectriques d’un polychlorure de vinyle (PVC), les auteurs utilisent une autre
expression des coefficients by qui sont appliqués aux mesures en température de la fonction
de relaxation diélectrique € du matériau :

b6 (T, Thet) = (3.11)
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Le terme Tyef/T dont dépend l'expression de by (c.f. équation ) est donc ici inversé, ce
qui correspond aux variations de bi_\p/l (T'). La justification physique sur l'orientation et la pola-
risation de ’organisation moléculaire proposée par les auteurs n’est pas facile a comprendre,
mais il est intéressant d’utiliser cette nouvelle expression de by pour modéliser les mesures. Le
meilleur ajustement entre cette relation et les mesures de b%/[ est tracé en tirets sur la figure
m pour k= 0,77 x 1073 K1, ce qui est presque trois fois supérieur & la valeur donnée par
le constructeur, ce qui montre que la loi [3.11] n’est pas valide. Finalement, I’approximation
linéaire de b3 est retenue ici.

3.2.3 Détermination de b$

Les variations en fonction de la fréquence du rapport entre le module de perte et le mo-
dule de stockage G2/G1 sont présentées sur la figure pour plusieurs températures TZ-G,
i =1 a 7. Ce rapport étant proche de 'unité, cela met en évidence la forte atténuation de
ce PU et valorise les performances de la technique sandwich. De plus, la figure montre
que les mesures du rapport Go/G1(ar f,T) sont trop bruitées pour permettre de déterminer
ar(T) avec la méme procédure.

Comme vu précédemment, les changements d’échelles horizontaux dépendent de deux constantes
intrinseques au matériau étudié et par conséquent il doit s’appliquer & n’importe quel module
de relaxation. Par exemple, dans les travaux de Mott et al., les auteurs déterminent ar a
partir de la mesure du module de cisaillement et appliquent également ces coefficients au
module d’incompressibilité de leur matériau. C’est pourquoi les coefficients ap (7T, Tef) déter-
minés dans la partie précédente seront appliqués directement aux mesures de GG. En pratique,
cela suggere que les mémes mécanismes moléculaires gouvernent les différents modules de re-
laxations au dessus de la transition vitreuse 7, du matériau [105].

B W 1.0 Toet = 4.9°C
1.0 1
0.9 1
& 0.9 &
2 3
S 081 5 0.8
0.7 1
0.7 1
067y :
1 fmin é ZIJ) Zl fmux 5 1(‘)5 166
(a) f (MHz) (k) arf (Hz)

Figure 3.8 — (a) Variations du rapport G2 /G en fonction de f pour toutes les températures T; ;—1_7.
(b) Variations du rapport G2/G1 en fonction de ap(T, Tret) f, ot Trer = 4,9°C.

Les variations de la partie réelle G et imaginaire G2 du module de cisaillement en fonction
de la fréquence réduite ap(T,Tief) f sont tracées sur la figure . Ces résultats permettent
de mieux comprendre pourquoi la communauté n’est pas en accord sur la prise en compte
ou non d’un changement d’échelle vertical by puisque les courbes maitresses semblent déja
continues. Cependant, il reste intéressant de calculer des changements d’échelle verticaux bg
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qui vérifient :
G(CLT (TaTref) f7 Tref) = bg(TuTref) G(f7 T) (312)

De cette fagon, la procédure automatisée et détaillée dans le point précédent pour calculer
b¥ peut étre utilisée. Les variations de bg (T, T1et) G(ar (T Tre), f,T) sont tracées sur la figure
B:9p et montrent que le raccordement des parties réelle et imaginaire formant la courbe mai-
tresse du module de cisaillement est de meilleure qualité.

WGy (arf,T)
801 . WGCu(ans, T)
= 601
=)
Oy 40
('DQE«
201 -
R 106 T 106
(a) arf (Hz) (b) arf (Hz)

Figure 3.9 — Variations des parties réelle et imaginaire (a) du module de cisaillement, G et (b) du
module de cisaillement réduit bgG en fonction de la fréquence réduite ar (T, Tret) f-

La figure présente la variation de b(T; en fonction de T'— T;er. On constate qu’elle est
linéaire et que le meilleur ajustement est donné par la pente —6,27x 1073 K. Par ailleurs, on
peut identifier un comportement prédit par la loi empirique pour £ = 1,08 x 1073 K1,
mais cette valeur s’éloigne fortement de la donnée constructeur x = 2,60 x 10~* K~! puisque
celle-ci est six fois supérieur. De la méme maniére que pour bi_\p/[ , nous retenons ’approxima-
tion linéaire pour modéliser bg .

1.00 1
— 0.951
=
e 0.90 1
Ok
= 0854 o f

approx. linéaire
0.809 «weeeee Eq. (3.3)
0 10 20 30
T — Tyt (°C)

Figure 3.10 — Variations de b% (T, Tref) en fonction de T et comparaison entre une loi empirique
linéaire et la loi empirique de Bueche-Rouse (3.3]).
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3.2.4 Détermination de b%

Puisque TZ»M ~ TZ-G, 1 =1 a 7, le module apparent K peut étre évalué a partir des me-
sures brutes de M et G en supposant K(TM f) = M(TM,f) —4/3G(TE,f),i =14 T. Le
rapport Ks/Kj est représenté sur la figure . L’intervalle fréquentiel choisi est encadré
par les bornes inférieure et supérieure calculées dans les chapitres précédents. Sur la figure
, bien que K3/K; varie de maniére approximativement continue avec les changements
d’échelle horizontaux ar f, la recherche d’autres coefficients permet d’obtenir un comporte-
ment de K3/K; plus lisse pour une nouvelle détermination de ar notée a’,, qui est calculé
suivant la procédure détaillée dans la sous-section [3.2.1] en considérant f = 1,5 MHz au lieu
de f..

0.02 0.02 -
< <
< 0.01 A NS
0.01 A
T S S 1z e
(a) f (MHy) (b) arf (Hz)

Figure 3.11 — (a) Variations du rapport G2/G; en fonction de la fréquence f pour toutes les tem-
pératures T;—1_7. (b) Variations du rapport G2/G1 en fonction de la fréquence réduite ar (7', 5°C)f.

Les variations de a/. en fonction de la température sont tracées sur la figure L’écart
entre ar et aép peut étre considéré comme une évaluation de l'incertitude de la détermination
de ap. Le meilleur ajustement de a/T par I’équation WLF est également montré et les
valeurs correspondantes du meilleur ajustement de c; et co sont données dans le tableau 3.1

1Ogl(J a/T (T7 T’ref)

Figure 3.12 — Comparaison entre ar déterminé a partir de Mo /M, et af. & partir de Ko/K;. Les
meilleurs ajustements avec la loi empirique (3.2]) sont tracés en traits pleins.
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Ensuite, les changements d’échelle b:,[f sont déterminés a partir de la mesure de K; en
suivant la procédure détaillée dans la sous-section [3.2.2] pour les deux fréquences réduites, et
satisfait :

K(QT(TaTref) f7 Tref) = b¥ (TyTref) K(fa T) (313)

ou bien

K (ap (T Trep) f, Trer) = b (T, Tret) K (f, 7). (3.14)

Sur la figure [3.13] sont tracées les parties réelle K; et imaginaire K3 du module d’in-
compressibilité. Leurs variations montrent qu’il est nécessaire d’appliquer un changement
d’échelle verticale b%, que I’on considére aussi bien avec un changement d’échelle horizontale
ar (T, Trer) ou un changement d’échelle horizontale a/y (T, Tref). Les variations de K en fonc-
tion de la fréquence redimensionnée a’. f sont évaluées & plus basse fréquences, en dessous de
100 kHz contrairement aux variations de K en fonction de la fréquence redimensionnée ar f.

ol Ki(arf,T) —
4 — Ki(apf,7T) ‘

E 2.3 3 ;c:?
O =
2.2+ —_— -
S . S

2.1

20 . ——l—— ------- l

10° 108

(a) arf (MHz) (b)

Figure 3.13 — Comportement de (a) la partie réelle et (b) la partie imaginaire du module d’incom-
pressibilité K en fonction de la fréquence réduite ar (T, Trer) et a/p (T, Tret)-

Les variations de b¥ en fonction de la température T° — Tof sont représentées sur la fi-
gure Les changements d’échelle b5 sont observés comme augmentant linéairement avec
T et le meilleur ajustement linéaire est de pente 6,23 x 1073 K1, qui est proche de celle déter-
minée sur b3 (T'), ainsi que de la pente déterminée par P.H Mott et al. [45] par combinaison
de mesures en cisaillement par DMA et de mesures acoustiques longitudinales en immersion.
Cette détermination de b¥ est similaire a celle de b%/[ présentée dans la sous-section
puisque les écarts entre ces mesures varient de maximum 0,3 % sur cette gamme de tem-
pératures. Précisons enfin que b¥ satisfait également la forme alternative de I’équation de
Bueche-Rouse discutée dans la sous-section pour k = 0,78 x 1073 K1, qui est
une valeur du coefficient de dilatation linéaire trois fois supérieure a la donnée constructeur
k=2,60 x 1074 K~! et similaire & celle déterminée sur bM 21,3 % pres.
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Figure 3.14 — Variations de b3 et bX en fonction de la température & une température de référence
Trer et meilleur ajustement linéaire.

Les variations de la partie réelle et imaginaire du module d’incompressibilité b¥ K en
fonction de la fréquence réduite a/T f a la température de référence Tref = 5,1°C sont re-
présentées sur la figure Les comportements continus de b{p( K et b¥ K> en fonction de
arf et a/pf, montrés respectivement sur les figures et [3.15b, confirment la validité de
I’équation concernant K. Les courbes maitresses de bjlf K5 pour les deux fréquences
réduites sont moins bien continues car elles sont plus sensibles aux variations de Gs.

2444 b Ki(arf,T) ] e bR Ky(arf,T)

10° 106 10° 106
(a) arf (Hz) (b) arf (Hz)

Figure 3.15 — Comportement de (a) la partie réelle et (b) la partie imaginaire du module d’incom-
pressibilité réduit b K (T, T,e) en fonction des fréquences réduites az (T, Trer) et alp (T, Tref)-

3.2.5 Incertitudes et répétabilité de 'ETT

Afin de quantifier I'incertitude de I’équivalence temps-température, une bonne approche
est d’appliquer le méme protocole d’identification des coefficients arp, b% et b% sur des échan-
tillons de PU d’épaisseurs différentes mais comparables. De cette maniere, il est possible de
mesurer une incertitude globale sur la reconstruction des courbes maitresses.
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La figure [3.16] représente I’écart entre les déterminations de M; et My provenant de trois
expériences différentes, pour des échantillons d’épaisseurs voisines ~ 10 mm. L’écart entre
ces différentes mesures de M varie avec la fréquence entre 0,8 et 1,2 % et augmente vers les
basses fréquences. En effet, cela s’explique par 1’écart entre les mesures de b% qui augmente
avec la températures et varie entre 0,0 et 1,9 %. Concernant la partie imaginaire Mo, celle-ci
est moins sensible aux variations de b%/" , donc I’écart est minime.

2.60 200
—— h =9.94 mm —— h =9.84 mm

2554 =—— h=10.06 mm 150 — h =10.06 mm
= —_— = = 1 — n=
DCE h = 10.18 mm & h = 10.18 mm
U 2.501 =
\: : 100 1
; 2.45 ;
® 5

2.40 1

: : 0 - :
10° 108 10° 106

(a) arf (Hz) (b) arf (Hz)

Figure 3.16 — Variations (a) de la partie réelle du module de cisaillement réduit b3 M; et (b) de sa
partie imaginaire b3 My en fonction de I'échelle de fréquence arf qui ont été mesurées trois fois sur
des échantillons d’environ 10 mm d’épaisseur a T et = 5°C.

La figure représente I'écart entre les déterminations de GG1 et Gy provenant de trois
expériences différentes (portant sur deux échantillons de méme épaisseur, a savoir 110 pm, et
un échantillon de 90 pm d’épaisseur). Celui-ci est de 'ordre de 12 — 16 % et augmente avec
la fréquence. En propageant ces incertitudes mesurées sur G et M, cela conduit a exprimer
celles associées a la mesure de K.

804 T h =90 pm 804 T h =90 pym
— h =110 pm

E 60 = h =110 pm ;CE\ 60
= =)
G 40- 5 401
S 40 UUB 40
= =

20 1 20 1

107 106 10° 106

(a) arf (Hz) (b) arf (Hz)

Figure 3.17 — Variations (a) de la partie réelle du module de cisaillement réduit ¥$G; et (b) de sa
partie imaginaire b$G5 en fonction de I'échelle de fréquence ar f qui ont été mesurées deux fois sur
un échantillon de 110 pm d’épaisseur et sur un méme échantillon de 90 pm d’épaisseur a Ty = 5°C.
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3.3 Rhéologie du polyuréthane

Nous avons montré dans la section précédente que les modules visco-élastiques M, G et
K du polyuréthane satisfont le principe d’équivalence fréquence-température. Ainsi, leur dy-
namique est évaluée sur plus de deux décades de fréquences ultrasonores au lieu de se limiter
a la bande passante des transducteurs utilisés. De cette maniere, 'identification précise d’un
modele rhéologique adapté devient possible. Les mesures d’ondes transverses ultrasonores
sont comparées a des mesures basses fréquences par DMA, et des mesures d’ondes longi-
tudinales hautes fréquences sont comparées a des mesures basses fréquences sur le méme
échantillon.

3.3.1 Visco-élasticité fractionnaire

Modéliser le comportement d’un élastomere a partir des équations classiques de 1’élasti-
cité linéaire ne suffit pas. En effet, il est essentiel considérer les pertes par dissipation visco-
élastique. Le théoréme de superposition de Boltzmann [118] conduit a exprimer la loi de
comportement d’un matériau visco-élastique linéaire de maniere continue en fonction d’une
intégrale reliant les contraintes a I’histoire des déformations, ou réciproquement les défor-
mations a 'histoire des contraintes. Ces descriptions sont deux formulations équivalentes et
s’expriment telles que [99,119] :

de(r)
/ R(t—7) 3 dr, (3.15a)

) (3.15b)

ou R(t) et F(t) sont respectivement les fonctions de relaxation et de fluage.

Les formes que prennent ces deux fonctions dépendent du matériau lui-méme. De maniere
schématique, son comportement est modélisé par un assemblage d’unités élémentaires appelés
ressort (en anglais spring) de raideur C, et amortisseur (en anglais dashpot) de coefficient
d’amortissement 7. Ils décrivent respectivement 1’élasticité et la viscosité du matériau par les
relation linéaires suivantes :

o(t) = Ce(t), (3.16)
o(t) = ndz(tt). (3.17)

Associer ces différents éléments, en série ou en parallele, a partir des équations , per-
met de construire différents modeles rhéologiques, comme par exemple le modéle de Kelvin-
Voigt, de Maxwell ou bien de Zener représentés sur la figure Ces modeles rhéologiques
présentent ’avantage d’étre simples mais ne sont pas réellement représentatifs du compor-
tement des polymeres, notamment lors d’essais dynamiques a hautes fréquences ou la dis-
sipation du matériau devient trop importante. C’est pourquoi des modélisations basées sur
I’assemblage plus complexe de ces éléments ont été proposés dans la littérature [120H122].
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!

(a) (b) (c)

Figure 3.18 — Modeles rhéologiques simples de (a) Kelvin-Voigt, (b) Maxwell, et (c) Zener.

Parmi ces assemblages plus sophistiqués, Havriliak [101] suivi de Bagley et Torvik [123],
montrent que les modeles rhéologiques a dérivées fractionnaires décrivent avec précision le
comportement visco-élastique des polymeres. Cette modélisation consiste a remplacer I’amor-
tisseur classique par un amortisseur fractionnaire défini par la relation

o(t) = CtD* [(t)], avec 0<a<l, (3.18)

ot D% = d%/dt® est 'opérateur de dérivée fractionnaire d’ordre o appliqué a la fonction de
déformation e(t), défini par [100}/124] :

Do) = dZii” = r(fT_am /_too 0 _1s)a dil(tt) ds, O<a<l,  (319)

ou s est 'intégrant temporel, et 7 le temps de relaxation.

Précisons que 'ordre fractionnaire a de ce nouvel élément, appelé spring-pot, est strictement
compris entre 0 et 1. En effet, @« = 0 représente le comportement de 1’élément élastique
(spring), et a = 1 celui de I’élément visqueux (dash-pot). L’élément fractionnaire spring-pot
est bien une combinaison de ces deux régimes.

Les modeles rhéologiques classiques présentés précédemment peuvent s’exprimer de ma-
niére analogue avec un formalisme fractionnaire. La figure[3.19| présente différents assemblages
de ressorts et d’amortisseurs fractionnaires qui constituent les modeles Kelvin-Voigt fraction-
naire (KVF) et Zener fractionnaire (ZF). Par exemple, Bagley et Torvik [102] montrent que
la théorie moléculaire de Rouse [108], mentionnée dans la section est en fait une descrip-
tion type KVF d’ordre 1/2 du module de cisaillement du polymere étudié.
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Figure 3.19 — Mode¢les rhéologiques fractionnaires de type (a) Kelvin-Voigt et (b) Zener.

3.3.1.1 Modéle de Zener fractionnaire

Ce modele est caractérisé par un état asymptotique élastique aux temps courts ainsi
qu'aux temps longs. Dans ce cadre, la loi de comportement se met sous la forme suivante :

o(t) + 19Do(t)] = Coe(t) + Coo™D[e(t)], O<a <1, (3.20)

ou 7 est le temps de relaxation, Cy et Co, sont respectivement les modules élastiques asymp-
totiques aux temps longs et aux temps courts. En régime harmonique, et en utilisant la

A

propriété TE{D*[f(t)]} = (iw)* f(w), il vient
F(w) + 7%(iw)*6(w) = Coé(w) + CooT(iw)*é(w). (3.21)

En rassemblant les termes, le module de relaxation fractionnaire s’exprime tel que :

_ Co + Co(iwT)”
Clw) = 1+ (iwT)@

(3.22)

Contrairement a ['utilisation courante des séries de Prony caractérisées par une distribution
de temps de relaxation 7,—1, . n, le modele de Zener fractionnaire est caractérisé par un temps
de relaxation 7 unique, dont le régime transitoire est gouverné par le parametre non-entier
a. La figure illustre I'influence de ce dernier sur les parties réelle et imaginaire du mo-
dule de relaxation qui permet d’adoucir la transition visqueuse. De plus, les comportements
asymptotiques élastiques Cy et Co sont clairement identifiés respectivement au temps court
et au temps long. Ce modele fractionnaire présente le grand avantage de décrire correctement
les modules de relaxation d’un polymeres avec seulement quatre parametres.
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Figure 3.20 — Influence du parameétre non-entier « sur les modélisation type Zener fractionnaire de
(a) la partie réelle et (b) la partie imaginaire du module de relaxation C'(w).

3.3.1.2 Modele de Kelvin-Voigt fractionnaire

Ce modeéle est caractérisé par une réponse visqueuse fractionnaire au temps court et
élastique au temps long. De cette facon, le module de relaxation se met sous la forme suivante
en régime harmonique :

C(w) = Co + Cy(iw)*. (3.23)

Contrairement au modele ZF, le modele KVF ne présente pas de temps de relaxation
et possede par conséquent trois parametres ajustables. Il est caractérisé par une viscosité
Cy (ou module visqueux) et une réponse purement élastique Cy a fréquence nulle. La figure
illustre I'influence du paramétre o sur les parties réelle et imaginaire du module de
relaxation qui adoucit leur variations. Cette modélisation peut également étre vue comme
une approximation basse fréquence du modele ZF pour wr < 1 et présente ’avantage d’étre
gouvernée par seulement trois parametres. Précisons que si a = 1, le modele classique Kelvin-
Voigt apparait tel que C1 = Cy, et Co = nw, avec 7 la viscosité dynamique du milieu visco-
élastique.

a =025 | a =025
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Figure 3.21 — Influence du parametre non-entier a sur les modélisation type Kelvin-Voigt fraction-
naire de (a) la partie réelle et (b) la partie imaginaire du module de relaxation C(w).
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3.3.2 Caractérisation de la rhéologie du polyuréthane

Les modules complexes bg(T , Tret)C, o C' = M, G ou K, sont représentés sur la figure
en fonction de ap (T, Tref) f. Les meilleurs ajustements résultants de M, G et K par
les équations et sont également représentés. L’accord entre les mesures de ces
modules visco-élastiques et les modeles KVF et ZF est quantitatif sur ces deux décades de
fréquences. Ainsi, le modele de KVF est suffisant pour décrire précisément la rhéologie des
modules visco-élastiques du PU a seulement trois parametres.
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Figure 3.22 — Accords entre les modeles rhéologiques KVF et ZF et les mesures des modules

visco-élastiques M, G, K du PU satisfaisant le ETT.
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Le tableau 3.2 présente les valeurs des parameétres des modeles KVF et ZF déterminés nu-
mériquement a I’aide de la librairie Python Imfit. Il est intéressant de constater que les temps
de relaxation 7¢ identifiés en utilisant le modele ZF sont tous tres faibles. Plus précisément,
wTo K 1, ce qui confirme 'approximation KVF = ZF sur cette gamme de fréquences. Par
conséquent, les parameétres Cy et ac sont équivalent entre ces deux modeles. En particulier,
le parametre K est égal a My, car la partie réelle de M = K + 4/3G est grande devant
celle de G de plus de trois ordres de grandeurs. Cependant, il est surprenant d’observer que
K, > M, > G,. Il est intéressant de remarquer que ag ~ 2a . Dans ses travaux portant sur
la caractérisation d’un élastomere Deltan 350 par des méthodes de DMA couplées au ETT,
Rouleau [116] identifie des modeles ZF pour décrire la rhéologie du module de cisaillement
et d’incompressibilité du matériau. Les parametres ac qu’ils déterminent par optimisation
sont également tels que ag ~ 2ak.

| c= | wm G K

Co (MPa) 2357,8 9,3 2350,0

KVF || C, (kPa-s) 234.4 19,1 961,0

ac 0,415 0,514 0.280

Co (MPa) 2358,0 9,4 2350

ZF Cs (GPa) 133.9 92,0 16,9
e (s) 1,0x 107" [ 1,0x 10713 | 1,2 x 10714

ac 0,415 0,518 0,282

Tableau 3.2 — Valeurs des coefficients gouvernant les équations (3.23) et (3.22) décrivant avec
précision le comportement large-bande des modules de relaxation M, G et K du PU a 5 °C.

Les valeurs de ar et by déterminées précédemment sont appliquées a C(w,T") suivant la
procédure décrite précédemment en prenant comme référence chacune des températures me-
surées telle que Trof = T'. De cette fagon, 'extraction des parametres du modele KVF devient
possible a partir de b (T, Tief)C(ar (T, Tref) f, T') reconstruites a Tyef. Les variations de Cy, C,
et ac en fonction de Tief sont respectivement tracées sur la figure [3.23) pour les trois modules
de relaxation C. Les parametres a¢ sont tous constants, tandis que les modules visqueux
C, diminuent exponentiellement lorsque la température augmente (variations linéaires en
représentation lin-log). Les parametres élastiques My et Ky diminuent linéairement avec la
température, mais les variations de Gy sont trop bruitées pour conclure sur une tendance.

o M Go x Ko o M, G, x K, O am aG X g
ol 5RO R B 100 X x x x x x| 05
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Figure 3.23 — Variations des parameétres du modele KVF (a) Cy, (b) C, et (¢) a¢, en fonction de
la température de référence Ty e, pour les trois modules de relaxation C = M, G, et K.
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3.3.3 Comparaison des valeurs de M avec des mesures basses fréquences

Les mesures directes de M sont initialement réalisées a 'aide d’un transducteur piézo-
électrique ayant une bande passante limitée : 0,5 — 5,0 MHz. En prenant la température la
plus froide comme référence, 'application du ETT conduit & évaluer by M sur une gamme de
fréquences bien plus large 0,05 —5,0 MHz. Pour vérifier la validité du ETT et du modele KVF
identifiés précédemment & basses fréquences, il est intéressant de réaliser la méme procédure
avec une paire de transducteurs de bande passante 250 — 800 kHz et d’observer si les mesures
se recouvrent entre-elles.

Sur la figure sont tracées les variations de b3 (T Tret) M (f,T) en fonction de la fré-
quence réduite ar (T, Tyef) f & Tref = 5 °C, pour deux séries de mesures réalisées avec une paire
de transducteurs piézoélectrique résonnant respectivement a f. = 500 kHz (mesures basses
fréquences) et f. = 2,25 MHz (mesures hautes fréquences) sur un méme échantillon d’épais-
seur 10,18 mm. Le ETT est appliqué sur ces deux jeux de données en utilisant les mémes
changements d’échelle ar et bjj‘f[ déterminés précédemment & partir des mesures hautes fré-
quences. Les mesures hautes et basses fréquences des parties réelle et imaginaire de M se
recouvrent parfaitement et permet d’évaluer bpM jusqu’a 0,02 MHz. Le fait que toutes ces
mesures soient parfaitement continues confirme la robustesse et la reproductibilité de la
procédure automatisée employée pour appliquer le ETT. Par ailleurs, le modele KVF est
également représenté sur la figure pour les parametres My, M, et ajs identifiés dans la
section précédente a partir des mesures hautes fréquences uniquement. L’accord précis entre
I’ensemble de ces mesures et le modele KVF permet de conclure que les données obtenues
en hautes fréquences sont suffisantes pour identifier et extrapoler le comportement du PU
sur presque quatre décades au lieu de deux, c’est a dire de 0,01 & 5,0 MHz. On montre ainsi
que, le dimensionnement et la prédiction des performances anéchoiques de cet élastomere est
pertinent pour les applications sous-marines.
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Figure 3.24 — Application du ETT sur deux séries de mesures de (a) M; et (b) Ms d’un méme échan-
tillon de PU, aux mémes températures a f. = 0,5 MHz (BF) et f. = 2,25 MHz (HF). Comparaison
de ces données avec un modele KVF identifié a partir des mesures HF uniquement.

En perspective, il convient de réaliser une expérience similaire pour évaluer le module de
cisaillement G aux basses fréquences et vérifier les outils employés. Cependant, les dimensions
actuelles des lignes a retard ne sont pas adaptées aux mesures basses fréquences. En effet,
comme le signal d’intérét est plus long a ces fréquences, cela nécessite d’augmenter leur
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longueur afin de séparer convenablement les échos indésirables liés aux dimensions finies des
lignes a retard. Il est également possible de changer le matériau qui constitue la ligne a
retard pour retarder encore plus le signal. La surface de 1’échantillon éclairé doit également
étre augmentée afin de limiter les effets de diffraction.

3.3.4 Comparaison des valeurs de G avec des mesures de DMA

La technique de DMA consiste a réaliser des essais périodiques de traction, compression,
flexion, ou cisaillement sur un élastomere donnant ainsi acces a ses propriétés visco-élastiques.
En général, ce sont le module de cisaillement G et le module d’Young E qui sont mesurés
sur une gamme de fréquence allant de 1072 & 10? Hz. L’application du ETT sur ces mesures
permet de couvrir une gamme de fréquence extrémement large, allant parfois jusqu’au GHz.

Dans ce contexte, les mesures large-bande du module de cisaillement du PU-UR3440 ob-
tenues précédemment a partir d’'une technique acoustiques ultrasonore sont comparées avec
des mesures de DMA sur le méme matériau fournies par Naval Group. Ces données sont
confrontées sur la figure [3.25| sur leur plage de fréquences communes. Les deux techniques
s’accordent sur la mesure du comportement de (G1, moyennant leurs incertitudes respectives.
Cependant, le désaccord est bien plus prononcé sur la mesure de Go. En effet, les variations
de G5COU sont bien plus abruptes que celles de GPMA, De plus, le rapport Go/G1 ~ 0,4 &
1 MHz dans le cas de la DMA, tandis que la mesure acoustique de ce rapport est de l'ordre
de 'unité a la méme fréquence. Ceci suggere que le DMA sous-évalue la dissipation du mo-
dule sollicité par rapport a la mesure acoustique. Concernant 'application du ETT sur les
mesures de DMA, les changements d’échelle verticaux by n’ont pas été pris en compte, et
les changements d’échelle horizontaux ar ont été déterminés de sorte a décaler les courbes
jusqu’au GHz. Ces choix induisent donc une forte propagation de l'incertitude sur le mesure
de GPMA et GPMA,
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Figure 3.25 — Confrontation des mesures de (a) la partie réelle et (b) la partie imaginaire du

module de cisaillement du PU-UR3440 réalisées d’une part par la méthode DMA et d’autre part par
la méthode ultrasonores, et application du ETT a une température de référence Ty.os = 5°C.

Ces dernieres années, ce type de désaccord entre des mesures acoustiques et de DMA a
déja été présenté par de nombreux auteurs. En particulier, Thieury [71] met en avant une
différence non négligeable entre les parties réelle et imaginaire du module de cisallement de
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deux PDMS mesurés par DMA d’une part et avec la méthode ultrasonore en incidence ra-
sante présentée dans 'introduction du chapitre [2| d’autre part. Lepert [26] utilise également
une méthode acoustique pour mesurer la vitesses des ondes transverses du PU a 500 kHz et
détermine une différence notable avec les mesures de DMA. D’autres auteurs ont identifié
une différence notable entre la DMA et les mesures acoustiques au MHz, notamment sur
la partie dissipative des modules de visco-élasticité de différents polyuréthanes [89-91]. Les
auteurs justifient ces différences en soulignant les limites du ETT quant a son applicabilité
lorsque la température est proche ou trop éloignée de T}, ou bien a cause de la forte propaga-
tion d’erreur induite par I'utilisation de procédures manuelles ou automatisées. Cependant,
la technique de mesures ultrasonore d’ondes transverses qu’ils utilisent souleévent quelques
questions concernant la reproductibilité, notamment des couplages et de 'adhésion du trans-
ducteur récepteur sur ’échantillon. De plus, les techniques de DMA ne sont pas aussi bien
discrétisées en fréquences que les techniques spectrale acoustiques, ce qui peut faire manquer
de l'information importante lorsque les procédures de reconstruction des courbes maitresses
b$.C(arf,T) sont effectuées.

3.3.5 Influence de la température de réticulation

En plus d’accéder propriétés transverses du PU aux fréquences ultrasonores avec la tech-
nique présentée dans le chapitre [2| et de mesurer le comportement de G(w,t) au cours du
durcissement, il est possible de mettre en lumiere I'influence de la température de réticulation
T, sur les propriétés rhéologiques du PU.

Concernant la mesure de G, la réticulation d’un échantillon de PU de méme épaisseur a
été effectuée a deux températures 1, différentes, a savoir 5°C et 35°C pour un échantillon
de méme épaisseur. Comme le montre la figure le module de cisaillement G dépend
nettement de T, c’est-a-dire que sa sensibilité a T, est plus importante que la dispersion
associée au manque de répétabilité de la technique de mesure dont les incertitudes sont
représentées en couleurs transparentes et correspondent aux mesures présentées a la figure
Ceci démontre 'importance du controle de la température pendant le processus de
durcissement.
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Figure 3.26 — Variations de (a) b$Gq, et (b) b$Ga en fonction de arf a Trer = 5°C, de deux
échantillons réticulés respectivement a T, = 5°C et T, = 35°C. La barre d’incertitude en couleur
bleue transparente correspond a la dispersion associée aux tests de répétabilité de la figure
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En ce qui concerne le module longitudinal M, la réticulation a été effectuée a deux tem-
pératures 1, différentes, a savoir 25°C et 80°C pour un échantillon de méme épaisseur. Sur
la figure aucun effet de cette température n’a pu étre mesuré sur les parties réelle et
imaginaire de M puisque les incertitudes liées a la répétabilité sont plus importantes que
I’écart entre les mesures a 25°C et 80°C. Ainsi, les mesures de M sont insensibles a T.
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Figure 3.27 — Variations de (a) b¥ M, et (b) b}/ My en fonction de arf & Trer = 5°C, de deux
échantillons, réticulés respectivement a T, = 25°C (lignes bleues) et T, = 80°C (lignes rouges) et

d’épaisseurs similaires. La barre d’incertitude représentée en transparent correspond a la dispersion
associée aux tests de répétabilité de la figure

Conclusion

Les mesures d’ondes transverses et longitudinales réalisées dans les chapitres [I] et [2] per-
mettent de mesurer les modules de visco-élasticité M, G, et K sur une gamme de température
allant de 5 °C a 35 °C. Dans ce chapitre, le principe d’équivalence temps-température est
appliqué sur ces parameétres mécaniques du PU de sorte a évaluer leur comportement sur
une gamme de fréquences bien plus large que celle permise par la bande passante des trans-
ducteurs piézoélectriques utilisés. De cette maniere, des modeles rhéologiques sont identifiés
et décrivent précisément le comportement de ces parametres. Le modéle de Kelvin-Voigt
fractionnaire dépendant de seulement trois parametres ajustables est adapté pour décrire
précisément le comportement des modules visco-élastiques du PU sur plus de deux décades
en fréquence. De plus, la sensibilité et la répétabilité de la technique permet notamment de
quantifier les incertitudes partant de la fabrication des échantillons jusqu’a I'application du
principe d’équivalence temps-température. De cette facon, il est possible de mesurer la sensi-
bilité des modules visco-élastiques du PU a plusieurs phénomene physico-chimiques comme
par exemple l'influence de la température de réticulation T.. Enfin cette technique a mis
en défaut des mesures de DMA sur le module de cisaillement du méme polyuréthane aux
fréquences ultrasonores.
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Pour conclure, ces trois chapitres constituent une étude approfondie des propriétés visco-
élastiques d’un matériau souple de type PU-UR3440 dans la gamme de fréquences ultraso-
nores 0,05 — 5,0 MHz et 5 — 35 °C. Ces travaux conduisent a déterminer avec précision ses
modules de cisaillement et d’incompressibilité en fonction de la température, au-dessus de sa
transition vitreuse. Les techniques et méthodes présentées peuvent étre considérées comme
génériques pour la caractérisation de la rhéologie de ce type de matériaux. Des matériaux
plus souples (c’est-a-dire des matériaux avec G plus petit) peuvent étre considérés mais plus
(i1 est petit, plus le coefficient de transmission est petit en raison du contraste d’impédance
plus grand entre ’échantillon et les lignes a retard, et par conséquent plus le rapport signal
sur bruit se dégrade. Pour surmonter ce probleme, les échantillons peuvent étre rendus plus
fins, mais le contrdle de la planéité et du parallélisme des surfaces des lignes a retard devient
plus crucial.
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Mesure d’onde cohérente longitudinale
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Introduction

La propagation des ondes élastiques dans les milieux hétérogeénes est un probléme fonda-
mental et ancien, qui a été renouvelé par 'avénement des métamatériaux localement réson-
nants |125]. L’amortissement extraordinaire dans ces matériaux présente un intérét majeur
pour les revétements de sous-marin. Toutefois, la conception et la caractérisation de ces ma-
tériaux sont souvent complexes, mais sont rendus possibles par 1'utilisation de résonateurs
simples a modéliser ainsi qu’a insérer dans une résine polyuréthane.

Si la conception de milieux hétérogenes élastiques bidimensionnels a été abordée a de
nombreuses reprises, la conception tridimensionnelle est plus difficile [126]. La méthode de
fabrication des échantillons dépend des constituants, c’est-a-dire de la matrice et des diffu-
seurs. Par exemple, Kinra et al. [24] ont proposé un protocole de fabrication par dépéts de
couches successives de résine contenant des distributions aléatoires ou périodiques de sphéres.
Les récentes avancées technologiques en matiere de fabrication additive devraient permettre
de créer des échantillons 3D avec un contrdle précis de la distribution des particules. Ce-
pendant, alors que l'introduction de cavités sphériques dans des matériaux métalliques a été
réalisée récemment [127], il n’existe pas de technique pour insérer des particules denses dans
ces matériaux. Inspiré des travaux de Kinra et al [128,/129], le processus de conception des
échantillons présenté ici consiste a réaliser des couches successives de matériau durcissable
contenant une distribution aléatoire de billes disposées de maniére contrélée. En effet, un
protocole de conception d’échantillons a base de particules denses a été mis au point dans le
cadre de la these d’Alveréde Simon, soutenue en 2020 [29]. Ce protocole permet de controler
précisément la répartition des billes au sein d’une matrice époxy, ouvrant la voie a I'utilisa-
tion de corrélations spatiales pour 'optimisation de I'influence des résonances sur les ondes
cohérentes [130].

Du point de vue expérimental, peu de mesures d’ondes élastiques dans les milieux com-
posites solides existent dans la littérature. En plus des difficultés liées a la fabrication de ces
composites, 'atténuation des ondes est souvent importante aux fréquences ultrasonores et
limite des applications potentielles. Les mesures de réflectivité dans des milieux solides multi-
plement diffusant sont encore plus rares que les mesures en transmission. Méresse et al. [131]
réalisent des mesures basses fréquences de réflectivité par un panneau de polyuréthane chargé
en cylindres d’acier immergé. Plus récemment, la mesure de la réflexion et de la transmission
d’ondes de cisaillement dans des échantillons hétérogenes a été réalisée a 'aide de la tech-
nique Sandwich [132]. Ces travaux ont permis de mesurer la vitesse, I'atténuation et la masse
volumique effectives de ce matériau. Ces résultats sont également en tres bon accord avec des
modeles de diffusion multiple. Dans ce contexte, la technique Sandwich apparait comme une
technique particulierement adaptée pour quantifier la réflectivité des échantillons a hautes
fréquences.

En vue de transposer ces mesures aux fréquences d’intérét pour la furtivité sous-marine,
il est nécessaire d’avoir une compréhension fine des propriétés effectives des revétements.
Puisque la densité effective et le nombre d’onde effectif sont les parameétres permettant de
décrire comme homogene un milieu hétérogene, il est important de déterminer les modélisa-
tions les plus adaptées. Cela nécessite une compréhension fine de 'interaction d’une onde avec
un ou plusieurs diffuseurs, résonants ou non. La forte conversion d’ondes longitudinales en
ondes transverses a la résonance exige 1'utilisation de modeles prenant en compte les conver-
sions. Le modele de Luppé, Conoir et Valier-Brasier [133] apparait alors comme bien adapté
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pour décrire le nombre d’onde effectif des échantillons de polyuréthane chargés. Toutefois,
peu de modélisations de la densité effective existent dans la littérature sur ce type de milieu.

4.1 Modélisation de la diffusion d’ondes élastiques

Ce chapitre traite de la propagation des ondes élastiques dans un solide visco-élastique
contenant des billes distribuées aléatoirement. Pour décrire la propagation dans ce milieu
hétérogene, il est nécessaire d’avoir une compréhension précise de la diffusion des ondes élas-
tiques par une seule particule en amont.

Dans un solide visco-élastique, le champ de déplacement u associé a des perturbations
harmoniques de pulsation w est déterminé en utilisant la décomposition de Helmholtz [34] :

u(zxt) = [grad ¢r(x) + rot ¥ r(z)] e (4.1)

ou le potentiel scalaire ¢ est associé aux ondes longitudinales L et le potentiel vectoriel
¥ 7 aux ondes transverses 7. Dans le systeme de coordonnées sphériques, @ peut étre
décrit comme la superposition des ondes transverses T4 et T5, qui sont modélisées a ’aide de
potentiels scalaires respectifs ¢7, et ¢p, tels que [134] :

Y1 = rot(rére,) + rot [rot (r¢n,e,)|. (4.2)

1
kr
Ces potentiels sont solutions des équations de Helmhotlz :

Ao+ K2 o =0 avec M =L, Ty, T (4.3)

Précisons que dans le contexte de la thése, seulement le cas d’'une onde incidente longitudinale
doit étre considéré, donc le potentiel ¢7;,, = 0 dans les développements a venir.

4.1.1 Diffusion par une spheére élastique

Lorsqu’une onde incidente longitudinale interagit avec une particule dense enfouie dans
une matrice élastique (ou visco-élastique), celle-ci est perturbée autour de sa position d’équi-
libre et mise en mouvement de translation polarisé suivant la direction de propagation [9]. La
présence de la matrice élastique induit une force de rappel naturelle impliquant la génération
d’un cisaillement. A la résonance du systeme, ce phénomeéne de translation est amplifié, ainsi
que la force de rappel et donc le cisaillement. Si le matériau qui constitue la matrice est
souple, la particule a plus de facilité a se mettre en mouvement de translation, et 1’énergie
est d’autant plus dissipée.

L’interaction de I'onde plane longitudinale incidente avec la particule donne naissance a
deux ondes diffusées : une onde longitudinale et une onde transverse par conversion se pro-
pageant orthogonalement & la direction de I'onde incidente dans la matrice visco-élastique
(figure . A cause de la forte dissipation des ondes de cisaillement par la matrice, celles-ci
ne peuvent quasiment pas se propager. Le phénomeéne de conversion est amplifié a la réso-
nance donc 'onde transverse est d’autant plus amortie.
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Figure 4.1 — Onde plane longitudinale incidente sur un diffuseur sphérique donnant naissance a deux
ondes diffusées : une longitudinale L (conversion LL) et une onde transverse T (conversion LT).

Les différents potentiels scalaires, qu’ils soient incidents, diffusés ou transmis, sont déve-
loppés suivant les harmoniques sphériques, qui est une base modale solution de ’équation de
Helmholtz adaptée a la forme des diffuseurs [9]. Puisque I'onde incidente est longitudinale et
que seulement deux types d’ondes sont induites par conversion L et T', cette base se réduit
de sorte a ce que les champs vectoriels ou scalaires ne dépendent pas de I'angle azimutal ¢.
De cette fagon, tout potentiel scalaire ¢ peut se mettre sous la forme générique

o(r,0) = i Apzn(kprr) Py (cos ), (4.4)
n=0

ou la fonction P, (cos @) représente les polynéomes de Legendre, la fonction z, est une combi-
naison aire des fonctions de Bessel sphériques j, (k) et de Neumann sphérique y, (kasr),
ou des fonctions de Hankel sphériques de premiére espece h%l)(kMr) et de seconde espece
hﬁf)(k m7). Les amplitudes A,, dépendent du type d’onde (plane, sphérique, vortex) et de sa

nature (longitudinale ou transverse).

Plus précisément, ’onde plane longitudinale incidente se propageant dans la direction z
avec le potentiel gbZL = ¢pe’*L? ol z = rcos ), est développé sur les harmoniques sphériques
et se met sous la forme

o
o1 (r, 0) = poe™ "0 = ¢ Y~ i (2n + 1)jn(kpr) Polcosf),  Vr> R, (4.5)
n=0

Comme annoncé précédemment, I'interaction de 'onde longitudinale incidente avec la par-
ticule induit lexistence de deux ondes diffusées dans la matrice, mais également deux ondes
transmises dans la sphere. Les potentiels associés a ces quatre ondes sont donnés par :
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%3, (r,0) = ¢ i i"(2n + 1)TEM b, (kppr) Py(cos ), Vr > R, (4.6)

n=q

&y (r,0) = do io: i"(2n + 1)SEM 4, (KR ) Py, (cos 0), Vr < R, (4.7)

n=q

ou gb‘]i\/[ et ¢h, sont les potentiels scalaires des ondes M = L, T respectivement diffusées
dans la matrice et transmises dans la particule. Les coefficients T2 et SLM sont respecti-
vement les amplitudes du mode n des ondes diffusées dans la matrice et transmises dans la
particule pour une onde incidente longitudinale. Les sommations débutent & ¢ = 1 dans le
cas ou M =T car il n’existe pas de mode monopolaire transverse, et & ¢ = 0 sinon.

Les composantes en coordonnées sphériques du champ de déplacement w = (u,,ug),
et celles du vecteur contraintes o - e, = (0., 0r9) interviennent dans les conditions aux
frontieres entre le milieu hote et la particule. Ces composantes s’expriment en fonction des
potentiels scalaires associés a chaque milieu, et 'application des conditions de continuité a
I'interface matrice-particule en 7 = R conduit & déterminer les coefficients T.XF, TET | SLL ef
SLT en résolvant un systéme matriciel de type € = A~'b.

Les particules utilisées sont des sphéres d’acier inoxydable de rayon R = 198,5 um,
caractérisées par leurs coefficients de Lamé A\, = 105 GPa et p, = 80 GPa, ainsi que leur
masse volumique p, = 7750 kg/m?. La matrice est du PU de masse volumique p et dont
la rhéologie de ses parameétres élastiques A = M — 2G et u = G a été caractérisée dans les
chapitres précédents pour plusieurs températures. Par exemple, en utilisant ces parameétres
mécaniques a une température de 5 °C, la fréquence et le facteur de qualité de la résonance
dipolaire en translation calculés numériquement par inversion du systeme matriciel sont

exact — 71 kHz et Q% = 0,66 (4.8)

res

La fréquence de résonance est particulierement basse puisqu’elle correspond a kp R ~ 0,04.
Ce résultat traduit le caractere sub-longueur d’onde de la résonance dipolaire en translation
des billes, ce qui est intéressant pour les applications a la furtivité sous-marine.

4.1.2 Diffusion par une spheére rigide

Dans le cas particulier ou la particule de masse finie est considérée comme rigide par
rapport a la matrice, c’est-a-dire que le contraste des modules de cisaillement des deux
milieux est tel que p,/p > 1, celle-ci peut se déplacer uniquement autour de sa position
d’équilibre. De plus, lorsque que la longueur d’onde longitudinale est grande devant le rayon
de la sphere, c’est-a-dire kR < 1, les coefficients de diffusion 7./M des deux premiers modes
n =0 et n =1 ont pour expression [135] :
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K,-K

3Ky +4u — p(wR)?(1 + i(kLR))

LL (1—p)(kLR)? (krR)? + 3ikrR — 3
Tl = —1 2 — B (49)

3 (krR)?(2p+ 1) + 9ikrR — 9
(kLR)UﬂTR)Ze*ikTR

(krR)?(2p+ 1) + 9ikpR—9
Le mode monopolaire n = 0 dépend directement de la différence des modules d’incompres-
sibilité des deux milieux (K = A+ 2/3u et K, = A\, +2/3p,), alors que le mode dipolaire
n =1 dépend du rapport des masses volumiques p = p,/p. Ces coefficients de diffusion pré-

TEL = —i(ky R)?

T =i(1-p)

n
res

a 'annulation des dénominateurs et les facteurs de qualité associés sont donnés par

sentent des résonances en basse fréquence trés fortes, dont les fréquences w?. correspondent

Q" = Relwre] (4.10)

~ 2Im [wr]

Résonance monopolaire

L’annulation du dénominateur du coefficient de diffusion monopolaire T¢ conduit &
résoudre numériquement 1’équation

3Ky +4p — p(wR)*(1 +i(kLR)) = 0. (4.11)

Cette équation doit étre résolue numériquement. Si une rhéologie classique de type Kelvin-
Voigt est choisie pour décrire le comportement de la matrice, la fréquence de résonance est

1 /3K, +4u
Wl = E’/pT‘ (4.12)

Dans le cas d’une bulle enfouie dans une matrice de polyuréthane, on retrouve la fréquence de

donnée par

résonance dimensionnée telle que k:%R = 0,10, qui est surprenamment plus haute fréquence
que la résonance dipolaire des billes d’acier.

Résonance dipolaire

Les deux coefficients de diffusion des modes dipolaires n = 1 présentent le méme dénomi-
nateur. L’annulation de celui-ci correspond a une résonance dipolaire sub-longueur d’onde
associée a un mouvement de translation, pour laquelle ’équation caractéristique est [25]

(krR)*(2p + 1) + 9ikrR — 9 = 0. (4.13)

Il est important de souligner qu’aucune approximation n’est faite a ce stade sur les fonctions
de Bessel et de Hankel, c’est-a-dire que cette expression reste valable pour un matériau mou
tant que I’hypothese de particule rigide est vérifiée. Néanmoins, en supposant la matrice non
dissipative, c’est-a-dire telle que kpr = Re{kr} = w/cr, et le contraste de densité p > 5/8, il
est possible de calculer analytiquement la racine complexe de 1’équation ci-dessus. De cette
maniere, la fréquence de résonance et le facteur de qualité sont donnés par [2§] :

elast __ BCT V 815 -9

_ t elast _
he’ = Rreprn ¢

1
V85 (4.14)
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Bien que cette approche soit simplifiée dans le cas d’une matrice PU puisque 'atténuation
des ondes transverses est non négligeable, il est tout de méme intéressant d’observer que la
fréquence de résonance est proportionnelle aux variations de cp, et que le facteur de qualité
ne dépend que de p. De plus, la fréquence de résonance dipolaire adimensionnée est telle que
k:}JR ~ 0,04. Il est surprenant d’observer qu’a rayon équivalent, la fréquence de résonance
dipolaire d’une bille d’inox dans du polyuréthane est deux fois plus basse que la fréquence
de résonance monopolaire k‘%R d’une bulle.

Puisque la rhéologie du PU est mesurée dans le chapitre [3| pour différentes températures,
il est intéressant d’observer les variations de la fréquence de résonance et de son facteur de
qualité en fonction de la température (figure [4.2]). Ces variations sont approximativement
linéaires et montrent que plus la température est élevée, plus la fréquence de résonance est
basse et plus son facteur de qualité est grand. En effet, la vitesse de phase des ondes traverses
cr du PU diminue lorsque la température augmente, de méme que la partie dissipative du mo-
dule de cisaillement G2. Ces effets soulignent I'importance d’une caractérisation précise de la
rhéologie du PU en fonction de la température. Par ailleurs, les différences entre les solutions
de I’équation et celles obtenues par inversion du systéme matriciel sont importantes,
ce qui montre que la dissipation visqueuse de la matrice PU joue un role prédominant sur
la résonance du systéme et son amortissement. Les écarts entre les fréquences de résonances
calculées numériquement en résolvant ’équation caractéristique et celles calculées par
inversion du systéme matriciel sont inférieurs a 0,1 % pour toutes les températures, ce qui
confirme que ’hypotheése de particule rigide est justifiée.

90 o [ g0 o o o o o o
o fz '
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o o 0.8 1
60 1
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Figure 4.2 — Variations de (a) la fréquence de résonance d’une sphére dans une matrice de PU et
(b) de son facteur de qualité en fonction de la température. Comparaisons entre la résolution exacte
du systeme matriciel, I'hypothése de particule rigide et une approximation élastique.

4.1.3 Théorie de la diffusion multiple

Suivant la taille caractéristique et le degré de désordre d’un milieu hétérogene, de nom-
breux formalismes existent pour décrire les phénomenes de diffusion multiple. Dans notre cas,
les régimes de localisation ne sont pas concernés et seul le régime propagatif est considéré. Le
milieu hétérogene est théoriquement remplacé par un milieu effectif homogene défini par son
module d’incompressibilité effectif K¢ et sa masse volumique effective p*. L’onde cohérente
qui s’y propage est caractérisée par un nombre d’onde effectif complexe k‘%ﬁ.
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4.1.3.1 Modélisation du nombre d’onde effectif

Une description du désordre a été proposée par Foldy [136] qui considére que le champ
moyen incident sur un diffuseur ponctuel & une position donnée, conditionné par la présence
d’un diffuseur & une position voisine, est équivalent au champ moyen a cette position mais
en 'absence du diffuseur. Cette approximation qui néglige les boucles de diffusion est com-
munément appelée I'Independant Scattering Approzimation (ISA). Elle est valide pour une
faible concentration de diffuseurs et le nombre d’onde effectif prend la forme suivante

off \ 2
<kL> _ o0 o1, (4.15)

kr, (kLR)3

ol ¢, est la concentration volumique de diffuseurs. Le coefficient §; représente les effets de
diffusion multiple du premier ordre défini par

o0
5= (2n+ )T, (4.16)
n=0
oil les coefficients TX* sont les amplitudes des modes n associés aux ondes L diffusées dans
la matrice.

Pour une population de diffuseurs plus concentrée, Lax [137] a considéré les interactions
au deuxieme ordre telles que le champ moyen conditionné par la présence d’une particule
soit équivalent au champ moyen conditionné par la présence de deux particules voisines.
Cette approximation, connue sous le nom de Quasi-Crystalline Approximation (QCA), est
par conséquent moins forte que celle imposée par 'ISA. Fikioris et Watermann [138] ont
étudié ce probleme dans le cas de particules sphériques en imposant une condition de non-
pénétrabilité appelée hole correction. Ce critére est introduit uniquement d’un point de vue
mathématique afin d’extraire les singularités par un rayon d’exclusion minimal b vérifiant
b > 2R, ou R est le rayon de la particule. Ainsi, le nombre d’onde effectif prend la forme

suivante
off \ 2 2 L
i :1—1‘3%61—z'< 3¢u > LA , (4.17)
kr, (kLR)3 (kLR)3) R (kLR)?

ol le coefficient longitudinal 6 représente les effets de diffusion multiple du deuxiéme ordre
en concentration et dépendent des effets de corrélation liés a la distance d’exclusion b. Comme
81, ce coefficient dépend uniquement des amplitudes T/X" et est défini tel que

(S SINe OlNe 9]

1
551 = 5 E 0: E 0: E 0TfLTé/LGC(naovp?V)Mp(kLb)7 (418)
n=0v=0p=

avec

Ge(nym,p,v) = (=1)"(2n 4+ 1)(2v + 1)G(m,v| — m,n|p),

M (kib) = A (karb) [ (n(n + 1) = (krb)?) ju(kb) — krbjy, (kib)| — (kib)%i, (kib)h, (krb).

(4.19)

ou les expressions des coefficients G(m,v|m,n|p), G(m,v|m,n|p,q) et a(v,n,p) issus du théo-
reme d’addition sont données dans la référence [133].
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Les équations et (4.17)) sont développées pour le cas des ondes acoustiques, c’est-a-
dire ou seules les ondes longitudinales peuvent exister dans le milieu de propagation effectif.
Les ondes élastiques dans les solides ont été comparativement moins étudiées que les ondes
acoustiques ou électromagnétiques. Ceci peut s’expliquer par plusieurs raisons. D’une part,
les ondes élastiques sont des ondes vectorielles (contrairement aux ondes acoustiques dans
les fluides) décrites par deux ou trois potentiels scalaires, et d’autre part, les ondes longitudi-
nales et transverses sont couplées impliquant des conversions d’ondes a la surface de chaque
diffuseur (contrairement aux ondes électromagnétiques).

Dans ce contexte, Luppé, Conoir et Norris [139] reprennent les équations de Fikioris et
Waterman [138] en considérant le milieu de propagation comme élastique. L’équation de
dispersion du milieu effectif proposée par les auteurs est issue de I’expression des potentiels
moyens dans la base des harmoniques sphériques scalaires. Dans la continuité de ces travaux,
Luppé, Conoir et Valier-Brasier [133] proposent une nouvelle approche basée sur I’expression
du champ de déplacement moyen dans la base des harmoniques sphériques en utilisant le
théoreme d’addition vectoriel. Cette description, appelée ici LCVB, est plus générale que la
précédente et tient compte de toutes les conversions d’ondes a ’ordre deux en concentration.
Ainsi, le nombre d’onde effectif de I’onde cohérente longitudinale, compte tenu des conversions
d’ondes, est donné par ’expression suivante :

off 2 2 L T
Fievp) _q 30 61—2'( 30u ) LA S 5 522 : (4.20)
kr, (kL R)? (kLR)3) R |(kLR)? (k% — k7)R?

ot les coefficients du second ordre en concentration d4 sont donnés par

[c o INNe oo o

08 =3 3N T TGy (n0,p0)Ny (ki k), (4.21)

n=1v=1p=0

avec

Gao(nym,p,v) = (=1)"TP#="4P(2u + 1)G(m,v| — m,n|p)a(v,n,p),
(4.22)
Ny (kr, kr) = krbj (kpb)h (krb) — krbjn(krb)hSY (kpb).
L’équation est également étendue au cas d’une onde cohérente transverse par les mémes
auteurs. Le terme 0 de cette équation représente les effets de diffusion d’ordre deux en
concentration liés aux conversion des ondes transverses d’amplitudes 727 diffusées dans la
matrice.

L’utilisation du parametre b > 2R dans les modeles de diffusion multiple bidimension-
nels [140,[141] conduit & lui donner un sens plus physique. En effet, Rohfritsch et al. [142] ont
montré que ce parametre est directement lié aux effets de corrélation sur une distribution
de tiges cylindriques plongées dans l’eau, ce qui a conduit a préciser la notion de milieux
corrélés a courtes portées (SRC, de 'anglais Short Range Correlation).

De maniere générale, les réalisations expérimentales d’échantillons solides a particules
denses sont rares dans la littérature. Fabriquer ces milieux tridimensionnels est une tache
complexe et la mesure des parametres effectifs est délicate. Néanmoins, Kinra et al. [24] ont
obtenu des résultats expérimentaux sur la vitesse de phase de I’onde longitudinale cohérente
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d’échantillons de résine époxy chargés en billes de plomb et ont mis en avant I'influence de la
résonance des billes sur le comportement de l'onde cohérente. Cependant, la méthode chro-
nométrique qu’ils ont employée est peu précise et I'atténuation effective des échantillons ne
peut pas étre évaluée. Plus récemment, Duranteau et al. [28] ont réalisé des mesures d’ondes
longitudinales cohérentes en immersion et en transmission a travers des échantillons de résine
époxy chargés en billes de carbure de tungsténe. Le nombre d’onde effectif expérimental est
extrait a partir de la méthode de la différence de phase. Les auteurs ont obtenu des résultats
expérimentaux en tres bon accord avec le modele de Luppé, Conoir et Norris qui tient compte
des conversions.

Des mesures d’ondes cohérentes longitudinales ont été réalisées sur des échantillons ayant
une matrice et des inclusions similaires, mais fabriqués suivant le protocole décrit dans la
these de A. Simon [29] qui a apporté un contrdle bien plus précis de la répartition des billes
dans la résine d’époxy. Les efforts conséquents employés pour concevoir ces échantillons ont
permis de réaliser une étude approfondie de l'influence des corrélations spatiales entre les
particules sur le comportement des ondes cohérentes longitudinale et transverse. Des me-
sures de ceLH et aiﬁ sont tracées sur la figure dans un composite de résine époxy chargé
a ¢y = 2 % de billes de tungstene distantes au minimum de b = 4R les unes des autres. Ces
résultats montrent une forte dispersion sur la vitesse et un pic d’atténuation a la résonance
qui est attendue théoriquement a fres = 495 kHz. En plus de la nécessité de tenir compte
des conversions, les corrélations spatiales entre les particules jouent un réle important sur le
comportement des parametres effectifs et le modele LCVB integre ces effets.
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Figure 4.3 — Comparaison entre les résultats expérimentaux (a) de vitesse et (b) d’atténuation et

les formules (4.15) de Foldy (ISA), (4.17) de Fikioris et Waterman (FW) et (4.20) de Luppé, Conoir
et Valier-Brasier (LCVB), pour un échantillon de résine époxy chargé a 2 % de billes de tungstene.

4.1.3.2 Modélisation de la densité effective

Basé sur la modélisation de Waterman et Truell [27], Artiségui et al. [143] ont fourni
une premiere expression de la densité effective d’un milieu faiblement concentré en parti-
cules dispersées dans une matrice fluide. Par ailleurs, Fikioris et Waterman [138] ont donné
une expression de la masse volumique effective a partir de la modélisation du coefficient de
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réflexion a une interface entre le milieu hote et le milieu homogénéisé telle que

_ 66,
ik (KT + kp)R3

S (=1)™(2n+ 1) AITLE. (4.23)

ott A sont les amplitudes du développement en harmoniques sphériques de I'onde cohérente.
En tronquant les sommes aux deux premiers modes, il vient :

_ 3¢y
o 2ik2R3(KST + k)

(A§Tt — 3ARTE) . (4.24)

En régime basse fréquence, c’est-a-dire lorsque kr R < 1, les amplitudes du champ cohérent
s’écrivent

40— 2k2 kST R3
0 (kLR)3 + k%keﬁ”R3 - 3i¢UT7%L7 (4 25)
k2 keﬁR3 '
A(l) — A0 L™L

O(kLR)® — 3ig,TLL

En supposant que le coefficient de réflexion r a I'interface entre la matrice et le milieu effectif

s’écrive
_ Pk = kg 4.26
- peﬁkL +pkiﬂ‘7 ( ° )
la densité effective peut étre calculée a partir de I’équation (4.24) telle que
eff keff 1—
A (4.27)

p kp 1471

ou le nombre d’onde effectif k:eLH peut étre modélisé suivant ’approche de Fikioris et Water-

man (4.17)) ou Luppé et al. (4.20)

A ce jour, il n’existe pas de modélisation de la densité effective de particules élastiques
sphériques enfouies dans une matrice élastique ou visco-élastique, ou les conversions affectent
sensiblement la propagation. Cela nécessite des développements théoriques supplémentaires
qui n’ont pas encore été faits. La modélisation proposée par Fikioris et Waterman semble étre
la plus aboutie dans le cas de particules sphériques enfouies dans une matrice fluide. Ainsi,
la formule sera discutée ultérieurement dans le chapitre pour confronter des résultats
numériques et expérimentaux dans des échantillons de polyuréthane chargés en billes d’acier.

4.2 Conception et optimisation des échantillons

Le dispositif utilisé pour fabriquer les échantillons chargés en billes de maniére contrdlée
et reproductible a été congu et réalisé dans le cadre de la these de A. Simon [29]. Il a été
modifié et amélioré dans le cadre de cette these en collaboration avec Jean-Marie Citerne,
ingénieur de recherche au laboratoire. Le protocole de fabrication est adapté a la résine PU
utilisée ici, et le controle de la répartition des billes ainsi que sa quantification a été améliorée.

4.2.1 Protocole de fabrication

Les échantillons sont constitués de billes d’acier enfouies dans une matrice visco-élastique.
Leur fabrication est réalisée couche par couche dans un moule cylindrique de diametre 100
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mm de hauteur réglable, présenté sur la figure[d.4] Ce moule a la particularité d’étre fabriqué
dans du polyoxyméthylene (POM), un polymeére auquel les résines adhérent généralement
peu, ce qui facilite le démoulage des échantillons.

tiroir mobile billes plaques percées

«/%A

Q00 0. 00 0
Q0. Q9090 000 0.

épaisseur

moule ajustbale

Figure 4.4 — Schéma du moule a épaisseur variable intégré du dispositif de chute de billes permettant
de les déposer a l’endroit souhaité grace au retrait du tiroir.

La technique de fabrication consiste & déposer des couches de billes successives dans le
moule. A chaque étapes de fabrication mentionnée ci-apres, le PU est parallelement dégazé.
Tout d’abord, une couche de PU encore liquide est versée dans le moule dont la hauteur est
réglée de maniere a recevoir cette premiere couche. La quantité de polymere déposée est vo-
lontairement excessive de sorte a pouvoir retirer I’excédent au bord du moule a I'aide d’une
raclette. Le moule est ensuite abaissé a la profondeur souhaitée et un dispositif de chute
de billes amovible est monté au-dessus de celui-ci. Ce dispositif est fait de deux plaques
identiques de laiton percées de trous de 450 pm de diametre a des positions contrdlées. Ces
deux plaques sont mises en regard I'une de I’autre et une fine plaque d’aluminium de 50 um
d’épaisseur, appelée tiroir, est insérée entre celles-ci. Chaque trou de la plaque percée supé-
rieure est rempli par une seule bille de diameétre 397 pum, et la présence du tiroir les empéche
de tomber. Ensuite, le tiroir est retiré lentement de sorte a libérer les particules et les faire
tomber naturellement par gravité sur la couche de PU solidifié mais encore collante, & travers
les trous de la plaque inférieure. Le moule est abaissé d’une épaisseur e bien déterminée (voir
section suivante) avant de faire chuter les billes afin que la hauteur soit suffisamment faible
pour que les billes adherent a 'endroit de leur impact sans rouler ni rebondir. Ensuite, une
autre couche de PU liquide est versée en exces dans le moule afin de former une couche
d’épaisseur e controlée en évacuant l’excédent a ’aide de la raclette. Cette procédure est
répétée afin de former plusieurs couches de PU chargées, mais le dispositif de chute de billes
est tourné de facon aléatoire entre chaque dépdt de billes. Grace a ces dispositifs, on peut
controler précisément la répartition des billes dans chaque couche de I’échantillon, ainsi que
la distance entre deux couches successives notée e dans la suite.
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Le fait que les échantillons chargés soient fabriqués couche par couche implique que la
répartition des billes est intrinsequement inhomogene et anisotrope. Dans la suite, on cherche
a quantifier le degré d’inhomogénéité et d’anisotropie des échantillons afin de concevoir des
distributions aussi homogenes et isotropes que possible.

4.2.2 Controle de la répartition des billes au sein d’une couche

Les parametres controlés au cours du processus de fabrication d’un échantillon sont le
nombre N, de billes par couche, le nombre N; de couches et leur épaisseur e représentée sur
la figure Le nombre de billes IV, est lié a la concentration surfacique ¢, des trous dans
la plaque du dispositif de chute des billes telle que

o= (B) (42%)

ou Ry =49 mm est le rayon de la plaque circulaire trouée.

‘]

hi}
Figure 4.5 — Schéma d’une coupe latérale d’un échantillon.

Pour chaque échantillon, une premiere couche fine de PU d’épaisseur hy est déposée
au début du processus de fabrication pour fixer le premier plan des billes. En raison de
la technique expérimentale de mesure et du traitement du signal employé pour extraire les
parametres effectifs d’un échantillon chargé, ce dernier ne nécessite pas d’étre symétrique par
rapport & son plan médian. De cette facon, la derniere couche de PU d’épaisseur hsy déposée
sur le dessus de chaque échantillon peut étre différente de h; tant que celles-ci sont bien
controlées. L’épaisseur totale de ’échantillon est h = hq + ho 4+ hs. Si les épaisseurs hy et hg
sont faibles devant hs, une premiere définition de la fraction volumique des billes dans les
échantillons est ¢™", définie comme :

AN;N,R® 4N,R
3R:h 3R

¢min _
v =

s, (4.29)
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Lorsque les épaisseurs hy et hg sont grandes, on peut utiliser une autre définition de la
fraction volumique des billes ¢]'**, définie comme suit :

AN,R
3ho

¢maac —
v

Gs, (4.30)

avec hg = (N; — 1)e + 2R. Par ailleurs, dans la limite des grandes valeurs de IV}, c’est-a-dire
tant que ¢ et @M convergent vers la méme valeur, la concentration volumique ¢, est

définie comme :
4

R
do = 5 ba (4.31)

Le programme de génération des distributions aléatoires est utilisé avec la bibliotheque numpy
de Python et integre une distance minimale entre les plus proches voisins. Un exemple de
distribution ciblée générée numériquement est représenté sur la figure [f.6p. Pour cette dis-
tribution, la concentration surfacique est ¢s = 7,71%, le nombre de billes N, = 1214, et la
distance d’exclusion b = 2,3R. La distribution des billes dans une seule couche de PU unique
réalisée a l'aide du dispositif de chute de billes est représentée sur la figure [£.6p. Cette dis-
tribution est obtenue en traitant 'image d’un échantillon a ’aide du logiciel ImageJ et de la
bibliotheque Python trackpy. Des grossissements des zones encadrées en rouge sont représen-
tés respectivement sur les figures et [f.6d. La comparaison de ces visuels avec ces deux
distributions permet de conclure que les billes dans la couche de PU sont qualitativement
proches des positions ciblées. Néanmoins, une bille (en rouge) est présente dans ’échantillon
a une position non désirée.

y (mm)

y (mm)

°
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-2.5 0.0 25
z (mm)

Figure 4.6 — (a) Une distribution ciblée correspondant a ¢5 = 7,71%, N, = 1214, et b = 2,3R et (b)
la distribution de billes résultante. Les figures (c) et (d) sont des agrandissements des zones encadrées
en rouge sur les figures (a) et (b).
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Afin de quantifier la précision du processus de positionnement des billes, la distribution
de lerreur de positionnement d&; est calculée. Cette fonction est définie comme la distance
entre 'emplacement ciblé x Z(t) de la bille indexée par i et son emplacement réel x 53)7 i=1
a Ny, normalisé par le rayon R de la bille, et s’exprime comme :

0 =5\ (= - a;gﬂ)Q (4.32)

La distribution d;, i = 1 a N, est représentée sur la figure @ Cet histogramme nous ren-
seigne que plus de 2/3 des billes sont positionnées avec une erreur relative inférieure a 10 %,
ce qui démontre la précision du positionnement des billes au sein d’une couche.
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Figure 4.7 — Histogramme des erreur de positionnement relatives des billes.

4.2.3 Isotropie des échantillons

A des fins de comparaison avec les modeles de diffusion multiple, il est souhaitable de
réaliser des répartitions aléatoires volumiques des particules les plus proches possibles d’une
vraie distribution tridimensionnelle et isotrope. Ainsi, ’épaisseur e de chaque couche et la
fraction surfacique ¢s des billes doivent étre choisies de maniére judicieuse. La distance
d’exclusion bsp étant définie comme la distance minimale entre les centres des billes les plus
proches, la distance moyenne /3P entre deux spheres les plus proches dans une distribution
aléatoire 3D parfaitement homogene et isotrope est [144] :

(b3n/R)* o 1 /bap\3
B3P (¢)) =bsp (14— T | =, (3]3> ), 4.33
v (d) ) 3D< 33 (b3D/R)3¢u 3 R ¢ ( )
La fonction I est la fonction gamma incompléte :
I(ax) = / t* e tat. (4.34)

Cependant, le processus de fabrication couche par couche conduit a réaliser des échan-
tillons intrinsequement anisotropes et inhomogenes. Afin d’obtenir une distribution de billes
aussi proche que possible d’une distribution aléatoire 3D, homogeéne et isotrope, le critere
choisi est de rendre égale la distance moyenne ¢; entre deux billes voisines appartenant a
la méme couche et la distance moyenne /¢, entre deux billes voisines appartenant a deux
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couches successives (voir figure [4.6)). Puisque les billes situées dans une méme couche sont
impénétrables, ¢ est donné par [144] :

e O/RP (3 N2
b(0n) = RS T (2’(3) ¢s>. (4.35)

ou bop représente la distance d’exclusion au sein d’une couche, c’est-a-dire la distance mini-
male entre les centres des billes les plus proches au sein de la méme couche. D’autre part,
la distance moyenne ¢, entre deux billes voisines appartenant a deux couches successives
satisfait :

2
ev(ey ¢s) =\/e?+ [62((?5)] ’ (4‘36)
ou la distance moyenne ¢y entre les projections perpendiculaires aux couches de deux billes
voisines appartenant a deux couches voisines est donnée par :

ly(gs) = ];\/j (4.37)

L’épaisseur optimale e;, pour laquelle la distribution volumique est aussi isotrope que
possible, est définie par £,(e1,05) = ¢1(¢s). En résolvant cette équation, on obtient les va-
leurs optimales de e; et ¢s. Ensuite, une distribution aléatoire 2D de points NV, avec la
distance minimale b entre chaque point est calculée et les deux plaques en laiton du dispositif
de chute de billes sont percées avec cette distribution. La figure [£.8| montre les variations des
distances /1, £, et £3P en fonction de I'épaisseur de la couche e pour ¢, = 2%. Pour une
telle concentration, I’épaisseur optimale des couches d’époxy est e; = 0,45 mm. Idéalement,
les trois distances moyennes /1, £, et /3P devraient étre égales, mais ceci est irréalisable en
pratique. En effet, en imposant byp = 2R, I'égalité £, = (3P ne peut étre satisfaite que
pour des concentrations ¢, supérieures a 22%. Néanmoins, en imposant bop > 4.5R, 1’égalité
¢, = 3P peut étre satisfaite pour deux valeurs de e et la plus proche de e; est choisie pour
étre une autre épaisseur optimale, notée es. Des valeurs plus grandes de b permettent donc
de se rapprocher des valeurs de /1, ¢, et E%D,

pour approcher une distribution isotrope et homogeéne. Par exemple, sur la figure pour
e=-e1,onal,/t3P=11sib=>5R alors que £,//3P =1,5si b =2R.

ce qui implique que byp est un parametre clé

0.00

0.5 1.0 15 2.0
e (mm)

Figure 4.8 — Distances caractéristiques £1, £,, et £3P en fonction de I’épaisseur e pour la fraction
volumique ¢, = 2% (voir texte pour leurs définitions). Les courbes pleines correspondent & la distance
d’exclusion bsp = 2R et les courbes en pointillés & bop = 5R.
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4.2.4 Corrélations spatiales

L’augmentation de la distance d’exclusion b réduit la liberté de position des particules,
induisant ainsi des corrélations a courte portée entre diffuseurs [145]. La distance d’exclusion
minimale b5 = 2R correspond & une condition de non-recouvrement et la distance maxi-
male est définie par b55* ~ 2R/0.907¢; et correspond & une distribution périodique avec une
maille hexagonale. Le parametre b est fixé par la distribution des trous du dispositif de chute
de billes, mais il ne coincide pas avec la distance d’exclusion bsp d’une dispersion aléatoire
3D. L’objectif est de quantifier I'influence de la distance d’exclusion bop et de 1’épaisseur
e sur les corrélations spatiales des diffuseurs. De cette facon, la fonction de corrélation de
paires g(r) est calculée pour trois distributions correspondant a la méme fraction volumique
dv = 2% et a différentes valeurs de b et e, a savoir (bop = 2R, e = e1), (bap = bR, e = e1),
et (bop = BR,e = e2). La fonction g(r) correspondant & (byp = 2R, e = e1) est tracée en
fonction du rayon sans dimension r/R sur la figure et est comparée a la fonction de
corrélation de paires d’une distribution aléatoire 3D correspondant a bsp = 2R a la méme
fraction volumique. Pour la distribution 3D, la fonction de corrélation de paires n’a que deux
valeurs caractéristiques, i.e. g(r) = 0 si 7 < 2R, et g(r) = 1, sinon. Cela correspond a la
fonction de corrélation de paires associée a la hole correction. Dans le cas des échantillons
fabriqués, la fonction g(r) présente des pics et des creux périodiques. De plus, au voisinage de
r =~ 2R, la fonction g présente un maximum assez conséquent, dont I’influence sur la propa-
gation des ondes élastiques peut étre sensible. Pour de petites valeurs de bop, les échantillons
fabriqués peuvent donc présenter des corrélations spatiales. La variation en fonction du rayon
sans dimension /R des fonctions de corrélation de paires des distributions correspondant a
(bap = 5R,e = e1) et (bap = BR, e = e2) sont tracées sur la figure . Elles sont comparées
a la fonction de corrélation de paire théorique d’une distribution aléatoire 3D correspondant
& bsp = HR et & la méme fraction volumique. Comme sur la figure .9k, dans le cas des
échantillons fabriqués, g présente des pics et des creux réguliers. Au voisinage de r ~ 5 R, les
trois courbes de g présentent un maximum. Néanmoins, la valeur de ce maximum est la méme
pour la distribution 3D que pour la distribution correspondant & e = ey et est inférieure a
celle de la distribution correspondant a e = ey. Le choix de e; pour e peut entrainer des
corrélations spatiales plus fortes que celles observées pour es.

2.0- b=2Rete=¢ 2.0 b=5Rete=c¢e;
bsp = 2R —— b=D5Rete=ey
—— bsp =5R
1.5+ 1.54
/;\ GI/R /;\ Ee?/R;
= 107 = 1.0
61/R
0.5 1 0.5 1
0.0 1 0.0 : . .
0 5 10 15 20 0 5 10 15 20
(a) r/R (b) r/R

Figure 4.9 — Fonction de corrélation de paires g(r) en fonction de r/ R des distributions correspondant
a ¢, = 2% et & différentes valeurs de bop et e, & savoir (a) bep = 2R, e = e1, (b) bap = bR, e = e1 et
bap = 5R, e = e, comparées aux fonctions g(r) de distributions aléatoires 3D correspondantes.
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Les travaux de I’équipe, soumis pour relecture , conduisent a étudier précisément
I'influence du parametre d’exclusion bsp sur le comportement de 'onde cohérente longitudi-
nale. Dans ce contexte, trois échantillons de résine époxy chargés de trois couches de billes
de carbure de tungsténe, tous caractérisés par ¢]'Y¢" ~ 2% sont fabriqués avec différentes
distances d’exclusion bop = 3R, 4R et 5R. Les variations de la vitesse de phase effective et
de I'atténuation des ondes cohérentes mesurées en fonction de la fréquence dans ces quatre
échantillons sont représentées sur la figure Plus la distance d’exclusion b = byop est
grande, plus la dispersion de la vitesse de phase et le pic d’atténuation au voisinage de fres
sont importants. Le modele de diffusion multiple restitue remarquablement bien 'effet
des corrélations a courte portée sur la propagation des ondes longitudinales, sans avoir a in-
troduire la fonction de corrélation de paires g(r). Ces corrélations amplifient donc leffet des
résonances dipolaires sur la propagation de I’onde cohérente longitudinale. Par conséquent,
I'utilisation des corrélations a courte portée entre les diffuseurs est une piste intéressante afin
d’augmenter 'amortissement dans ce type de matériaux hétérogenes, ce qui est pertinent
pour les applications a la furtivité sous-marine.

2.8 1
fmf: 2. g
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@2 dq
2.0 1

0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2
(a) f (kHz) (b) f (kHz)

Figure 4.10 — Mesures de (a) la vitesse de phase et (b) latténuation des ondes longitudinales
cohérentes dans des échantillons d’époxy chargés en billes & 2 % et fabriqués avec une distance
d’exclusion croissante bop = 3R, 4R et 5R. Comparaison avec la prédiction du modele (4.20)).

4.3 Mesures du nombre d’onde effectif

Dans ce qui suit, les mesures ultrasonores d’ondes longitudinales sont effectuées sur des
échantillons chargés a environ ¢, = 8 % de billes d’inox. Cette concentration volumique est
calculée par la loi de mélange peq = (1 — ¢v)p + ppdy de sorte a fixer la masse volumique
équivalente des échantillons autour de peq ~ 1500 kg.m 3. Les expériences sont réalisées en
transmission en immersion a différentes températures avec le banc expérimental présenté au
chapitre |1l La paire de transducteurs piézoélectriques de fréquence centrale f. = 500 kHz est
utilisée car leur bande passante est suffisante pour solliciter les échantillons chargés a leur
fréquence de résonance prédite entre 55 et 75 kHz dans la gamme de température 5 — 35 °C.
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4.3.1 Mesures des parametres effectifs

En incidence normale, le spectre du train d’onde plane ayant traversé I’échantillon de PU
chargé a pour expression

Sp(w) = S(w)Ae(w) Ay (w)eHoht2)exp () (4.38)

ol S(w) est le spectre du signal électrique alimentant I’émetteur, A.(w) et A,(w) sont respec-
tivement les coefficients de transduction électro-mécanique et mécano-électrique, ko = w/co
le nombre d’onde dans ’eau supposé réel, [1 et l5 sont respectivement les distances émetteur-
échantillon et échantillon-récepteur. 7P (w) est le coefficient de transmission acoustique de
I’échantillon qui dépend des coefficients de réflexion et de transmission en contraintes aux
interfaces.

De la méme maniere, le spectre du train d’onde plane se propageant uniquement dans ’eau
s’écrit

So(w) = S(w)Ae(w) A, (w)e kod, (4.39)

oud = l1+h+I; est la distance émetteur-récepteur, et h ’épaisseur totale de 1’échantillon (ici
absent). Le rapport de ces deux spectres permet de déterminer le coefficient de transmission
de I’échantillon

TP (w) = Me“ﬂoh. (4.40)
So(w)

Pour extraire le nombre d’onde effectif du PU chargé kST (w) & partir de la mesure de
la transmission, plusieurs méthodes sont possibles. Puisque les couches amont et aval des
échantillons chargés sont épaisses, il faut tenir compte de la propagation dans cinq milieux :
eau, PU, PU chargés, PU, eau. La méthode de la différence de phase n’est pas retenue ici
puisque il n’est pas certain que les échos successifs dans ’échantillon ne se recouvrent pas.
Le modele d’interférences Fabry-Perot est donc choisi pour décrire 7°*P. Ainsi, 'expression
théorique des coeflicients de transmission et de réflexion d’une onde plane incidente propagée
dans un milieu & cing couches (figure est la suivante [50] :

—ikr h —tkrh
h Taytyse L3 th Ry3T34t45e™ LTS
7-)E = S et R™ = Roy + i (4.41)
1-— 7"45R43€_ kL3 1-— 7"45R436_ tkLng
avec
—ikSh —2ik$h
Tos — To3tzge™ "L 2 Rus = 1a 4 t43 R3atzqe™ =ML 2
34= " 2k, 43 = 143 _ 2k,
1 T34R32€ L 1 7“34R326 L
7 TyotozeFLm et R - t3o Roytaze 2L (4.42)
23 = ~ 32 =132 ‘
1 — ro3Roje2tkrh1’ 1 — ro3Roje—2tkrh1’
T12 = t12, Ro1 = 1o,

ou hy et h3 sont respectivement les épaisseurs de PU sans billes amont et aval ou le nombre
d’onde longitudinal kj est déterminé & partir du modele Kelvin-Voigt fractionnaire établi
dans le chapitre précédent a la température T'. ho = est I’épaisseur du PU chargé et kiﬁ
le nombre d’onde effectif recherché. Les expressions des coefficients de réflexion 7., et de
transmission t,,, & 'interface entre le milieu n et le milieu m sont définies par I’équation
[2.10).
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Figure 4.11 — Modele d’interférences unidimensionnel a cing milieux de propagation.

Afin de déterminer le nombre d’onde effectif k5 (w) dans le PU chargé, il s’agit de mesurer
les valeurs de la vitesse de phase effective c‘zﬁ et de l'atténuation effective aiﬁ telles que
Tt = TP 3 chaque fréquence w. Dans la pratique, il s’agit de déterminer les valeurs de c']sz
et oS telles que l'erreur £(w) définie comme suit est minimale :

£ (@) = [T, a5 w) - T2 (w)| (4.43)

Pour cela, la fonction erreur € est évaluée a chaque fréquence pour c‘j—ff et a‘j—ff parcourant
respectivement les intervalles [1,0 — 2,0] mm.us™! et [1 — 20] dB.cm™! et ses minima sont
recherchés. Contrairement au probléme inverse posé dans le chapitre ] pour extraite kp d’un
échantillon de PU fin, la figure montre qu’'une seule solution apparait dans le plan des
parametres recherchés. De cette facon, cet unique minimum est traqué pour toutes les fré-

quences.
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Figure 4.12 — Variation du logarithme décimal de l'erreur relative £/ min e en fonction de 5 et S
a la fréquence centrale f.. Le cadre en pointillé entoure le minimum.
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4.3.2 Influence du nombre de plans

Il est intéressant d’observer le comportement effectif du matériau composite en fonction
du nombre de plans de billes ;. Ceci permet de déterminer le nombre minimum de plans
nécessaire pour obtenir des propriétés effectives indépendantes du nombre de plans. Dans
ce but, trois échantillons sont congus contenant respectivement N; = 1, 2 et 3 couches de
billes. Chaque couche contient N, = 8900 billes, ce qui implique une concentration surfacique
¢s = 14,61 %. Pour tous ces échantillons fabriqués, la distance d’exclusion est bop = 2,3R et
I’épaisseur e entre chaque couche correspond a ’épaisseur optimale es = 0,498 mm calculée
en utilisant une fraction volumique fixée a ¢, = 8 %. Les valeurs des différents parametres
caractérisant les échantillons sont données dans le tableau 4.1

Parameétres H h (mm) ‘ AT (%) H ho (mm) ‘ o0 (%)

1 couche 5,90 0,65 0,4 9,66
2 couches 6,40 1,21 1,0 7,73
3 couches 7,17 1,62 1,57 7,38

Tableau 4.1 — Parameétres des échantillons utilisés. La fraction volumique visée est de ¢, = 8 % et
la distance d’exclusion est de bsp = 2,3R.

Les mesures du coefficient de transmission expérimental 7P & travers ces trois échan-
tillons sont présentées par des symboles sur la figure [1.13] en fonction de la fréquence pour
une température de T' = 5 °C. La reconstruction du probleme inverse est également repré-
sentée en traits pleins pour tous les échantillons et confirme la précision de I'inversion. Ces
mesures de transmission a travers les échantillons chargés sont également comparées a celle
d’un échantillon de PU sans billes. On observe d’une part 'influence du chargement, d’autre
part une convergence avec le nombre de plan utilisés.
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Figure 4.13 — Influence du nombre de plan de billes sur (a) le module et (b) la phase du coefficient de
transmission 7P des échantillons de PU chargés et comparaison avec un PU non chargé (représentés
en symboles). La reconstruction du probléme inverse est également représentée pour chacun des
échantillons (représentés en traits pleins).

Afin de confirmer que trois plans de billes sont suffisants pour obtenir un comportement
homogene, il est intéressant d’observer le comportement des parametres effectifs en fonction
du nombre de couches de billes (figures |4.14)). Les variations de la vitesse de phase effective
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c‘iﬂ et de 'atténuation effective a‘zﬂ des échantillons chargés confirment qu’ils faut réaliser
des échantillons contenant au minimum trois couches de billes. Enfin, le modele Kelvin-Voigt
déterminé sur la mesure de b M (aq (T, Trer) f,T) & Tref = 5 % dans le chapitre précédent est
également représenté et présente un accord tres satisfaisant avec la mesure dans le PU qui
ne contient pas de billes.

g :
g =
E) A =
= g A PU + Inox, 1 layer =
$1.34% PU + Inox, 2 layers e
o PU + Inox, 3 layers
—— KVF rheology
1.2 T T T 0 T T T
100 300 500 700 100 300 500 700
(a) f (kHz) (b) f (kHz)

Figure 4.14 — Variations des parametres effectifs d’un échantillon de PU chargé a environ ¢, = 8 %,
en fonction du nombre de plans de billes d’inox. (a) Vitesse de phase et (b) atténuation.

4.3.3 Influence de la température

Les variations des coefficients de transmission 7P d’un échantillon de PU chargé a
environ ¢, = 8 % et d’un échantillon de PU non chargé sont tracées sur la figure et
en fonction de la fréquence, a respectivement 10 °C et 25 °C. En comparaison, les
parametres effectifs calculés a partir des modeles de diffusion multiple LCVB et FW sont
injectés dans le modele d’interférences Fabry-Perot cing couches , compte tenu de la
rhéologie Kelvin-Voigt fractionnaire du PU déterminée au chapitre précédent pour ces deux
températures. Le modele LCVB décrit mieux que FW la transmission de ’onde cohérente
par ce milieu composite a matrice visco-élastique. On en déduit que la prise en compte des
conversions d’onde par le modele LCVB est crucial.
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Figure 4.15 — Comparaison entre les prédictions LCVB (4.20) et FW (4.17) du nombre d’onde
effectif injecté dans un modele d’interférences Fabry-Perot & cing couches (4.41) et les mesures du
coefficient de transmission & une température (a) 10 °C et (b) 25 °C.
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Des mesures de la vitesse de phase effective et de I’atténuation effective du méme échan-
tillon sont représentées sur les figures et en fonction de la fréquence, & de 10 °C
et de 25 °C. Le modele LCVB est également représenté compte tenu de la rhéologie Kelvin-
Voigt fractionnaire du PU identifiée précédemment pour ces deux températures. L’accord des
parametres effectifs mesurés avec la prédiction du modele de diffusion multiple est trés satis-
faisant pour les deux températures. Le pic d’atténuation se décale vers les basses fréquences
lorsque la température augmente, ce qui est attribué a la fréquence de résonance dont la
dépendance en température est montrée a la figure [I.2h. Le pic d’atténuation est plus étroit
lorsque la température augmente, ce qui correspond également aux variations du facteur de
qualité prédites a la figure . Puisque le nombre d’onde effectif k‘iﬁ est correctement pré-
dit a la résonance du composite, il reste a déterminer sa densité effective pog afin d’obtenir
un modele homogénéisé exhaustif du matériau composite localement résonnant et prédire sa
réflectivité aux fréquences d’intérét pour la furtivité des sous-marins.
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Figure 4.16 — Comparaison entre la prédiction du modele de diffusion multiple (4.20]) et des mesures
en transmission de la (a) vitesse de passe effective et (b) de 'atténuation effective d’un échantillon

chargé de trois couches de billes et de concentration volumique de 8 %, aux température 10 °C et
25 °C.

4.4 Confrontation des résultats avec MuScat

Afin de compléter les prédictions des modeles de diffusion multiple qui sont souvent limités
en concentration et en intensité de diffusion, il est intéressant d’utiliser des outils numériques
pour traiter certains problémes de propagation en milieu multi-diffusant. Les méthodes telles
que les éléments finis ou les différences finies sont adaptées a des géométries complexes, mais
elle ne peuvent pas étre utilisées pour un grand nombre de diffuseurs car elles nécessitent de
discrétiser I’ensemble du domaine d’étude. Le développement d’un code de calcul pouvant
traiter de grands nombres de diffuseurs apparait comme un enjeu majeur pour la modélisation
de la propagation d’ondes en milieu multi-diffusant. Pour répondre a cette problématique,
Ioutil numérique MuScat pour Multiple Scattering, a été développé au laboratoire dans le
cadre de la these d’Adrien Rohfritsch |[146]. Ce code numérique, validé sur plusieurs cas tests,
permet de traiter des problémes avec plusieurs dizaines de milliers de diffuseurs et repose
sur la résolution exacte des équations de la diffusion multiple [147]. Aucune contrainte n’est



116 4. Mesure d’onde cohérente longitudinale dans un polyuréthane chargé

imposée sur les positions des particules, ce qui permet d’envisager aussi bien la propagation
a travers des milieux parfaitement désordonnés que fortement corrélés (ou périodique), pour
une population de particules sphériques ou cylindriques, de tailles ou de propriétés méca-
niques différentes. Ce code de calcul a déja été utilisé pour mettre en évidence plusieurs
phénomeénes physiques, difficilement accessibles par d’autres modélisations numériques ou
théoriques de la propagation d’ondes cohérentes |148,|149]. Par exemple, il a permis d’étudier
I'influence des corrélations spatiales entre diffuseurs de mémes tailles et de discriminer des
modeles de diffusion multiple capables de prendre en compte ces corrélations [142].

La version tridimensionnelle de MuScat est utilisée ici afin de comparer les prédictions des
modeles de diffusion multiple sur les parametres effectifs du composite étudié. Néanmoins, ce
code numérique ne tient pas compte des conversions d’ondes. Le but est notamment d’extraire
la densité effective du matériau calculée par MuScat et de la comparer a ’approche de Fikioris
et Waterman d’ordre deux en concentration.

4.4.1 Extraction des parametres effectifs

MuScat donne acces aux champs moyens diffusés ¢ et ¢}, respectivement vers Iavant
et vers l'arriere du systeme présenté sur la figure Ce champ résultant est moyenné sur
plusieurs configurations du désordre IV, et sur une surface carrée d’aire A dont les dimen-
sions se rapprochent de celles des transducteurs piézoélectriques utilisés pour les expériences.
L’échantillon parallélépipédique diffusant de dimensions h x H X H est constitué de N,, dif-
fuseurs de rayon R similaire & celui des billes utilisées pour les expériences. La dimension h
de I’échantillon est alignée avec ’axe de propagation et correspond & son épaisseur choisie
proche de I'épaisseur ho de 1’échantillon réalisé avec trois couches de billes. L’ensemble de
ces dimensions est choisi de sorte & minimiser les possibles effets de bords tout en limitant
les temps de calculs.

Matrice PU :
p, ki, kr

Figure 4.17 — Représentation d’une configuration de diffuseurs sphériques répartis aléatoirement
dans un slab de dimensions h x H x H et moyenne du champ sur une surface carrée A.

Apres un moyennage configurationnel V,, suffisant et spatial sur la surface A, la simulation
retourne le champ diffusé vers I’avant et vers 'arriere de I’échantillon diffusant, ce qui conduit
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a calculer les coefficients de réflexion et de transmission tels que :

s _ 0t G ;;gb‘tf, (4.44)
RMuS — %, 4.45
b (4.45)

ol ¢;, ¢! et ¢, sont respectivement les champs des ondes longitudinale incidente, rétrodiffu-
sée et transmise.

L’extraction du nombre d’onde effectif kST = w/cS 4-iaSt et de la densité effective p*f =
p1 + ip2 du composite est réalisée par résolution d’un probléeme inverse similaire a celui
présenté dans la section [2.3] avec la fonction d’erreur

2

2
e(w) = ‘Rth(ciﬁ, aiﬂ,pl,pg) — RMuS|T 4 ’ﬁh(ciﬁ,aiﬂ,pl, p2) — T MuS (4.46)

ol les expression théoriques de R™ et 7 sont décrites par le modele d’interférences Fabry-
Perot a trois couches présenté a I’équation ([2.9)).

La méthode employée pour extraire ces quatre parametres a chaque fréquence n’est pas
celle présentée dans le chapitre [2, mais utilise un algorithme de minimisation appelé Nelder-
Mead [150], utilisé avec la bibliotheque Imfit de Python. Les parameétres clés de la simulation
présentée ici sont les suivants : h = 2 mm; H = 30 mm; Np = 4000; R = 198,5 um;
b=23R; A= 55 mm? et N,,, = 20. De cette maniére, les coefficients de réflexion et de
transmission en sortie de simulation et ceux optimisés par résolution du probléme inverse
sont tracés sur la figure en fonction de la fréquence. L’accord est satisfaisant, ce qui

montre que Pextraction des paramétres effectifs & partir de RMUS et TMUS egt valide.
_ 1.00 1
0.20 |RMuS| -——O-- |7ﬁ\[uS‘
— |7
& 010 =
0.90 1
0.05 1
0
0.85 1
100 200 300 400 100 200 300 400
(a) f (kHz) (b) f (kHz)

Figure 4.18 — Modules des coefficients (a) de réflexion et (b) de transmission simulés par MuScat
et optimisés par le probléme inverse (4.46)) afin d’extraire les parametres effectifs de I’échantillon.

4.4.2 Extraction de la densité effective

Les parties réelle et imaginaire de la densité effective sont extraites par minimisation de
Perreur (4.46) & partir de RM"S et 7MuS, Elles sont confrontées & la modélisation proposée
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par Fikioris et Waterman (4.27)) sur la figure Cette comparaison permet de valider la
modélisation de p*f par FW retenue pour la suite.

131 Q’Q --9-- MuScat 0.6 1 O'Q‘Q --9-- MuScat
P a —— FW '
=< 1.6 B
o~ ~—
3 3
QL QL

< 1.4- =
= E

1.2

100 200 300 400

(a) (b) f (kHz)

Figure 4.19 — Comparaison de la simulation au modele de FW (4.17) des parties (a) réelle (b) et
imaginaire de la densité effective.

4.4.3 Importance des conversions d’ondes

Les variations de la vitesse de phase effective et de 'atténuation effective sont tracées res-
pectivement sur les figures et en fonction de la fréquence. Les parametres simulés
sont comparés aux prédictions des modeles LCVB et FW. 1l est important de rappeler ici que
le code MuScat ne tient pas compte des conversions d’ondes a ce stade, ce qui explique que la
simulation s’accorde mieux avec FW qu’avec LCVB. Bien que les conversions d’ondes soient
essentielles pour décrire correctement le comportement effectif de ce composite, il est satisfai-
sant de constater que MuScat ainsi que la modélisation de la diffusion multiple proposée par
Fikioris et Waterman sont en accord pour décrire k$T(w) et p°(w). En effet, la théorie
de la diffusion multiple formulée par Fikioris et Waterman et les simulation numériques sont
basées sur les mémes hypothéses concernant la diffusion.

1.5 1
81  __cBeee

n 1.4 =

g =)

E 13 = 4

&

G -6~ MuScat F9 6~ MuScat
o] — FW 27 — FW
s —— LCVB —— LCVB

jof 01
100 200 300 400 100 200 300 400

(a) f (kHz) (b) f (kHz)

Figure 4.20 — Simulation numérique de (a) la vitesse de phase effective et (b) de l'atténuation

effective. Comparaison des parametres effectifs avec des modeles de diffusion multiple.
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4.4.4 Validation expérimentale

Afin de vérifier si les modélisations de la densité effective et du nombre d’onde effectif
choisies précédemment sont adaptées, il est nécessaire de mesurer le coefficient de rélfexion
des échantillons de PU chargés. Pour cela, une nouvelle version du "sandwich" présenté au
chapitre [2| a été congue et réalisée, en collaboration avec Jean-Marie Citerne. Ce dispositif
est présenté dans sa version démontée et montée sur la figure Les précédentes lignes a
retard constituées de duralumin ne sont pas adaptées a des mesures d’ondes longitudinales
en dessous de 1,0 MHz a cause d’une trop grande diffraction sur a basses fréquences. Puisque
la résonance du composite est attendue autour de 70 kHz, une paire de transducteurs pié-
zoélectriques de fréquence centrale 250 kHz est utilisée. Pour limiter les effets de diffraction
a ces fréquences, il est nécessaire d’augmenter le diameétre des lignes a retard. De plus, le
signal d’intérét est plus long a ces fréquences. Ainsi, les lignes & retard ne sont pas allongées
mais c’est le matériau qui les constitue qui est changé de sorte a ce que les ondes se pro-
pagent moins vite pour pouvoir les séparer. Le polycarbonate semble étre un bon candidat
pour répondre a ces problématiques. Ses propriétés longitudinales sont mesurées a plusieurs
températures a 1’aide du dispositif en immersion en transmission présenté dans le chapitre
La vitesse de phase et 'atténuation des ondes longitudinales du polycarbonate sont extraites
par un probléme inverse similaire. Une loi de puissance est identifiée sur ces deux parametres
de sorte a 'implémenter dans le traitement si I’on souhaite extraire les parameétres effectifs
des échantillons chargés.

A

Figure 4.21 — Nouvelle version du dispositif "sandwich" pour réaliser des mesures basses fréquences
dans des échantillons chargés en billes. Les lignes a retard sont usinées dans du polycarbonate. (a)
Version démontée et (b) montée.

Dans ce qui suit, nous nous intéressons a vérifier si le comportement du coefficient de
réflexion expérimental R**P aux interfaces entre les lignes a retard de polycarbonate et un
échantillon de PU chargé est convenablement décrit a partir de kﬁ%VB et peFf{;V. Les variations
des modules du coefficient de réflexion R**P d’un échantillon de PU pur et de ’échantillon de
PU chargé a trois couches, sont tracées respectivement sur les figures [£.22h et [£.22b en fonc-
tion de la fréquence, a une température de 10°C. Les périodes d’oscillations correspondent
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a 1’épaisseur des échantillons sondés (x 2h/cr). L'effet du chargement est visible. En effet,
la période et 'amplitude des oscillations de R**P est différente selon que le PU est chargé
ou non. Concernant le PU non chargé, ’accord des mesures avec le modele d’interférence
Fabry-Perot a 3 couches confirme encore une fois que cette modélisation est adaptée et
que la rhéologie de la matrice est correctement évaluée. Concernant le PU chargé, un modele
d’interférences Fabry-Perot a 5 couches est calculé en utilisant respectivement la den-
sité du PU pur et la densité effective p%f{,v. Le modele calculé avec p%f{,v s’accorde mieux avec
les données expérimentales de la réflectivité du composite.

1.0 1.0
o ‘Roxp| - T =10°C (@] ‘ROXP| -T =10°C
0.8 — [R%(ky, p)| 0.8 -== [R™(kiys, o)l
— IR™(k§lys Ay
_0.671 0671
& &
0.4 0 e 0.4 1
o
0.2 0.2
0.0 T T T T 0.0 T T T T
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() [ (kHz) (b) f (kHz)

Figure 4.22 — Coefficients de réflexion aux interfaces entre du polycarbonate et (a) un PU sans
billes, et (b) du PU chargé en billes & environ 8 %.

En conclusion, puisqu'il n’existe pas de modélisation de p qui tient compte des conver-
sions d’ondes dans la littérature, nous utiliserons la prédiction de FW pour pf et celle de
LCVB pour k*f pour dimensionner ce revétement aux fréquences sous-marines.

4.5 Dimensionnement du revétement aux basses fréquences

Il est tres difficile de mesurer directement le coefficient de réflexion d’une plaque de PU
chargé immergée RP. Des méthodes basses fréquences ont été mises en place depuis les
années 1990 pour réaliser des mesures en bassin d’essai sur des panneaux visco-élastiques
chargés en inclusions [151]. Méme si ces techniques ont été améliorées depuis [152], nous
n’avons pas les moyens de les appliquer dans le cadre de la thése. Néanmoins, nous avons va-
lidé précédemment la robustesse des prédictions théoriques de keLff et peg vis-a-vis de mesures
expérimentales a plus hautes fréquences, compte tenu de la rhéologie de la matrice PU. Le
comportement du composite homogénéisé est donc extrapolé a plus basses fréquences. Une
étude paramétrique est possible afin de prédire et optimiser la réflectivité du revétement aux
fréquences d’intérét pour la furtivité sous-marine.

En conditions réelles, le revétement de sous-marin doit présenter des performances ané-
choiques sur une gamme de fréquences comprises entre 0,3 kHz et 300 kHz, et son épaisseur
ne doit pas excéder h = 15 cm. La température est fixée a T = 5 °C. Si I’on souhaite profiter
de la résonance dipolaire des billes sur cette gamme de fréquences, leur rayon doit étre ajusté
a R = 5 mm. La fraction volumique des particules est fixée & ¢, = 8 % de sorte a obtenir
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une masse volumique apparente d’environ 1500 kg.m 3. De cette facon, en extrapolant les
données rhéologiques du polyuréthane pour ces fréquences, la densité effective et le nombre
d’onde effectif sont calculés a partir des équations et pour en déduire le co-
efficient de réflexion du revétement immergée au contact d’une plaque d’acier qui a pour
expression [34] :

tortiorize®*h

Ro-1-2 =101 + -
1 — rygrige?hih?

(4.47)

ou les coefficients de réflexion et de transmission aux interfaces sont définis a I’équation
(2.10) pour les indices n,m allant de 0 & 2, avec (pg,ko) les parameétres acoustiques de l'eau,
(p2, k2) les parametres élastiques de l'acier et (p1, k1) les parametres du revétement. Lorsque
celui-ci est homogene ou hétérogene, on a respectivement p; = p et ky = kr, ou p; = p%f{,v et
ki = kiféVB'

Le comportement de R est représenté sur la figure[4.23en fonction de la fréquence dans les
cas d’un revétement homogene et d’un revétement chargé en billes immergé au contact d’une
plaque d’acier. La réflectivité d’une plaque de PU pur sur un support en acier ROPPI_Q est
tres proche de I'unité jusqu’a environ 10 kHz, fréquence a partir de laquelle la dissipation de
la matrice affecte son comportement. Des oscillation liées aux interférences Fabry-Perot dans
le revétement apparaissent a partir de 100 kHz, ce qui est attendu compte tenu de 1’épais-
seur du revétement. L’effet du chargement est bien visible sur le comportement de ROPPfE?;rge
puisqu’une forte décroissance apparait autour de la fréquence de résonance en translation
prédite a fres ~ 2,2 kHz. Ce minimum est assez large en fréquence puisque la dissipation de
la matrice joue un réle important au niveau des conversions d’ondes a la résonance dipolaire
des billes.
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Figure 4.23 — Comportement de la réflectivité d’un revétement chargé en billes denses résonnantes au
contact d’une paroi en acier immergée. Celui d’un revétement homogene est montré en comparaison.

Contrairement au cas d’une paroi en acier, le cas d’un revétement anéchoique reposant
sur une paroi rigide immergée a fait I’objet de nombreuses études théoriques ou numériques.
La réalisation expérimentale d’un tel systeme semble tres difficile a mettre en ceuvre pour
des mesures basses fréquences. C’est pourquoi Audoly et Giangreco [151] ont introduit une
expression simple du coeflicient de réflexion d’un revétement reposant sur un support rigide.
Celui-ci est communément appelé coefficient d’anéchoisme (C4) et dépend uniquement des
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coefficients de réflexion et de transmission d’une plaque immergée sans support (c’est-a-dire
aux interfaces eau, plaque, eau) et a pour expression :

pudare | (Too1o0 )’

_ charge —1—

Ca= RO*l*O + 1 RPUcharge (448)
- 0-1-0

Dans le cadre de ses travaux de theése, Pierre Méresse [3| présente des mesures expéri-
mentales des coefficients de réflexion et de transmission basses fréquences d’un panneau de
polyuréthane hétérogene immergé dans l’eau sans support d’acier, en vue de calculer Cy.
Ce panneau consiste en plusieurs alignements de tiges d’acier de 6 mm de diametre, séparés
chacun de 10 mm centre a centre. Il y a au total 90 tiges réparties périodiquement dans un
panneau de 200 mm d’épaisseur et de surface 900 x 900 mm?. La concentration surfacique
de ce matériau est de ¢s = 31 %. Ces mesures sont présentées a la figure et compa-
rées aux prédiction de I’équation dans le cas d'un panneau de polyuréthane chargé
a ¢, = 8 % de billes d’acier réparties aléatoirement. A titre de comparaison, le diametre
des billes est le méme que celui des tiges d’acier, et 1’épaisseur du revétement est choisie
égale a celle du panneau utilisé par Méresse. Les prédictions présentées ici montrent que la
résonance en translation des billes semble plus prometteuse pour les applications visées. En
effet, le minimum de la transmission lié & la résonance des billes apparait a des fréquences
plus basses. L’effet est également plus large et plus important que pour les tiges résonnantes.
De plus, 'amplitude du coefficient de réflexion reste moins élevée.
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Figure 4.24 — Comportement de la réflectivité d’un revétement chargé en billes denses résonnantes au
contact d’une paroi en acier immergée. Celui d’un revétement homogene est montré en comparaison.
Des résultats issus de la référence [3] sont présentés pour une population de cylindres d’acier.

De méme qu’a la figure le comportement de Rggf&a;ge est représenté sur la figure
en fonction de la fréquence dans le cas d’un revétement d’épaisseur 15 cm chargé en
billes de rayon 5 mm et au contact d’une paroi en acier immergée. En comparaison, le cas
d’une paroi rigide est calculé de deux manieres différentes. La premiere utilise la formule
proposée par Audoly et Giangreco. La deuxieme consiste a calculer le coefficient de
réflexion ngfgr,ge en imposant 113 = 1 et t12 = 0 dans ’équation . Ces deux mo-
délisations sont équivalentes mais different tres légerement en amplitude quand la paroi en
acier est considérée comme élastique. Enfin, des simulations issues de la theése de Méresse
sont présentées pour la méme configuration de tiges cylindriques d’acier que celle explicitée
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ci-dessus. Comme précédemment, le revétement contenant des billes semble plus prometteur
pour optimiser les performances anéchoiques du revétement.

Par ailleurs, on remarque la présence d’'une incohérence sur C'4 et Rg?fgﬁge en amont
de la résonance car R > 1. Ceci peut-étre attribué a la mauvaise évaluation de p‘f;f{,v sur des
fréquences aussi basses. En effet, la figure montre que 'accord entre la simulation et
la modélisation de Fikioris et Waterman est moins satisfaisante en amont de la résonance,
ce qui se répercute directement sur son extrapolation a tres basses fréquence. Néanmoins,
I’accord entre FW et MuScat est bien meilleur en aval de la résonance ce qui conduit a penser
que cette prédiction théorique avec FW est valable au-dela de la résonance.
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Figure 4.25 — Comportement de la réflectivité d’un revétement chargé en billes denses résonnantes
au contact d’une paroi en acier immergée. Le cas d’une paroi rigide est montré en comparaison.

L’objectif global de la these étant de proposer des solutions pour optimiser I'amortisse-
ment et minimiser la réflectivité du revétement chargés en billes denses résonnantes, nous
réalisons des études paramétriques en utilisant ’expression de la réflectivité et en
considérant une paroi d’acier immergée dans 1’eau. Le rayon des billes, la concentration vo-
lumique et les parametres visco-élastiques de la matrice sont inchangés.

La premiére étude porte sur I'influence de I’épaisseur h du composite sur la réflectivité (fi-
gure . Le résultat attendu est que 'amortissement de ’onde cohérente se trouve renforcé
quand ’épaisseur du matériau augmente. Cependant, il est intéressant d’observer ’existence
d’une épaisseur optimale pour laquelle 'amplitude de la réflectivité diminue fortement. En
particulier, comme les interférences constructives et destructives dans la plaque sont reliées
a son épaisseur par la relation f, = ncr/(2h), olt n est un entier strictement positif, pour
h = hopt = 31 cm la fréquence de résonance avec 1'épaisseur coincide avec la premiere inter-
férence destructive telle que h = ¢ /(2 fres)-
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Figure 4.26 — Influence de I’épaisseur sur la réflectivité du revétement envisagé.

Pour tenter de minimiser la réflectivité en maintenant une épaisseur de revétement com-
patible aux contraintes imposées, une autre piste est envisagée. Celle-ci consiste a introduire
d’une distance d’exclusion entre les particules dans le modele de diffusion multiple .
Les variations de R en fonction de la fréquence pour différentes distances d’exclusions b entre
les billes sont représentées sur la figure Le jeu de courbes en tirets correspond & une
épaisseur de revétement fixée a h = 10 cm. Le jeu de courbes en traits pleins correspond a
une épaisseur de revétement fixée & h = 15 cm. Ces résultats montrent I'intérét des corréla-
tions spatiales puisque la réflectivité diminue énormément lorsque b augmente, notamment
pour une épaisseur h = 15 cm. Précisons que les incohérences en amont de la résonance
sont également présentes et s’intensifient avec le rayon d’exclusion b qui augmente. On peut
attribuer cet effet indésirable aux modeles utilisés pour exprimer les parametres effectifs. En
particulier, il est admis que la modélisation de Luppé et al. peut présenter une atténuation
négative non physique a la résonance pour une concentration moyenne ou des intensités de

diffusion importantes .
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Figure 4.27 — Influence des corrélations spatiales sur la réflectivité du revétement envisagé. Les
traits en tirets et les traits pleins correspondent respectivement a un revétement de 10 cm et 15 cm
d’épaisseur.
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Conclusion

La conception et la caractérisation de matériaux a matrice polyuréthane contenant des
particules d’acier a été investiguée dans ce dernier chapitre.

Les échantillons chargés ont été fabriqués suivant un protocole de dépot couche par
couche, inspiré des travaux antérieurs de 1’équipe. Des efforts conséquents ont été mis en
ceuvre pour controler précisément la répartition des billes dans la matrice polyuréthane. En
particulier, des calculs de distances moyennes entre particules voisines au sein de I’échantillon
ont été effectués. Ces calculs ont mis en lumiere que 'augmentation de la distance d’exclusion
b, associée a des corrélations a courtes de portées, conduit a des meilleurs homogénéité et
isotropies des échantillons. Par ailleurs, I’erreur de positionnement des billes par rapport a la
distribution visée a été quantifiée, ce qui renforce de la robustesse du protocole de conception
des échantillons.

Des mesures en transmission et en réflexion ont été effectuées sur les échantillons fabriqués.
La vitesse de phase et 'atténuation de ’onde longitudinale cohérente se propageant dans ces
échantillons ont été extraites des mesures en transmission et comparées avec succes avec le
modele de diffusion multiple LCVB. Le code de calcul MuScat, développé au laboratoire
dans le cadre de la these d’Adrien Rohfritsch, a ensuite été utilisé pour simuler la réflectivité
d’une interface entre du polyuréthane et du polyuréthane chargé. Cette étude numérique
a mis en lumiere lefficacité de la modélisation de Fikioris et Waterman du coefficient de
réflexion d’un demi-espace hétérogéne. La densité effective p%f{;\, a été extraite de ce modele.
La mesure du coefficient de réflexion d’un échantillon de PU chargé inséré entre deux blocs de
polycarbonate a finalement été comparée a la modélisation reposant sur la densité effective
p et sur le nombre d’onde effectif k¢ issue du modéle LCVB. Le bon accord entre
ces résultats expérimentaux et numériques met en lumiere 'efficacité des deux modélisations
retenues. Celles-ci ont alors permis de dimensionner des échantillons en vue d’amortir des
ondes longitudinales sans augmenter la réflectivité, aux fréquences d’intérét pour la furtivité
sous-marine.






Conclusion générale

Le cadre général dans lequel s’est inscrit ce travail de these est celui des matériaux lo-
calement résonant pour la furtivité sous-marine. L’objectif principal était en particulier de
concevoir et caractériser un composite aux fréquences ultrasonores en exploitant la réso-
nance dipolaire de billes denses enfouies dans une matrice visco-élastique, en vue de prédire
ses performances anéchoiques aux gammes de fréquences d’intéréts pour les applications vi-
sées. Pour cela, ce travail s’est porté dans un premier temps sur la caractérisation complete
de la matrice polyuréthane, puis sur la caractérisation des parametres effectifs d’échantillons
composites fabriqués avec un controle précis de la répartition des billes.

La modélisation de la diffusion d’ondes élastiques en milieu hétérogene exige de connaitre
précisément le comportement des différentes ondes se propageant dans la matrice. Dans ce
but, deux techniques expérimentales ont été mises en place pour mesurer respectivement le
comportement des ondes longitudinales et transverses de la matrice polyuréthane aux fré-
quences ultrasonores. Un banc en immersion en transmission a été développé dans le but
d’extraire la vitesse de phase et I'atténuation des ondes longitudinales dans la matrice sur
I’ensemble de la bande passante des transducteurs piézoélectriques utilisés. Une attention
particuliére a été portée au controle de nombreux parameétres dans le but d’obtenir des me-
sures précises et répétables a différentes températures. Les mesures d’ondes de cisaillement
ont été rendues possibles par I'utilisation de la technique Sandwich, récemment développée
au laboratoire. Celle-ci s’est montrée particulierement robuste et efficace pour évaluer les
parametres transverses d’échantillons fins et trés dissipatifs aux fréquences ultrasonores. La
reproductibilité et haute sensibilité de la technique a également permis d’étudier la cinétique
de polymérisation du polyuréthane et de montrer sa dépendance en température. Le module
complexe d’incompressibilité du polyuréthane a été mesuré indirectement aux fréquences ul-
trasonores et a différentes températures. Le principe d’équivalence temps-température a été
appliqué a ’ensemble de ces modules visco-élastiques. Leur comportement a ainsi été évalué
a des fréquences plus basses et a conduit a identifier des modeéles rhéologiques fractionnaires
décrivant précisément la rhéologie du polyuréthane. En particulier, un désaccord significatif
a été mis en avant entre les mesures de DMA et les mesures ultrasonores du module de
cisaillement du méme polyuréthane.

La deuxieme partie de ce manuscrit a présenté des mesures expérimentales de réflexion
au contact et de transmission en immersion d’ondes longitudinales cohérentes dans un po-
lyuréthane chargé en billes denses résonnantes. Ces échantillons hétérogenes ont été réalisés
suivant un protocole de fabrication par dépot de couches successives. La répartition homogene
isotrope des billes a été controlée en tenant compte du rayon d’exclusion entre ces particules.
Le nombre d’onde effectif de ces échantillons a été extrait & partir d’un probleme inverse
sur la mesure du coefficient de transmission a différentes températures et de sa modélisation



128 Conclusion générale

interférométrique dans un milieu multi-couches. L’utilisation du code de simulation MuScat
a mis en lumiere que les modeles FW et LCVB sont adaptés pour décrire respectivement le
comportement de la densité effective et le nombre d’onde effectif du composite autour de la
fréquence de résonance des billes. Les mesures de réflectivité ont été réalisées a I’aide un dispo-
sitif similaire au sandwich en cisaillement mais adaptée ici aux ondes longitudinales & basses
fréquences. Cette mesure a permis de vérifier que les modeles d’homogénéisation de la densité
effective et du nombre d’onde effectif reproduisent fidelement le comportement du coefficient
de réflexion du systéme, compte tenu de la rhéologie de la matrice. Par conséquent, la ca-
ractérisation et le dimensionnement de ce matériau localement résonnant est rendu possible
aux fréquences d’intéréts pour les applications sous-marines. Comparativement au revéte-
ment de polyuréthane contenant une distribution de tiges d’acier périodiques, il a été montré
que la distribution de billes aléatoire semble plus intéressante pour les applications visées.
Il a également été mis en lumiere que les performances anéchoiques du revétement proposé
ici peuvent étre améliorées grace aux corrélations spatiales entre les billes denses résonnantes.

En perspective de ce travail, plusieurs axes peuvent étre améliorés. Puisque la diffusion
d’ondes élastiques est fortement impactée par le comportement des ondes de cisaillement
dans la matrice, il peut étre intéressant de maximiser celles-ci & la résonance en optimisant
la géométrie des diffuseurs et leur distribution. Il serait également tres intéressant d’étudier
une double population de billes et de bulles résonnantes dans le but d’exciter respectivement
les résonances dipolaire et monopolaire et ainsi augmenter drastiquement ’amortissement
du revétement. Par ailleurs, il est essentiel de mesurer la densité effective du composite afin
de vérifier si la modélisation choisie, qui ne tient pas compte des conversions d’ondes, est
réellement représentative a la résonance des billes. En mesurant a la fois les coefficients
de réflexion et de transmission, la techniques sandwich employée dans le dernier chapitre
permettrait d’accéder a la mesure de la densité effective par résolution d’un probléme inverse
similaire a ceux présentés dans ces travaux. Enfin, puisque I'impact des corrélations spatiales
a courtes portées entre particules a été mis en évidence, il serait intéressant d’explorer d’autres
types d’agencements. Par ailleurs, dans le cadre de la these d’Alverede Simon, des mesures de
vitesse et d’atténuation des ondes transverses cohérentes ont été effectuées sur des échantillons
d’époxy contenant des billes denses. Ces mesures ont mis en évidence la forte influence de la
résonance dipolaire en translation des particules, ainsi que celle d’une seconde résonance "en
rotation" qui n’affecte que les ondes transverses, cette seconde résonance ayant été récemment
prédite par Valier-Brasier et Conoir [153]. L’utilisation de ces deux résonances dipolaires
constitue aussi une piste sérieuse pour augmenter I’absorption dans le revétement.
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