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Introduction générale 

Les travaux de cette thèse ont été réalisés à l’École Nationale Supérieure de 

Techniques Avancées (ENSTA Bretagne) située à Brest, au sein du Pôle Thématique de 

Recherche « Assemblages Multi-Matériaux » de l’Institut de Recherche Dupuy de Lôme 

(IRDL). Le sujet de la thèse présente un fort intérêt pour les deux institutions impliquées 

que sont, d’une part, Thalès DMS et, d’autre part, l’Agence de l’Innovation de Défense 

(DGA/Ministère des Armées), qui ont apporté leur soutien financier chacun à hauteur de 

50 %. 

L’assemblage d’éléments constitutifs de systèmes mécaniques représente une 

étape fondamentale dans le développement et la fabrication de nouvelles structures. Au 

fil du temps, de nombreuses techniques d’assemblage ont été développées puis fortement 

employées, telles que le boulonnage, le rivetage et le soudage. Cependant, aujourd’hui, 

concernant des applications de dernière génération, il est difficile, voire parfois 

impossible, d’utiliser ces différentes techniques à cause de la nature des matériaux mis en 

jeu ou de la complexité des configurations à assembler. Ainsi, comme alternative à ces 

méthodes traditionnelles aux multiples désavantages (ajout de masse, dégradation des 

matériaux, etc.), des procédés innovants tels que le collage ont été proposés. 

Le collage est un procédé de plus en plus employé pour assembler de nombreux 

types de matériaux et structures. Dans des domaines comme l’aérospatial, l’automobile 

ou bien encore le naval (Figures 1 et 2), le besoin et donc l’intérêt d’utiliser une telle 

technique pour de nouvelles applications se font de plus en plus sentir. 

  

Figure 1 Frégate Surcouf de la Marine 

nationale de classe « La Fayette » 

(Wikipédia n.d.) 

Figure 2 Sonar CAPTAS 2 (French Navy 

Mine Warfare & Thales USV for MCM) 

(www.thalesgroup.com) 
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En particulier, la nécessité croissante d’utiliser le collage dans l’industrie maritime 

et de défense est la raison principale pour laquelle Thalès DMS et l’AID contribuent à ce 

projet de recherche. Ces deux entités montrent une réelle confiance dans les perspectives 

très prometteuses de cette technique d’assemblage, leur permettant d’aboutir à des 

structures performantes et conformes aux cahiers des charges de plus en plus exigeants. 

À titre d’illustration, Weitzenböck (2012) a effectué une classification des applications 

innovantes du collage dans le domaine naval : 

• Navire à faible consommation d’énergie ; 

• Navire à carburant écologique ; 

• Navire arctique (déplacement sur la glace, et non seulement sur l’eau) ; 

• Navire virtuel (modélisation du collage à l’aide d’outils de conception) ; 

• Production sous-marine ; 

• Développement extracôtier de l’Arctique. 

De manière plus générale, de nombreux chercheurs (Adams, 2005; Kinloch, 1987; 

da Silva, 2005) décrivent le collage comme une alternative très intéressante vis-à-vis 

d’autres méthodes d’assemblage, en mettant en avant ses deux avantages essentiels que 

sont (i) un coût moindre et (ii) un gain de masse. On peut citer encore davantage de raisons 

favorisant le choix du collage (Pocius, 2012) : 

• Un coût inférieur ; 

• Des structures finales plus légères ; 

• La possibilité d’assembler une large gamme de matériaux différents (métaux, 

composites, céramiques, caoutchoucs, etc.) ; 

• Une aptitude à assembler des configurations complexes. 

Mais la technique du collage, encore relativement récente dans la plupart des 

domaines industriels, présente également un certain nombre d’inconvénients, comme par 

exemple (Dumont, 2020; Pocius, 2012) : 

• La résistance mécanique d’un assemblage collé dépend fortement de la qualité du 

processus de collage et de l’adhérence qui en découle au niveau de la surface 

collée, autrement dit de la présence d’éventuels défauts de collage dus à une 

polymérisation non uniforme, à la présence de kissing bonds (surfaces en contact 

sans adhésion), ou surtout de porosités dans le matériau ; 

• La durabilité dans des environnements défavorables (température, hygrométrie) 

est susceptible d’être affectée par les états de surface des pièces collées ; 
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• La prédiction du comportement mécanique d’un joint de colle est un problème 

ouvert, qui pose encore un certain nombre de difficultés, et nécessite de nombreux 

travaux de recherche. 

C’est dans ce contexte et dans l’optique d’apporter des réponses à la question de 

la durabilité d’assemblages collés en milieu marin que s’inscrivent ces travaux de thèse. 

L’objectif principal de la thèse est donc de comprendre, caractériser et modéliser le 

comportement mécanique d’assemblages collés avec les effets du vieillissement 

hydrique, en s’appuyant sur un exemple donné d’adhésif et de configuration 

d’assemblage standard. Pour répondre à cette problématique de durabilité des structures 

collées en environnement humide, le présent manuscrit est divisé en deux grandes 

parties : la Partie I est consacrée à la description détaillée et à la compréhension des 

mécanismes de prise en eau et à la modélisation de la diffusion dans un adhésif structural ; 

la Partie II est dédiée à la caractérisation et à la modélisation du comportement mécanique 

d’un assemblage collé en prenant en compte les effets de l’absorption d’eau. 

La Partie I comporte trois chapitres. Le premier chapitre est un état de l’art qui 

permet, dans un premier temps, de rappeler les différents phénomènes rencontrés lors du 

vieillissement hydrique des adhésifs et donc des assemblages collés. Dans la mesure où 

les adhésifs, principalement utilisés dans le cadre d’un environnement marin sévère (eau 

de mer), sont des matériaux polymères, une étude bibliographique sur les mécanismes de 

diffusion de l’eau dans les polymères et ses conséquences sur les modes de dégradation 

physico-chimique constitue l’essentiel de ce chapitre. L’absorption d’eau dans les 

adhésifs est un indicateur très important pour répondre aux questions de durabilité des 

assemblages collés. Il est donc important, et possible (comme le montrent de nombreuses 

études antérieures), de décrire la cinétique d’absorption d’eau dans un tel matériau et de 

prédire la teneur en eau après vieillissement par l’utilisation d’un modèle de diffusion 

approprié. 

À l’instar du premier chapitre, le deuxième chapitre est centré sur la 

caractérisation et la modélisation de l’absorption d’eau dans un adhésif structural époxy, 

choisi selon les spécifications du partenaire industriel du projet. Pour ce faire, des tests 

de suivi gravimétrique sont tout d’abord réalisés. Les résultats de cette stratégie de 

caractérisation simple, décrivent une cinétique d’absorption de l’eau en deux régimes 

(l’un rapide et l’autre lent) et offrent la possibilité de choisir pour l’adhésif étudié entre 

deux modèles de diffusion non-fickiens proposés dans la littérature : (i) Dual-Fick et 

(ii) Langmuir. En revanche, la seule stratégie de suivi gravimétrique n’est pas suffisante 

pour distinguer ces deux modèles et faire le choix du plus approprié, étant donné le type 

de réponse similaire qu’ils fournissent à l’échelle globale. 
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Afin d’approfondir l’analyse des mécanismes de prise en eau au sein de l’adhésif 

et de permettre un choix adéquat de modèle de diffusion, une stratégie de caractérisation 

plus fine (et locale) est proposée dans le troisième chapitre, basée sur l’utilisation de la 

micro-tomographie aux rayons X. Cette technique d’analyse non destructive et non 

intrusive permet, dans un premier temps, de caractériser le matériau adhésif en termes de 

microstructure. Ainsi, trois constituants sont mis en évidence au sein de l’adhésif : (i) le 

matériau polymère ; (ii) des billes de verre et (iii) des porosités. Les effets de l’absorption 

d’eau sur ces différentes composantes peuvent être ensuite quantifiés localement. Au 

final, la comparaison des fronts d’eau dans l’adhésif, au travers du remplissage des 

porosités (relatif au second régime d’absorption), permet de discriminer les deux modèles 

précédents. Le choix d’un modèle de diffusion approprié est alors possible et peut être 

validé expérimentalement au moyen de cette analyse tomographique. 

Ces caractérisation et modélisation fines de la prise en eau au sein de l’adhésif 

permettent par la suite d’introduire un indicateur de vieillissement (à savoir la teneur en 

eau locale) dans un modèle de comportement mécanique en vue du dimensionnement 

d’adhésifs et d’assemblages collés en milieu humide. Cette problématique est le sujet de 

la Partie II du manuscrit, qui s’articule également autour de trois chapitres. En premier 

lieu, une étude bibliographique générale est à nouveau proposée dans le quatrième 

chapitre, qui aborde les techniques de caractérisation mécanique et des modèles de 

comportement associés pour les adhésifs, ainsi que de la modélisation numérique des 

structures collées, et en particulier, des joints à simple recouvrement. Cette présentation 

fournit une vue d’ensemble nécessaire à l’établissement d’une stratégie de caractérisation 

et de modélisation pour les applications en milieu marin envisagées. 

Le cinquième chapitre s’intéresse ensuite au comportement mécanique local de 

l’adhésif et à son évolution avec l’absorption d’eau. Une loi de comportement 

élastoplastique de type Mahnken-Schlimmer est retenue pour la modélisation, calibrée à 

partir d’essais expérimentaux et mise en œuvre numériquement. La calibration est 

effectuée pour différents niveaux de prise en eau, ce qui permet d’établir l’évolution des 

paramètres matériels en fonction de l’indicateur de vieillissement choisi. 

Enfin, le dernier chapitre consiste en l’étude de la réponse mécanique d’un 

assemblage collé de type joint à simple recouvrement. Un modèle élément fini 1D enrichi, 

dédié à ce type d’assemblage, est développé de façon à rendre compte du comportement 

mécanique de l’adhésif identifié précédemment, et surtout, de la dépendance des 

paramètres matériels en fonction de la teneur en eau locale. Une telle modélisation 

simplifiée s’avère un bon compromis pour un dimensionnement efficace de ce type 

d’assemblage collé (d’autant plus dans le contexte du vieillissement hydrique qui 

nécessite des calculs répétés) et tout aussi précis que des modèles éléments finis 2D 
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conventionnels, du fait de la description cinématique enrichie au sein de la couche 

d’adhésif. Les résultats de ce modèle sont validés par comparaison avec des résultats 

numériques 2D de référence, puis par confrontation à des résultats d’essais expérimentaux 

menés sur des éprouvettes de joint à simple recouvrement spécialement fabriquées et 

vieillies sur des durées plus ou moins longues. On dispose finalement, avec ce modèle 

1D, d’un outil de prédiction précis et rapide de la réponse d’assemblages collés qui tient 

compte de l’hétérogénéité du comportement de l’adhésif due à une prise en eau non 

uniforme le long du joint de colle. 



 

CHAPITRE 1 

État de l’art sur la diffusion d’eau dans les 

assemblages collés 
 

L'objectif de ce chapitre est de fournir une vue d'ensemble des assemblages collés 

structuraux et de présenter les défis à relever lors de la caractérisation de la cinétique 

d’absorption de l'eau dans les adhésifs. Après une présentation générale des différents 

types d'adhésifs et de leur utilisation, ce chapitre présente les principaux mécanismes 

de diffusion de l'eau dans les adhésifs et les moyens existants pour les caractériser. 

Enfin, les influences des conditions environnementales et leurs effets sur les propriétés 

physico-chimiques des adhésifs sont présentés. 
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1. Introduction 

La diffusion est le processus caractérisé par le transfert de molécules d'un système 

parmi les molécules d'un autre système jusqu'à ce qu'elles soient uniformément réparties. 

En règle générale, la plupart des polymères sont perméables aux gaz, aux vapeurs et aux 

liquides, et donc les adhésifs à base de polymères organiques sont perméables à l'eau. 

Cela signifie que l'eau diffuse dans le joint d’adhésif lorsqu'il est exposé à un 

environnement humide. Par rapport aux métaux ou aux verres, qui sont des matériaux 

hydrophobes, les polymères sont des matériaux qui présentent un niveau élevé de 

mouvement moléculaire, ce qui est la raison fondamentale de leur perméabilité, et donc 

de leur caractère hydrophile. Le mouvement moléculaire signifie que les polymères sont 

beaucoup plus perméables à l’eau que les autres matériaux.  

Dans ce chapitre, une étude bibliographique sur la diffusion de l'eau dans les 

adhésifs est donc présentée. Tout d’abord, la première section propose une vue 

d'ensemble sur l’évolution des adhésifs, au fil du temps, afin d’exposer les différents types 

d'adhésifs et leur utilisation. Ensuite, la deuxième section présente les principaux 

mécanismes de diffusion de l'eau dans l’adhésif. La troisième section aborde les différents 

types de cinétiques de diffusion, associées à un matériau polymère. Les modèles les plus 

utilisés pour la caractérisation de ces comportements sont décrits : (i) Fick ; (ii) Dual-

Fick ; et (iii) Langmuir. Enfin, une quatrième section est consacrée particulièrement à 

l’analyse des conséquences de l'absorption d'eau dans un polymère, justifiant ainsi 

l’importance de l’investigation de ces aspects si importants pour la durabilité des adhésifs. 

2. Les structures collées  

Un adhésif (ou une colle) peut être défini comme un matériau ayant des propriétés 

d’adhérence durable, pouvant donc être utilisé pour assembler deux solides (substrats) de 

matériaux éventuellement différents (Figure 1.1). L’assemblage par collage n’est pas une 

technique récente. Un grand nombre d’études met en évidence l’utilisation d’adhésifs 

depuis des temps fort éloignés (Cârciumaru et al. 2012; Koller, Baumer, et Mania 2001; 

Mazza et al. 2006; Sauter et al. 2000; Wadley, Hodgskiss, et Grant 2009). 

En remontant progressivement l’échelle du temps, la découverte de la momie 

d’Ötzi, appelée aussi l’Homme de Glace (Iceman), a permis de constater que ses armes 

étaient collées au moyen de poix d’écorce de bouleau (Sauter et al. 2000).  
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Figure 1.1 Schéma d'un assemblage collé 

D’autres informations sur l’utilisation ancienne d’adhésifs ont été également 

découvertes, datant du temps des premiers égyptiens (Adams 2005). On peut citer aussi 

Lucas & Harris (Lucas et Harris 1962), ainsi que Newman & Serpico (Newman et Serpico 

2000), qui ont analysé en détail l’utilisation d’adhésifs pour différentes applications 

comme l'utilisation de pâtes adhésives à base d'œufs avec divers additifs (Ebnesajjad 

2012), ou l'introduction de colles à base de cire d'abeille dans leur industrie navale 

(Ebnesajjad 2012). De nouvelles techniques de collage déployées par les anciens grecs et 

romains sont décrits par Ebnesajjad (2012). Enfin, des données datant du Moyen-Âge 

indiquent l’utilisation d’adhésifs dans de nombreux domaines comme la construction 

navale ou bien les arts (Landels et Ballin 1978). 

Les premières informations pertinentes sur la fabrication d’adhésifs sont apparues 

dans les années 1920 (Judge 1921). Ce travail a servi de référence et a été largement cité 

pour décrire l’utilisation des adhésifs au début du 20ème siècle (Adams 2005; Dumont 

2020; Ilioni 2017). Par exemple, sur cette base, Adams (2005) propose une classification 

des colles pour la construction aéronautique et automobile, dont voici les principales 

catégories : 

• Colles animales (poisson, peau, os ou sabot) ; 

• Colles liquides (colles animales à l'état liquide, prêtes à l'emploi) ; 

• Colle marine (fabriquée à partir de caoutchouc indien, de naphte et de 

gomme-laque) ; 

• Colles à la caséine ; 

• Colles imperméables modifiées ("colle ordinaire") ; 

• Colles végétales ; 

• Colle flexible (colle animale modifiée) ; 

• Colles d'albumine. 

Par la suite, la croissance des besoins dans le domaine de l’assemblage de 

structures conduit à un développement rapide des adhésifs. Dans la deuxième moitié du 

20ème siècle, de nombreux chercheurs publient sur la conception d’adhésifs synthétiques 

(Adams 2005). Le Tableau 1.1, extrait de (Adams 2005), est basé sur les travaux de 

Hartshorn (1986) qui résument les premières données sur ces nouvelles colles. 
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Tableau 1.1  Évolution historique des adhésifs structurels (Adams 2005) 

Date approximative de 

disponibilité commerciale 
Adhésif 

1910 Phénol-formaldéhyde 

1930 Urée-formaldéhyde 

1940 
Nitrile-phénolique, vinyle-phénolique, acrylique, 

polyuréthane 

1950 Époxyde, cyanoacrylate, anaérobique 

1960 Polyimide, polybenzimidazole, polychinoxaline 

1970 Acrylique de deuxième génération 

Depuis l’apparition des premiers adhésifs synthétiques, la majorité des colles 

structurales sont basées sur sept types principaux de composants chimiques (D. A. Dillard 

2010) : 

• Colle Époxy (ou époxyde) : utilisée pour assembler un large spectre de 

matériaux, en particulier les métaux, les céramiques et la plupart des polymères, y 

compris de nombreux thermoplastiques. Les colles époxy ont la capacité de former des 

liaisons extrêmement solides et durables avec la plupart des matériaux. 

• Colle Polyuréthane (PU ou PUR) : utilisée principalement dans le collage 

des Plastiques Renforcés de fibres de Verre (PRV). Elle présente une bonne résistance à 

basse température (cryogénie). 

• Colle Acrylique réactive : utilisée de préférence pour le collage de 

systèmes plastiques tels que l'acrylonitrile butadiène styrène (ABS), le polycarbonate, le 

polyméthacrylate de méthyle (PMMA). 

• Colle Acrylique durcie : système à durcissement relativement rapide, 

offrant une grande résistance, une bonne ténacité et plus flexible que beaucoup 

d'époxydes courants. Il tolère une préparation de surface minimale et adhère bien à une 

large gamme de matériaux, en particulier les plastiques. 

• Colle Acrylique anaérobique ou composé de blocage : utilisé pour 

sécuriser, sceller ou fixer des pièces tournées, filetées ou similaires, ou pour coller des 

pièces coaxiales ou sceller les faces de bride. Dans ce cas, au moins un composant du 

joint doit être métallique. 

• Colle Cyanoacrylate : associée en particulier aux assemblages des 

matériaux non-poreux (plastique et caoutchouc). Elle se solidifie généralement en 

quelques secondes. 

• Colle Silicone : principalement utilisée pour le collage du verre (dans les 

vitrages structurels de bâtiments), pour la fabrication de réservoirs, pour des produits 

électroniques et médicaux. Ses avantages sont la flexibilité et la capacité de 
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fonctionnement sur une large gamme de températures (couvrant 22°C - 250°C), mais elle 

présente une faible résistance mécanique. 

Dillard (2010) décrit les principales propriétés de ces adhésifs. Il mentionne 

également quelques types de colles supplémentaires qui peuvent être utilisés assez 

fréquemment : 

• Esters de cyanate, polyamides et polybismaléimides ; 

• Systèmes à base de phénol/résorcinol ; 

• Amine ou urée. 

Pour pouvoir utiliser un adhésif dans les meilleures conditions possibles et à bon 

escient, il est très important de connaître la forme dans laquelle on le trouve. Dillard 

(2010) propose la classification suivante, basée sur cinq types de forme d’adhésifs : 

• Liquides/pâtes à deux composants (e.g. époxy, polyuréthane, acrylique 

durci, acrylique réactive, silicone) ; 

• Liquides/pâtes mono-composant (e.g. époxy, polyuréthane, acrylique 

anaérobique, cyanoacrylate, silicone) ; 

• Bandes simple/double face (e.g. acrylique PSA, silicone PSA) ; 

• Films avec et sans support (e.g. époxy, polyamide, ester de cyanate) ; 

• Solides (blocs, copeaux, tiges) (e.g. thermo-fusion). 

Une colle polymérise généralement pendant un laps de temps qui peut varier de 

quelques minutes à quelques jours à température ambiante. Cette durée peut être réduite 

si l’on augmente la température (on peut citer, entre autres, (Ewen 2010) qui expliquent 

l’influence de la température sur la polymérisation d’un adhésif). À titre d’exemple, pour 

un adhésif époxy, la cuisson, qui normalement prend 7 jours à 20°C, ne va plus durer que 

4 heures à 50°C (Huntsman 2012). Dillard (2010) définit alors deux terminologies 

associées à ce phénomène : snap cure qui fait référence à une cuisson instantanée, et fast 

cure qui désigne une cuisson accélérée. De manière générale, la plupart des travaux 

scientifiques portant sur cette question ont montré une nette préférence pour la cuisson 

rapide. En guise d’illustration, la Figure 1.2 affiche une représentation quantitative du 

nombre de brevets associés aux cycles de polymérisation dits rapides (Dillard 2010). 

Du point de vue chimique, les époxydes, également connus sous le nom de poly-

époxydes, sont une classe de prépolymères et de polymères réactifs qui contiennent des 

groupes époxy. Même s’il n’existe que quelques résines époxydes commercialisées, du 

fait du mélange possible avec de nombreux types de durcisseurs, il est possible de réaliser 
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une multitude de colles de ce type. Quelques exemples de monomères utilisés pour la 

fabrication d’adhésifs époxydes sont représentés sur la Figure 1.3. 

 

Figure 1.2 Activité récente des États-Unis en matière de brevets liés aux 

époxydes à durcissement rapide (Dillard 2010) 

En pratique, la résine époxy la plus fréquemment utilisée est l'éther diglycidylique 

du bisphénol-A (DGEBA) dont la structure est présentée parmi celles de la Figure 1.3. 

La Figure 1.4 illustre de manière plus précise la structure (chaîne moléculaire) du 

DGEBA, de deux façons différentes : la formule chimique (Figure 1.4a) et sa 

représentation en 3D (Figure 1.4b). 

 

Figure 1.3 Monomères typiques utilisés dans la formulation d'une résine époxy 

(Pethrick 2012) 

Le comportement chimique de ces matériaux joue un rôle important dans la 

compréhension de mécanismes complexes, comme la diffusion d’eau dans la colle, qui 

s’avère un sujet de réel intérêt dans le domaine naval. La compréhension de ces structures 

chimiques devient alors indispensable pour l’analyse ultérieure des mécanismes de 
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diffusion d’eau dans les matériaux adhésifs, qui constitue le facteur déterminant des 

modes de dégradation des joints collés soumis à un environnement humide. Les propriétés 

et réactions chimiques mises en jeu, peuvent également aider à la compréhension de la 

dépendance des propriétés mécaniques et chimiques des colles vis-à-vis des conditions 

de vieillissement. 

 

a) Formule chimique 

 

b) Représentation 3D 

Figure 1.4 Structure de la résine époxy bisphénol-A diglycidyl éther : n désigne 

le nombre de sous-unités polymérisées et se situe généralement dans une plage de 0 à 25 

3. La diffusion d’eau dans les polymères 

Dans la section suivante, ces mécanismes d'absorption de l'eau dans le matériau 

sont brièvement présentés d'un point de vue chimique. Les polymères sont des matériaux 

à haut niveau de mouvement moléculaire, avec une certaine polarité chimique (présence 

de groupes fonctionnels tels que les amines, les alcools ou les cétones), ayant par 

définition un caractère hydrophile. Le transport de l'humidité est dû à deux contributions : 

la diffusion dans le volume libre, constitué de micro-volumes présents entre les chaînes 

macromoléculaires et l'affinité eau/polymère provenant notamment de la présence de sites 

hydrophiles. 

3.1 La théorie du volume libre 

Brièvement, la diffusion de l’eau dans les matériaux polymères pourrait être 

schématisée, en s’imaginant que l'on plonge une bille de billard dans un pot de spaghetti 

avec de la sauce. Le mouvement des spaghettis laisse l'espace nécessaire à la pénétration 

de la bille, après quoi ils se reforment derrière celle-ci. L'évolution des mouvements des 
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spaghettis est donc essentielle pour le passage de la bille, tandis que la sauce favorise 

également le mouvement en tant que plastifiant (da Silva et Sato 2013). 

À l'instar de la bille de billard immergée dans le pot de spaghettis, une première 

explication plus scientifique de la diffusion de l'eau dans les polymères est décrite par la 

théorie du volume libre (Adamson 1980; McKague Jr., Reynolds, et Halkias 1978). Cette 

théorie est basée sur la correspondance du volume libre avec la différence entre le volume 

macroscopique et le volume effectif, occupé par les molécules qui le constituent. De plus, 

Chen et al. (2001) explique l'existence d'espaces à l'intérieur du volume, même dans le 

cas de polymères dépourvus de porosités, par le mouvement des chaînes moléculaires. 

Ces espaces se présentent sous la forme de micro-volumes et ne sont pas nécessairement 

connectés, pouvant évoluer dans le temps. La formation de ce volume libre dépend 

largement de certains paramètres tels que la structure chimique du matériau polymère, 

son taux de conversion, sa morphologie et la rigidité de ses chaînes. 

La présence de volumes libres entre les chaînes moléculaires d'un polymère est 

représentée dans la Figure 1.5 (Grangeat 2019). Le mouvement de ces chaînes peut se 

produire sous l'effet d'une agitation thermique par exemple, ce qui peut faire évoluer 

l'arrangement de ces micro-volumes. Toutefois, la proportion de ce volume libre ne 

change pas au cours du temps d'un point de vue macroscopique. 

 

Figure 1.5 Évolution du volume libre dans les polymères à deux instants 

distincts (Grangeat 2019) 

De nombreux phénomènes et propriétés des polymères soumis à l'humidité 

peuvent être expliqués à l'aide du concept de volume libre. Cependant, dans la littérature, 

il a été aussi montré que l'absorption d'eau augmente avec la polarité du polymère et est 

plus élevée pour les réseaux de polymères interpénétrés que pour les composants 

individuels du réseau (Merdas et al. 2002). Par conséquent, la diffusivité de l'eau pourrait 
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exister sous une forme autre que celle de « l'état libre », comme le prétend la théorie du 

volume libre. Ainsi, l'affinité eau/polymère doit être prise en compte pour compléter les 

explications de ces mécanismes de diffusion. 

3.2 L’affinité eau/polymère 

L'affinité entre l'eau et les polymères s'explique par la présence de groupes 

chimiques polaires. Les auteurs d’une étude publiée en 1980 (Adamson 1980) ont montré 

la capacité de ces groupes à former des liaisons hydrogène avec les molécules d'eau. La 

plupart des résines ou adhésifs époxy contiennent des groupes hydroxyles ou amines qui 

peuvent être responsables d'interactions avec les molécules d'eau en raison de leur 

caractère fortement hydrophile (Bellenger, Verdu, et Morel 1989; Zhou et Lucas 1999a).  

Il a été mis en évidence la formation de liaisons hydrogène entre les molécules d'eau et 

les chaînes macromoléculaires, en utilisant des techniques de mesure avancées telles que 

la résonance magnétique des neutrons ou la spectroscopie infrarouge (Bellenger, Verdu, 

et Morel 1989; Zhou et Lucas 1999a, 1999b). La présence de sites hydrophiles le long 

des chaînes moléculaires est illustrée schématiquement dans la Figure 1.6.  

Ces mécanismes de pénétration de l'eau dans un polymère sont susceptibles de 

décrire une cinétique de diffusion. Les méthodes de caractérisation de cette cinétique de 

diffusion sont brièvement décrites dans la section suivante. À partir des mesures de 

diffusion, plusieurs modèles mathématiques peuvent être utilisés pour décrire ces 

cinétiques. Par la suite, ces modèles de diffusion seront aussi présentés. 

 

Figure 1.6 Groupements polaires présents dans les polymères (Grangeat 

2019) 
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4. Cinétique de diffusion d’eau dans les polymères 

La cinétique de l'absorption d'eau dans les matériaux polymères peut être 

déterminée de manière relativement simple, à partir d'essais expérimentaux 

gravimétriques. Plusieurs familles de cinétiques de diffusion peuvent être classifiées. 

Pour autant, les comportements de diffusion les plus courants dans les matériaux 

polymères sont reconnus comme appartenant à deux grandes catégories : (i) sans 

anomalie de diffusion ; et (ii) avec anomalie de diffusion. Enfin, ils peuvent être 

caractérisés à l'aide de modèles mathématiques bien connus : Le modèle de Fick pour la 

diffusion sans anomalie et respectivement les modèles non-fickiens comme Dual-Fick et 

Langmuir pour la diffusion avec anomalie. 

4.1 Essais gravimétriques 

Le suivi gravimétrique est la méthode la plus simple pour caractériser la cinétique 

de l'absorption d'eau dans les matériaux polymères. Le principe du suivi gravimétrique 

repose sur la mesure du changement de masse, lors de l'exposition du matériau à un 

environnement humide. La teneur en eau totale d'un échantillon vieilli à l'eau, au temps 

𝑡, 𝐶(𝑡), peut être calculée comme suit : 

𝐶(𝑡) =
𝑚(𝑡) − 𝑚0

𝑚0
× 100 (1.1) 

avec 𝑚(𝑡) la masse du matériau  après exposition  au milieu humide, d’une durée 𝑡 et 𝑚0  

la masse initiale du matériau. 

L’absorption en eau dans un matériau se réalise sous l'hypothèse d'une diffusion 

unidirectionnelle (Figure 1.7), ce qui revient à considérer la diffusion à travers l'épaisseur 

d'une plaque infinie de matériau initialement sec. 

 

Figure 1.7 Représentation schématique de la diffusivité unidirectionnelle de 

l’eau pour un matériau polymère d’épaisseur 2𝛿 
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Au sein des matériaux polymères et des composites à matrice polymère, la 

cinétique de diffusion de l'eau a été classifiée par Weitsman (2011) en cinq grandes 

familles, qui décrivent les phénomènes rencontrés de diffusion réversible ou irréversible. 

La Figure 1.8 présente les évolutions de la teneur en eau massique en fonction de la racine 

carrée du temps spécifique 𝑡∗, tel que défini dans la classification de Weitsman (2011). 

 

Figure 1.8 Courbes présentant différents types de cinétiques de diffusion de 

l'eau, observées expérimentalement sur les matériaux polymères (schéma extrait de la 

thèse de (Grangeat 2019) basé sur les travaux de (Weitsman 2011)). 

La valeur de 𝑡∗ est exprimée par le produit entre le coefficient de diffusion 𝐷 du 

matériau et le temps d'exposition à l'humidité 𝑡, divisé par l'épaisseur 2𝛿 . Toutefois, en 

pratique, la représentation graphique conventionnelle de la cinétique de diffusion en 

fonction de la racine carrée du temps 𝑡 divisée par l'épaisseur 2𝛿  est préférée. Grâce à 

cette représentation, il est possible à la fois de déterminer plus rapidement le coefficient 

de diffusion 𝐷 (exprimé en [𝑚2 ∙ 𝑠−1]) et éliminer les effets de l'épaisseur, étant donné 

que, naturellement, le temps de diffusion et l'épaisseur du matériau sont directement 

proportionnels. 

Les phénomènes de diffusion réversible sont les plus courants dans les matériaux 

polymères. D'après le graphique de la Figure 1.8, Weitsman (2011) les a représentés par 

deux types de cinétiques d'absorption : sans anomalie de diffusion (courbe (0)) ; et avec 

anomalie de diffusion (courbes (1) et (2)). On observe que la cinétique décrite par la 

courbe (0) présente une augmentation linéaire de la quantité totale d'eau absorbée pendant 

un temps de diffusion relativement court, après lequel cette quantité se stabilise à une 

certaine valeur (c'est-à-dire qu'elle a atteint la saturation). Ce comportement peut être 

représenté à l'aide d'un modèle de type Fick (Crank 1975; Fick 1995), raison pour laquelle 

cette cinétique est bien connue sous le nom de comportement fickien. En revanche, les 

courbes (1) et (2) montrent l’absence d’asymptote horizontale (l’absence de la saturation 
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de la cinétique de sorption). Ces comportements sont par conséquent connus sous le nom 

de comportement non-fickien. La modélisation des cinétiques non-fickiennes est 

couramment représentée à l'aide d'un modèle Dual-Fick ou d'un modèle de Langmuir 

(Carter et Kibler 1978; Loh et al. 2005; Placette et al. 2012). 

Une dernière catégorie concerne les phénomènes de diffusion irréversible, 

représentés dans la Figure 1.8 par les courbes (3) et (4). Dans ce cas, les interactions entre 

l'eau et le matériau conduisent à la rupture des chaînes macromoléculaires, ce qui peut 

accélérer la diffusion de l'eau très fortement, phénomène mis en évidence par la courbe 

(3), ou provoquer une diminution de la masse du matériau, comme le montre la courbe 

(4). Ces deux types de diffusion qui décrivent la dégradation chimique et/ou physique des 

matériaux sont généralement plutôt attribués aux matériaux composites, et ils ne seront 

pas détaillés par la suite. De ce fait, seuls les trois modèles décrivant les phénomènes de 

diffusion réversible sont présentés : le modèle de Fick, le modèle Dual-Fick et le modèle 

de Langmuir. Ces trois modèles sont les plus utilisés car l’identification de leurs 

paramètres s’appuie sur des mesures gravimétriques, permettant ainsi de représenter la 

cinétique de diffusion d'eau dans le matériau polymère. 

4.2 Modèle de Fick 

La loi de Fick est la plus souvent utilisée pour modéliser la diffusion de l'eau dans 

les adhésifs polymériques. Le modèle de diffusion libre monophasique, développé par 

Fick, est basé sur une analogie avec le modèle de Fourier qui caractérise la conduction de 

la chaleur (Fick 1995). Basée sur la théorie du volume libre (Crank 1975), la loi de Fick 

décrit la diffusion des molécules d'eau à l'état libre. Pour caractériser le modèle, deux 

paramètres sont utilisés : 𝐷 – le coefficient de diffusion qui représente la vitesse de 

diffusion et 𝐶∞ – la teneur en masse d'eau à saturation, qui représente la quantité maximale 

d'eau que le matériau peut absorber. En considérant une diffusivité dans la direction 𝑧 

(Figure 1.7), la première loi de Fick relie le flux de matière 𝐽(𝑧, 𝑡) à la teneur en eau locale 

𝐶(𝑧, 𝑡) pour une période de temps 𝑡 : 

𝐽(𝑧, 𝑡) = −𝐷𝑔𝑟𝑎𝑑⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗ ⃗[𝐶(𝑧, 𝑡)] (1.2) 

La deuxième loi de Fick est une équation de bilan qui décrit le processus de 

diffusion dans le temps : 

𝜕𝐶(𝑧, 𝑡)

𝜕𝑡
= −𝑑𝑖𝑣 𝐽(𝑧, 𝑡) (1.3) 



CHAPITRE 1. État de l’art sur la diffusion d’eau dans les assemblages collés 

19 
 

À partir des équations (1.2) et (1.3), le modèle de Fick, représentant l'évolution de 

la teneur en eau 𝐶(𝑧, 𝑡) dans la direction 𝑧 et dans le temps, peut être ramené à la résolution 

de l'équation différentielle suivante : 

𝜕𝐶(𝑧, 𝑡)

𝜕𝑡
= 𝐷

𝜕2𝐶(𝑧, 𝑡)

𝜕𝑧2
  (1.4) 

La solution du modèle de Fick a été établie suite à l'étude de Crank (1975). 

Considérant une diffusivité unidirectionnelle dans la direction 𝑧 d'une plaque infinie de 

matériau initialement sec, avec une épaisseur de 2𝛿 et des conditions aux limites 𝐶∞, 

l'évolution de la teneur en eau locale 𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙(𝑧, 𝑡) peut-être écrite : 

𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙(𝑧, 𝑡) = 𝐶∞ [1 −
4

𝜋
∑

(−1)𝑛

2𝑛 + 1
exp (−(2𝑛 + 1)2𝜋2

𝐷𝑡

(2𝛿)2
) cos ((2𝑛 + 1)𝜋

𝑧

2𝛿
)

∞

𝑛=0

] (1.5) 

En intégrant l'équation (1.5) en volume, la teneur en eau globale 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙(𝑡) est 

donnée par l'expression suivante : 

𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙(𝑡) = 𝐶∞ [1 −
8

𝜋2
∑

1

(2𝑛 + 1)2
exp (−(2𝑛 + 1)2𝜋2

𝐷𝑡

(2𝛿)2
)

∞

𝑛=0

] (1.6) 

De nombreux matériaux, notamment polymères, tels que les adhésifs structuraux, 

suivent cette cinétique fickienne, comme montré dans des nombreux travaux scientifiques 

(Bordes et al. 2009;  Ilioni et al. 2018; Obeid 2016; Startsev et al. 2018). Le modèle de 

Fick permet, conformément à Weitsman (2011), de représenter le comportement désigné 

sans anomalie de diffusion (courbe (0) dans la Figure 1.8). Les comportements présentant 

certaines anomalies, tels que ceux illustrés par les courbes (1) et (2) de la Figure 1.8, 

peuvent être représentés soit par un modèle de type Dual-Fick, soit par un modèle de type 

Langmuir. 

4.3 Modèle Dual Fick 

Le modèle Dual-Fick décrit deux processus de diffusion similaires (fickiens) se 

produisant simultanément, avec des taux et des capacités d'absorption maximales 

différents (Placette et al. 2012). En d'autres termes, il peut être considéré comme la 

juxtaposition de deux modèles de Fick en parallèle. Ce modèle est donc caractérisé par 

quatre paramètres, à savoir deux pour chaque processus de diffusion : 𝐷1 et 𝐷2 sont les 

coefficients de diffusion, et 𝐶∞1 et 𝐶∞2 les pourcentages massiques d'eau à saturation, 

c'est-à-dire les quantités maximales d'humidité absorbées par le matériau. Si l'on 

considère une diffusivité unidirectionnelle dans le sens 𝑧 (Figure 1.7) d'un échantillon 
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sec d'épaisseur 2𝛿, les teneurs en eau, locales 𝐶1(𝑧, 𝑡) et 𝐶2(𝑧, 𝑡), en fonction du temps 

d'exposition 𝑡, vérifient l'équation aux dérivées partielles suivante : 

𝜕𝐶1(𝑧, 𝑡)

𝜕𝑡
+

𝜕𝐶2(𝑧, 𝑡)

𝜕𝑡
= 𝐷1

𝜕2𝐶1(𝑧, 𝑡)

𝜕𝑧2
 + 𝐷2

𝜕2𝐶2(𝑧, 𝑡)

𝜕𝑧2
 (1.7) 

Par conséquent, la résolution de l'équation (1.7) permet d'exprimer l'absorption 

locale d'humidité 𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙(𝑧, 𝑡) comme suit : 

𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙(𝑧, 𝑡) = ∑ 𝐶∞𝑖 [1 −
4

𝜋
∑

(−1)𝑛

2𝑛 + 1
exp (−(2𝑛 + 1)2𝜋2

𝐷𝑖𝑡

(2𝛿)2
) cos ((2𝑛 + 1)𝜋

𝑧

2𝛿
)

∞

𝑛=0

]

2

𝑖=1

 (1.8) 

En introduisant les quatre paramètres 𝐷1, 𝐷2, 𝐶∞1 et 𝐶∞2 définis ci-dessus on peut 

définir l'absorption à long terme 𝐶∞ = 𝐶∞1 + 𝐶∞2. 

L'intégration spatiale de l'équation (1.8) dans le volume de l'échantillon permet de 

déduire la teneur en eau totale 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙(𝑡): 

𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙(𝑡) = ∑ 𝐶∞𝑖 [1 −
8

𝜋2
∑

1

(2𝑛 + 1)2
exp (−(2𝑛 + 1)2𝜋2

𝐷𝑖𝑡

(2𝛿)2
)

∞

𝑛=0

]

2

𝑖=1

 (1.9) 

Le modèle Dual-Fick est largement utilisé pour représenter la cinétique 

d'absorption dans les matériaux polymères qui présentent deux régimes d'absorption 

d'eau. Les mêmes mécanismes peuvent également être décrits par le modèle de Langmuir, 

au moins d'un point de vue global. Une brève présentation de cet autre modèle non-fickien 

est donnée dans la section suivante. 

4.4 Modèle de Langmuir 

Le modèle de Langmuir est une alternative pour décrire la diffusion d'eau dans les 

matériaux polymères. À l'instar du modèle Dual-Fick, il permet de prendre en compte 

deux régimes d'absorption au cours desquelles les changements d'état des molécules d'eau 

suivent des distributions de probabilité différentes. L'utilisation du modèle de Langmuir 

pour la description de la cinétique d'absorption d'eau non-fickienne dans un matériau 

polymère a été proposée pour la première fois par Carter et Kibler (1978), par analogie 

avec le phénomène d'absorption de gaz sur une surface (Langmuir 1916). Ce phénomène, 

qui peut être relié à une forme simple de la théorie du transport neutronique, implique 

l'existence de deux familles de molécules d'eau lors de la diffusion : les molécules à l'état 

libre et les molécules liées. Il est donc caractérisé par quatre paramètres : 𝛾 – la probabilité 

d'une molécule libre de se lier ; 𝛽 – la probabilité d'une molécule liée de devenir libre ; 
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𝐷𝛾 – le coefficient de diffusion des molécules libres ; et 𝐶∞ – le pourcentage de quantité 

d'eau que le matériau est capable d'absorber. Enfin, le modèle de Langmuir peut 

représenter l'état de diffusion 1D à travers l'épaisseur 2𝛿 (dans la direction 𝑧) d'une plaque 

initialement exempte d'humidité, après un temps d'exposition 𝑡, à partir des équations aux 

dérivées partielles suivantes : 

𝐷𝛾

𝜕2𝑛𝑙𝑖𝑏𝑟𝑒

𝜕𝑧2
=

𝜕𝑛𝑙𝑖𝑏𝑟𝑒

𝜕𝑡
+

𝜕𝑁𝑙𝑖é𝑒

𝜕𝑡
 (1.10) 

𝜕𝑁𝑙𝑖é𝑒

𝜕𝑡
= 𝛾𝑛𝑓𝑟𝑒𝑒 − 𝛽𝑁𝑙𝑖é𝑒 (1.11) 

où 𝑛𝑙𝑖𝑏𝑟𝑒 et 𝑁𝑙𝑖é𝑒 sont les teneurs en eau de molécules libres et liées par unité de volume, 

qui sont supposées atteindre les valeurs limites 𝑛∞ et 𝑁∞ à la saturation, de telle sorte que 

la relation 𝛾𝑛∞  = 𝛽𝑁∞ soit satisfaite. 

La distribution spatiale locale totale est alors donnée par la somme des 

distributions spatiales de chacun des mécanismes (𝑁𝑙𝑖é𝑒(𝑧, 𝑡) et 𝑛𝑙𝑖𝑏𝑟𝑒(𝑧, 𝑡)), qui peut être 

calculée à partir des expressions suivantes, impliquant respectivement les teneurs en eau 

à saturation 𝑁∞ et 𝑛∞ des molécules liées et libres : 

𝑁𝑙𝑖é𝑒(𝑧, 𝑡) = 𝑁∞ {1 −
4

𝜋
∑

(−1)
𝑙−1

2

𝑙(𝑟𝑙
+ − 𝑟𝑙

−)
[𝑟𝑙

+exp(−𝑟𝑙
−𝑡) − 𝑟𝑙

−exp (−𝑟𝑙
+𝑡)]cos (

𝜋𝑙𝑧

2𝛿
)

∞(𝑜𝑑𝑑)

𝑙=1

} (1.12) 

où 𝑙 est un nombre entier impair positif et : 

𝑟𝑙
± =

1

2
[(𝜅𝑙2 + 𝛾 + 𝛽) ± √(𝜅𝑙2 + 𝛾 + 𝛽)2 − 4𝜅𝛽𝑙2]     (𝜅 =

𝜋2𝐷𝛾

(2𝛿)2) (1.13) 

𝑛𝑙𝑖𝑏𝑟𝑒(𝑧, 𝑡) = 𝑛∞ {1 −
4

𝜋
∑

(−1)
𝑙−1

2

𝑙(𝑟𝑙
+ − 𝑟𝑙

−)
[𝑟𝑙

+exp(−𝑟𝑙
−𝑡) − 𝑟𝑙

−exp (−𝑟𝑙
+𝑡)]cos (

𝜋𝑙𝑧

2𝛿
)

∞(𝑜𝑑𝑑)

𝑙=1

}

+ 𝑛∞

4

𝜋𝛽
∑

(−1)
𝑙−1

2

𝑙(𝑟𝑙
+ − 𝑟𝑙

−)
(𝑟𝑙

+𝑟𝑙
−)[exp(−𝑟𝑙

−𝑡) − exp (−𝑟𝑙
+𝑡)]cos (

𝜋𝑙𝑧

2𝛿
)

∞(𝑜𝑑𝑑)

𝑙=1

 

(1.14) 

À l'échelle macroscopique, la quantité totale d'eau 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙(𝑡) peut être estimée à 

un moment arbitraire 𝑡 comme suit (en introduisant 𝐶∞ = 𝑛∞ + 𝑁∞) : 

𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙(𝑡) = 𝐶∞ {1 −
8

𝜋2
∑

[𝑟𝑙
+𝑒𝑥𝑝(−𝑟𝑙

−𝑡) − 𝑟𝑙
−𝑒𝑥𝑝(−𝑟𝑙

+𝑡)]

𝑙2(𝑟𝑙
+ − 𝑟𝑙

−)

∞(𝑜𝑑𝑑)

𝑙=1

+
8

𝜋2
 

𝜅𝛽

𝛾 + 𝛽
∑

[𝑒𝑥𝑝(−𝑟𝑙
−𝑡) − 𝑒𝑥𝑝(−𝑟𝑙

+𝑡)]

(𝑟𝑙
+ − 𝑟𝑙

−)

∞(𝑜𝑑𝑑)

𝑙=1

} 

(1.15) 
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Comme indiqué précédemment, le modèle de Langmuir permet de calculer 

l'absorption d'eau globale et locale de la même manière que le modèle Dual-Fick. De plus, 

l'exploitation des deux modèles reste simple car ils peuvent être calibrés en utilisant 

uniquement des mesures gravimétriques. De plus, dans la Figure 1.9, la richesse de ce 

modèle est mise en évidence, par la possibilité de modéliser un grand nombre de 

cinétiques de sorption. 

 

Figure 1.9 Évolution de la teneur en eau globale en fonction du temps pour 

trois jeux de paramètres du modèle de Langmuir (le symbole X signifie qu'il peut être 

choisi arbitrairement) (Peret 2015) 

La modélisation des cinétiques d'absorption d'eau joue un rôle déterminant sur la 

prise en compte des effets de vieillissement en milieu humide des matériaux polymères 

et la durabilité de structures collées à long terme. En effet, les conséquences de 

l'absorption d'eau au cours du vieillissement peuvent être importantes sur les propriétés 

des matériaux polymères (Crocombe et al. 2006; Ilioni et al. 2018; Verdu et Fayolle 2005; 

Verdu 2000) et se présentent sous deux formes : (i) réversibles; et (ii) irréversibles. Une 

présentation plus détaillée de ces effets du vieillissement hydrique est présentée dans la 

section suivante. 

5. Dégradation physico-chimique des adhésifs époxydiques 

L'interaction entre les molécules d'eau et la structure du polymère induit des 

changements dans la microstructure. La nature de ces changements peut être d’origine 

physique ou chimique. Les changements liés au vieillissement physique des matériaux 

sont généralement réversibles (plastification ou gonflement), mais une réaction due au 
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vieillissement chimique entraînera des changements structurels irréversibles (hydrolyse, 

lessivage). 

5.1 Les effets réversibles du vieillissement 

5.1.1 Évolution de la température de transition vitreuse 

La température de transition vitreuse (𝑇𝑔) est un indicateur important du 

vieillissement d'un matériau polymère. Spécifique au polymère, cette caractéristique 

représente la température de transition entre l'état vitreux et l'état caoutchouteux. 

L'absorption d'eau dans le matériau peut fortement modifier la température de transition 

vitreuse. Plus précisément, les molécules d'eau présentes dans le matériau polymère 

entraînent une diminution significative de ce paramètre dans le cas de l’étude d’une résine 

époxy (Park et al. 1997; Sharp et al. 2017). Par ailleurs, la 𝑇𝑔 dépend également du temps 

d'immersion, comme le montrent les résultats obtenus sur différents types d'adhésifs 

époxy structuraux dans l'étude de Savvilotidou et al. (2017) (Figure 1.10). 

Dans certains cas, l'évolution de la Tg peut être prédite à l'aide de la théorie du 

volume libre, qui suppose que les molécules d'eau diffusées dans le matériau provoquent 

une augmentation du volume du polymère. Il est alors possible de prédire l'évolution de 

la Tg du polymère à l'aide de l'équation de Kelley et Bueche (1961) simplifiée par la règle 

de Simha-Boyer (1962). Dans des travaux précédents, Ilioni applique cette théorie en 

réussissant à prédire la chute de la 𝑇𝑔 avec l'absorption d'eau dans une colle époxy à deux 

composants (Ilioni et al. 2018) (Figure 1.11). 

 

Figure 1.10 Évolution de la 𝑇𝑔 en fonction du temps d'immersion pour 

différents types d'adhésifs époxydiques (Savvilotidou et al. 2017) 
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Au cours du vieillissement, cette baisse de Tg peut être très importante, passant 

en dessous des températures vues en service. Le risque de ce phénomène est le 

changement d'état du matériau, qui peut se manifester par un passage à l'état 

caoutchouteux, accompagné d'une diminution importante des propriétés mécaniques. Au 

final, la durée de vie d'une structure soumise à un environnement humide peut être 

significativement affectée si la Tg est dépassée par la température de service. Pour de 

nombreux polymères, cependant, ce processus est complètement réversible si la 

température de service ne dépasse pas la Tg (Shih et al. 1986). Cela signifie que si 

l'échantillon est séché, sa Tg reviendra à la valeur d'origine. 

 

Figure 1.11 Diminution de la Tg en fonction de la teneur en eau dans un 

adhésif époxydique (Ilioni et al. 2018) 

5.1.2 Le phénomène de plastification 

Les molécules d'eau diffusant dans le polymère peuvent altérer les forces faibles 

chimiques secondaires H-H (force de Van der Waals) qui lient les chaînes 

macromoléculaires voisines. Ce phénomène peut rompre la cohésion mécanique du 

réseau et conduire à un ramollissement du polymère (Verdu 2000) conduisant donc à une 

diminution de la rigidité du réseau. En d'autres termes, ce processus est appelé 

plastification et induit une augmentation de la mobilité de la chaîne macromoléculaire. 

Ce phénomène est représenté schématiquement dans la Figure 1.12 (Grangeat 2019). 

La plastification est l'un des effets majeurs de la présence d'eau dans les polymères 

(Crocombe et al. 2006; Park et al. 1997). Toutefois, comme dans le cas de l'abaissement 

de la température de transition vitreuse, la plastification reste un phénomène réversible. 
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En effet, les molécules d'eau ne créent pas de liaisons fortes avec le matériau polymère et 

ne réagissent donc pas chimiquement. Par conséquent, la désorption des molécules d'eau 

permet également dans ce cas de retrouver les caractéristiques de base avant 

vieillissement. 

 

Figure 1.12 Schéma simplifié du phénomène de plastification (extrait de 

(Grangeat 2019)) 

5.2 Les effets irréversibles du vieillissement 

5.2.1 La réaction d'hydrolyse 

L'hydrolyse est une réaction chimique entre l'eau et le polymère. Lors de la 

diffusion des molécules d'eau dans un polymère, celles-ci vont réagir avec les groupes 

polaires des polymères en brisant les chaînes. Le phénomène décrit une réaction chimique 

(1.16) entre l'eau et des groupes spécifiques qui peuvent varier en fonction du polymère 

(Verdu et Fayolle 2005). Une telle réaction chimique d'hydrolyse est représentée dans la 

Figure 1.13 (Grangeat 2019). Comme représenté, l'hydrolyse peut se produire au milieu 

de la chaîne moléculaire, ce qui peut conduire à des diminutions significatives des 

propriétés mécaniques telles que le module d'Young ou la résistance à la rupture (Kanouté 

1999; Verdu 2000). 

𝑅 −  𝑋 −  𝑅′ + 𝐻2𝑂 →  𝑅 −  𝑋 − 𝑂𝐻 +  𝐻𝑌 −  𝑅′ (1.16) 

Ce phénomène est irréversible et peut entraîner une prise de masse après une 

désorption complète si l'échantillon est immergé pendant une courte période. En 

revanche, si la réaction d'hydrolyse se produit à l'extrémité d'une chaîne 

macromoléculaire, les conséquences sont faibles et la plupart du temps négligeables d'un 

point de vue mécanique. 
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Figure 1.13 Réaction d'hydrolyse au milieu d'une chaîne macromoléculaire 

(extrait de (Grangeat 2019)) 

5.2.2 Lessivage 

À cause de la réaction d'hydrolyse, dans les cas extrêmes de températures élevées 

ou de longues durées d'immersion, les échantillons immergés peuvent présenter une 

masse à saturation qui diminuera avec le temps. Ce phénomène est induit par le processus 

de lessivage. Les petites chaînes de polymère, qui ont été brisées par l'hydrolyse (Figure 

1.13), migrent dans la structure du polymère jusqu'à ce qu'elles atteignent les extrémités 

et passent dans l'environnement. Expérimentalement, cette cinétique de diffusion est 

représentée par une perte de masse. 

Oliveira (2019) a étudié l'évolution de la masse saturée d'un élastomère de 

polyuréthane. Il a observé une diminution continue de la masse sur une longue période, 

qui pourrait être attribuée à la perte des additifs inorganiques contenus dans le matériau. 

Weitsman (2011) a inclus dans la classification des grandes familles de cinétiques cette 

type de diffusion décrite par une perte de masse, qui a été représentée par la courbe (4) 

dans la Figure 1.8. 

5.3 Le gonflement hygroscopique 

Au cours du processus de diffusion, les molécules d'eau qui pénètrent le matériau 

peuvent le faire gonfler. Ce phénomène décrit la séparation des macromolécules de 

polymère pendant l'absorption, en raison de l'intrusion forcée de l'eau dans les sites situés 

entre les chaînes moléculaires (Loh et al. 2005). 

Dans la littérature, il a été montré que ce gonflement peut induire des contraintes 

au sein des adhésifs époxy (Adamson 1980; El-Sa’ad, Darby, et Yates 1989), ce qui peut 

entraîner une diminution des propriétés mécaniques du joint collé. Dans la mesure où le 

gonflement est dû à la présence d'eau dans l'échantillon, de nombreuses études ont 

cherché à mettre en évidence le lien entre la quantité d'eau absorbée par le matériau et ce 

gonflement. Dans certains cas, il a été constaté une faible sensibilité du gonflement à la 
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quantité d'eau absorbée (Toscano et al. 2016). Cependant, la plupart des études 

soutiennent la dépendance entre le gonflement et la pénétration de l'eau dans l'adhésif. 

Les informations fournies par l'analyse expérimentale du gonflement pourraient, par 

conséquent, permettre de passer à l'analyse de la cinétique de diffusion au niveau local, 

où un grand manque d'informations subsiste. À cet égard, des études ont montré une 

dépendance linéaire entre la prise de masse fractionnelle globale et le gonflement, par 

exemple, dans le cas des travaux de Loh (2005) pour un adhésif époxy enrichi au 

caoutchouc. Obeid (2016) a également mis en évidence une dépendance quasi-linéaire 

pour différents types de matériaux. Un exemple est représenté dans la Figure 1.14. La 

méthode expérimentale de détermination du gonflement dans ces cas comprend la mesure 

de l'évolution d'une des dimensions d'une éprouvette généralement de type poutre au 

cours du vieillissement en milieu humide. 

 

Figure 1.14 Gonflement hygroscopique du polyamide 6.6 (Obeid 2016)) 

Dans d’autres publications récentes (Grangeat et al. 2020; Oliveira et al. 2019; 

Ramezani-Dana 2012), les auteurs sont allés plus loin dans la caractérisation du 

gonflement, en parvenant à le mesurer localement (in situ) à l'aide d'un capteur à fibre 

optique de Bragg ou Fresnel. Même si elle est intrusive, cette méthode reste intéressante 

pour l'analyse in situ d'un matériau soumis à un vieillissement hydrique, considéré comme 

non-destructive. Par exemple, la Figure 1.15 montre l'évolution du gonflement local en 

fonction de l'absorption globale d'eau (Grangeat 2019) sur un adhésif bi-composant 

époxy/amine. Dans ses travaux, Grangeat (2019) a également pu établir une 

correspondance entre la teneur en eau locale dans l’adhésif au bout du capteur à fibre 

optique, situé au milieu du joint de colle, et l’indice de réfraction de cette fibre. La 

représentation de cette teneur en eau locale en fonction du temps d'immersion est donnée 

dans la Figure 1.16. 
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Figure 1.15 Modélisation du gonflement hygroscopique d’un adhésif bi-

composant époxy/amine (Grangeat 2019) 

L’ensemble des effets physiques et chimiques du vieillissement hydrique 

présentés précédemment à l’échelle microscopique peuvent entraîner une évolution des 

propriétés mécaniques des assemblages collés au cours du temps, quantifiable à l’échelle 

macroscopique (Crocombe et al. 2006; Ilioni et al. 2018) pouvant amener à une ruine 

prématurée. C'est pourquoi l'étude de l'absorption d'eau est très importante dans une 

première étape de l'analyse de durabilité d'un assemblage collé. La description des effets 

de l'eau sur les propriétés mécaniques sera abordée en détail dans la Partie II. 

 

Figure 1.16 Comparaison de l'évolution de la teneur en eau locale (au milieu 

du joint de colle) dans un adhésif bi-composant époxy/amine avec la solution 

analytique du modèle Dual-Fick (Grangeat et al. 2020) 
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6. Conclusions 

Dans ce premier chapitre, la diffusion de l'eau dans les adhésifs a d'abord été 

positionnée scientifiquement. L'étude bibliographique a commencé par un aperçu des 

adhésifs utilisés pour les structures collées. Ensuite, pour expliquer les mécanismes de 

diffusion dans les polymères d'un point de vue chimique, les principales théories 

existantes sur la pénétration des molécules d'eau dans le matériau ont été présentées. Il a 

ensuite été mis en évidence que cette absorption d'eau dans les polymères donnait lieu à 

différents types de cinétique de diffusion. Les modèles les plus utilisés pour la 

caractérisation de la cinétique de diffusion dans les matériaux polymères ont été 

présentés. Au final, après avoir exposé les principales méthodes de caractérisation des 

mécanismes d'absorption, les effets de l'eau sur les polymères, au moins d'un point de vue 

physico-chimique, ont été présentés, ce qui peut ensuite conduire à des mécanismes de 

dégradation des propriétés mécaniques. 

Après le positionnement des travaux de recherche, le chapitre suivant porte sur la 

caractérisation de la diffusion de l'eau dans un adhésif époxy à deux composants. La 

stratégie vise l'approche la plus simple pour pouvoir choisir un modèle de diffusion, afin 

de prédire l'absorption d'eau dans l'adhésif : la caractérisation au moyen d'un suivi 

gravimétrique. 



 

CHAPITRE 2 

Diffusion d’eau à l’échelle macroscopique 
 

Ce chapitre porte sur l’étude à l'échelle globale de la cinétique de diffusion d'eau dans 

un adhésif époxy à deux composants. Dans un premier temps, le protocole expérimental 

nécessaire à l'analyse du matériau choisi est présenté. Des tests gravimétriques 

permettront de quantifier l'évolution de la teneur en eau globale, au cours du 

vieillissement. La caractérisation de la cinétique sera complétée par la modélisation du 

comportement de diffusion à l'aide de deux modèles non-fickiens : Dual-Fick et 

Langmuir. Et pour terminer, une comparaison des réponses relatives de ces modèles à 

l'échelle globale est effectuée et discutée. 

 

Sommaire du CHAPITRE 2. 

1. Introduction ............................................................................................................. 31 

2. Informations générales sur le matériau étudié......................................................... 31 

2.1 Choix d’un adhésif structural ........................................................................... 31 

2.2 Préparation des échantillons ............................................................................ 32 

2.3 Analyses de Calorimétrie différentielle à balayage ......................................... 34 

3. Cinétique macroscopique de diffusion d’eau .......................................................... 37 

3.1 Conditionnement des échantillons ................................................................... 37 

3.2 Teneur en eau globale ...................................................................................... 39 

4. Modélisation de la teneur en eau globale ................................................................ 41 

4.1 Modèle Dual Fick ............................................................................................ 41 

4.2 Modèle de Langmuir ........................................................................................ 42 

4.3 Comparaison des modèles ............................................................................... 44 

5. Évolution de la température de transition vitreuse en fonction de la teneur en eau ....  

  ................................................................................................................................. 46 

6. Conclusions ............................................................................................................. 48 

 

 



CHAPITRE 2. Diffusion d’eau à l’échelle macroscopique 

31 
 

1. Introduction 

Les applications d'assemblage par collage, dans le domaine maritime, sont 

soumises à un environnement agressif : humidité élevée, immersion, températures 

variables, etc. Dans ces conditions, les adhésifs époxy représentent la famille de 

polymères thermodurcissables la plus utilisée, en raison de leurs propriétés mécaniques 

supérieures (Dillard 2010; Pethrick 2012). Cependant, bien qu'il soit possible d'atteindre 

des niveaux de charge proches de ceux supportés par la structure primaire, l'adhésif reste 

l’élément déterminant de la dégradation de l’assemblage. La durabilité des joints collés 

devienne donc un sujet d'intérêt de plus en plus abordé dans la littérature (Heshmati, 

Haghani, and Al-Emrani 2015; Mandolfino et al. 2018; Sousa, Correia, and Cabral-

Fonseca 2018). Malgré leurs nombreux avantages, les matériaux à base d'époxy sont 

sensibles à l'humidité car les molécules d'eau peuvent pénétrer dans leurs réseaux 

macromoléculaires ou leurs défauts de porosité. L'effet de l'absorption d'eau peut être 

réversible, comme dans le cas de la plastification, ou irréversible, comme dans le cas de 

l'hydrolyse (Gillet et al. 2022). En outre, la pénétration d’eau dans l'adhésif peut entraîner 

une baisse des propriétés mécaniques et chimiques du joint (Crocombe et al. 2006; Ilioni 

et al. 2018). Par conséquent, une caractérisation précise de l'adhésif soumis à l'humidité 

est d'une importance capitale pour prédire correctement la réponse mécanique du joint à 

long terme.  

L'objectif de ce chapitre est de déterminer la cinétique d’absorption d’eau dans un 

adhésif époxydique associée à une structure collée soumise à un environnement humide. 

Des tests gravimétriques sont effectués pour établir la cinétique macroscopique. Les 

données expérimentales ainsi obtenues permettent le calibrage des modèles de diffusion 

Dual-Fick et Langmuir.  

2. Informations générales sur le matériau étudié 

2.1 Choix d’un adhésif structural 

Une première étape préliminaire de ces travaux de thèse a été consacré au choix 

d’un adhésif adapté aux applications industrielles visées par Thalès. Une de ces 

applications concerne l’assemblage structural d’un capteur acoustique constitué de deux 

matériaux : un composite verre-résine (CVR) et un polyuréthane (PU). Deux types 

d'adhésif époxyde bi-composant ont été initialement proposés pour l’assemblage de ces 

deux matériaux, dont les noms ne seront pas précisés pour des raisons de confidentialité. 

Le comportement mécanique de tels assemblages collés, réalisés avec ces deux adhésifs, 
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a été caractérisé à l’aide d’essais expérimentaux de type simple-recouvrement (Single-

Lap Joint) et Arcan. L’ensemble des résultats obtenus lors des essais mécaniques pour les 

deux adhésifs ont pu être comparés en termes de certains critères de choix (contrainte 

maximale admissible 𝜎𝑚𝑎𝑥, nature des faciès de rupture, répétabilité des essais, etc.). 

Cette étude préliminaire nous a permis de choisir l'un des deux adhésifs, qui s'est avéré 

optimal pour l'application considérée.  

2.2 Préparation des échantillons 

Des échantillons massiques, constitués de l’adhésif choisi à base d'époxy avec un 

prépolymère d'éther diglycidylique de bisphénol A et un durcisseur diamine mélangés 

dans des conditions stœchiométriques, ont été réalisés. Le Tableau 2.1 résume les 

principales propriétés rhéologiques du matériau avant durcissement. 

Tableau 2.1 Caractéristiques principales de l'adhésif considéré 

Propriétés 𝐶𝑜𝑚𝑝𝑜𝑛𝑒𝑛𝑡 A 𝐶𝑜𝑚𝑝𝑜𝑛𝑒𝑛𝑡 B Mélange 

Couleur (visuelle) Jaune Bleu Vert foncé 

Densité 1,2 g/cm³ 1,0 g/cm³ ⁓ 1,07 g/cm³ 

Viscosité à 25°C 100-300 𝑃𝑎 × 𝑠 0,6-1,4 𝑃𝑎 × 𝑠 35-45 𝑃𝑎 × 𝑠 

Durée d’utilisation (100 g à 

25°C) 
- - 120-200 min 

Charges connues   Billes de verre 

Les deux composants de l'adhésif ont été mélangés selon les spécifications du 

fabricant dans les proportions suivantes : 100 parties en poids de résine A et 40 parties en 

poids de durcisseur B, en utilisant un mélangeur planétaire Speedmixer (FlackTek Inc., 

Landrum, USA). Cet équipement ainsi que son principe de fonctionnement sont illustrés 

dans la Figure 2.1a et la Figure 2.1b. Il permet de mélanger les constituants pendant 5 

minutes, sans interruption, pour des vitesses de rotation variant de 300 à 3500 tr/min. Les 

paramètres de mélange utilisé pour mélanger la colle étudiée sont les suivants : vitesse de 

rotation de 2500 tr/min pendant 4 minutes. Il a été démontré que ces paramètres assurent 

l'homogénéité souhaitée de l'adhésif sans surchauffer le mélange (Dumont 2020). 

Le mélange a ensuite été coulé entre deux plaques d'aluminium de 300 × 300 × 30 

mm3 chacune (Figure 2.2). Ces plaques ont été enveloppées dans un film de téflon, afin 

d'éviter l'adhésion colle-plaque. La distance entre les deux plaques est contrôlée à l'aide 

des cales calibrées, de manière à obtenir les épaisseurs d'adhésif souhaitées. 
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a) Mélangeur 

planétaire 
b) Principe de fonctionnement 

Figure 2.1 Speedmixer ™ 

Le cycle de polymérisation utilisé pour l’adhésif dans cette étude a été imposé par 

le partenaire industriel selon les spécificités de l’application visée. Il a été fixé à 50°C 

pendant 12 heures. Le moyen expérimental qui permet de réaliser ce cycle de 

polymérisation est une enceinte climatique Memmert UF 110 qui propose une plage de 

température comprise entre 20°C et 310℃ (Figure 2.3). Après la polymérisation, la 

densité de l'adhésif a été déterminée expérimentalement, étant égale à 1087 kg/m3. 

Plusieurs échantillons ont ensuite été prélevés sur la plaque d'adhésif afin d'être analysés 

au cours du vieillissement. 

 

Figure 2.2 Montage de collage pour plaque massique de colle (adapté d’après 

(Leplat 2021)) 
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Figure 2.3 Enceinte climatique Memmert UF 110 

2.3 Analyses de Calorimétrie différentielle à balayage 

La Calorimétrie différentielle à balayage (en anglais, Differential Scanning 

Calorimetry ou DSC) est une technique d'analyse thermique qui mesure les changements 

physiques et chimiques au sein d'un matériau en fonction de la température de son 

environnement. L'équipement fournit des informations qualitatives et quantitatives sur les 

processus endothermiques et exothermiques ou les changements de capacités thermiques. 

La compréhension de ces processus et changements dans les matériaux est importante 

pour évaluer les propriétés chimiques de l’adhésif étudié. 

Dans cette étude, les essais DSC sont envisagés principalement pour déterminer 

la température de transition vitreuse (𝑇𝑔). Ce paramètre nous servira pour établir le 

domaine de température dans lequel le polymère peut être étudié, à l’état vitreux. De plus, 

les mesures DSC effectuées sur des mélanges avant polymérisation nous fournissent des 

informations sur l’énergie impliquée dans la réaction de polymérisation. De ces mesures, 

nous pouvons déduire des informations sur les taux de réticulation après chaque cycle de 

polymérisation. 

Le moyen expérimental utilisé pour réaliser les essais DSC est un calorimètre 

différentiel à balayage Polyma 214 (Figure 2.4). Les principales caractéristiques de la 

machine sont présentées dans le Tableau 2.2. Son principe de fonctionnement est exposé 

sur la Figure 2.4. Le système nécessite un petit échantillon (~1,5 𝑚𝑚3) du matériau à 

analyser à des variations de température tout en mesurant l’exothermie du matériau. 

L'échantillon est placé dans un creuset qui est ensuite inséré dans la cellule de la machine. 

C'est dans cette cellule que le test est effectué et que les données sont recueillies. 
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Finalement, la machine exporte les informations concernant la température et le flux de 

chaleur relevé à travers l'échantillon. Pour éliminer les effets des composants internes de 

la machine, le flux thermique d'un creuset de référence vide est soustrait du flux thermique 

de l'ensemble. Ces deux résultats nous donnent une information sur la quantité d'énergie 

que l'échantillon d’adhésif a absorbée ou libérée en fonction de la température. 

Tableau 2.2 Caractéristiques de la machine (DSC) 

Calorimètre différentiel à balayage (DSC) Polyma 214 

Gamme de température -170℃ - 600℃ 

Vitesse 0,001 𝐾/min - 500 𝐾/min 

Limite de détection 2 μW (ou 0,2 μW RMS – en fonction du type de détecteur) 

 

 

Figure 2.4 Calorimètre différentiel à balayage Polyma 214 

Le protocole expérimental DSC est donc réalisé sur deux types d’échantillons : 

d’une part, des échantillons non polymérisés et d’autre part, des échantillons après le 

cycle de polymérisation. 

L’analyse de la colle non polymérisée indique la quantité de chaleur dégagée par 

le processus de polymérisation des adhésifs. La Figure 2.5 présente la courbe DSC d’un 

échantillon non polymérisé de colle. Le protocole d’échauffement a été établi pour une 

plage entre -30°𝐶 et 250°𝐶, avec une vitesse de 10 𝐾/𝑚𝑖𝑛. La surface hachurée sous le 

pic de la courbe est considérée comme l'énergie impliquée dans le processus de 

polymérisation. L’essai DSC sur ce type d’échantillon donne aussi une première 

information sur la nature du matériau. Par exemple, la courbe de la Figure 2.5 présente 

un seul pic, ce qui semble correspondre à une seule réaction de polymérisation et donc un 

matériau constitué d’un unique polymère.  
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Figure 2.5 Analyse DSC pour l’adhésif non polymérisé 

Afin d’identifier la température de transition vitreuse (𝑇𝑔) de la colle, plusieurs 

mesures DSC sont réalisées pour l’adhésif polymérisé selon le cycle imposé. La Figure 

2.6 représente les courbes DSC correspondantes pour l’adhésif. Les échantillons sont 

chauffés entre -30°𝐶 et 250°𝐶 avec une vitesse de 10 𝐾/𝑚𝑖𝑛. Selon ces courbes DSC, 

nous avons identifié la température de transition vitreuse, à environ 53°C. En plus, les 

analyses DSC ont montré que le procédé de polymérisation assure un taux de 

polymérisation de 95%. 

 

Figure 2.6 Analyse DSC pour l’adhésif polymérisé 
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Pour conclure, les résultats obtenus par les mesures DSC montrent, pour l’adhésif 

étudié, une 𝑇𝑔~53°C, permettent donc d’établir le conditionnement des échantillons pour 

l’étude du vieillissement. En effet, comme on souhaite travailler sur cet adhésif dans un 

état qui reste vitreux, cette température de transition ne devra donc pas être dépassée. Au 

regard de cette information, dans la section suivante, le protocole de vieillissement 

accéléré choisi est décrit en détail dans le but de caractériser la cinétique de diffusion 

d'eau. 

3. Cinétique macroscopique de diffusion d’eau 

3.1 Conditionnement des échantillons 

Le conditionnement des échantillons (maintien dans des environnements à 

humidité contrôlée) joue un rôle essentiel dans l'étude de la diffusion d'eau dans un 

matériau polymère. Celui-ci est généralement établi afin de réduire le temps 

d’investigation. Cette section présente brièvement le protocole mis en œuvre pour les 

conditions de vieillissement accéléré choisies. 

Cinq échantillons de taille 30 ×  30 × 1 𝑚𝑚3 ont été découpés comme montré 

dans la Figure 2.7 pour la plaque fabriquée, selon le processus présenté à la section 2.2 

de ce chapitre, à l'aide d'une machine de découpe au jet d'eau. La géométrie des 

échantillons utilisés pour caractériser la diffusion de l'eau a été adaptée de manière à ce 

que deux dimensions soient beaucoup plus élevées que la troisième, afin de se rapprocher 

de l’hypothèse d’une diffusion unidirectionnelle de l’eau (diffusion dans le sens de 

l'épaisseur). Ces échantillons ont été utilisés uniquement pour les analyses 

gravimétriques. 

 

Figure 2.7 Schéma de diffusion unidirectionnelle dans les échantillons massiques (pas à 

l'échelle) : ℎ =  30 𝑚𝑚 ; 𝑤 =  30 𝑚𝑚 ; 2𝛿 =  1 𝑚𝑚 ; 
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Les échantillons carrés ont d'abord été séchés afin d'éliminer l'humidité résiduelle. 

La présence d'humidité dans les échantillons peut s'expliquer par l'absence de contrôle de 

l'humidité pendant le cycle de durcissement, mais aussi par le contact des échantillons 

avec l'eau, lors de l'opération de découpage. Cette phase de séchage a été réalisée en 

plaçant les échantillons dans un dessiccateur avec du gel de silice à 35°C (Figure 2.8). 

Des mesures périodiques de la diminution de la masse ont été effectuées afin de 

déterminer le temps nécessaire à la stabilisation de la masse, et par conséquence 

l’achèvement de cette étape de séchage. Le suivi a été contrôlé à l’aide d’une balance 

Kern AEJ 200-4CM avec une précision de 0,0001 g (Figure 2.9). Vingt et un jours ont 

été nécessaires pour atteindre un état quasi sec des échantillons.  

Ces échantillons séchés ont ensuite été immergés dans de l'eau déminéralisée pour 

des raisons pratiques (fabrication et contrôle de l'eau). De plus, Deroiné et al. (2014) ont 

également montré que la cinétique de diffusion de l'eau est légèrement plus rapide avec 

de l'eau déminéralisée. 

 

Figure 2.8 Principe de séchage des échantillons d'adhésif 

Finalement, la température de 35°C a été choisie pour les conditions de 

vieillissement des échantillons. Le choix de la température de vieillissement est un 

compromis entre l'efficacité, la cohérence avec la disponibilité des moyens 

expérimentaux et la préservation des propriétés du matériau d'origine, en restant en 

dessous de la température de transition vitreuse constatée à la suite des analyses DSC. 

Les cuves de vieillissement utilisées sont représentées dans la Figure 2.10, étant équipées 

d'un système de circulation d'eau. 
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Figure 2.9 Balance Kern AEJ 200-4CM  Figure 2.10 Couve de vieillissement 

3.2 Teneur en eau globale 

Une première analyse de l'évolution globale de l'absorption d'eau dans un matériau 

hydrophile est possible en effectuant des mesures gravimétriques sur les échantillons au 

cours du vieillissement.  

La procédure d'analyse de la cinétique d'absorption gravimétrique est basée sur la 

mesure périodique de la variation de masse des échantillons immergés. Les échantillons 

carrés, conditionnés à 35°C, ont été mesurés pendant 580 jours. La durée choisie est un 

maximum, étant donné le temps alloué au projet.  

Connaissant les cinétiques typiques des diffusions, les mesures ont été effectuées 

avec une fréquence plus importante au début de la prise d'eau (toutes les 12 heures 

pendant les trois premiers jours) et moins importante par la suite. Cinq échantillons par 

condition ont été utilisés avec trois mesures à chaque fois. Les échantillons ont été retirés 

des cuves de vieillissement et essuyés avant d'être pesés. L'augmentation de masse a été 

suivie par des pesées périodiques (balance Kern AEJ 200-4CM). 

Le principe de l'essai gravimétrique est de déterminer la teneur macroscopique en 

eau absorbée par le matériau, qui peut être calculée à l'aide de l'expression suivante : 

𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙(𝑡) =
𝑚(𝑡) − 𝑚0

𝑚0
× 100 (2.1) 
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avec 𝑚(𝑡) la masse de l'échantillon immergé pendant un certain temps 𝑡 et 𝑚0 la masse 

initiale de l'échantillon. 

Dans le cas présent de diffusion unidirectionnelle, l'évolution de la teneur en eau 

massique 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙(𝑡) peut être classiquement représentée comme une fonction de la racine 

carrée du temps (Figure 2.11). Toutes les données ont été normalisées en fonction de 

l'épaisseur réelle des échantillons (⁓1 mm). Pour la condition de vieillissement considérée 

à 35°C, la cinétique de l'absorption d'eau est caractérisée par deux régimes d'absorption. 

L'eau est absorbée par l'adhésif à un pourcentage de près de 4% durant les 10 premiers 

jours. Après ces 10 jours, la deuxième phase se caractérise par une absorption très lente 

de l'eau. Au cours des 570 jours suivants, l'évolution de l'absorption d'eau est quasi-

linéaire, augmentant la teneur en eau de l'échantillon d'adhésif avec 0.8% de plus, sans 

atteindre la stabilisation de cette prise en masse, malgré les temps longs. Ce 

comportement non saturant suggère une cinétique d'absorption d'eau non-fickienne pour 

l'adhésif en question. Les données gravimétriques enregistrées sont ensuite utilisées pour 

calibrer les deux modèles de diffusion présentés dans la section suivante. 

 

Figure 2.11 Cinétique de sorption de l'adhésif lors du vieillissement en eau 

déminéralisée à 35°C 

Étant donné qu’une bonne répétabilité des résultats pour les cinq échantillons a 

été obtenue, comme le montre la Figure 2.11, les données gravimétriques d'un seul 

échantillon ont été utilisées pour le calibrage des modèles de diffusion. Par conséquence, 
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dans la suite de ce travail, l'absorption d'eau a été présentée pour un seul échantillon 

d'adhésif.  

4. Modélisation de la teneur en eau globale 

4.1 Modèle Dual Fick 

On rappelle brièvement (voir la section 4.3 du chapitre 1) que le modèle Dual-

Fick est une combinaison deux processus de diffusion de type fickien (Placette et al. 

2012). Pour une diffusion unidirectionnelle dans le sens perpendiculaire à l’épaisseur 2𝛿, 

les quatre paramètres correspondants aux deux processus de diffusion (𝐷1, 𝐷2,  𝐶∞1, 𝐶∞2) 

peuvent être calibrés en utilisant les mesures présentées sur la Figure 2.11. L’équation de 

la teneur en eau globale, pour un temps d'exposition 𝑡 est rappelée (expression 2.2) :  

𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏(𝑡) = ∑ 𝐶∞𝑖 [1 −
8

𝜋2
∑

1

(2𝑛 + 1)2
exp (−(2𝑛 + 1)2𝜋2

𝐷𝑖𝑡

(2𝛿)2
)

∞

𝑛=0

]

2

𝑖=1

 (2.2) 

avec 𝐷1 et 𝐷2 – les coefficients de diffusion ; et 𝐶∞1 et 𝐶∞2 – les pourcentages massiques 

d'eau à saturation (où l'absorption totale à long terme 𝐶∞ = 𝐶∞1 + 𝐶∞2). 

La cinétique de sorption dans les échantillons carrées décrit un processus 

d'absorption avec deux régimes. L'analyse des données gravimétriques, même après 580 

jours (illustrée dans la Figure 2.11), présente une teneur en eau toujours croissante pour 

le deuxième régime et, donc, la poursuite de la deuxième phase d'absorption. Le 

paramètre 𝐶∞ n’est donc pas complètement déterminé, malgré les 580 jours de 

vieillissement à 35°C, qui n’ont pas permis d’attendre la saturation complète de 

l’échantillon. Par conséquent, le paramètre 𝐶∞ a été identifié, en utilisant les données 

obtenues pour la période d'investigation. Pour des raisons pratiques évidentes (temps 

alloué au projet), il n'a pas été possible d'effectuer des essais gravimétriques sur une 

période plus longue et de procéder à une identification sur des données rigoureusement 

complètes. L’identification des paramètres du modèle analytique a été réalisée en 

minimisant l’écart quadratique entre les données expérimentales et les courbes 

analytiques. Le Tableau 2.3 présente les paramètres identifiés à la suite de la procédure 

de calibrage associée au modèle.  

La Figure 2.12 montre les résultats du modèle obtenu. On constate une bonne 

correspondance entre l’expérimental et le modèle analytique. 
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Tableau 2.3 Paramètres du modèle Dual-Fick (vieillissement à 35°C) 

Paramètres Valeur 

𝐷1 4.2 ∙ 10−13 [𝑚2 ∙ 𝑠−1]  

𝐷2 1.2 ∙ 10−16 [𝑚2 ∙ 𝑠−1]  

𝐶∞1 4.2 [%]  

𝐶∞2 3.8 [%] 

Le modèle Dual-Fick, largement utilisé pour représenter la cinétique d'absorption 

dans les matériaux polymères, montre l'absorption de l'eau en deux régimes. Ces 

mécanismes d'absorption en deux régimes peuvent également être décrits par le modèle 

de Langmuir. Une brève description de la calibration de ce modèle pour le matériau étudié 

est présentée dans la section suivante. 

 

Figure 2.12 Modélisation globale Dual-Fick de l’absorption d’eau dans un 

échantillon immergé à 35°C 

4.2 Modèle de Langmuir 

Pour rappel, le transport de l'eau dans le matériau pour le modèle de Langmuir est 

associé à deux mécanismes d'absorption dans lesquelles le changement d'état des 

molécules d'eau suit des probabilités différentes (Carter and Kibler 1978). Une 

description détaillée de ce modèle a été présentée dans la section 4.4 du chapitre 1. La 

modélisation de la cinétique d'absorption non-fickienne dans un matériau polymère peut 
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être réalisée par le modèle Langmuir, similairement avec le modèle Dual-Fick. À partir 

des mesures gravimétriques, il est possible de déterminer les paramètres du modèle : 𝛾, 

𝛽, 𝐷𝛾 et 𝐶∞. En considérant l’hypothèse de diffusion 1D dans la direction perpendiculaire 

à l'épaisseur 2𝛿 des échantillons, la teneur en eau totale 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙(𝑡) peut être calculée à 

l'instant 𝑡 comme suit : 

𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙(𝑡) = 𝐶∞ {1 −
8

𝜋2
∑

[𝑟𝑙
+𝑒𝑥𝑝(−𝑟𝑙

−𝑡) − 𝑟𝑙
−𝑒𝑥𝑝(−𝑟𝑙

+𝑡)]

𝑙2(𝑟𝑙
+ − 𝑟𝑙

−)

∞(𝑜𝑑𝑑)

𝑙=1

+
8

𝜋2
 

𝜅𝛽

𝛾 + 𝛽
∑

[𝑒𝑥𝑝(−𝑟𝑙
−𝑡) − 𝑒𝑥𝑝(−𝑟𝑙

+𝑡)]

(𝑟𝑙
+ − 𝑟𝑙

−)

∞(𝑜𝑑𝑑)

𝑙=1

} 

(2.3) 

où 𝑙 est un nombre entier impair positif et : 

𝑟𝑙
± =

1

2
[(𝜅𝑙2 + 𝛾 + 𝛽) ± √(𝜅𝑙2 + 𝛾 + 𝛽)2 − 4𝜅𝛽𝑙2] et  𝜅 =

𝜋2𝐷𝛾

(2𝛿)2 (2.4) 

avec 𝛾 – la probabilité pour une molécule libre de se lier ; 𝛽 – la probabilité pour une 

molécule liée de devenir libre ; 𝐷𝛾 – le coefficient de diffusion des molécules libres ; et 

𝐶∞ – le pourcentage de quantité d'eau à saturation. 

À partir de cette équation, comme indiqué précédemment, le modèle de Langmuir 

permet de calculer l'absorption macroscopique de l'eau dans la même mesure que le 

modèle Dual-Fick. La procédure d’identification est réalisée de la même manière que 

celle expliquée pour le modèle Dual-Fick. Les paramètres obtenus à la suite de cette 

calibration sont affichés dans le Tableau 2.4. 

Tableau 2.4 Paramètres du modèle Langmuir (vieillissement à 35°C) 

Paramètres Valeur 

𝐷𝛾 3.98 ∙ 10−13 [𝑚2 ∙ 𝑠−1] 

𝛾 2.55 ∙ 10−9 [𝑠−1] 

𝛽 3.06 ∙ 10−9 [𝑠−1]  

𝐶∞,  8 [%] 

La Figure 2.14 montre la réponse du modèle calibré par rapport aux données 

expérimentales. Une fois de plus, on constate un très bon accord entre les résultats 

expérimentaux obtenus et le modèle associé. Une comparaison approfondie des deux 

modèles non-fickiennes proposés est intéressante pour le choix approprié de l'un d'entre 

eux. La section suivante aborde cette idée en comparant les réponses d'absorption d'eau 

globale décrites par les modèles Dual-Fick et Langmuir. 
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Figure 2.13 Modélisation globale Langmuir de l’absorption d’eau dans un 

échantillon immergé à 35°C 

4.3 Comparaison des modèles 

L'un des objectifs importants de cette étude est d'analyser la pertinence relative 

des modèles de diffusion Dual-Fick et Langmuir par rapport aux mesures expérimentales 

d'absorption d'eau, afin de retenir le plus approprié pour la modélisation à l’échelle locale.  

Dans la Figure 2.12 et la Figure 2.13, les réponses analytiques 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙(𝑡) issues 

des deux modèles sont comparées aux résultats expérimentaux, montrant une bonne 

représentativité du comportement global. Comme attendu, si l'on veut choisir un modèle 

de diffusion, les mesures expérimentales globales ne sont pas suffisantes pour différencier 

les deux modèles non-fickiens, puisqu'ils peuvent tous les deux décrire une tendance 

macroscopique similaire de l'absorption d'eau. Cependant, lorsque l'on sépare les 

contributions relatives des deux régimes d'absorption à la teneur globale en eau, les 

résultats diffèrent entre les deux modèles (Figure 2.14).  

Pour le modèle Dual-Fick, les deux régimes de diffusion démarrent en même 

temps mais avec des vitesses différentes (les deux courbes sont linéaires, mais avec une 

pente différente). Quant au modèle de Langmuir, le premier régime présente une réponse 

fickienne, alors que le second montre une accélération progressive. Enfin, bien que les 

données disponibles ne soient pas suffisantes pour confirmer la présence d'un plateau à la 



CHAPITRE 2. Diffusion d’eau à l’échelle macroscopique 

45 
 

fin du second régime, un phénomène de saturation est également attendu 

expérimentalement à la fin de ce second régime. 

 

a) Modèle Dual-Fick 

 

b) Modèle Langmuir 

Figure 2.14 Modélisation globale de l’absorption d’eau dans un échantillon immergé 

à 35°C et évolution des processus de diffusion 
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L'absence de différences significatives dans les réponses globales fournies par les 

modèles Dual-Fick et Langmuir motive une analyse plus approfondie des réponses du 

second régime de ces deux modèles. L'analyse de l'absorption d'eau au niveau local, c’est-

à-dire la répartition de la quantité d’eau absorbée dans le volume du polymère, reste une 

question ouverte et peu étudiée dans la littérature, en raison de la difficulté de la validation 

expérimentale. Le passage de l'échelle globale à l'échelle locale, autant expérimental que 

numérique, pourrait donc fournir les éléments nécessaires pour valider de manière robuste 

l'un des deux modèles. On rappelle que des différences entre les réponses relatives des 

deux modèles à l’échelle globale, dans le cas du deuxième régime d'absorption, ont été 

constatées. Ainsi, une attention particulière sera accordée à la détermination 

expérimentale de l'évolution des fronts de diffusion modélisés par les deux théories. Par 

conséquent, l’étude et la compréhension des mécanismes d'absorption d'eau dans 

l’adhésif, en adoptant une approche à l'échelle microscopique, seront abordés dans le 

chapitre suivant. 

Parallèlement, afin de confirmer la validité du protocole de vieillissement établi, 

une analyse des propriétés chimiques du matériau (𝑇𝑔) est effectuée tout au long de la 

période d'immersion des échantillons. Les résultats obtenus sont présentés dans la section 

suivante. 

5. Évolution de la température de transition vitreuse en fonction de la 

teneur en eau 

Il est bien connu le fait que la présence d'eau dans la structure d'un polymère époxy 

abaisse sa température de transition vitreuse (Ilioni 2017). Pour s'assurer que la 𝑇𝑔 de 

l'adhésif n'a pas été dépassée au cours du protocole de vieillissement accéléré, son 

évolution a été mesurée à l'aide d'une analyse DSC. Deux essais ont été réalisés pour 

chaque condition (teneur en eau) afin de mettre en évidence les éventuelles modifications 

du matériau (évolution de la 𝑇𝑔). 

Les échantillons utilisés dans cette étude ont été soumis au protocole du 

vieillissement présenté dans la section 3.1 de ce chapitre. Dans un premier temps, ils ont 

été séchés afin d'éliminer l'humidité résiduelle. Une première mesure de la 𝑇𝑔 a ainsi été 

réalisée pour les échantillons initiaux avec une teneur en eau 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙 = 0%. Le reste des 

mesures a été effectué immédiatement après la fin du premier régime d'absorption, à des 

moments correspondant aux teneurs en eau représentées dans la Figure 2.15 

(correspondant à des temps de vieillissement de 0, 10, 21, 36, 50 et 560 jours, 

respectivement). 
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La Figure 2.15 montre les valeurs de la 𝑇𝑔 en fonction de la teneur en eau dans le 

matériau. Une première information apportée par les résultats obtenus est que, tout au 

long de la période analysée, la 𝑇𝑔 reste largement éloignée de la température établie pour 

le protocole de vieillissement (𝑇𝑔˃35°𝐶), ce qui confirme l'hypothèse établie. Ensuite, 

dans le cas des échantillons initiaux (𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙 = 0%), on note une légère augmentation de 

la 𝑇𝑔 (de 53°C à ⁓57°C) par rapport aux résultats obtenus pour le matériau polymère 

directement après l'étape de durcissement (voir la section 2.3 de ce chapitre). Cette 

différence peut s'expliquer par le fait que le matériau non séché peut contenir de l'humidité 

résiduelle. En effet, avec l'absorption d'eau, une diminution de la 𝑇𝑔 est observée dans un 

premier temps, comme cela est bien connu dans la littérature (Ilioni 2017). Cependant, 

cette tendance ne se maintient apparemment que pour les quantités d'eau correspondant 

au premier régime d'absorption. Après cette phase de diminution, l'évolution de la 𝑇𝑔 

semble être caractérisée par deux autres phases : (i) une augmentation correspondant à la 

période de transition entre les deux régimes d'absorption ; et (ii) une éventuelle 

stabilisation correspondant au second régime d'absorption. Ces derniers résultats sont très 

intéressants, car ils apportent des informations supplémentaires par rapport aux études 

précédentes concernant la caractérisation de l'évolution de la 𝑇𝑔 pour un adhésif de type 

époxy (Ilioni 2017). 

 

Figure 2.15 Évolution de la 𝑇𝑔 en fonction de la teneur en eau dans l'adhésif époxy 
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6. Conclusions 

Dans ce chapitre, la cinétique macroscopique de l'absorption d'eau dans un adhésif 

époxy à deux composants a été étudiée. Des analyses DSC ont permis d'établir les 

conditions de vieillissement accéléré des échantillons. Puis, le protocole expérimental 

pour l'analyse des cinétiques de diffusion du matériau polymère considéré a été établi. La 

procédure a été réalisée sur des échantillons massiques immergés dans de l'eau 

déminéralisée.  

La teneur en eau globale absorbée par le matériau a été déterminée classiquement 

par des mesures gravimétriques. En effet, cette analyse a confirmé l'existence de 

mécanismes d'absorption en deux régimes pour l'adhésif étudié, décrivant une diffusion 

de type non-fickienne. La modélisation de la cinétique d'absorption a pu être réalisée en 

utilisant deux modèles de diffusion non-fickiens : Dual-Fick et Langmuir. Les paramètres 

de diffusion ont été identifiés sur la réponse macroscopique de l’absorption de l'eau dans 

l'adhésif. Les résultats des modèles obtenus après la calibration ont été satisfaisants, 

permettant de reproduire fidèlement la cinétique de diffusion de l'eau dans le matériau 

considéré. Pour terminer, une comparaison des réponses relatives des modèles en fonction 

des deux régimes d'absorption décrits a été effectuée. Une légère différence a été mise en 

évidence dans le cas de la cinétique globale décrite par les modèles pour le deuxième 

mécanisme d'absorption. Ces résultats motivent une étude des répartitions spatiale de 

l’eau absorbée et donc des gradients de diffusion. Une attention particulière sera apportée 

aux seconds régimes d'absorption, en vue du choix approprié d'un modèle de diffusion. 

Le chapitre suivant poursuivra donc cet objectif, en proposant une méthode pour 

comprendre et caractériser les mécanismes d'absorption, au regard des prises en eau 

locales dans l’adhésif. Nous verrons par la suite qu’il est intéressant de passer à l'échelle 

locale, afin de fournir les informations nécessaires pour atteindre l'objectif visé. L'analyse 

par µ-tomographie aux rayons X constitue la stratégie expérimentale choisie dans le cadre 

de ce projet pour répondre à cet objectif. 
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Ce chapitre aborde l’étude des mécanismes d'absorption d'eau à l'échelle locale dans 

un adhésif époxy. Les échantillons massiques utilisés pour cette étude ont été obtenus 

pour un cycle de polymérisation (12h @ 50°C) en faisant varier deux paramètres : 

(i) l'épaisseur et (ii) la fraction volumique de pores. Pour une bonne compréhension de 

la distribution spatiale d’eau dans les échantillons à l’échelle micrométrique, l'étude 

s’appuie principalement sur l’utilisation de la µ-tomographie aux rayons X. Les 

résultats doivent servir à la compréhension des mécanismes de prise en eau, caractérisés 

à l’échelle globale de l’échantillon par suivis gravimétriques. Ainsi, on cherche à 

caractériser, à l’échelle micrométrique, l’évolution de l’échantillon au cours 

vieillissement, en utilisant la tomographie aux rayons X pour pouvoir choisir un des 

modèles de diffusion non-fickiens proposés. 
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1. Introduction 

Des nombreux auteurs s'accordent à dire que la sorption d'eau par les matériaux 

polymères, tels que les adhésifs époxy, entraîne un affaiblissement des propriétés 

mécaniques et un gonflement des échantillons (Selakjani et al. 2021). Ces changements 

de gonflement sont relativement faibles et difficiles à mesurer par des moyens 

conventionnels. Dans des travaux antérieurs (Grangeat et al. 2020; Oliveira et al. 2019) 

les auteurs ont proposé une stratégie expérimentale pour mesurer l'humidité dans un 

adhésif, en utilisant des fibres optiques (Bragg ou Fresnel). Cependant, cette méthode 

d'investigation reste intrusive, et, compte tenu du diamètre des fibres, cette approche n'est 

pas adaptée aux joints adhésifs minces (d'une épaisseur inférieure à 1 mm). Les mesures 

expérimentales directes du pourcentage d'eau dans un adhésif sont difficiles à réaliser et, 

dans les rares cas où cela est possible (en utilisant la radiographie aux neutrons, par 

exemple), on déploie des moyens et des méthodes d'investigation très sophistiqués. Une 

technique potentielle pour déterminer le gradient d'humidité dans un joint est représentée 

par la µ-tomographie aux rayons X. Cette technique a été utilisée avec succès dans 

plusieurs études (Van Belleghem et al. 2016; Dewanckele et al. 2014) principalement 

pour la détection de l'avancement du front d'humidité dans le béton ou d'autres structures 

du génie civil. De plus, Dumont et al. (Dumont et al. 2020) ont utilisé la µ-tomographie 

aux rayons X pour identifier les défauts présents dans un joint de colle et leur évolution 

en fonction du chargement mécanique. 

La compréhension des mécanismes d'absorption de l'eau dans l'adhésif, 

l’identification de la distribution spatiale d’humidité dans le joint, ainsi que son évolution, 

représentent des éléments clés, afin de prédire correctement les effets de cette diffusion 

sur les propriétés mécaniques du joint de colle. Alors, le choix et l’utilisation du modèle 

de diffusion approprié est indispensable. Bien que le calibrage d'un tel modèle soit 

relativement simple, s’appuyant uniquement des mesures gravimétriques, il a été montré 

au chapitre 1 que cette stratégie n'est pas suffisante pour choisir un modèle de diffusion 

approprié parmi les deux modèles les plus utilisés : Dual-Fick et Langmuir. Alors que ces 

modèles puissent tous les deux décrire correctement le comportement de diffusion 

macroscopique de la colle, ils peuvent prédire différemment la teneur locale en eau 

(Grangeat 2019; Leplat 2021), sur des longues périodes (Figure 3.1). Par conséquent, le 

choix d'un modèle de diffusion inapproprié peut compromettre drastiquement la 

prédiction du comportement mécanique local de l'adhésif. 

Plus précisément, l'objectif de ce chapitre porte sur l’étude des mécanismes 

d'absorption d'eau au sein d'un adhésif structurel époxy bi-composant en utilisant la µ-

tomographie aux rayons X et de choisir, par la suite, le modèle de diffusion le plus 
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approprié. À cette fin, on procède d'abord à une brève description du matériau adhésif et 

de la procédure expérimentale mise en place. Une étude préliminaire de l’adhésif au cours 

du vieillissement permet la mise en évidence qualitative de plusieurs effets de la 

pénétration d’eau dans ce dernier. Les résultats de cette analyse tomographique réalisée 

sur des échantillons massiques juste après la cuisson de l’adhésif, et, ensuite, à différents 

temps de vieillissement, sont présentées, de manière à mettre clairement en évidence les 

changements de la microstructure dus à l'absorption d'eau. Les investigations sont 

complétées par des mesures gravimétriques classiques afin de valider la stratégie 

d’analyse des mécanismes, qui régissent l'absorption d'eau dans un tel adhésif.  

 

Figure 3.1 Absorption locale d'eau pour les modèles non-fickiens en fonction 

de la position x dans l'épaisseur d’un échantillon  

(Temps 1<Temps 2<Temps 3<Temps 4) 

En vue du choix approprié d’un modèle de diffusion, on se concentrera sur les 

deux modèles non-Fickiens présentés précédemment (Dual-Fick et Langmuir) et on 

cherchera à les discriminer grâce aux résultats expérimentaux issus des analyses 

tomographiques. Les prédictions locales de la quantité d’eau de ces deux modèles, sont 

comparées entre elles, mais également confrontées aux fronts de diffusion d’eau, mesurés 

expérimentalement. 
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2. Étude préliminaire de l’adhésif à l’échelle microscopique 

2.1 Préparation des échantillons 

Afin d'étudier la diffusion d’eau, des échantillons permettant de rester proche du 

cadre du diffusion 1D ont été réalisé avec le même cycle de cuisson qu’au chapitre 

précédent. Des échantillons rectangulaires de dimensions 25×6 mm2, sont prélevés à 

l'aide d'une machine de découpe à jet d'eau sur des plaques d’épaisseurs différentes que 

nous appellerons A (d’épaisseur 1mm), B et C (d’épaisseur 0,4mm). Tandis que les deux 

premières plaques (A et B) ont été fabriquées dans les mêmes conditions initiales 

(mélange des deux composants de l'adhésif pendant 4 minutes à 2500 rpm), la troisième 

plaque (C) a été fabriquée en soumettant le mélange adhésif sous vide pendant 5 minutes 

avant de le verser dans la moule, afin d’essayer d’éliminer les porosités dans l’adhésif et 

donc améliorer sa microstructure. Plusieurs échantillons ont ensuite été prélevés sur les 

trois plaques d'adhésif, respectivement nommés E1, E2 et E3 (correspondant à chaque 

plaque A, B et C). Ensuite, les échantillons ont été placés sur un support, comme le montre 

la Figure 3.2 pour être analysés par tomographie aux rayons X après différents temps de 

vieillissement en eau. L'intérêt de placer ensemble ces trois échantillons est de diminuer 

le temps d’acquisition tomographique. En d'autres termes, avec une telle configuration, 

un seul balayage tomographique permet d'obtenir les résultats pour les trois échantillons 

simultanément.  

 

Figure 3.2 Géométrie des échantillons utilisés pour l’investigation par tomographie aux 

rayons X (dimensions en mm) 

2.2 Observations qualitatives des échantillons par microscopie optique 

Avant le démarrage de l’analyse par tomographie aux rayons X, des observations 

expérimentales préliminaires ont été réalisées à l'aide du microscope 3D KEYENCE 
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VHX-7000. Les échantillons utilisés pour cette étude optique ont été prélevés dans une 

des plaques de 0,4 mm (B et C). Cette épaisseur plus fine favorise l'éclairage de 

l’échantillon par la face inférieure (traversant), en utilisant une fonctionnalité spécifique, 

dont le microscope est équipé. L'objectif ici est d'observer les composants de l’adhésif 

(colle effective, billes de verre, pores – Figure 3.3) et potentiellement l’effet de 

l’absorption d’eau sur cette microstructure.  

À titre d’exemple, les images représentées sur la Figure 3.3 ont été obtenues après 

l’immersion des échantillons dans l'eau déminéralisé pendant 30 jours à la température 

de 22°C +/- 0,3°C. La présence de porosités pour l’échantillon E1 peut être observée 

qualitativement sur la Figure 3.3a, sous la forme de petites sphères sombres, ayant une 

distribution spatiale relativement uniforme. Des petites régions blancs relativement 

circulaires et réguliers sont également détectées. Elles représentent des billes de verre. La 

Figure 3.3b présente l’aspect microscopique d'un échantillon E3. Dans ce cas, le mélange 

d’adhésif a été mis sous vide pendant 5 minutes (avant le processus de cuisson). L'effet 

du vide apparaît clairement à travers l'absence de petites porosités et la présence de très 

grandes (ces grands pores pourraient avoir une influence significative sur la résistance 

mécanique à long terme de l'adhésif). Ce qui est surprenant, c'est que le maintien de 

l'adhésif dans un état visqueux sous vide, ne permet pas d’éliminer complètement la 

présence de porosités. De plus, à partir de 10 jours d'immersion des échantillons en eau 

déminéralisée, les premières gouttelettes d'eau sont apparues à l'intérieur des plus grands 

pores, les plus proches des deux faces de l'échantillon. 

  

a) Échantillon E3 (0,4 mm d'épaisseur) b) Échantillon E3 (0,4 mm d'épaisseur) 

Figure 3.3 Différents types de porosités observés au microscope dans les 

échantillons obtenus à partir des deux mélanges 

Bien que ces observations ne soient que qualitatives, elles donnent déjà un aperçu 

sur les mécanismes d'absorption de l'eau par l'adhésif, c’est-à-dire, la migration de l'eau 

à travers le matériau, vers les pores, afin d'occuper les volumes libres. De plus, il est 
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évident que la cinétique d'un tel mécanisme sera clairement influencée par la distribution 

et la taille des porosités. 

Ces observations préliminaires restant uniquement qualitatives, des analyses par 

µ-tomographie aux rayons X semblent intéressantes, afin de comprendre plus précisément 

ces mécanismes, de manière quantitative et dans l’intégralité de l’épaisseur de l’adhésif. 

L'intérêt est de déterminer le profil de concentration d'eau dans l'adhésif au cours du 

vieillissement. 

3. Tomographie aux rayons X et analyse d’images 

3.1 Principe de la tomographie aux rayons X  

Depuis ses premières applications dans le domaine médical (Pollak 1953), la 

tomographie aux rayons X a fait l'objet de nombreuses études, tant d'un point de vue 

théorique qu'appliqué. Une brève description est donc donnée par la suite pour présenter 

les principaux concepts. Une grande variété de montages expérimentaux peut être utilisée 

pour réaliser la tomographie aux rayons X, mais les principes de base de la technique 

restent toujours les mêmes (voir Figure 3.4). Généralement, les mesures tomographiques 

sont basées sur la variation du coefficient d'atténuation linéaire des rayons X, noté μ, à 

travers le volume d'un matériau. Pour un matériau considéré comme homogène, le 

coefficient μ s'avère être constant par rapport aux coordonnées spatiales (x, y, z). A 

l'inverse, dans les matériaux hétérogènes tels que les milieux poreux, μ est une fonction 

de ces coordonnées. 

Il est possible d'obtenir la distribution spatiale de ce coefficient µ, en envoyant un 

faisceau de rayons X dans la masse de l'échantillon étudié, sous différents angles, et, en 

collectant le faisceau transmis. En pratique, l'échantillon est monté sur un plateau rotatif, 

intégré à l’intérieur de la chambre du tomographe, et, pour chaque pas angulaire, un 

faisceau de rayons X est émis, atténué par la structure interne de l'échantillon, et collecté 

par un détecteur. Le phénomène d'atténuation dans la direction 𝑥⃗ est décrit par la loi de 

Beer-Lambert dépendant de µ (x, y, z) : 

𝐼

𝐼0
= 𝑒𝑥𝑝 (∫ 𝜇(𝑥, 𝑦, 𝑧)𝑑𝑥

𝑥𝑚𝑎𝑥

𝑥0

) (3.1) 

où 𝐼0 représente l'intensité initiale de la source (émise), 𝐼 représente l'intensité détectée 

(transmise et collectée par le détecteur de rayons X) et 𝑥 représente la distance le long du 

trajet de transmission entre 𝑥0 et 𝑥𝑚𝑎𝑥. 
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Figure 3.4 Principe des mesures par tomographie aux rayons X 

Une série de N radiographies est obtenue par le processus d'acquisition complet. 

Un algorithme de reconstruction est ensuite utilisé pour générer la structure interne 3D de 

l'échantillon (c'est-à-dire la distribution spatiale de µ), à partir de la série de radiographies. 

Cet algorithme peut être basé sur deux approches différentes : (i) approche algébrique 

(résoudre un ensemble d'équations linéaires pour calculer µ (x, y, z)) ; et (ii) approche 

analytique (utiliser une rétroprojection de l'intensité détectée par une transformation de 

Fourier). Bien que l'approche analytique soit plus rapide à calculer, elle nécessite un 

ensemble de données complet, sans images manquantes de la série de radiogrammes. 

Les résultats présentés dans ce travail ont été obtenus en utilisant une approche de 

rétroprojection filtrée. Le tomographe, modèle Phoenix vTomeX / X-ray (Figure 3.5), 

utilisé au cours de cette étude expérimentale, est situé au laboratoire MATEIS (INSA 

Lyon, France). Il est équipé d'un détecteur à écran plat Varian Paxscan™ d'une résolution 

de 1920×1536 pixels2. Ce détecteur produit des images en niveaux de gris codées sur 14 

bits. 

Au total, 1200 radiogrammes ont été réalisés tout au long de la rotation, pour un 

temps d'acquisition complet de 15 min. La source de rayons X a été utilisée avec les 

paramètres suivants : une tension de 60 kV et un courant de 80 μA. Ces valeurs sont 

choisies de manière à assurer le meilleur compromis entre transmission et contraste. 

Concernant le courant, la valeur maximale (avant défocalisation) est utilisée afin d'obtenir 

le flux de photons maximal, sans augmenter la taille du spot de la source. Dans ces 
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conditions, pour le matériau considéré, on obtient une taille de voxel de 4,5 × 4,5 × 4,5 

µm3.  

 
 

Figure 3.5 Équipement de tomographie aux rayons X, modèle Phoenix vTomeX 

(MATEIS / INSA Lyon) 

3.2 Procédure d’essai  

Trois échantillons de taille 25×6 mm2 prélevés sur chaque plaque A, B et C (dont 

les procédés d’obtention ont été décrits précédemment) ont dans un premier temps été 

séchés afin d'éliminer toute présence d’eau résiduelle. L’étape préliminaire de séchage 

est réalisée pendant 21 jours à 35°C dans un récipient en verre contenant du gel de silice 

(méthode de dessiccation présentée dans la section 3.1 du chapitre 2). Ensuite, les 

échantillons ont été immergés dans de l'eau déminéralisée à la température de 22°C +/- 

0,3°C (qui correspond à la température ambiante des salles de mesure). Pour des questions 

de logistique, il n’a pas été possible de garantir la température de vieillissement accéléré 

de 35°C, qui était celle initialement présentée (voir chapitre 1). Ainsi, parallèlement aux 

mesures par µ-tomographie aux rayons X, pour cette température d’environnement, de 

nouvelles mesures gravimétriques ont été effectuées périodiquement, avec une fréquence 

similaire à celle des essais précédents. 

Les échantillons présentés dans la Figure 3.2 ont été placés dans un récipient 

cylindrique en matière plastique transparente. Ce récipient, rempli d'eau déminéralisée, 

assure l'immersion de l'échantillon et facilite considérablement la réalisation des essais. 

Les échantillons sont positionnés au centre et ensuite fixés à une tige métallique, comme 

le montre la Figure 3.5. Le but de cette tige est d'assurer un positionnement quasi 

identique entre le tube aux rayons X et l'échantillon, lors de l'acquisition des différents 

radiogrammes, facilitent ainsi l'acquisition. 
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Les mesures par µ-tomographie aux rayons X ont été effectuées périodiquement 

pendant 4 mois avec une fréquence plus importante au début du vieillissement (toutes les 

12 heures pendant les trois premiers jours) et moins fréquemment par la suite. Seule la 

partie supérieure de ces échantillons est analysée, à savoir un volume de 6 × 6 × 6 mm3 

comme représenté dans la Figure 3.4. 

3.3 Choix de la configuration 

La qualité des mesures tomographiques est un point clé pour obtenir des résultats 

fiables. Pour l'échelle considérée, trois phases sont supposées être déterminées dans la 

composition de l'adhésif : le milieu polymère (phase adhésive), les billes de verre et les 

pores, comme le montre la Figure 3.3. Les paramètres de mesure du tomographe ont été 

sélectionnés afin de détecter au mieux ces trois phases. 

Deux configurations ont été considérées : (i) des échantillons immergés dans l'eau 

et (ii) des échantillons dans un environnement correspondant à l’humidité ambiante 

(RH⁓75%). La première configuration évite la désorption de l'eau pendant les 15 minutes 

d’acquisition des radiogrammes. Elle permet également d'éliminer certains artefacts de 

mesure se produisant à l'interface entre les billes de verre et la phase adhésive, comme le 

montre la Figure 3.6b (voir les ellipses bleues). Cependant, dans cette configuration, il 

n'est plus possible de distinguer les bords de l'échantillon, ce qui complique encore 

l'analyse de chaque volume. De même, l'eau qui pourrait pénétrer les pores ne peut pas 

être identifiée séparément. En outre, le bruit de mesure est plus important dans cette 

configuration (voir la Figure 3.6c). À l'inverse, la seconde configuration permet de 

distinguer l’échantillon de son environnement et ainsi de mesurer les éventuelles 

variations dimensionnelles extérieures de celui-ci.  

Afin de comparer ces deux méthodes de mesure, la Figure 3.6c montre une 

superposition des niveaux de gris le long d’un chemin « AB » (représenté par une ligne 

jaune dans la Figure 3.6a et la Figure 3.6b pour les deux configurations). On peut alors 

observer que le bruit de mesure diminue légèrement pour la configuration d’un 

échantillon dans un environnement ambiant. En plus de cela, le contraste des pores 

augmente, ce qui facilite l'étape de segmentation des différents pores avec moins 

d'erreurs. À l’égard de ces premiers résultats, la configuration en environnement ambiant 

sera préférée à la configuration d’une mesure d’échantillons immergés.  
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a) Section au milieu de l'échantillon 

E3 scanné lorsqu'il est immergé dans 

l'eau (𝑙𝑒 représente la largeur de 

l'échantillon égale à 6 mm à l'état initial) 

b) Section au milieu de l'échantillon 

E3 scanné sans être immergé dans l'eau 

(𝑙𝑒 représente la largeur de l'échantillon 

égale à 6 mm à l'état initial) 

 

 

c) Comparaison des niveaux de gris entre les deux configurations, sur le même 

chemin AB 

Figure 3.6 Deux configurations des analyses tomographiques 

Néanmoins, il convient de noter que ces mesures seront effectuées en supposant 

que la désorption sera négligée pendant les mesures. Nous verrons que cette hypothèse 

pourrait expliquer certaines divergences dans la comparaison entre les modèles 

paramétrés depuis les mesures gravimétriques et les observations tomographiques 
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effectuées. Pour se rassurer sur la validité de l’hypothèse faite, des mesures de poids ont 

montré qu'un échantillon placé dans les conditions ambiante perd 0,15% en masse d’eau, 

en 15 min, qui correspond au temps d’exposition nécessaire aux mesures. Ce phénomène 

de désorption peut donc être considéré comme négligeable, comparé à l'absorption d'eau 

à long terme. 

3.4 Traitement des données tomographiques 

Afin d'exploiter au mieux les données issues des volumes d’adhésifs reconstruits, 

il est nécessaire d'effectuer une segmentation, afin d'isoler correctement les différentes 

phases. Il s'agit d'une problématique courante dans le domaine du traitement d’images, 

qui a fait l'objet de nombreuses études, proposant une grande variété de méthodologies 

(Sezgin et Sankur 2004). 

La manière considérée comme la plus appropriée pour segmenter des données en 

niveaux de gris, comportant plusieurs phases, est basée sur la segmentation par seuillage. 

Même si cette méthode est plutôt basique, elle fournit généralement des résultats 

satisfaisants, en tenant compte du fait que l'histogramme des données est adéquat (c'est-

à-dire que les phases sont facilement distinguables). Avant tout analyse, les volumes sont 

filtrés par un filtre médian 3D de taille [3, 3, 3], afin de minimiser le bruit capteur, tout 

en préservant les contours. Le seuil peut être choisi manuellement ou calculé de manière 

algorithmique, cette dernière méthode étant souvent préférée. La détermination 

numérique du seuil peut être réalisée de différentes manières: elle peut être basée sur 

l'analyse de l'histogramme (Rosenfeld et Torre 1983) ou en regroupant les niveaux de gris 

(Otsu 1979), par exemple. De plus amples détails concernant les méthodes disponibles et 

celles choisies sont présentés dans des travaux précédents effectués pour un adhésif aux 

propriétés et caractéristiques microstructurales proches de notre étude (Dumont et al. 

2021). 

Afin d’obtenir des informations sur les 3 échantillons simultanément, le volume 

reconstruit, représenté par le parallélépipède rouge présenté en Figure 3.7a, prend les 

dimensions suivantes : 6,5 × 6 × 5 mm3. Les trois volumes de chaque échantillon sont 

ensuite séparés comme le montre la Figure 3.7b, à l'aide du logiciel Fiji (Schindelin et 

al. 2012). Quelques artefacts sont visibles autour des billes de verre pour l'échantillon E1. 

Dans la Figure 3.7c et la Figure 3.7d, une section dans le plan 𝑥𝑦 à mi-épaisseur est 

présentée pour les échantillons E1 et E3, respectivement. Sur ces deux figures, les 

porosités, les billes de verre et la phase d’adhésive ainsi que leur distribution sont 

clairement visibles. 
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a) Échantillons et volume étudiés par 

µ-tomographie aux rayons X (dimensions 

en mm) 

b) Section dans le plan 𝑥𝑧 du volume 

reconstruit des trois échantillons 

  

  

c) CT-scan reconstitué dans le plan 𝑥𝑦 

(échantillon E1) 

d) CT-scan reconstitué dans le plan 𝑥𝑦 

(échantillon E3) 

Figure 3.7 Volumes reconstruits des échantillons, obtenus par µ-tomographie aux 

rayons X 

L'air entourant chaque échantillon a été retiré en détectant le contour effectif de 

l'échantillon (marqué en jaune dans la Figure 3.7c et la Figure 3.7d). Ce contour a été 

identifié pour chaque image dans le plan 𝑥𝑦. Finalement, le volume de l'échantillon E1 

(épaisseur nominale de 1 mm) est composé de 227 images parallèles au plan 𝑥𝑦, chaque 

image ayant une taille de 1300 x 1400 pixels2. Quant aux échantillons E2 et E3 (épaisseur 

nominale de 0,4 mm), les volumes correspondants contiennent respectivement 103 et 86 

images parallèles au plan 𝑥𝑦, avec la même taille de 1300 x 1400 pixels2. 
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L'identification du contour de l'échantillon dans chaque image a été obtenue en 

utilisant l'algorithme Random Walks proposé dans les travaux de Grady (2006), qui 

s'avère très efficace dans ce cas. Ainsi, le volume total occupé par l'échantillon peut être 

considéré comme la somme des pixels qui sont à l'intérieur du contour de toutes les 

images. Un masque peut alors être construit pour chaque image. À titre d’exemple, dans 

la Figure 3.8b, le masque associé à l'image de la Figure 3.8a est présenté. Les pixels 

blancs représentent le volume de l'échantillon et les pixels noirs représentent la zone 

entourant l'échantillon. 

Cette méthode d'analyse d'images a permis d'obtenir tous les résultats présentés 

dans la suite de cette étude. 

4. Analyse de l’absorption d’eau par µ-tomographie aux rayons X 

4.1 État initial de l’adhésif 

Pour bien comprendre l'effet de l'absorption d'eau dans les matériaux adhésifs, il 

est très intéressant de connaître la microstructure, la distribution et les proportions de 

chaque phase à l'état initial. L'état initial peut être considéré comme l'état de l'adhésif 

après la cuisson et le séchage des échantillons. Si l'analyse optique classique avec le 

microscope KEYENCE VHX-7000 a pu révéler la présence de chacune de ces phases, la 

µ-tomographie aux rayons X peut permettre de déterminer quantitativement les 

différentes phases qui composent l'adhésif. 

La Figure 3.9a montre la distribution spatiale des pores dans l'échantillon E1 

(d'une épaisseur de 1 mm). On observe une distribution globalement homogène avec 

quelques pores plus importants situés près de l'axe 𝑦. L'origine de ces pores pourrait être 

principalement liée au processus de mélange du composant A (résine) et du composant B 

(durcisseur). De manière directe, le processus réalisé dans des conditions atmosphériques 

pourrait incorporer quelques bulles d'air dans le mélange. Par ailleurs, la matrice contient 

des billes de verre, ajoutées par le fabricant pour assurer une épaisseur minimale lors du 

processus de collage dans le cas où l'épaisseur de l'adhésif n'est pas imposée par des 

éléments spécifiques. Ces billes de verre pourraient aussi être responsables des porosités 

de dimensions plus importantes, comme l'ont observé Dumont et al. (2021). 

La Figure 3.9c montre la distribution des pores dans l'échantillon E2. Cette 

distribution est principalement homogène et similaire à celle de l'échantillon E1, malgré 

une épaisseur plus faible (environ 0,4 mm). La distribution des pores dans l'échantillon 

E3 est représentée dans la Figure 3.9e. L'effet de la mise sous vide, lors du 
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conditionnement de la plaque C (plaque dans laquelle E3 a été prélevé), sur la taille et la 

distribution des pores, est clairement visible. Peu de pores sont observés, caractérisés par 

de très grands diamètres.  

  

a) Données brutes b) Masque 

  

c) Tranche à analyser après filtrage d) Adhésif (pixels gris) 

  

e) Billes de verre (pixels blancs) f) Porosités (pixels blancs) 

Figure 3.8 Résultats obtenus suite à la segmentation des phases de l'adhésif 
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La distribution des billes de verre dans les échantillons E1, E2 et E3 ne change 

que peu, étant représentée dans les Figures 3.9b, 3.9d et 3.9f, respectivement. Les billes 

de verre ont une forme géométrique plutôt sphérique. Elles sont principalement pleines, 

mais des billes creuses ont également été observées avec une épaisseur de paroi comprise 

entre 20 µm et 30 µm. 

  

a)  Distribution des porosités (E1) b)  Distribution des billes de verre (E1) 

  

  

c)  Distribution des porosités (E2) d)  Distribution de billes de verre (E2) 

  

  

e)  Distribution des porosités (E3) f)  Distribution de billes de verre (E3) 

Figure 3.9 Distribution des phases dans les échantillons de colle 

D’un point de vue quantitatif, la distribution des pores selon leurs diamètres 

équivalents est représentée dans la Figure 3.10a pour les trois échantillons. La 

distribution est plutôt gaussienne pour E1 et E2, avec des diamètres équivalents variant 

entre 10 µm et 90 µm. Plus de pores sont détectés pour l'échantillon E1 que pour 

l'échantillon E2, ce qui était attendu en raison de la plus grande épaisseur de l'échantillon 

E1, conduisant à un volume environ 2,2 fois plus grand. En revanche, pour l'échantillon 

E3, la distribution est surtout linéaire, avec un diamètre équivalent variant entre 20 µm et 

274 µm.  
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La Figure 3.10b montre la distribution des billes de verre en fonction de leur 

diamètre équivalent. Le diamètre équivalent des billes de verre varie entre 18 µm et 120 

µm, avec une tendance similaire pour les trois échantillons. L'échantillon E1, dont le 

volume est plus important, contient à nouveau plus de billes. 

  

a)  Pores b)  Billes de verre 

Figure 3.10 Nombre de pores et de billes de verre dans les échantillons 

Afin de mieux comprendre les différences entre les trois échantillons, la fraction 

de volume de chaque phase a été représentée dans la Figure 3.11 pour chacun d'entre eux. 

Le taux de porosité diffère pour les trois échantillons. Dans le cas présent, des fractions 

de porosité de 1,54% et 1,37% ont été trouvées, respectivement pour les échantillons E1 

et E2. Par conséquent, la variation de l'épaisseur semble peu influencer la fraction 

volumétrique des porosités, dans le sens où la fraction volumique des pores n’augmente 

que peu avec l'épaisseur. Néanmoins, ce résultat pourrait être mis en corrélation avec 

certains résultats de la littérature (Carbas et al., 2021; Chai, 2004; da Silva et al., 2006; 

Gleich et al., 2001) qui tendent à montrer que les joints plus épais avaient une résistance 

à la rupture plus faible. Cette chute de propriétés mécaniques pourrait s'expliquer par la 

présence de pores plus denses dans les joints plus épais.  

Sur la Figure 3.11a, on peut également constater que l'effet de la mise sous vide 

de l'adhésif, à l'état pâteux juste après le mélange, apporte une amélioration significative 

sur la fraction volumique des porosités, étant réduite de 1,37 % pour l'échantillon E2 (sans 

vide) à 0,65 % pour l'échantillon E3 (avec vide). Cependant, même si le taux global de 

porosité est beaucoup plus faible dans l'échantillon E3, la présence de pores de taille très 

importante peut être préjudiciable à la résistance mécanique.  
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La fraction volumique des billes de verre vaut environ 0,33% et est quasi-similaire 

pour les trois échantillons. Le nombre de pores et de billes de verre par unité de volume 

est indiqué dans la Figure 3.11b. Pour l'échantillon E1, on trouve 263 pores par mm3 

contre 255 pores par mm3 pour l'échantillon E2. Ainsi, l'effet de l'épaisseur sur la 

formation des pores est difficilement observable. En revanche, on ne trouve que 6 pores 

par mm3 dans l'échantillon E3. Par ailleurs, la densité des billes de verre est d'environ 16 

billes par mm3, quel que soit l'échantillon considéré. 

  

a) Fraction volumique des pores/billes 

de verre 

b) Nombre de pores/billes de verre 

par mm3 

Figure 3.11 Fractions de volume et nombre de pores et de billes de verre dans les 

différents échantillons 

Dans la Figure 3.12, l'architecture de la phase « adhésive » a été représentée en 

éliminant les pores et les billes de verre. Le changement de la section effective est un 

indicateur semilocal qui pourrait fournir des informations pertinentes sur la compacité de 

l'adhésif. La Figure 3.13 montre les trois sections effectives relatives, selon les trois 

directions du cadre de référence représenté dans la Figure 3.12. Ces sections effectives 

relatives sont obtenues à l'aide des expressions suivantes : 

 𝑆𝑥 =
𝑆𝑒𝑥

𝑆𝑡𝑥
 (3.2) 

 𝑆𝑦 =
𝑆𝑒𝑦

𝑆𝑡𝑦
 (3.3) 

 𝑆𝑧 =
𝑆𝑒𝑧

𝑆𝑡𝑧
 (3.4) 
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où 𝑆𝑒𝑥, 𝑆𝑒𝑦 et 𝑆𝑒𝑧 représentent les sections effectives dans les directions 𝑥⃗, 𝑦⃗ et 𝑧 

respectivement. Pour déterminer 𝑆𝑒𝑥 par exemple, on réalise une coupe dans l'adhésif à 

une valeur donnée de 𝑥, avec un plan perpendiculaire à l'axe 𝑥 (une telle section est 

similaire à celle proposée dans la Figure 3.8d). 𝑆𝑒𝑥 est définie par l'intersection du plan 

avec le matériau polymère seul (phase adhésive). 𝑆𝑡𝑥, 𝑆𝑡𝑦 et 𝑆𝑡𝑧 représentent les 

dimensions totales de la section considérée dans les directions 𝑥⃗, 𝑦⃗ et 𝑧 respectivement. 

Pour déterminer 𝑆𝑡𝑥, une section est réalisée dans l'adhésif comme précédemment, mais 

toutes les phases sont considérées ici dans la détermination de l'intersection du plan avec 

l'échantillon. 

  

a) Volume effectif de la colle pour 

l'échantillon E1 

b) Volume effectif de colle pour 

l'échantillon E3 

Figure 3.12 Représentation 3D du volume effectif de colle pour les échantillons E1 et 

E3 

Dans la Figure 3.13a, l'évolution de la section effective relative 𝑆𝑥 est représentée 

pour les trois échantillons. Une distribution plutôt homogène dans la direction 𝑥⃗ est 

observée pour les trois échantillons. La valeur moyenne de chaque courbe reste cohérente 

avec le taux de porosité associé, déterminé précédemment. Dans les échantillons E1 et 

E2, les sections normales sans porosité (avec 𝑆𝑥=1) ne sont pas observées. La plage de 

variation de 𝑆𝑥 est plus grande pour l'échantillon E3. Ceci est dû au fait que, localement, 

il peut y avoir des porosités relativement importantes qui pourraient réduire la section 𝑆𝑥 

de près de 4% et, à l'inverse, qu'il existe également plusieurs sections sans aucune 

porosité.  

L'évolution de la section effective relative 𝑆𝑦 est illustrée dans la Figure 3.13b, 

qui s'avère très similaire à la précédente dans la direction 𝑥⃗. Cela signifie que les défauts 

de type porosités sont uniformément répartis dans les sections perpendiculaires au plan 

𝑥𝑦. Au contraire, dans la Figure 3.13c, des évolutions significativement différentes sont 

observées pour la section effective relative 𝑆𝑧. Si l'on considère d'abord les échantillons 

E1 et E2, on observe une évolution de 𝑆𝑧 plus facilement caractérisable (tendance isolée 

du bruit) sur les zones proches des surfaces supérieures/inférieures, ce qui indique une 
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localisation significative des pores loin de ces surfaces dans cette direction. L'explication 

pourrait être que, près des deux plaques d'aluminium utilisées pour la fabrication des 

échantillons, il y a suffisamment d'énergie de surface pour « attirer » le matériau 

polymère, et les pores seraient « poussés » vers le centre du joint. Une évolution similaire 

est observée pour l'échantillon E3 où les pores les plus importants sont positionnés au 

milieu du joint, conduisant à une évolution de 2% de la section effective pour une 

variation de la position à travers l'épaisseur d'environ 200 µm, située ici à mi-épaisseur. 

 

a) Section effective 𝑆𝑥 dans la direction 𝑥⃗ 

 

  

b) Section effective 𝑆𝑦 dans la 

direction 𝑦⃗ 

c) Section effective 𝑆𝑧 dans la 

direction 𝑧 

  

Figure 3.13 Évolution des sections effectives pour les trois échantillons 
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Un autre paramètre étudié à l'état initial du matériau adhésif est la distance 

minimale entre les pores. En d'autres termes, un paramètre est attribué à chaque pore 𝑖 

qui représente la distance minimale entre ce pore 𝑖 et le pore le plus proche. Ce paramètre 

est destiné à détecter si des groupes de pores se sont formés. D'un point de vue mécanique, 

de telles zones peuvent être considérées comme affaiblies, car elles seront caractérisées 

localement par des volumes de matière faible. En particulier, ces zones affaiblies peuvent 

fortement influencer l’amorçage et la propagation des fissures. 

La Figure 3.14a représente la distribution de ces distances minimales pour chaque 

pore. La distance minimale présente une distribution normale et varie entre 19 µm et 185 

µm pour les échantillons E1 et E2. La valeur moyenne correspondante est de 95 µm. La 

distribution de la distance minimale des pores pour l'échantillon E3 est plutôt uniforme, 

allant de 5 µm à 679 µm. La valeur moyenne correspondante est de 315 µm. Dans la 

Figure 3.14b, la distribution spatiale de la distance minimale a été tracée pour 

l'échantillon E1, en positionnant spatialement le barycentre de chaque pore. Une 

distribution relativement homogène peut être observée, sans avoir détecté de zones avec 

des distances minimales particulièrement faibles ou élevées. De même, ce paramètre est 

représenté pour les échantillons E2 et E3 dans les Figures 3.14c et 3.14d, respectivement. 

Il n'y a pas de différences significatives entre les échantillons E1 et E2. Au contraire, 

l'échantillon E3 présente des distances minimales beaucoup plus importantes entre les 

pores. Dans ce cas, la distribution spatiale est moins homogène, avec des zones 

composées de très peu de pores et des zones avec des densités de pores beaucoup plus 

élevées. 

 

a) Distribution des distances minimales associées à chaque pore 
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b) Distribution spatiale, en code couleur, pour chaque pore de l'échantillon E1 

(la barre de couleur représente la distance minimale en µm) 

 

c) Distribution spatiale, en code couleur, pour chaque pore de l'échantillon E2 

(la barre de couleur représente la distance minimale en µm) 

 

d) Distribution spatiale, en code couleur, pour chaque pore de l'échantillon E3 

(la barre de couleur représente la distance minimale en µm) 

Figure 3.14 Distances minimales entre les pores 
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En plus de l'analyse précédente, la forme des défauts de type pores a été 

minutieusement caractérisée en calculant leur sphéricité, qui représente le niveau de 

similitude entre la forme d'un objet et celle d'une sphère. La formule utilisée ici pour 

calculer la sphéricité a été initialement proposée par Wadell (1935) et s'écrit : 

𝜓 =
𝜋

1
3(6𝑉𝑝)

2
3

𝐴𝑝
  (3.5) 

où 𝑉𝑝 et 𝐴𝑝 représentent respectivement le volume et la surface des pores. Le taux de 

sphéricité est nécessairement compris entre 0 et 1. À titre d'exemple, ψ est égal à 1 pour 

une sphère, 0,806 pour un cube, 0,874 pour un cylindre et 0,671 pour un tétraèdre. 

Dans la Figure 3.15, la distribution de la sphéricité des pores par rapport à leur 

diamètre équivalent est représentée pour les trois échantillons différents. On constate que 

la plupart des pores ont une géométrie proche d'une sphère. Seuls quelques rares pores 

ont une valeur de sphéricité inférieure à 0,6. Ces pores peuvent résulter de la fusion de 

plusieurs pores et sont caractérisés par un petit diamètre équivalent, souvent inférieur à 

20 µm, ce qui donne lieu à des formes géométriques complexes après voxélisation. 

 

Figure 3.15 Sphéricité des pores 
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4.2 Effet de l’eau sur l’adhésif 

4.2.1 Visualisation des fronts de diffusion 

Dans le cadre de la diffusion de l'eau, plusieurs auteurs se sont intéressés à la 

détection du front d’eau, notamment dans des milieux hétérogènes tels que le béton, par 

exemple (Van Belleghem et al., 2016). Au cours de la diffusion, l'eau pénètre le matériau 

et peut modifier localement sa densité, ce qui permet de détecter la présence d'eau par la 

tomographie. 

La Figure 3.16 représente une tranche transversale de l'échantillon E3. Cette 

section est obtenue en coupant l'échantillon avec un plan parallèle au plan 𝑥𝑧 à mi-

distance entre les bords (voir Figure 3.7a). Afin de visualiser l'évolution du profil d’eau, 

cette section est représentée pour huit temps de vieillissement successifs entre l'état initial 

(0 jours) et un état final considéré 4 mois plus tard (120 jours). Malheureusement, un front 

d’eau à l'intérieur de la phase « adhésive », qui aurait pu être caractérisé par une variation 

de niveaux de gris dans la direction z, n'est pas directement observable. Plusieurs raisons 

sont susceptibles d'expliquer cela. Tout d’abord, il est à noter que la densité de l'eau 

déminéralisée dans les conditions utilisées est de 1020 kg/m3, étant très proche de celle 

de l’adhésif égale à 1087 kg/m3. Ainsi, comme nous avons pu le voir précédemment il est 

difficile de différencier l’eau de la phase « adhésive » par des mesures tomographiques. 

D’autre part, l'eau est censée remplir, selon les théories associées aux modèles de 

diffusion, les volume libres de l'échantillon par capillarité. Ces volume libres sont définis 

comme localisés entre les chaînes de molécules (Chen et al., 2001) et leurs tailles 

caractéristique sont inférieures au micromètre. Ils ne représentent donc pas les porosités 

évaluées par micro-tomographie. En effet ces volumes sont trop faibles pour être 

caractérisés par ce moyen, pour la résolution choisie. Par conséquent, ce scénario présenté 

par les théories de diffusion, ne pourra malheureusement pas être évalué.  

Cela étant dit, on peut remarquer sur la Figure 3.16 un premier phénomène dû à 

l’absorption d’eau : le changement du volume de l’échantillon. Plus précisément, on 

observe que la largeur de l'échantillon E3, notée l0 à l'état initial, change légèrement à 

partir du début d'immersion, devenant alors li. Ce changement est observé en particulier 

dans les premiers jours de vieillissement (jusqu'à 10-15 jours), après quoi le phénomène 

diminue considérablement en intensité. Cette variation de taille est certainement due à un 

gonflement hygroscopique. 
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Figure 3.16 Niveaux de gris de l'échantillon E3 en fonction du temps de 

vieillissement 

Le deuxième phénomène observé dans la Figure 3.16, lors de la diffusion d’eau, 

est la présence de gouttes d’eau dans les pores. Si les pores finissent par se remplir d'eau 

(alors que les billes de verre restent quasi-inchangées), l'eau occupant les pores présentant 

un niveau de gris presque identique à celui de la phase adhésive, du fait de la proximité 

des valeurs de densités respectives de l'eau déminéralisée et de l'adhésif. Donc, même si 

aucune variation du niveau de gris n'a été détectée dans la phase adhésif, l’idée est de se 

servir du remplissage de ces pores comme témoin d’une teneur en eau locale dans 

l'échantillon. Ce deuxième phénomène de remplissage des porosités observé dans la 

Figure 3.16 est plutôt très lent. Comme constaté dans la Figure 3.17, pour des 

observations effectuées sur une section de l'échantillon E2, les premières gouttes d'eau 

visibles dans les pores ne sont visibles par tomographie qu’après environ 10 jours 

d'immersion correspondant à une teneur en eau estimée par suivi gravimétrique d’environ 

4%.  

 

Figure 3.17 Remplissage des pores de l'échantillon E2 en fonction du temps de 

vieillissement 
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Afin d'analyser encore plus en détail le remplissage des pores, une section dans le 

plan 𝑥𝑦 a été réalisée à une distance de 54 µm de la surface de l'échantillon E2. La Figure 

3.18 montre l'évolution du remplissage à cette section entre l'état initial (Figure 3.18a) et 

après 28 jours (Figure 3.18b) d’immersion. Les pores semblent se rétrécir 

considérablement et changer la forme géométrique, en raison de l'eau qui occupe leurs 

volumes. 

  

a) Section initiale située à 54 µm de 

profondeur dans le sens de 

l'épaisseur (𝑧 direction) 

b) Section après 28 jours prise à une 

profondeur de 54 µm dans le sens de 

l'épaisseur (𝑧 direction) 

Figure 3.18 Tranches de l'échantillon E2 illustrant le remplissage des pores 

En conséquence, grâce à la tomographie, deux phénomènes apparaissent après 

vieillissement en eau qui pourraient être dus à l'absorption d'eau ont pu être observés : 

(i) 'évolution du volume du matériau adhésif ; et (ii) la pénétration de l'eau dans les pores. 

Les tendances de ces phénomènes dans le temps ont également été notées, en constatant 

que l'augmentation du volume s'opère plus rapidement dans la première partie du cycle 

de vieillissement, et qu'au contraire, la présence de l'eau dans les pores est lente. À partir 

de ces considérations, l'évolution quantitative des phases constitutives du matériau et leur 

forme seront analysées dans les sections suivantes, afin d'expliquer, par des évolutions 

dans la microstructure, les mécanismes qui définissent la cinétique d'absorption de l'eau. 

4.2.2 Évolution des rapports volumiques des composants de l'adhésif 

Bien que l'on ne puisse pas détecter l'évolution du front d’eau directement sur 

l’adhésif, il est cependant possible de déterminer l'évolution de chaque phase constituant 
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le matériau adhésif en termes de rapport de volume. Tout d'abord, on étudie l'évolution 

avec le temps de vieillissement du volume dont la densité (niveaux de gris) est proche de 

celle du matériau polymère ou de l'eau. Cette variation de volume est calculée comme 

suit : 

∆𝑉𝑎(%) =
𝑉𝑎𝑑ℎ(𝑡)

− 𝑉𝑎𝑑ℎ0

𝑉𝑎𝑑ℎ0

× 100 (3.6) 

où 𝑉𝑎𝑑ℎ(𝑡)
 représente le volume de la phase « adhésive » (défini comme volume de 

matière auquel est soustrait les volumes des pores et des billes) et d'eau absorbé pour un 

temps de vieillissement t. 𝑉𝑎𝑑ℎ0
 représente ce volume de phase « adhésive » et d'eau à 

l'état initial. À chaque instant t, ce volume 𝑉𝑎𝑑ℎ(𝑡)
 est alors calculé comme la différence 

entre le volume total de l'échantillon 𝑉𝑡𝑜𝑡𝑎𝑙(𝑡)
 et le volume des billes de verre 𝑉𝑏𝑖𝑙𝑙𝑒𝑠(𝑡)

, 

ainsi que le volume des pores 𝑉𝑝𝑜𝑟𝑒𝑠(𝑡)
: 

𝑉𝑎𝑑ℎ(𝑡)
= 𝑉𝑡𝑜𝑡𝑎𝑙(𝑡)

− 𝑉𝑏𝑖𝑙𝑙𝑒𝑠(𝑡)
− 𝑉𝑝𝑜𝑟𝑒𝑠(𝑡)

 (3.7) 

Les fractions volumétriques des pores et des billes de verre bien identifiables par 

tomographie sont déterminées à l'aide des expressions suivantes : 

∆𝑉𝑝(%) =
𝑉𝑝𝑜𝑟𝑒𝑠(𝑡)

− 𝑉𝑝𝑜𝑟𝑒𝑠0

𝑉𝑎𝑑ℎ0

× 100 (3.8) 

∆𝑉𝑏(%) =
𝑉𝑏𝑖𝑙𝑙𝑒𝑠(𝑡)

− 𝑉𝑏𝑖𝑙𝑙𝑒𝑠0

𝑉𝑎𝑑ℎ0

× 100 (3.9) 

où 𝑉𝑝𝑜𝑟𝑒𝑠(𝑡)
 et 𝑉𝑏𝑖𝑙𝑙𝑒𝑠(𝑡)

 représentent respectivement les volumes des pores et des billes à 

un temps de vieillissement t, et 𝑉𝑝𝑜𝑟𝑒𝑠0
 et 𝑉𝑏𝑖𝑙𝑙𝑒𝑠0

 représentent les mêmes volumes à l'état 

initial. 

La Figure 3.19a montre l'évolution relative du volume de la phase « adhésive » 

et d'eau ∆𝑉𝑎 pour chaque échantillon en fonction de la racine carrée du temps normalisé 

par l'épaisseur de l'échantillon. Les résultats semblent caractériser une cinétique non 

fickienne d'absorption assez classique pour les trois échantillons. Un premier régime est 

d'abord observé au cours duquel le volume d’adhésif augmente jusqu'à un pourcentage de 

près de 4%, dans les premières jours (t ⁓10 jours). La deuxième phase est ensuite 

caractérisée par une augmentation du volume ∆𝑉𝑎, très lente. Plus précisément, au cours 

des 110 jours suivants, l'évolution de volume est assez linéaire, mais l'augmentation 
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correspondante ne dépasse pas 0,8 %. Cette tendance est valable pour les trois 

échantillons étudiés.  

  

a) Évolution du volume d’adhésif et 

d'eau en fonction du temps de 

vieillissement 

b) Évolution de la fraction volumétrique 

des pores en fonction du temps de 

vieillissement 

  

 

c) Évolution de la fraction volumétrique des billes de verre en fonction du temps de 

vieillissement 

Figure 3.19 Évolution des différentes phases du matériau adhésif 
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Dans la Figure 3.19b, l'évolution de la fraction de porosité ∆𝑉𝑝 est représentée, 

toujours en fonction de la racine carrée du temps divisée par l'épaisseur de l'échantillon. 

Pour l'échantillon E1, on observe une lente diminution de ∆𝑉𝑝. Un comportement 

similaire est observé sur l’échantillon E2. En revanche l'échantillon E3 montre une 

première étape pendant laquelle ∆𝑉𝑝 est stable et diminue qu’après  3. 106 √𝑠

𝑚
.  Cette 

première étape pendant laquelle ∆𝑉𝑝 est stable semble être influencé par la distribution 

spatiale des pores. Si ce premier régime semble exister pour E3, c'est probablement en 

raison de la distance moyenne assez importante entre les surfaces d’échange considérées 

pour la diffusion 1D. En raison de la taille relativement importante des pores dans cet 

échantillon, on constate qu'ils sont davantage situés à mi-épaisseur qu'à proximité des 

surfaces libres. 

La Figure 3.19c présente l'évolution de la fraction volumique des billes de verre 

∆𝑉𝑏. Les trois échantillons présentent une fraction volumique de billes de verre quasi-

constante pendant toute la durée de la mesure, ce qui suggère que l'eau ne pénètre pas 

dans les billes, comme cela est naturellement attendu, en raison de l’hydrophobie du 

matériau de verre. Par ailleurs, ces résultats renforcent la robustesse de la méthode de 

traitement d'images et permettent de s'assurer que les volumes étudiés sont représentatifs 

des phases analysées. Une comparaison entre ces résultats obtenus par la µ-tomographie 

aux rayons X et les données gravimétriques est envisagée dans la section suivante pour 

renforcer la validation d’analyse des mécanismes d’absorption d’eau avec la stratégie 

proposée. 

4.2.3 Comparaison entre les résultats des essais gravimétriques et l’analyse par la µ-

tomographie aux rayons X  

Dans la Figure 3.20 sont représentées les comparaisons entre l'évolution du 

volume associé à la phase « adhésive » et eau ∆𝑉𝑎 obtenue par analyse tomographique, 

comparé à des suivis gravimétriques effectués dans les mêmes conditions. En effet, une 

très bonne corrélation est notée entre ces deux grandeurs pour les trois échantillons 

(Figures 3.20a, 3.20b et 3.20c). 

Une meilleure compréhension de la corrélation entre le changement de volume de 

l’adhésif et de l'eau ∆𝑉𝑎 et la variation de masse 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙 a été obtenue en traçant leur 

dépendance relative dans la Figure 3.21. On peut observer, au stade initial de l'absorption 

d'eau, que la masse des échantillons augmente sans qu'une variation de volume ne soit 

détectée. Ce phénomène peut s'expliquer par le fait que l'eau pénètre dans l'échantillon en 

remplissant d'abord certains volumes libres par capillarité. Une fois ces volumes libres 
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remplis, entre la masse des échantillons et le volume de la phase « adhésive » et eau est 

observée une dépendance linéaire pour une pente de 1. Ainsi, hormis ce léger effet 

« retard » le phénomène semble pouvoir s’expliquer directement par le changement de 

volume de cette phase caractérisée par tomographie, soit du fait d’un gonflement 

hydrique, soit l’occupation du volume initial des pores. Ces observations sont cohérentes 

avec des travaux précédemment réalisés comme par Adamson (1980). 

  

a) Échantillon E1 b) Échantillon E2 

 

c) Échantillon E3 

 

Figure 3.20 Comparaison entre les résultats des essais gravimétriques et l’évolution 

du volume d’adhésif et d'eau en fonction du temps de vieillissement 
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Cela dit, même si la corrélation directe entre les deux grandeurs est observée 

(l'eau, pénétrant l'adhésif entraîne directement l'évolution du volume de l'adhésif et de 

l'eau), les résultats présentés restent à l’échelle globale de l'échantillon. Le gradient de 

diffusion d'eau ne peut pas être détecté directement dans le matériau polymère à partir 

des niveaux de gris en raison des densités proches de l'adhésif et de l'eau. Toutefois, 

davantage d'informations peuvent être extraites dans le cas du phénomène de diffusion 

dans les porosités observées. En raison de leur distribution, plutôt homogène à travers 

l'épaisseur des échantillons E1 et E2, l'évolution de leur forme et de leur volume pourrait 

fournir des informations pertinentes sur la distribution locale de l'eau dans l'adhésif. Par 

conséquent, dans la section suivante, une attention particulière sera accordée à l'analyse 

de l'évolution de ces porosités au cours du vieillissement hydrique. 

 

Figure 3.21 Variation de la masse des échantillons en fonction de l’évolution du 

volume effectif de l'adhésif 

4.3 Effet de l’eau sur les porosités 

4.3.1 Analyse de la sphéricité des pores 

Distribution globale 

L'eau qui pénètre les pores se condensera sous forme de gouttelettes et modifiera 

considérablement la géométrie du volume d’air restant. Un paramètre pertinent pour 

caractériser la forme géométrique des pores au cours du vieillissement hydrique peut donc 

être la sphéricité. Nous nous intéresserons ici à l’échantillon E2 qui a été prélevé dans la 

plaque B d’environ 0,4 mm ayant suivi un conditionnement nominal c’est-à-dire sans la 
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mise sous vide. Dans la Figure 3.22, la distribution de la sphéricité des pores de 

l'échantillon E2 est représentée pour quatre temps de vieillissement en fonction de leur 

diamètre équivalent. Comme on l'a déjà observé dans la Figure 3.15, la plupart des pores 

ont initialement une forme assez sphérique, mais avec une grande variété de diamètres. 

Seuls quelques pores (dont le diamètre est d'environ 20 µm) ont un indice de sphéricité 

inférieur à 0,8. Ces pores se trouvent principalement près des surfaces libres de 

l'échantillon et ont peut être été influencés par des effets de bord ou lors de la découpe, 

ou bien, il s'agit de pores de petite dimension qui ont certainement fusionné pendant le 

cycle de cuisson. Néanmoins à l’état initial du matériau, leur nombre est réduit.  

La sphéricité des pores après 5 jours d'immersion est illustrée dans la Figure 

3.22b. Pour la plupart d'entre eux, il n'y a pas de changement significatif dans la forme 

géométrique, à l'exception de certains, caractérisés par un diamètre équivalent entre 20 

µm et 30 µm. À ces temps de vieillissement courts, les changements de sphéricité 

semblent affecter plutôt les pores de petits diamètres équivalents. Comme indiqué 

précédemment, ces pores de petits diamètres sont en proportions plus importantes situés 

près des surfaces d’échange considérés. Comme l'eau commence naturellement sa 

diffusion dans ces zones proches des surfaces, il semble logique, qu’elle entraine d’abord 

la sphéricité de ces pores. D’autre part, pour les pores les plus grands, la quantité d'eau 

mise en jeu dans ces premiers temps étant faible par rapport aux volumes de ceux-ci, 

l’apparition de premières gouttelettes n'entraîne pas de changements significatifs de leur 

forme.  

Après 28 jours de vieillissement à l'eau, on observe que la forme géométrique 

couvre une proportion plus importante de diamètres de pores. Le niveau de sphéricité le 

plus bas est obtenu pour les pores les plus petits, descendant jusqu'à 0,55. À ce moment 

du vieillissement, une diminution moyenne de la sphéricité de 1 à 0,92 est observée pour 

les pores entre 30 µm et 70 µm, avec un changement maximal pour les pores entre 45 µm 

et 50 µm. Cette diminution de la sphéricité peut être visualisée plus en détail dans la 

Figure 3.22c, où il est montré que les pores les plus grands sont également affectés par 

la pénétration d'eau.  

Après 120 jours de vieillissement, dans la Figure 3.22d, il est même possible de 

remarquer une séparation entre deux régions, une première où les pores ne sont pas encore 

affectés par l'eau (avec une sphéricité proche de 1), et une seconde où la sphéricité a chuté 

jusqu'à 0,9 au minimum, en raison de l'augmentation de la quantité d'eau au sein des 

pores. Les sphéricités très basses pouvant être observés sur les premiers temps en raison 

de l'apparition des premières gouttelettes n’apparaissent plus probablement pour des 

raisons d’homogénéisation de cette présence d’eau.  
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Afin de faire un bilan sur cette évolution de sphéricité après 120 jours de 

vieillissement, la comparaison entre l'état initial et l'état final est également représentée 

dans la Figure 3.23 en traçant la fréquence d’occurrence en fonction des sphéricités. 

 

  

a) Distribution de la sphéricité à 

l'état initial 

b) Distribution de la sphéricité après 

5 jours d'immersion 

  

c) Distribution de la sphéricité après 

28 jours d'immersion 

d) Distribution de la sphéricité après 

120 jours d'immersion 

Figure 3.22 Évolution de la distribution de la sphéricité des pores en fonction du 

temps de vieillissement pour l'échantillon E2 

Par cette démarche, il est dans l’idée de justifier plus finement le phénomène par 

lequel les variations de volume des pores est amené, pour pouvoir ensuite travailler à une 

échelle plus locale. En effet, deux phénomènes ont été notés précédemment, lors du 

vieillissement hydrique : (i) le gonflement hydrique ; et (ii) la présence d’eau dans les 

pores. Étant donné que la sphéricité des pores change au cours du vieillissement, les 

changements de volume observés ne peuvent pas être attribués à une compression ou à 
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une dilatation isotrope. Or, comme la sphéricité évolue, la variation de volume des pores 

peut donc être associée à la présence d’eau dans ceux-ci. La distribution de la sphéricité 

des pores en fonction de leur diamètre équivalent renforce la crédibilité de la méthode de 

quantification de la teneur en eau, par sa présence dans les pores. Néanmoins ce travail 

s’effectue à l’échelle globale de l’échantillon. Dans la section suivante, nous étudierons 

l'évolution du volume des pores à l'échelle locale, afin de chercher d’identifier un gradient 

de diffusion dans le matériau. 

 

Figure 3.23 Histogramme de distribution de la sphéricité des pores  

Distribution locale  

Dans le cadre de cette analyse locale des porosités, nous nous intéresserons dans 

un premier temps à une zone d'intérêt particulière d'épaisseur 𝑤𝑧 = 0.13 𝑚𝑚 représentée 

dans la Figure 3.24 (alors que l'épaisseur totale effective de l'échantillon est de 2𝛿 =

 0.459 𝑚𝑚). Cette zone est particulièrement intéressante dès les temps courts car située 

plus proche des surfaces d’échange. Nous regarderons de nouveau la sphéricité des pores 

pour toutes les porosités dont leur centroïde est situé dans la zone considérée de largeur 

𝑤𝑧. Dans ce cas, une seule des interfaces avec le milieu est considérée en supposant une 

symétrie du comportement à la diffusion.  

 

Figure 3.24 Schéma représentatif de la zone d'intérêt d'épaisseur 𝑤𝑧 dans 

l'échantillon E2 (pas à l'échelle) 
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Dans la Figure 3.25, la sphéricité des pores est cette fois-ci tracé en fonction de 

la direction z pour le même échantillon E2 (𝑧 = 0 correspond à la surface d’échange entre 

l’échantillon et le milieu humide). 

 
 

a) Distribution de la sphéricité à 

l’état initial 

b) Distribution de la sphéricité après 

5 jours d'immersion 

  

c) Distribution de la sphéricité après 

28 jours d'immersion 

d) Distribution de la sphéricité après 

120 jours d'immersion 

  

Figure 3.25 Évolution locale de la distribution de la sphéricité des pores en fonction 

du temps de vieillissement pour la zone d'intérêt de l'échantillon E2 

Tout d'abord, la distribution de la sphéricité à l'état initial est illustrée à la Figure 

3.25a. Après 5 jours de vieillissement, seules des petites différences sont perceptibles par 

rapport à l'état initial, qui restent confinées dans une zone restreinte (mises en évidence 
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par un rectangle rouge dans la Figure 3.25b) près de la surface extérieure (correspondant 

à 𝑧 < 0.03 𝑚𝑚). Après 28 jours d'immersion, l'évolution de la distribution de la 

sphéricité est plus visible (voir Figure 3.25c). La géométrie des pores est affectée par la 

présence d’eau (remplissage partiel), ce qui entraîne une diminution significative de la 

sphéricité des pores jusqu'à une distance d'environ 0,075 𝑚𝑚. Après une période de 

vieillissement plus longue (120 jours d'immersion), la diminution de la sphéricité des 

pores s'étend à l'ensemble de la zone considérée. La géométrie des pores change 

progressivement avec la distance depuis la surface d’échange. Les porosités situées près 

de cette surface sont très affectées, alors que celles situées plus près du cœur de 

l’échantillon ne sont pas, ou sont peu affectées. D’un point de vue qualitatif, nous 

commençons à identifier ce qui peut être un front de diffusion par le biais d’un gradient 

de propriétés morphologiques des pores. 

Il convient de rappeler que cette analyse de l'évolution de la distribution de la 

sphéricité des pores ne concerne que les porosités observables par tomographie dans le 

matériau, donc qui ne sont pas totalement remplies par l'eau à un instant donné. Il peut 

aussi être intéressant de regarder le nombre de porosité identifiées. La Figure 3.26 montre 

l'évolution du nombre de porosités entre l'état initial et une durée d'immersion de 120 

jours. On remarque qu'un nombre considérable de pores disparaît, principalement à 

proximité de la surface d’échange avec le milieu de l'échantillon. Ces pores disparus, qui 

ont été totalement remplis par l'eau, peuvent également être un témoin pour la 

détermination du front d’eau. 

 

Figure 3.26 Évolution locale de la distribution de la porosité dans le sens de 

l'épaisseur pour la zone d'intérêt de l'échantillon E2 
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Finalement, l'ensemble de ces résultats dans les zones proches de la surface 

d’échange corrobore le fait que l'évolution des porosités au cours du vieillissement à l'eau 

est principalement régie par la présence de l'eau dans leur volume. 

4.3.2 Les fronts de diffusion dans les pores 

Afin de caractériser le gradient de diffusion au sein de l’adhésif, nous allons 

maintenant regarder l’évolution du volume de ses pores. Une manière simple pour mieux 

comprendre l'évolution du remplissage des pores dans une direction préférentielle (le long 

de l'épaisseur des échantillons, par exemple), lorsque l'échantillon est immergé dans l'eau, 

consiste à étudier l'évolution des sections des pores, séparées des autres composants de 

l’adhésif, comme montré, à titre d’exemple, à la Figure 3.8f. Il est ainsi possible de 

calculer cette surface 𝑆𝑝𝑜𝑟𝑒𝑠 (en pixels²) occupée par les pores, en considérant une tranche 

dans un plan 𝑥𝑦 de l'échantillon (orthogonale à la direction de l'épaisseur). À titre 

d’exemple, on analyse l’échantillon E2. Un total de 103 coupes parallèle au plan 𝑥𝑦 

peuvent être utilisés, à partir de l'analyse tomographique. En traçant la valeur 𝑆𝑝𝑜𝑟𝑒𝑠 

obtenue pour chaque plan de coupe, en fonction de la distance de celui-ci depuis le centre 

de l’échantillon nous obtenons la Figure 3.27. L'évolution de 𝑆𝑝𝑜𝑟𝑒𝑠 dans la direction 𝑧, 

à l'état initial et après 120 jours d'immersion, est tracée (𝑧 est pris égal à zéro au milieu 

de l'épaisseur de l'échantillon). Une première analyse, fait à l’état initial, montre que les 

sections de pores ne sont pas uniformément réparties dans l'épaisseur. Pour un tel 

échantillon d'épaisseur totale 2𝛿 = 0,459 𝑚𝑚, un effet de peau peut être observé, pour 

des épaisseurs approximatives 𝑤𝑚 =  0,0135 𝑚𝑚. Dans cette peau, 𝑆𝑝𝑜𝑟𝑒𝑠 prend des 

valeurs faibles montrant un faible nombre ou volume de porosités.  

Si nous comparons maintenant les profils obtenus à l’état initial et après 120 jours, 

la variation de la section après vieillissement est plus importante au voisinage des surfaces 

d’échange par rapport au reste de l'échantillon (suffisamment éloigné des surfaces 

externes). En effet, au centre de l’échantillon, donc pour des valeurs proches de z = 0, 

𝑆𝑝𝑜𝑟𝑒𝑠 semble peu évoluer avec le vieillissement.  

Par la suite nous allons définir la quantité 𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙 𝑝/𝑝, en utilisant l'expression 

suivante : 

𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙 𝑝/𝑝 =
𝑆𝑝𝑜𝑟𝑒𝑠(0)

− 𝑆𝑝𝑜𝑟𝑒𝑠(𝑡)

𝑆𝑝𝑜𝑟𝑒𝑠(0)

× 100 (3.10) 
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Il faut noter que cet indicateur du remplissage des pores 𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙 𝑝/𝑝 est calculé pour 

chaque tranche d’adhésif d’une épaisseur de 0,0045 𝑚𝑚 (taille de voxel) et ne fournit 

pas une valeur de remplissage pour chaque pore individuellement.  

 

Figure 3.27 Évolution locale de la section des pores dans le sens de l'épaisseur de 

l'échantillon E2, à l'état initial et après 120 jours de vieillissement 

Dans la Figure 3.28a, 𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙 𝑝/𝑝 est représenté après trois durées d'immersion 

différentes. Après 5 jours, une faible quantité d’eau absorbée est déjà observée pour les 

premiers pores situés très proche des bords (jusqu’à ⁓0,014 𝑚𝑚). Après 28 jours 

d'immersion, les premiers pores les plus proches (jusqu’à ⁓0,018 𝑚𝑚) des surfaces 

d’échange sont remplies d'eau à 80 % en moyenne. Pour cette durée de vieillissement, on 

remarque également que les premiers pores dans lesquels l'eau est détectée se trouvent 

alors à environ 0,075 𝑚𝑚 des surfaces extérieures. Pour la dernière période considérée, 

c’est-à-dire après 120 jours d'immersion, le pourcentage de remplissage est proche de 100 

% pour les pores les plus proches des surfaces d’échange (jusqu’à ⁓0,022 𝑚𝑚), et la 

présence d’eau dans les pores semble être détectée pour des épaisseurs d'environ 

0,13 𝑚𝑚. 

Un autre indicateur sur le remplissage des pores par l'eau peut être obtenue en 

calculant le pourcentage moyen d'eau dans les pores 𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙 𝑝/𝑎, par rapport à la surface 

initiale totale de la phase adhésive 𝑆𝑡𝑧(0)
. Cette valeur a été déterminée à l'aide de 

l'expression suivante, pour chaque section successive dans la direction 𝑧 : 
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𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙 𝑝/𝑎(%) =
𝑆𝑝𝑜𝑟𝑒𝑠(0)

− 𝑆𝑝𝑜𝑟𝑒𝑠(𝑡)

𝑆𝑡𝑧(0)

× 100 (3.11) 

La Figure 3.28b montre cet indicateur. On observe que les deux zones où les 

sections de pores sont presque remplies, après 120 jours atteignent une valeur égale à 

1,4% au maximum du côté gauche et à 1,76% du côté droit, respectivement. Cette légère 

dissymétrie peut être mise en relation avec la concentration des pores qui est légèrement 

plus élevée du côté droit. 

  

a) Pourcentage d'eau dans les pores 

par rapport à la surface de section 

des pores 

b) Pourcentage d'eau dans les pores 

par rapport à la surface totale de 

la section de l'adhésif 

  

Figure 3.28 Évolution de la proportion d'eau dans les pores le long de l'épaisseur de 

l'échantillon E2 

Tous ces résultats montrent que l’analyse tomographique permet de décrire une 

partie de la diffusion d'eau à l'intérieur d'un matériau adhésif, par ses pores. Ces 

informations peuvent se révéler pertinentes pour déterminer le gradient de diffusion, dans 

le cas d’une absorption non saturée et donc, par exemple, dans le cas des matériaux avec 

un comportement de diffusion non-fickien, pour lesquels le deuxième mécanisme n’aurait 

pas atteint sa saturation. Ainsi, ces évolutions de gradient observées au cours du 

vieillissement pourraient fournir des informations sur la cinétique de l'absorption d'eau, 

permettant de tendre judicieusement vers un choix de modèle de diffusion non-fickien 

approprié. Cette étude est donc approfondie dans la section suivante. 
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5. Choix d’un modèle de diffusion de l’eau dans l’adhésif 

5.1 Modélisation de l'évolution de l'absorption d'eau 

Il a été montré précédemment que l'absorption d'eau dans l'adhésif peut être 

séparée en deux régimes. Le premier correspond à une absorption rapide de l'eau pendant 

une période courte (10-15 jours), après quoi, la cinétique d’absorption d'eau diminue de 

manière significative et suit alors un deuxième régime. 

On rappelle que l’un des objectifs est d'analyser la pertinence relative de deux 

modèles de diffusion : Dual-Fick et Langmuir. Nous disposons maintenant d’un outil 

phénoménologique pour ce choix en s’appuyant sur les mesures par tomographie. 

La teneur en eau globale 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙(𝑡) analytique, pour les deux modèles, est 

représentée par les équations (1.9) et (1.15), et comparées aux résultats gravimétriques 

expérimentaux obtenus pour l’immersion des échantillons à la température de 22°C +/- 

0,3°C. Les paramètres des modèles, identifiés pour la colle étudiée, sont établis de 

manière à minimiser l'écart quadratique entre les résultats analytiques et expérimentaux. 

L'ensemble des paramètres liés aux modèles de Dual-Fick et de Langmuir sont reportés 

dans les Tableaux 3.1 et 3.2, respectivement. 

Tableau 3.1 Paramètres du modèle Dual-Fick (vieillissement à 22°C) 

Paramètres Valeur 

𝐷1 1.27 ∙ 10−13 [𝑚2 ∙ 𝑠−1]  

𝐷2 2.22 ∙ 10−16 [𝑚2 ∙ 𝑠−1]  

𝐶∞1 3.75 [%] 

𝐶∞2 4.25 [%] 

 

Tableau 3.2 Paramètres du modèle Langmuir (vieillissement à 22°C) 

Paramètres Valeur 

𝐷𝛾 1.13 ∙ 10−13 [𝑚2 ∙ 𝑠−1] 

𝛾 1.43 ∙ 10−8 [𝑠−1] 

𝛽 1.46 ∙ 10−8 [𝑠−1]  

𝐶∞  8 [%] 

Les réponses analytiques 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙(𝑡) des deux modèles sont comparées aux 

résultats expérimentaux dans la Figure 3.29. Comme cela a également été conclu dans la 

section 4.3 du Chapitre 2, les mesures gravimétriques ne sont pas suffisantes pour 
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différencier les deux modèles non-fickiens, les deux pouvant décrire une tendance 

macroscopique similaire de l'absorption d'eau.  

 

Figure 3.29 Les résultats de calibration de deux modèles, par rapport aux données 

expérimentales  

Toutefois, en séparant les contributions relatives des deux modèles d'absorption, 

les résultats diffèrent légèrement entre les deux modèles (Figure 3.30), surtout dans le 

cas du deuxième régime. Cette absence de différences significatives dans les réponses 

globales fournies par les deux modèles motive l’analyse plus approfondie des réponses 

locales produites spécifiquement par le deuxième régime de ces deux modèles. 

Pour rappel, on suppose que la diffusion se fait dans un cadre 1D (les largeur 𝑤 et 

hauteur ℎ sont de dimensions beaucoup plus importantes que l'épaisseur de l'échantillon 

2𝛿). La Figure 3.31 représente la géométrie de l’échantillon. Par conséquent, les 

processus de diffusion sont supposés être selon l'axe 𝑧, et les deux modèles peuvent être 

utilisés pour déterminer la teneur en eau locale 𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙(𝑧, 𝑡) dans l'épaisseur, à chaque 

durée de vieillissement. 𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙(𝑧, 𝑡) est déterminé à partir de l'équation (1.8) 

conformément au modèle Dual-Fick, et des équations (1.12) et (1.14) conformément au 

modèle de Langmuir. 

La Figure 3.32 montre la comparaison des 𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙(𝑧, 𝑡) calculées sur toute 

l'épaisseur réel d’un échantillon de colle (avec 2𝛿 = 0,459 𝑚𝑚) à quatre moments 

différents. Les résultats indiquent que, pour des temps courts (jusqu'à moins de 10 jours), 
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les deux modèles présentent une distribution presque identique de 𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙 dans la direction 

z. Cependant, pour des périodes plus longues, les réponses des deux modèles tendent à 

être différentes. Plus précisément, si on considère la distribution de 𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙 dans l'épaisseur 

de l'adhésif à 120 jours, le modèle Dual-Fick montre une évolution graduelle de 

l'absorption d'eau, diminuant les surfaces d’échange de l'échantillon vers le centre, tandis 

que le modèle de Langmuir décrit un niveau plutôt constant de la teneur en eau dans toute 

l'épaisseur de l'échantillon, à l'exception des premiers micromètres aux extrémités. Les 

mêmes profils de diffusion ont été observés sur des périodes plus longues, jusqu'à 330 

jours.  

  

a) Modèle Dual-Fick b) Modèle de Langmuir 

Figure 3.30 Contribution de chaque processus de diffusion pour les deux modèles non-

fickiens 

Ces tendances ont déjà été mises en évidence dans des études similaires 

antérieures sur les phénomènes de diffusion non-fickiens dans les polymères, où le 

calibrage du modèle était également basé sur des mesures gravimétriques (Grangeat, 

2019; Leplat, 2021). Comme indiqué précédemment, ces profils pourraient dépendre 

légèrement des paramètres du matériau retenus pour les modèles de diffusion. 

Néanmoins, des tendances similaires sont toujours observées, quels que soient les 

paramètres du matériau donnant lieu à une bonne description de l'évolution globale de la 

teneur en eau. 
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Figure 3.31 Représentation de la diffusion unidirectionnelle dans les échantillons  

(w = h = 30 mm; 2𝛿 = 0,459 𝑚𝑚) 

Conformément à l'analyse macroscopique (voir Figure 3.30), la teneur en eau 

locale 𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙(𝑧, 𝑡) peut également être séparée en deux parties correspondant aux deux 

régimes d'absorption, représentés par chaque modèle : 𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙(𝑧, 𝑡)=𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙1(𝑧, 𝑡) +

𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙2(𝑧, 𝑡), pour le modèle Dual-Fick et 𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙(𝑧, 𝑡) = 𝑛𝑙𝑖𝑏𝑟𝑒(𝑧, 𝑡) + 𝑁𝑙𝑖é𝑒(𝑧, 𝑡), pour le 

modèle de Langmuir. Les contributions de ces deux mécanismes à la teneur en eau locale 

pour les deux modèles sont représentées dans la Figure 3.33, à un temps de vieillissement 

de 120 jours. À ce moment, d'une part, les contributions 𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙1(𝑧, 𝑡) et 𝑛𝑙𝑖𝑏𝑟𝑒(𝑧, 𝑡) du 

premier régime d'absorption sont constantes sur toute l'épaisseur de l'échantillon, puisque 

ce premier mécanisme de diffusion est saturé à environ 4% de la teneur en eau de l'adhésif 

(pour les deux modèles). D'autre part, la comparaison de 𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙2(𝑧, 𝑡) avec 𝑁𝑙𝑖é𝑒(𝑧, 𝑡), 

correspondant tous deux au second régime de diffusion, révèle des différences 

significatives qui expliquent les écarts généraux observés dans la Figure 3.32 entre les 

modèles Dual-Fick et Langmuir. Cela prouve clairement que les écarts de profils de 

diffusion entre ces deux modèles non-fickiens, sur de longues périodes de temps, sont 

principalement dus au deuxième régime de diffusion. 

Le modèle décrivant le profil de diffusion associé au deuxième mécanisme 

d'absorption permet donc de différencier les deux modèles de diffusion. Comme nous 

disposons, grâce à la tomographie d’un indicateur de présence d’eau dans les pores, il 

serait intéressant de s’en servir. Ces indicateurs définiront donc une référence 

phénoménologique pour discriminer l’un des deux modèles non-fickiens considérés. Les 

résultats de ces comparaisons sont présentés dans la section suivante. 
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Figure 3.32 Modélisation analytique de l'absorption locale d'eau dans un échantillon 

 

 

Figure 3.33 Contribution de chaque régime de diffusion à l'absorption locale d'eau pour 

les deux modèles non-Fickiens (à 120 jours) 

5.2 Confrontation de modèles avec les fronts de diffusion 

Afin de confronter les résultats expérimentaux avec les modèles non-fickiens, 

𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙2(𝑧, 𝑡) et 𝑁𝑙𝑖é𝑒(𝑧, 𝑡) doivent être calculés pour l’échantillon E2 d'épaisseur 2𝛿 =

0,459 𝑚𝑚 en utilisant les paramètres du matériau calibrés avec les échantillons suivi par 

gravimétrie (Tableaux 3.1 et 3.2). Les résultats de ces calculs sont présentés dans la 

Figure 3.34. 
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Plus précisément, on compare les profils de 𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙2(𝑧, 𝑡) et 𝑁𝑙𝑖é𝑒(𝑧, 𝑡) à 

l’indicateur 𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙 𝑝/𝑝(𝑧, 𝑡) caractérisés précédemment dans les sections 5.1 et 

respectivement 4.3.2 de ce chapitre, afin d'évaluer la pertinence des deux mécanismes 

correspondants, décrits par les deux modèles de diffusion investigués. L’évolution de 

𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙 𝑝/𝑝(𝑧, 𝑡) est déterminé à partir des images tomographiques, et par conséquence, 

cette évolution pourrait être légèrement influencé par la résolution de discrétisation 

spatiale de l’adhésif, mais également, dans une plus petite mesure par la stratégie de post-

traitement. Pour effectuer cette comparaison, nous utilisons des valeurs normalisées pour 

les comparaisons : 

𝐶𝑁𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙2(𝑧, 𝑡)  =
𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙2(𝑧, 𝑡)

𝑚𝑎𝑥(𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙2(𝑧, 𝑡))
× 100 (3.12) 

𝑁𝑁𝑙𝑖é𝑒(𝑧, 𝑡) =
𝑁𝑙𝑖é𝑒(𝑧, 𝑡)

𝑚𝑎𝑥(𝑁𝑙𝑖é𝑒(𝑧, 𝑡))
× 100 (3.13) 

La Figure 3.34 montre les comparaisons entre 𝐶𝑁𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙2(𝑧, 𝑡), 𝑁𝑁𝑙𝑖é𝑒(𝑧, 𝑡) et les 

données expérimentales 𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙 𝑝/𝑝 pour les trois durées d'immersion : 5 jours (Figure 

3.34a), 28 jours (Figure 3.34b) et 120 jours (Figure 3.34c). Dans la Figure 3.34a, un 

bon accord est obtenu entre les résultats normalisés de la modélisation et des résultats 

expérimentaux. Néanmoins, pour une période relativement courte de 5 jours, pendant 

laquelle le premier régime d'absorption est prédominant, les modèles Dual-Fick et 

Langmuir affichent des résultats trop proches l'un de l'autre pour pouvoir les distinguer. 

Par ailleurs, une légère divergence entre les modèles et les données expérimentales est 

fortement localisée près des surfaces libres de l'échantillon et peut s'expliquer par la 

présence des tranches d'adhésif d'épaisseur 𝑤𝑚, où peu de pores ont été détectés. 

Effectivement, l'eau ne pénètre donc pas directement dans le milieu poreux comme le 

suggèrent les modèles, mais traverse d'abord ces tranches d'épaisseur 𝑤𝑚, et retarde ainsi 

l'effet de l'absorption de l'eau dans le milieu poreux. Avec le temps, cet « effet de bord » 

est de moins en moins visible. Comme nous l'avons montré précédemment, après 28 jours 

d'immersion, la teneur en eau dans les pores situées à proximité des surfaces libres atteint 

près de 80% de la saturation, et à plus long terme, par exemple après 120 jours 

d'immersion, le milieu poreux est saturé à presque 100% dans cette zone. 

Les Figures 3.34b et 3.34c correspondent à des temps d'immersion pour lesquels 

le second mécanisme de diffusion devient prépondérant sur la cinétique. Ces figures 

permettent donc d'analyser la pertinence des deux modèles de diffusion étudiés. À ces 

durées de vieillissement, la divergence entre les réponses des deux modèles est évidente. 

Une évolution graduelle et régulière de 𝐶𝑙𝑜𝑐𝑎𝑙 𝑝/𝑝 est observée, similaire à la distribution 

locale de la teneur en eau résultant du modèle Dual-Fick. Au contraire, une distribution 
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constante est obtenue dans le cas du modèle de Langmuir (sauf sur les bords). Enfin, la 

très bonne corrélation entre les réponses du modèle de Dual-Fick et les profils 

expérimentaux à 28 et 120 jours d'immersion aide de manière significative au choix de 

ce modèle comme étant le plus approprié à prédire les phénomènes de diffusion de l'eau 

dans l'adhésif époxy étudié. 

  

a) 5 jours b) 28 jours 

 

c) 120 jours 

Figures 3.34 Confrontation des résultats normalisés expérimentaux et analytiques, à 

l'échelle locale, pour le second régime d'absorption 
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6. Conclusions 

Ce chapitre a été consacré à l’étude des mécanismes d'absorption d'eau dans 

l’adhésif structural époxy bi-composant considéré, en utilisant la µ-tomographie aux 

rayons X. 

Tout d'abord, les effets de l'absorption d'eau sur les composants de l'adhésif ont 

été mis en évidence de manière qualitative par une étude préliminaire au moyen d'une 

analyse microscopique. Ensuite, une analyse approfondie de ces mécanismes a été 

possible d'un point de vue quantitatif, grâce à la tomographie. 

À l'état initial, il a été démontré que le joint d’adhésif est hétérogène et présente 

également une population de défauts de type pores. Ces pores sont générés principalement 

lors du processus de mélange entre les deux composants de l'adhésif : la résine et le 

durcisseur. Des billes de verre sont également présentes dans la résine, afin de garantir 

une distance minimale entre les substrats lors du processus de collage ultérieur. Elles sont 

probablement à l'origine de la plupart des porosités générées lors de la phase de mélange. 

Le vide a été utilisé pour minimiser cette population de pores. Une légère amélioration a 

été observée, mais il s'est avéré impossible d'éliminer complètement ces pores. Cela dit, 

les observations faites après l'application du vide sur le matériau adhésif montrent que 

des pores plus grands sont apparus, mais avec une fréquence d'apparition plus faible, ce 

qui réduit globalement le taux de porosité sur le volume total de l’échantillon. Le cycle 

de polymérisation peut contribuer davantage à la création de pores, mais il reste 

relativement sans conséquences majeures, en raison de la faible température de 

polymérisation utilisée. L'épaisseur de l'échantillon d'adhésif a une grande influence sur 

la formation des pores. Le nombre de porosités augmente fortement avec l'épaisseur de 

l'échantillon d'adhésif, ce qui affaiblit sa section effective. En ce qui concerne l'état initial, 

il a finalement été démontré qu'aucun pore n'apparaît près des surfaces libres (jusqu’à 

environ 0,013 mm). 

Pour ce qui est de l'absorption d'eau, des tentatives ont été réalisées pour mesurer 

le front d’eau et donc la vitesse de remplissage dans l'ensemble du matériau adhésif. 

Malheureusement, l'eau n'a pas pu être identifiée séparément du matériau adhésif, en 

raison de la proximité entre les densités du polymère et de l'eau. Il a donc été démontré 

que le front d’eau dans le matériau adhésif ne pouvait pas être détecté par observation 

directe. Les mesures de poids et de volume ont toutefois permis de statuer sur le 

déroulement des événements. L'évolution des composants de l'adhésif avec l'absorption 

d'eau était visible : le volume de la phase « adhésive » (adhésif effectif sans pores et billes 

de verre) s'est avéré augmenter, le volume des billes de verre est resté constant et le 

volume des pores a diminué. Dans la pratique, un premier régime de diffusion est associé 
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à l'absorption d'eau dans la matrice adhésive, et un second associé, en partie, à l'absorption 

d'eau dans les pores. Les billes de verre n'absorbent pas d'eau, en raison de leur nature 

hydrophobe. Enfin, le front d’eau et, plus généralement, les profils d'eau ont été mesurés 

à partir des données tomographiques, en considérant uniquement la contribution du 

second mécanisme d'absorption lié au remplissage des porosités. Cette analyse détaillée 

de l'évolution du front de remplissage des pores a été principalement réalisée afin de 

choisir judicieusement un modèle de diffusion de l'eau. 

En ce qui concerne la modélisation de la cinétique d'absorption, les deux 

mécanismes d'absorption ont été identifiés à la fois sur la base de mesures gravimétriques 

et sur celle d’observations tomographiques. Par conséquent, en raison du comportement 

non-fickien du matériau, deux modèles de diffusion appropriés ont été proposés, à savoir 

le modèle Dual-Fick et le modèle de Langmuir. Même si, à l'échelle globale, ces deux 

modèles fournissent des résultats similaires, il a été démontré qu'à l'échelle locale, ils 

peuvent donner lieu à des différences notables liées au second mécanisme de diffusion 

(lent), en particulier après de longues périodes de vieillissement. 

Finalement, les résultats expérimentaux correspondant aux fronts d’eau dans les 

porosités se sont révélés en bonne adéquation avec les solutions analytiques obtenues 

avec le modèle Dual-Fick. Ces résultats ont démontré que l’évolution de l'absorption 

d'eau est plutôt graduelle le long de l'épaisseur du milieu polymère poreux, contrairement 

au modèle de Langmuir qui affiche une distribution presque constante de la teneur en eau 

sur toute l'épaisseur de l'échantillon. Ce dernier résultat valide le choix final du modèle 

Dual-Fick pour cet adhésif époxy bi-composant. 

Le choix judicieux d'un modèle de diffusion est un point clé pour l'analyse 

mécanique ultérieure des assemblages collés sous vieillissement hydrique, puisque les 

propriétés mécaniques du matériau adhésif sont supposées être étroitement liées à la 

teneur en eau locale. Dans la Partie II de ce manuscrit, le modèle de diffusion retenu sera 

donc utilisé pour prédire les propriétés locales du matériau (pas nécessairement 

homogènes en raison d'une distribution hétérogène de la teneur en eau) d'un joint adhésif 

dans un assemblage, à des fins de dimensionnement et de conception. 



 

CHAPITRE 4 

État de l’art sur le comportement mécanique 

des assemblages collés 
 

Dans ce chapitre, après avoir rappelé succinctement les différents mécanismes 

d’adhésion mis en jeu dans les assemblages collés, un état de l’art général est effectué 

sur les essais de caractérisation et les modèles de comportement utilisés dans la 

littérature pour ce type de matériaux. Le chapitre s’achève par une courte revue 

bibliographique sur les modélisations des joints à simple recouvrement, qui constituent 

l’application finale des travaux de cette thèse. 
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1. Introduction 

Ce chapitre présente un état de l’art général sur la caractérisation et la modélisation 

du comportement mécanique des assemblages collés. La compréhension du 

comportement mécanique d’un adhésif au sein d’une structure collée nécessite tout 

d’abord de porter une attention particulière aux phénomènes d’adhésion mis en jeu. Ces 

mécanismes d’adhésion, qui peuvent s’expliquer par différentes théories à diverses 

échelles d’observation, déterminent pleinement la résistance mécanique de l’assemblage 

collé. 

Le comportement mécanique d’un adhésif peut être caractérisé par le biais de 

divers essais expérimentaux. Certains essais peuvent être utilisés pour caractériser le 

matériau adhésif en tant que tel alors que d’autres permettent de caractériser un joint de 

colle au sein d’un assemblage (da Silva et al., 2018). Pour une caractérisation simple et 

précise du comportement mécanique d’un joint collé jusqu’à rupture, Cognard et al. 

(2005) ont proposé le dispositif Arcan modifié. Ce montage permet d’appliquer toute une 

gamme de chargements simples ou combinés, et s’appuie sur des substrats avec des 

géométries spécifiques qui visent à réduire les concentrations de contraintes auprès des 

bords libres du joint de colle. Cependant, dans le contexte d’applications marines, du fait 

de l’environnement humide, la caractérisation mécanique d’un tel assemblage collé 

devient extrêmement coûteuse en raison de : (i) le temps nécessaire pour atteindre une 

teneur en eau, homogène au sein du joint, (ii) la nécessité de répéter la procédure au fil 

du temps, pour tenir compte de la prise en eau, et (iii) l’analyse du vieillissement hydrique 

des échantillons peut prendre des temps rédhibitoires. 

L’utilisation d’assemblages de type joints à simple ou double recouvrement 

constitue une alternative moins coûteuse (Papanicolaou et al., 2016), mais la géométrie 

des substrats dans ce type de configuration donne lieu à des singularités de contraintes 

près des bords du joint de colle (Cognard et al., 2008). Si cette solution s’avère tout de 

même plus simple, la méthode de caractérisation mécanique la plus rapide pour des 

matériaux soumis à un environnement humide reste basée sur l’utilisation d’éprouvettes 

massiques de colle. Dans ces conditions, l’influence des substrats disparaît, et les 

méthodes de vieillissement accéléré en laboratoire permettent une analyse de la diffusion 

d’eau au sein de l’adhésif dans des délais raisonnables. 

La prédiction du comportement mécanique des adhésifs utilisés dans les joints 

collés, est une étape très importante pour pouvoir décrire la dégradation de ce type de 

structure, en particulier en milieu marin ou dans tout autre environnement agressif. Ainsi, 

de nombreux modèles ont été proposés dans la littérature pour prédire le comportement 
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mécanique des adhésifs époxy. Bien que ces adhésifs soient essentiellement des 

matériaux polymères avec un comportement visqueux, le transfert de charge entre les 

composants d’un assemblage collé est fondamentalement lié à leurs propriétés élastiques 

instantanées (da Silva, 2005). De manière plus générale, il a été montré qu’un modèle 

élastoplastique (Jousset et Rachik, 2014; Mahnken et Schlimmer, 2005) pouvait être 

parfaitement adapté pour prédire le comportement de ce type d’adhésif. Cependant, afin 

de prendre en compte l’influence de la vitesse de déformation sur le comportement 

mécanique, d’autres auteurs ont proposé des modèles dépendant du temps, soit 

viscoélastiques (Badulescu et al., 2015; Chiu et Jones, 1995; Crocombe, 1995; Majda et 

Skrodzewicz, 2009) soit viscoplastiques (Pandey et Narasimhan, 2001; Zgoul et 

Crocombe, 2004). On peut citer enfin, entre autres choses, le développement récent au 

laboratoire d’un modèle complexe de type élasto-visco-plastique, qui intègre l’ensemble 

des comportements évoqués précédemment (Ilioni, 2017; Ilioni et al., 2018). 

2. Mécanismes d’adhésion 

Un adhésif est principalement caractérisé par sa capacité d’adhésion. Les 

mécanismes d’adhésion expliquent la formation et la défaillance des interfaces en 

fonction des propriétés des matériaux utilisés (colles et substrats, voir Figure 1.1). 

L’analyse complète de ces mécanismes d’adhésion inclut l’ensemble des aspects suivants 

(Marshall et al., 2010) : 

• Formation de l’adhésion ou de la cohésion ; 

• Caractérisation de l’interface adhésive ou cohésive ; 

• Destruction des interfaces (essai de résistance à l’adhérence) ; 

• Analyse des défaillances des interfaces. 

En effet, le procédé de collage met en jeu en réalité deux phénomènes bien 

distincts : l’adhésion et la cohésion. La différence entre ces deux notions apparaît à 

l’échelle moléculaire. Plus précisément, l’adhésion implique des interactions 

moléculaires à l’interface entre les matériaux de l’adhésif et des substrats, tandis que la 

cohésion implique des attractions intermoléculaires entre des molécules/atomes 

similaires (en l’occurrence, ceux de la colle). 

Pour mieux comprendre le phénomène d’adhésion, Coulaud (2007) le décrit 

comme étant caractérisé par la force ou l’énergie nécessaire pour séparer deux matériaux 

réunis par une surface commune, à savoir l’interface. Celle-ci est le résultat de l’ensemble 

des phénomènes physico-chimiques qui se produisent lors de la mise en contact des deux 

matériaux. 
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Il existe différents mécanismes d’adhésion : l’adhésion mécanique, l’adhésion 

physico-chimique (adsorption, électrostatique, diffusion) ou encore l’adhésion chimique 

(Kinloch, 1987). Ces types de mécanismes peuvent être classés en fonction de leur échelle 

d’action, comme indiqué dans le Tableau 4.1. 

Tableau 4.1 Catégories d’adhésion (Landrock et Ebnesajjad, 2008) 

Phénomène impliqué Échelle d’action 

Verrouillage mécanique Microscopique 

Mouillabilité Moléculaire 

Électrostatique Macroscopique 

Diffusion Moléculaire 

Liaison chimique Atomique 

Couche limite faible Moléculaire 

Concernant la cohésion au sein d’un joint de colle, elle peut être définie comme 

la résultante de l’ensemble des forces développées entre les particules à l’intérieur du 

matériau adhésif qui permettent d’assurer son intégrité. Davantage de détails sur ces 

mécanismes d’adhésion en fonction de leur échelle d’action peuvent être trouvés dans la 

littérature (Ebnesajjad, 2012; da Silva et al., 2018). 

Lorsque deux pièces mécaniques sont collées, les mécanismes d’adhésion 

déterminent la résistance mécanique de l’assemblage. De ce fait, dans le cadre du collage 

structural, une bonne résistance mécanique de l’assemblage est recherchée, nécessitant 

de vérifier la bonne tenue de l’adhésif et plus généralement du joint collé, afin de s’assurer 

du bon dimensionnement de la structure assemblée. À ce titre, il existe plusieurs types 

d’essais pour caractériser le comportement mécanique d’une colle ou d’un assemblage 

collé, qui vont dépendre des spécificités géométriques et matérielles du joint collé 

considéré. Dans cette étude, on ne s’intéressera qu’aux essais quasi-statiques, visant à 

caractériser la réponse d’un assemblage collé (ou plus spécifiquement d’un adhésif) en 

termes de comportement mécanique et de résistance ultime. Les principales solutions 

dédiées à ce type de caractérisation expérimentale sont décrites par la suite. 

3. Caractérisation mécanique d’un adhésif massique 

En premier lieu, la caractérisation mécanique d’un adhésif s’effectue 

classiquement sur des éprouvettes massiques. De tels essais sont faciles à mettre en œuvre 

et fournissent des résultats génériques concernant le matériau de jonction, sans aucune 

influence des autres constituants de l’assemblage considéré (substrats) et sans effet 

d’interface. Ces résultats sont donc plus simples à interpréter mais ne fournissent pas 
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forcément une bonne représentation du comportement au sein de l’assemblage, ce qui 

justifie l’utilisation d’essais supplémentaires sur les assemblages en tant que tels (da Silva 

et al., 2012). On présente, dans ce qui suit, l’essentiel des essais couramment effectués 

sur éprouvettes massiques. 

3.1 Essais de traction 

Les essais de traction sur éprouvettes massiques permettent une caractérisation 

mécanique intrinsèque du matériau. Le principe de l’essai consiste en l’application d’une 

sollicitation uniaxiale sur un échantillon de section constante. Ce type d’essai est 

fondamental dans la mesure où il permet simplement d’obtenir la loi de comportement 

uniaxiale (courbe contrainte-déformation en traction uniaxiale) du matériau. Les 

propriétés mécaniques essentielles (module d’Young, limite d’élasticité, contrainte à la 

rupture) sont facilement identifiables à partir d’une telle courbe. 

Les adhésifs de type polymère sollicités en traction uniaxiale présentent un 

comportement similaire à celui de l’ensemble des matériaux plastiques. Par conséquent, 

des normes similaires sont généralement adoptées pour ces essais sur échantillons 

massiques. Au niveau international, la norme EN ISO 527-2 est recommandée, mais il 

existe aussi la norme ASTM D 638 ou bien ASTM D 3039, qui sont à privilégier lorsque 

les adhésifs concernés se présentent sous forme de film mince. La Figure 4.1 représente 

un exemple d’éprouvette de traction définie selon la norme EN ISO 527-2, qui peut être 

utilisée pour les adhésifs rigides comme les époxydes (da Silva et al., 2012). Davantage 

d’informations sur la conception de ces échantillons sont données dans (Ilioni, 2017; da 

Silva et al., 2012). 

 

 

Figure 4.1 Éprouvette de traction selon la norme EN ISO 527-2 
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3.2 Essais de compression 

Les applications pour lesquelles il y a des sollicitations directes à des niveaux 

élevés de charges de compression sont rares. Néanmoins, pour ces cas particuliers, il est 

nécessaire d’envisager la caractérisation du comportement en compression, en raison de 

la dépendance forte des matériaux adhésifs à la pression hydrostatique. Dans ce cas, des 

normes peuvent être également appliquées. Par exemple, la norme ISO 7743 ou encore la 

norme ASTM D 575 décrivent les méthodologies d’essai en compression pour des 

matériaux en caoutchouc. Les normes ISO 604 et ASTM D 695 définissent quant à elles 

le protocole d’essai pour la compression de matériaux rigides. 

En tant que matériaux rigides, les adhésifs époxydes peuvent donc être 

caractérisés en compression en utilisant la norme ASTM D 695. La Figure 4.2 représente 

la géométrie d’échantillon recommandée par cette norme. 

 

 

Figure 4.2 Éprouvette de compression selon la norme ASTM D 695 

3.3 Essais de cisaillement 

En complément des essais de traction et de compression, des essais en cisaillement 

peuvent être nécessaires, d’autant plus que les adhésifs sont le plus souvent 

majoritairement sollicités par ce type de chargement au sein d’un assemblage. Afin 

d’identifier le comportement en cisaillement d’un adhésif, plusieurs configurations 

peuvent être utilisées, plus ou moins adaptées à l’application visée. Plusieurs études font 

état d’une méthode permettant d’obtenir le comportement en cisaillement en appliquant 

un moment de torsion sur des éprouvettes tubulaires (Chen et al., 2011; Gali et al., 1981). 

Bien que la géométrie ne soit pas normalisée, à titre d’exemple, la Figure 4.3 présente 

l’échantillon proposé par Chen et al. (2011) pour cet essai. À partir d’un tel essai et en 
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utilisant les relations suivantes (4.1) et (4.2), il est possible de calculer la contrainte de 

cisaillement (𝜏) et la déformation (glissement) associée (𝛾) : 

𝜏 =
𝑇×𝑟

𝐼0
                                                             (4.1) 

𝛾 =
𝑟×∅

𝑙
                                                             (4.2) 

où 𝑇 est le moment de torsion appliqué sur les extrémités de l’échantillon, 𝑟 le rayon, 𝐼0 

le moment polaire d’inertie, ∅ l’angle de rotation et 𝑙 la longueur utile. 

 

Figure 4.3 Éprouvette de torsion (Chen et al., 2011) 

Un autre type d’essai de cisaillement sur échantillons massiques est décrit dans 

les travaux d’Ilioni et al. (2018). Le principe est représenté à la Figure 4.4. À partir de ce 

type d’essai, nous pouvons calculer la contrainte de cisaillement (𝜏) avec l’équation (4.3) 

et la déformation en cisaillement ou demi-glissement (
𝛾

2
) avec l’équation (4.4) : 

𝜏 =
𝐹

𝑆
 avec 𝑆 = 𝑤 × 𝑒                                                 (4.3) 

𝛾 =
∆𝑙

𝑑
                                                             (4.4) 

où 𝐹 est la force appliquée, 𝑆 la section transversale du matériau, 𝑤 et 𝑒 la largeur et 

l’épaisseur de l’échantillon, ∆𝑙 le déplacement de la partie supérieure et 𝑑 la distance 

entre les mors de serrage. 

 

Figure 4.4 Éprouvette de cisaillement (Ilioni et al., 2018) 
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Dans le cas des adhésifs considérés dans cette étude, ce deuxième type de test est 

plus approprié en raison de la facilité de fabrication des échantillons massiques sous 

forme de plaques. 

3.4 Essais avancés 

La nécessité d’une analyse plus poussée, qui donne davantage d’informations, en 

particulier sur le comportement en cisaillement des adhésifs, a conduit au développement 

de méthodes d’essais spécifiques. Parmi celles-ci, deux types d’essais originaux sont 

décrits dans ce qui suit. 

Premièrement, la Figure 4.5 représente l’échantillon proposé par Iosipescu dans 

ses travaux (ASTM D 5379, 2005). L’essai correspondant est normalisé (ASTM D 5359) 

et son utilité apparaît pour la détermination de la résistance de matériaux métalliques et 

de soudures dans des conditions de chargement en cisaillement quasi-pur. Grâce à son 

adaptabilité, les composites, ou bien d’autres matériaux rigides comme les époxydes, 

peuvent être testés par cette méthode. 

Deuxièmement, la Figure 4.6 illustre le montage Arcan (et l’échantillon associé) 

de manière schématique. L’avantage principal de ce montage est la possibilité de réaliser 

des essais combinant des sollicitations de traction et de cisaillement, avec des proportions 

variables, en modifiant l’angle d’installation du dispositif sur la machine d’essais (Arcan 

et al., 1978). Ce type de montage est employé pour différents matériaux (polymères, 

composites, et en particulier adhésifs) du fait de sa versatilité. L’intérêt de la configuration 

géométrique de l’échantillon et du mode de chargement est qu’ils donnent lieu à une 

distribution des contraintes (en particulier, de cisaillement) plus uniforme que dans 

d’autres essais standardisés. 

 

 

Figure 4.5 Échantillon d’essai défini 

par Iosipescu (Ilioni 2017) 

Figure 4.6 Montage et échantillon Arcan (da 

Silva et al., 2012) 
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4. Caractérisation mécanique d’un joint collé 

La caractérisation mécanique de l’adhésif à partir d’essais sur échantillons 

massiques ne suffit généralement pas pour assurer un dimensionnement correct de 

l’assemblage collé en tant que tel. Outre le comportement des substrats mis en jeu, et la 

configuration géométrique et de sollicitation (l’état de contrainte) qui diffère entre 

l’adhésif seul et l’assemblage, le comportement même de l’adhésif est susceptible de 

varier du fait, entre autres, des effets d’interface (qui sont prépondérants compte tenu des 

faibles épaisseurs de joints rencontrées en pratique). Des essais sur joint collé (in situ) 

doivent donc impérativement venir compléter la caractérisation mécanique précédente. 

Plusieurs types d’essais sont décrits par la suite, qui dépendent des sollicitations 

envisagées et avant tout de la configuration géométrique de l’assemblage considérée. 

4.1 Essais sur joints à recouvrement 

Les essais sur joints à simple recouvrement (JSR) sont très répandus dans 

l’industrie car ils sont tout simplement représentatifs du mode de collage utilisé dans de 

nombreuses applications. Les normes ASTM D 1002 et ISO 4596 décrivent la méthode à 

adopter pour la réalisation de ce type d’essai. L’échantillon (représenté à la Figure 4.7) 

est simplement soumis à un effort de traction aux extrémités libres des substrats, ce qui 

sollicite l’adhésif essentiellement en cisaillement et permet de fournir, entre autres, la 

résistance apparente au cisaillement (da Silva et al., 2012). Cependant, malgré la 

simplicité apparente du montage, la réponse mécanique ne se limite pas à du cisaillement 

pur. Du fait de l’excentricité des points d’application des forces, d’autres contraintes 

apparaissent, et l’ensemble de ces contraintes sont loin d’être distribuées de manière 

uniforme, avec en particulier l’existence de singularités sur les bords. 

 

Figure 4.7 Joint à simple recouvrement (Ilioni et al., 2018) 

Un essai sur joint à double recouvrement (comme illustré à la Figure 4.8) permet 

également de déterminer le comportement en cisaillement de l’adhésif au sein de la 

structure collée. Sa configuration symétrique lui donne l’avantage de fournir des 

distributions de contraintes plus uniformes que dans le cas du simple recouvrement, mais 

il a l’inconvénient d’être un essai hyperstatique. Ce type d’essai est décrit dans la norme 

ASTM D 3165. 
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Fig. 4.8 Joint à double recouvrement (Ilioni et al., 2018) 

4.2 Essais TAST (Thick Adherend Shear Test) 

En partant du principe des essais en simple recouvrement, et afin de minimiser la 

contrainte de pelage dans l’adhésif qui apparaît en plus du cisaillement, Krieger (1988) a 

développé un nouveau type d’échantillon avec des substrats plus épais. Une 

représentation schématique d’un tel échantillon est donnée à la Figure 4.9. Le nouvel 

essai associé (TAST) a l’avantage d’être standardisé (ASTM D 3983 - 98), et l’analyse 

du comportement des adhésifs en utilisant cet essai a déjà suscité un fort intérêt dans de 

nombreux travaux de recherche (Cognard et al., 2008; Gleich et al., 2001). 

Bien que l’augmentation de l’épaisseur des substrats diminue les contraintes de 

pelage en comparaison avec le joint à simple recouvrement, certains travaux ont montré 

que des concentrations de contraintes de pelage subsistaient encore au niveau des bords 

libres (Créac’hcadec, 2008). Par conséquent, une nouvelle géométrie enrichie de 

l’échantillon a été proposée pour un essai TAST modifié, afin de diminuer autant que 

possible ces contraintes proches des bords libres (Cognard et al. 2010; da Silva, et al. 

2012a; da Silva, et al. 2012b).  

 

Fig. 4.9 Échantillon d’essai TAST (Ilioni et al., 2018) 

4.3 Essais sur joint collé bout à bout 

Lorsque l’objectif est de caractériser un joint de colle uniquement en traction 

uniaxiale, il est possible d’utiliser un essai sur joint collé bout à bout (Figure 4.10). 

L’utilisation de cet essai est décrite dans des normes comme ISO 6922 - 1987, ASTM D 

897 - 08 ou ASTM D 2095 - 96. 

Dans cette configuration, des contraintes résiduelles peuvent apparaître par 

l’entremise des substrats (Davies et al., 2009). En conséquence, des géométries enrichies, 
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avec des becs entourant le périmètre des substrats, ont été proposées, permettant 

d’accéder plus aisément aux grandeurs souhaitées (Arnaud et al., 2014). 

 

Fig. 4.10 Échantillon d’essai sur joint collé bout à bout (Ilioni et al., 2018) 

4.4 Essais Arcan modifiés 

Le montage Arcan (Figure 4.6) a déjà montré son utilité pour la caractérisation 

des adhésifs. Ce dispositif peut être adapté pour répondre au besoin de déterminer le 

comportement de la structure collée dans son ensemble (Alfonso et al., 2018; Badulescu 

et al., 2012; Cognard et al., 2013; Stamoulis et al., 2016; Thévenet et al., 2013). 

 

  

 

Figure 4.11 Dispositif classique Arcan 

(Dumont, 2020) 

 

Figure 4.12 Dispositif Arcan modifié 

(Dumont, 2020) 

Une première version du montage Arcan adapté pour des essais sur joint collé est 

reproduite à la Figure 4.11. Avec ce montage, il est possible de solliciter un assemblage 

collé de manière multiaxiale, avec un chargement combiné en traction-cisaillement. Plus 

précisément, la nature du chargement appliqué (traction, cisaillement, traction-

cisaillement) est directement liée à la valeur de l’angle 𝛾 donnée par le positionnement 

du montage Arcan dans la machine (𝛾 représente l’angle entre l’axe d’application de 

l’effort (F) et le vecteur normal au joint de colle (𝑦⃗)). Le développement ultérieur d’un 

dispositif Arcan modifié (Figure 4.12) a amené, en plus des précédentes, la possibilité de 

combiner des chargements multiaxiaux de compression et de cisaillement (Cognard et al., 

2005). La Figure 4.13 illustre un exemple d’essai utilisant ce dispositif. 

Adhésif 
Adhésif 

Substrat Substrat 
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Enfin, une géométrie innovante des échantillons, basée sur l’introduction de becs, 

est utilisée à présent pour diminuer les concentrations de contraintes sur les bords 

(Cognard, 2008). 

 

 

Figure 4.13 Dispositif Arcan modifié en traction-cisaillement (𝛾 = 45°) 

4.5 Essais Scarf 

Pour caractériser le comportement mécanique de joints collés sous des 

sollicitations multiaxiales, il existe une alternative au dispositif Arcan, à savoir l’essai 

Scarf. En effet, cet essai est simple et pourrait constituer une solution industrielle 

intéressante car il ne nécessite pas de dispositifs spéciaux pour le réaliser. La direction de 

sollicitation et donc le type de contrainte mis en jeu sont définis par le processus de 

fabrication des substrats (par variation de l’angle 𝛾), comme le montre la Figure 4.14. 

Les échantillons collés sont montés directement sur la machine de traction. 

 
 

a) Échantillon Scarf de traction 
b) Échantillon Scarf de traction-

cisaillement 

Figure 4.14 Différents échantillons Scarf fabriqués pour différents types de chargement 
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5. Modélisation du comportement mécanique des adhésifs structuraux 

Les essais expérimentaux présentés dans les sections précédentes peuvent être 

utilisés pour caractériser le comportement mécanique des adhésifs époxydiques, 

autrement dit pour calibrer les paramètres matériels intervenant dans les lois de 

comportement choisies pour prédire le comportement mécanique de ces matériaux. 

Différents modèles sont proposés dans la littérature pour ce type de matériaux, qui 

permettent de relier localement le tenseur des contraintes 𝜎 au tenseur des déformations 

𝜀 ̿au moyen d’une fonction 𝑓 dépendant du type de comportement envisagé : 

𝜎 = 𝑓(𝜀)̿                                                             (4.5) 

Cette section présente une vue d’ensemble des différentes approches qui peuvent 

être adoptées pour modéliser le comportement mécanique d’un adhésif, allant des 

modèles rhéologiques élémentaires aux lois de comportement tridimensionnelles 

permettant de décrire la réponse complexe du matériau sous différentes sollicitations 

multiaxiales. 

5.1 Modèles élémentaires 

La réponse d’un matériau à un chargement mécanique peut être modélisée 

mathématiquement. L’application d’une contrainte sur un échantillon dans une direction 

spécifique entraîne une déformation qui dépend de la nature du matériau. Le 

comportement de ce matériau peut être défini par : (i) de l’élasticité – s’il se déforme 

proportionnellement à la contrainte appliquée ; (ii) de la viscosité – si la réponse dépend 

du temps (de la vitesse de chargement) ; (iii) de la plasticité – si des déformations 

permanentes subsistent après décharge ; ou (iv) toute combinaison de ces comportements 

élémentaires (élastoplasticité, viscoélasticité, viscoplasticité). 

Ces comportements élémentaires peuvent être représentés par des modèles 

rhéologiques simples, qui traduisent de manière schématique chacune des composantes 

de la réponse mécanique décrites précédemment, et constituent des briques élémentaires 

pour la construction de modèles plus avancés. Les modèles élémentaires les plus courants 

et les lois de comportement associées sont représentés à la Figure 4.15. La sollicitation 

mécanique est décrite par la contrainte 𝜎 et la réponse est caractérisée par la déformation 

𝜀 ou éventuellement le taux de déformation 𝜀̇, selon les cas. Les autres grandeurs 

représentent des paramètres matériels, comme le module d’élasticité 𝐸, des paramètres 

de viscosité 𝜂, , 𝑁 ou encore la contrainte seuil 𝜎𝑠. 
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Tant qu’on s’intéresse uniquement à la réponse « uniaxiale » du matériau adhésif, 

de tels modèles rhéologiques sont suffisants. Un modèle plus général peut être construit 

à partir des briques élémentaires de la Figure 4.15 en combinant ces éléments de base (en 

série ou en parallèle) afin de rendre compte d’un comportement plus complexe, comme 

par exemple de l’écrouissage en élastoplasticité. 

  

a) Élasticité : 𝜎 = 𝐸𝜀 b) Viscosité linéaire : 𝜎 = 𝜂𝜀̇ 

  

c) Viscosité non-linéaire : 𝜎 = 𝜀̇
1

𝑁 d) Plasticité : |𝜎| = 𝜎𝑠 

Figure 4.15 Modèles rhéologiques simples utilisés pour modéliser le comportement 

mécanique des matériaux 

5.2 Lois de comportement pour les adhésifs structuraux 

Lorsque les sollicitations sont plus complexes et mènent à des états de contrainte 

et de déformation hétérogènes et surtout multiaxiaux, les modèles de comportement 

décrits précédemment doivent être déployés sous la forme de lois de comportement 

tridimensionnelles, impliquant la définition de critères et de grandeurs équivalentes. 

Un grand nombre de modèles (le plus souvent phénoménologiques) ont été 

développés à ce jour pour les adhésifs, visant à rendre compte du plus grand nombre 

possible de phénomènes observés expérimentalement avec ces matériaux (Arnaud et al., 

2014; Badulescu et al., 2012; Carrère et al., 2015; Cognard et al., 2006; Ilioni et al., 2018; 

Maire, 1992; Schieffer et al., 2002). Les auteurs de la plupart de ces travaux ont reconnu 

l’importance de l’influence de la pression hydrostatique et l’ont donc intégrée 

invariablement dans leurs lois de comportement. Ces modèles ont permis l’analyse du 

comportement d’assemblages collés dans différentes configurations géométriques et de 

chargement, et sous diverses conditions environnementales. À titre d’exemple, deux 

familles de modèles, considérées comme représentatives pour la présente étude, seront 

brièvement présentées par la suite. 
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5.2.1 Modèles de plasticité 3D 

Il est possible de décrire le comportement de matériaux polymères tels que les 

adhésifs à l’aide de modèles élastoplastiques, tant que les vitesses de sollicitation restent 

faibles et que l’on peut s’affranchir de la dépendance au temps. Un tel modèle de plasticité 

est généralement basé sur la définition de trois fonctions : (i) une surface seuil (délimitant 

le domaine d’élasticité) ; (ii) un potentiel d’écoulement et (iii) une loi d’écrouissage. 

Parmi l’éventail de modèles de plasticité disponibles dans la littérature, il a été montré 

par de nombreux auteurs que ceux présentant une dépendance à la composante 

hydrostatique des contraintes étaient plus pertinents que de simples modèles basés sur le 

critère de von Mises, par exemple (Arnaud, 2014; Cognard et al., 2010; Jousset et Rachik, 

2010; Mahnken et Schlimmer, 2005; Maurice et al., 2013). 

Dans le Tableau 4.2, un certain nombre de modèles de la littérature sont 

répertoriés, avec leur fonction seuil et potentiel d’écoulement. Tous font intervenir la 

pression hydrostatique dans l’expression des fonctions utiles. La fonction seuil et le 

potentiel d’écoulement sont tantôt égaux ou différents, selon que les modèles sont définis 

dans le cadre de la plasticité associée ou non, respectivement. 𝜎𝑉𝑀 et 𝜎𝐻 représentent la 

contrainte de Von Mises et la pression hydrostatique. 

Cette liste non exhaustive de modèles de plasticité permet de s’adapter aux 

différents mécanismes et types de comportement relevés selon les adhésifs considérés. 

Parmi toutes ces propositions, on retiendra la formulation de Mahnken-Schlimmer 

conformément aux choix effectués lors de travaux antérieurs menés au laboratoire. Ce 

type de modèle permet, entre autres, de rendre compte de l’influence respective de la 

contrainte de von Mises et de la pression hydrostatique sur le seuil de plasticité de manière 

quadratique, conformément aux observations expérimentales. Le modèle proposé 

initialement par Mahnken et Schlimmer (2005) est un modèle élastoplastique non associé, 

développé spécifiquement pour des matériaux adhésifs. Il fait intervenir, dans sa version 

la plus générale, un grand nombre de paramètres matériels. Mais des simplifications sont 

possibles, soit en éliminant la contribution linéaire de la pression hydrostatique sur les 

fonctions critère et potentiel, soit en considérant ces deux fonctions identiques (ayant la 

même expression générale, il suffit d’imposer des paramètres identiques à ces deux 

fonctions pour rendre le modèle associé). Enfin, ce modèle est doté d’une loi 

d’écrouissage isotrope générale dont l’expression est la suivante : 

𝑌 = 𝑌0 + 𝐻𝑒𝑣 + 𝑄(1 − 𝑒𝑥𝑝(−𝑏𝑒𝑣)) (4.6) 
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où 𝑒𝑣 représente une certaine déformation équivalente, et 𝐻, 𝑄 et 𝑏 sont trois paramètres 

matériels supplémentaires à identifier, permettant de quantifier les parties linéaire et 

exponentielle de l’écrouissage. 

Tableau 4.2 Modèles de plasticité dépendant de la pression hydrostatique, issus de 

travaux antérieurs (Bidaud, 2014; Dumont, 2020; Ilioni, 2017) 

Modèles Fonction seuil Potentiel d’écoulement Paramètres 

von Mises modifié 

(Bowden et Jukes, 

1972; Duncan et 

Dean, 2003; Wang 

et Chalkley, 2000) 

 

 
𝜎0 Limite d’élasticité initiale 

𝜇 Sensibilité hydrostatique 

Tresca modifié 

(Bowden et Jukes, 

1972; Wang et 

Chalkley, 2000) 

 

 
𝜎0 Limite d’élasticité initiale 

𝜇 Sensibilité hydrostatique 

Drucker-Prager 

linéaire (Abrate, 

2008; Drucker, 

1949) 

 

 

𝑑 Paramètre d’écrouissage 

𝛽 Angle méridien 

𝐾 Troisième invariant de sensibilité 

𝛹 Angle de déviation 

Drucker-Prager 

exponentiel (Banea 

et da Silva, 2009; 

Cognard et al., 

2013) 

 

 

𝑎 Paramètre du matériau 

𝑏 Paramètre du matériau 

𝜎𝐻𝑡0
  Limite d’élasticité hydrique 

𝑒 Paramètre du matériau 

𝜎̃|0 Limite d’élasticité équivalente initiale 

𝛹 Angle de dilatation 

Rofles (Rolfes et al., 

2008; Vogler et al., 

2010) 

 

 

𝑎0 Paramètre de la surface seuil 

𝑎1 Paramètre de la surface seuil 

𝛼 Paramètre de la fonction d’écoulement 

Mahnken-

Schlimmer 

(Mahnken et 

Schlimmer, 2005) 

 

 

𝑎1 Paramètre de la surface seuil 

𝑎2 Paramètre de la surface seuil 

𝑌0 Limite d’élasticité en cisaillement 

𝑎1
∗ Paramètre de la fonction d’écoulement 

𝑎2
∗  Paramètre de la fonction d’écoulement 

Mahnken-

Schlimmer modifié 

(Devaux, 2015)  

𝑎1 Paramètre de la surface seuil 

𝑎2 Paramètre de la surface seuil 

𝑌0 Limite d’élasticité en cisaillement 

𝑎1
∗ Paramètre de la fonction d’écoulement 

𝑎2
∗  Paramètre de la fonction d’écoulement 

𝑎3
∗  Paramètre de la fonction d’écoulement 

Une telle formulation a déjà été utilisée à de nombreuses reprises pour modéliser 

le comportement d’adhésifs structurels (Cognard et al., 2013; Devaux, 2015; Ilioni et al., 

2018; Jousset, 2008; Mahnken et Schlimmer, 2005; Maurice et al., 2013). Elle est 

relativement simple d’utilisation et répond aux attentes de la présente étude. 
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5.2.2 Modèles viscoélastiques/viscoplastiques 3D 

Afin de compléter l’état de l’art sur la modélisation du comportement des adhésifs, 

et malgré le choix d’un modèle élastoplastique pour l’étude à venir, on présente dans ce 

qui suit quelques cas d’utilisation de modèles plus avancés dans ce même contexte de 

matériaux adhésifs. La recherche d’une meilleure précision pour la prédiction du 

comportement à long terme, ou plus concrètement l’analyse des effets de vitesse de 

chargement ou des phénomènes de fluage/relaxation ont poussé certains auteurs à 

développer des modèles plus complets pour la prédiction du comportement des adhésifs, 

de type visco-élastique et/ou viscoplastique. 

Par exemple, on peut citer au laboratoire les travaux d’Ilioni (Ilioni, 2017; Ilioni 

et al., 2018) qui s’appuient sur un modèle élasto-viscoélastique-viscoplastique pour la 

description du comportement mécanique d’adhésifs structuraux. La loi de comportement 

développée dans ces travaux est basée sur deux modèles distincts permettant tous deux 

de rendre compte de l’influence de la pression hydrostatique : un modèle spectral 

viscoélastique introduit dans les travaux de Maire (1992) et un modèle viscoplastique 

dérivé du modèle élastoplastique de Mahnken et Schlimmer (2005). Ces deux modèles 

sont associés conformément à la décomposition additive suivante de la déformation en 

trois composantes (élastique, viscoélastique et viscoplastique) : 

𝜀𝑡̿𝑜𝑡 = 𝜀𝑒̿𝑙 + 𝜀𝑣̿𝑒 + 𝜀𝑣̿𝑝 (4.7) 

Ce type de modèle a été utilisé en particulier par Ilioni (Ilioni, 2017; Ilioni et al., 

2018) et dans les travaux de Dumont (2020), pour modéliser le comportement à long 

terme d’assemblages collés. On ne détaillera pas plus ici la nature d’un tel modèle, assez 

éloigné des préoccupations de ce travail. Pour plus de détails, le lecteur intéressé peut se 

référer aux travaux mentionnés ci-dessus. 

L’idée principale avec une telle formulation générale est de disposer d’un modèle 

capable de décrire de manière quasi-exhaustive l’ensemble des mécanismes pouvant être 

rencontrés dans l’utilisation de tels matériaux, en considérant une grande variété de 

chargements mécaniques et en s’intéressant au comportement jusqu’à rupture. 

Cependant, la complexité du modèle peut être réduite en fonction des propriétés 

intrinsèques de l’adhésif considéré et des conditions d’utilisation. Certains adhésifs 

peuvent être modélisés plus simplement en se limitant uniquement aux mécanismes de 

déformation viscoélastiques (Alfonso, 2016). Comme il a été mentionné précédemment, 

les phénomènes visqueux peuvent être même entièrement négligés, ce qui revient à 

utiliser une formulation élastoplastique (Badulescu et al., 2012; Maurice et al., 2013). 
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Dans ce travail, malgré l’intérêt général indéniable des modèles 

viscoélastiques/viscoplastiques pour la description du comportement mécanique des 

adhésifs, on se limite à un modèle purement élastoplastique (de type Mahnken-

Schlimmer). L’objectif de cette étude est d’analyser l’évolution du comportement 

mécanique d’un adhésif avec la prise en eau, et on s’oriente donc vers une simplification 

maximale du modèle afin de limiter les difficultés (et coûts associés) d’une calibration 

expérimentale répétée, du fait du vieillissement hydrique. Ce choix permet amplement de 

rendre compte des effets escomptés et de mettre en valeur le bien-fondé de la stratégie de 

modélisation robuste et efficace mise en œuvre. 

6. Modélisation des joints à simple recouvrement 

L’objectif de la thèse est d’analyser le comportement mécanique d’assemblages 

collés en prenant en compte les effets du vieillissement hydrique sur la loi de 

comportement de l’adhésif. Après l’analyse des mécanismes de vieillissement, le choix 

d’un modèle de diffusion et la calibration expérimentale de la loi de comportement 

mécanique de l’adhésif dans les différents états de vieillissement, la finalité de la thèse 

consiste à exploiter ce travail pour prédire le comportement d’un assemblage collé. Le 

cas du joint à simple recouvrement a été retenu de par sa simplicité de mise en œuvre 

expérimentale et le fait qu’il représente le mode de collage le plus fréquent dans les 

applications industrielles. De plus, une telle configuration d’assemblage donne lieu à des 

états de contraintes fortement hétérogènes, avec des concentrations au niveau des 

extrémités, là où la prise en eau sera maximale. Cet exemple d’application générique est 

donc propice à mettre en valeur l’intérêt de la démarche mise en œuvre au cours de cette 

thèse. 

Un modèle éléments finis enrichi 1D a récemment été développé au laboratoire, 

dédié spécifiquement aux assemblages collés (multi-couches), et exploitable en 

particulier dans le cas du joint à simple recouvrement (Nguyen et Le Grognec, 2021). Un 

tel modèle représente un bon compromis entre des modèles standard (2D ou 3D) coûteux 

en temps de calcul et des modèles simplifiés de précision moindre. Il sera donc employé 

par la suite, moyennant quelques développements supplémentaires concernant la loi de 

comportement et l’introduction de la dépendance des paramètres matériels à la teneur 

locale en eau. On présente tout de même, dans ce qui suit, une courte revue 

bibliographique sur les différents modèles utilisés dans la littérature pour la représentation 

d’un joint à simple recouvrement. 

Le joint à simple recouvrement est certainement la configuration d’assemblage 

collé la plus fondamentale. Il peut être utilisé en tant que tel pour la caractérisation du 
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comportement mécanique de l’adhésif, et représente également à lui seul la majorité des 

configurations d’assemblage rencontrées dans les applications industrielles. Lorsqu’on 

s’intéresse à la modélisation de ce type de joint collé, que ce soit à des fins de 

caractérisation d’adhésif, ou de dimensionnement d’assemblage, la description de l’état 

de déformation et de contrainte, principalement au sein de la couche d’adhésif, doit faire 

l’objet d’une attention toute particulière. 

Par conséquent, on recense depuis près d’un siècle de nombreux travaux dans la 

littérature concernant les joints à simple recouvrement, et de nombreux modèles 

analytiques et numériques ont été développés pour cette configuration d’assemblage, avec 

des niveaux d’approximation divers. Ces modèles sont le plus souvent voués à identifier 

des critères de rupture de l’assemblage et sont en ce sens basés sur des estimations aussi 

fines que possible des contraintes au sein du joint de colle. 

6.1 Modèles analytiques 

Les modèles analytiques sont généralement limités aux configurations les plus 

simples (matériaux des substrats et de l’adhésif homogènes, isotropes et élastiques 

linéaires, assemblage symétrique, …) et s’appuient sur de fortes hypothèses. La plupart 

d’entre eux sont basés sur les travaux précurseurs de Volkersen (1938). Dans le modèle 

issu de ces travaux, qui fait référence, le joint de colle est simplement représenté par une 

interface, sollicitée en cisaillement, entre deux barres en traction. Par la suite, Goland et 

Reissner (1944) ont considéré la possible rotation des substrats et, de manière générale, 

les effets de la flexion due à l’excentricité des chargements de traction uniaxiale. Leur 

modèle a ensuite été étendu au cas général de deux poutres séparées par deux distributions 

continues de ressorts de cisaillement et de traction/compression (pour traduire le pelage). 

Mortensen et Thomsen (2002) ont analysé le comportement d’assemblages non 

symétriques avec ce type de modèle analytique, en considérant un comportement 

inélastique de l’adhésif. Stein et al. (2017) se sont intéressés, quant à eux, aux cas 

d’adhésifs à gradients de propriétés. Dans tous ces modèles, la couche adhésive reste 

cependant une interface (1D) et cela ne permet pas de rendre compte de l’évolution des 

contraintes selon l’épaisseur du joint de colle, qui s’avère parfois non négligeable (da 

Silva et al., 2009). Pour répondre à ce besoin, des modèles 2D ont été développés. Très 

tôt déjà, Allman (1977) a traité le cas d’une contrainte de pelage non uniforme dans 

l’épaisseur de la couche d’adhésif. Plus récemment, Zhao et al. (2011) ont obtenu des 

expressions explicites des contraintes dans les substrats et la colle à partir d’une 

description 2D du comportement élastique de chacune des couches, en supposant 

cependant une variation linéaire de la contrainte de pelage et une valeur constante de la 
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contrainte de cisaillement suivant l’épaisseur du joint. Ce qui ressort de l’essentiel de ces 

travaux, c’est l’absence systématique de prise en compte des contraintes longitudinales 

(le long du joint de colle). Pour aller plus loin, Jiang et al. (2015) ont développé un modèle 

de joint à simple recouvrement beaucoup plus général, dont les trois couches sont 

séparées par des interfaces. Les substrats sont représentés classiquement par des poutres 

d’Euler-Bernoulli ou de Timoshenko, alors qu’une formulation 2D générale est retenue 

pour la couche d’adhésif, sans négliger aucune des trois contraintes utiles (longitudinale, 

pelage, cisaillement) ni leur variation dans l’épaisseur. Les mêmes auteurs (Jiang et al., 

2017a; Jiang et al., 2017b) ont plus récemment étendu leurs travaux aux cas 

d’assemblages non symétriques, tout en incluant l’effet des grandes transformations. 

6.2 Modèles numériques 

De manière alternative, du fait des nombreuses contraintes imposées par les 

modèles analytiques, des modèles numériques ont été progressivement proposés dans la 

littérature. De tels modèles sont susceptibles de rendre compte avec davantage de 

précision de l’état de contrainte au sein du joint de colle et d’aboutir ainsi à l’identification 

de critères de rupture plus fiables. La majorité des études numériques concernant les joints 

à simple recouvrement sont basées sur des calculs par éléments finis standard (2D ou 3D), 

qui décrivent la configuration géométrique et matérielle de l’assemblage de manière 

explicite. Par exemple, on peut citer les travaux de Cognard et al. (2011), qui ont analysé 

numériquement l’influence de la géométrie précise du joint et des substrats (et des effets 

de bord associés) sur les concentrations de contraintes, à des fins d’optimisation. Par 

ailleurs, Gonçalves et al. (2002) ont développé un modèle 3D de joint à simple 

recouvrement, avec des éléments d’interface spécifiques entre substrats et adhésif. De tels 

modèles sont censés reproduire au mieux l’ensemble des contraintes et leurs distributions 

au sein de l’adhésif, mais à un coût souvent rédhibitoire, surtout dans le cadre d’une 

procédure d’identification inverse où les calculs doivent être répétés, d’autant plus en 

présence de vieillissement hydrique. De ce fait, des modèles numériques simplifiés ont 

progressivement vu le jour, toujours basés sur la méthode des éléments finis, mais de 

dimension moindre (1D). On peut citer Lin et Lin (1993) qui ont mis en œuvre l’un des 

premiers modèles de ce genre. Leur modèle est basé sur une formulation de type poutre 

simplifiée pour laquelle les déplacements longitudinaux et transverses sont supposés 

varier linéairement à travers l’épaisseur. Plus tard, Tong et Sun (2003) ont analysé le 

comportement d’un patch collé sur une structure mince par l’intermédiaire d’un modèle 

numérique simplifié. La structure et le patch sont modélisés comme des coques épaisses, 

mais seules les contraintes hors-plan (de cisaillement et de pelage) sont considérées dans 

la couche adhésive, et elles sont supposées constantes dans l’épaisseur. 
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Plus récemment a émergé l’idée de représenter le joint collé par un macro-

élément, concept déjà employé dans d’autres contextes. L’idée générale est de définir un 

unique élément fini pour l’ensemble de la zone de recouvrement du joint collé. Cet 

élément complexe est formulé à partir des solutions analytiques du problème considéré et 

met en jeu la notion de matrice raideur exacte. En ce sens, Paroissien et al. (2013) ont 

développé des modèles simplifiés de macro-élément 1D de barre puis de poutre 

(élastiques puis élastoplastiques), dans lesquels la réponse mécanique de l’adhésif est 

traduite par l’intermédiaire de distributions de ressorts dans les directions transverse et de 

cisaillement. Stapleton et al. (2011) ont aussi proposé un macro-élément assez similaire 

pour l’analyse de la rupture de joints collés. Ces auteurs ont ensuite étendu l’analyse au 

cas de matériaux adhésifs à gradients de propriétés (Stapleton et al., 2012). Plus 

récemment, ils ont également introduit des fonctions de forme adaptatives de façon à se 

conformer à la présence de non-linéarités géométriques et/ou matérielles, et un maillage 

interne adaptatif de façon à tenir compte de la fissuration partielle du macro-élément 

(Stapleton et al., 2014). Dans de tels modèles, les contraintes longitudinales ne sont 

généralement pas considérées, et les autres contraintes restent constantes selon 

l’épaisseur. En effet, la formulation d’un macro-élément est assujettie à l’obtention d’une 

solution analytique du problème, ce qui explique les hypothèses fortes généralement 

admises. Pour les mêmes raisons, l’extrapolation d’un macro-élément à une nouvelle 

configuration n’est pas simple. 

Toutes ces observations ont mené au développement récent d’un modèle élément 

fini 1D original au laboratoire (Nguyen et Le Grognec, 2021). L’intérêt principal de cet 

élément est d’intégrer dans les trois couches de l’assemblage (les deux substrats et 

l’adhésif) l’ensemble des grandeurs utiles, tout en décrivant de manière fine l’évolution 

de toutes les contraintes dans l’épaisseur du joint de colle, permettant ainsi de discrétiser 

à terme la zone de recouvrement uniquement dans la direction longitudinale. 

Ce modèle éléments finis enrichi retenu pour cette étude allie donc précision, 

efficacité et robustesse. Sa formulation et en particulier les développements qui ont été 

nécessaires pour son utilisation dans le cadre de cette thèse seront présentés dans le 

dernier chapitre. 

7. Conclusions 

Dans ce chapitre, les principales approches pour la caractérisation et la 

modélisation du comportement mécanique des adhésifs et des assemblages collés ont été 

présentées. Tout d’abord, les méthodes classiques de caractérisation expérimentale des 

adhésifs ont été répertoriées, à l’échelle du matériau (éprouvettes massiques) ou de 
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l’assemblage (joints collés). Ce catalogue de solutions fournit une vue d’ensemble pour 

le choix ultérieur d’une méthode de caractérisation mais aussi de validation expérimentale 

dans le cadre de l’application envisagée. 

Ensuite, les principales lois de comportement proposées dans la littérature pour la 

modélisation des adhésifs ont été listées et brièvement discutées. Le choix du modèle 

spécifique de comportement élastoplastique qui sera retenu pour la suite de l’étude a été 

mis en évidence. Il s’agit d’un modèle de type Mahnken-Schlimmer, qui s’avère être en 

bonne adéquation avec les résultats expérimentaux, tout en permettant une procédure de 

calibration efficace, ce qui est primordial dans ce contexte de vieillissement hydrique. 

Les deux chapitres suivants traitent respectivement du matériau adhésif et du joint 

à simple recouvrement. Dans le chapitre 5, une démarche de calibration expérimentale 

est mise en place, basée sur des essais sur éprouvettes massiques. La loi de comportement 

retenue est décrite, ainsi que quelques éléments sur son implantation numérique au sein 

d’un code de calcul commercial (Abaqus). Les paramètres matériels sont finalement 

identifiés pour différents niveaux de vieillissement, ce qui permet au final d’établir des 

lois d’évolution de ces paramètres en fonction de la teneur en eau locale. Enfin, au 

chapitre 6, l’idée est de valider toute la démarche de modélisation (incluant la diffusion 

et le comportement mécanique couplés) en considérant le problème classique du joint à 

simple recouvrement. Des essais sont effectués après divers temps de vieillissement. Le 

modèle 1D employé pour les calculs est présenté succinctement, en mettant l’accent sur 

la prise en compte de la dépendance à la teneur en eau des paramètres de la loi de 

comportement. Les calculs effectués avec ce programme maison sont tout d’abord 

comparés à des calculs 2D standard effectués sur Abaqus. Enfin, les résultats numériques 

sont confrontés aux résultats expérimentaux. 



 
 

 

CHAPITRE 5 

Caractérisation et modélisation du 

comportement mécanique de l’adhésif 
 

Dans ce chapitre, l’objectif est de caractériser le comportement mécanique de l’adhésif 

époxydique étudié, en vue de la modélisation future d’assemblages collés. En 

particulier, sont pris en compte les effets du vieillissement hydrique sur ce 

comportement. Au regard de l’application considérée, un modèle de comportement 

élastoplastique de type Mahnken-Schlimmer est choisi pour décrire le comportement 

non-linéaire de l’adhésif. Une base expérimentale sera constituée d’essais effectués 

suivant différentes conditions de vieillissement en milieu humide. Le modèle choisi 

introduisant un certain nombre de paramètres matériau, ceux-ci sont identifiés pour 

différents niveaux d’absorption d’eau. Ceci permet d’établir au final l’évolution des 

paramètres matériels de la loi de comportement mécanique en fonction de la teneur en 

eau du matériau. 
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1. Introduction 

Les propriétés mécaniques des adhésifs époxydiques utilisés dans des 

assemblages collés en environnement sévère (en milieu humide par exemple) évoluent 

dans le temps par vieillissement hydrique. Il est alors essentiel d’effectuer une 

caractérisation fiable et efficace du comportement de ces adhésifs sur toute la durée de 

vie des assemblages. 

Dans cette étude, un modèle élastoplastique de type Mahnken-Schlimmer est 

retenu pour la description du comportement mécanique de l’adhésif considéré, ce type de 

modèle ayant déjà été utilisé et validé dans le cadre des chargements étudiés : 

chargements multiaxiaux monotones et quasi statiques  (Cognard et al., 2013; Maurice et 

al., 2013). Il s’agit d’un modèle de plasticité non associée, prenant en compte l’influence 

de la pression hydrostatique, et globalement apte à décrire le comportement fortement 

non-linéaire de ce type de matériau (Mahnken et Schlimmer, 2005). Par ailleurs, le besoin 

de calibration répétée de cette loi de comportement a mené à la définition d’une stratégie 

de calibration simplifiée en termes de démarche expérimentale, adapté d’après les travaux 

de Ilioni (2017), réalisant un bon compromis entre précision des résultats et temps de 

réalisation. Cette stratégie s’appuie sur des essais d’identification pour différents cas de 

chargements (en traction et cisaillement) réalisés sur des échantillons massiques d’adhésif 

époxydique vieillis. Les paramètres du modèle de comportement ont ensuite été identifiés 

en s’appuyant sur des modélisations numériques des essais, par une démarche inverse. 

2. Caractérisation expérimentale 

Par la nature élastique/plastique du modèle de comportement envisagé pour la 

modélisation mécanique de l’adhésif, seuls des essais quasi-statiques (à faible vitesse) ont 

été réalisés pour l’identification des paramètres. Du fait du grand nombre d’essais 

nécessaires (avec la répétition pour chaque niveau d’absorption), de simples essais de 

traction et de cisaillement sur échantillons massiques ont été effectués. Le protocole 

expérimental utilisé est présenté par la suite. 

2.1 Matériau 

Pour rappel, l’adhésif étudié est une colle structurale commerciale à base d’époxy, 

composée d’un prépolymère (bisphénol A) et d’un durcisseur (diamine) mélangés dans 

des proportions stœchiométriques. Le mélange des deux composants est effectué selon 

les recommandations du fabricant, avec un mélangeur planétaire Speedmixer (FlackTek 
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Inc., Landrum, USA) pendant 4 min à 2500 tr/min, afin d’assurer au mieux l’homogénéité 

du matériau. Ce mélange est ensuite utilisé pour fabriquer les échantillons massiques. Le 

processus de cuisson est réalisé à l’aide d’une chambre thermique MEMMERT UF110+ 

et est réglé sur 12 heures à 50°C. De plus amples informations sur le processus de 

fabrication des échantillons massiques ont été fournies à la section 2.2 du chapitre 2. 

2.2 Vieillissement hydrique 

L’adhésif considéré dans cette étude montre une forte tendance à absorber de 

l’eau, conformément au caractère hydrophile attendu de ce type de matériau époxydique. 

Précédemment, une procédure de vieillissement a été mise en œuvre avec l’objectif de 

caractériser la cinétique de diffusion de l’eau dans le polymère de manière globale et 

calibrer des modèles de diffusion (voir chapitre 2). Des échantillons carrés de dimensions 

30 ×  30 ×  1 𝑚𝑚³ (Figure 2.8) ont été utilisés, afin de pouvoir supposer une diffusion 

unidirectionnelle dans le sens de l’épaisseur. On rappelle ici l’essentiel de la démarche 

utilisée, qui sera appliquée à nouveau sur les éprouvettes massiques devant servir aux 

essais de caractérisation mécanique et présentées par la suite. 

Pour commencer, une étape préliminaire de séchage du matériau polymère est 

nécessaire pour éliminer toute humidité résultant du processus de fabrication des 

échantillons. Par conséquent, un conditionnement de 21 jours est effectué avant le 

vieillissement, dans un récipient en verre avec du gel de silice à 35°C (Figure 2.9). Après 

ce processus de séchage, les échantillons sont considérés comme étant dans leur état 

initial. 

Ensuite, le processus de vieillissement accéléré est lancé, à une température de 

35°𝐶 ±  0.3°𝐶. Différentes conditions environnementales sont considérées. Un lot 

d’échantillons est immergé dans de l’eau déminéralisée à l’intérieur de cuves de 

vieillissement (Figure 2.11). En complément, un autre lot d’échantillons est placé à 

l’intérieur d’une chambre hygrométrique (Figure 2.4) à 75% d’humidité. Ce choix 

permet d’effectuer le vieillissement dans ces nouvelles conditions, en plus du cas de 

l’immersion, et d’obtenir un état de vieillissement quasi-homogène, (proche de la 

saturation) correspondant à une proportion d’eau globale inférieure à ce qu’on obtient 

après saturation lors de l’immersion. L’idée est de pouvoir réaliser l’identification sur des 

échantillons au comportement homogène et donc avec une prise en eau également répartie 

de manière uniforme. Les différentes conditions d’environnement ne doivent faire varier 

que la teneur en eau globale 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙, permettant de lier ainsi cette quantité aux paramètres 

matériels. 
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D’après les résultats obtenus en section 3.2 du chapitre 2, l’absorption d’eau de 

l’adhésif étudié à l’échelle macroscopique ont montré une évolution non-fickienne). Pour 

rappel, les résultats de la Figure 5.1 présentent l’évolution de la concentration en eau en 

fonction du temps. Pour modéliser ce comportement non fickien deux régimes ont été 

présentés. Un premier régime (⁓10 jours de vieillissement) est caractérisé par la 

pénétration très rapide dans l’adhésif avec un pourcentage qui atteint près de 4% pour les 

échantillons immergés et 2% pour les échantillons vieillis à 75% RH. Cette teneur en eau 

augmente par la suite beaucoup plus lentement, au cours du second régime d’absorption. 

L’augmentation de la teneur en eau globale est seulement de 0.82% après les 580 jours 

suivants en immersion, et de 0.28% après les 40 jours suivants dans la chambre 

hygrométrique. Ce phénomène d’absorption d’eau en deux temps, révélateur du 

comportement non-fickien de l’adhésif considéré, a été analysé en détails au chapitre 3. 

À l’échelle microscopique, la première phase d’absorption a été lié à la prise en eau au 

sein du matériau (matrice d’adhésif), tandis que la seconde cinétique, plus lente, 

correspond principalement à la diffusion de l’eau dans les pores. L’étude réalisée 

précédemment sur les modes d’absorption et la cinétique de diffusion permet de justifier 

l’hypothèse comme quoi la distribution d’eau au sein du matériau (matrice d’adhésif) est 

relativement uniforme dès la fin du premier régime.  

 

Figure 5.1 Cinétiques de diffusion au cours du vieillissement sous différentes 

conditions environnementales à 35°C 
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Du fait d’une prise en eau globale bien plus faible durant le second régime, et 

malgré le remplissage progressif des porosités, une hypothèse sera faite pour la suite de 

l’étude. Dans un premier temps, il sera supposé que le comportement mécanique du 

matériau vieilli soit lié uniquement à la prise en eau dans la matrice du matériau. Ainsi 

seront caractérisés des échantillons pour des durées de vieillissement arrêtées dès la fin 

du premier régime d’absorption (caractéristique de la prise en eau de ce régime).  

Cette hypothèse peut être considérée pour des éprouvettes à propriétés 

homogènes, étant donné que la saturation du second régime n’a jamais été atteinte malgré 

des durées de vieillissement longues. 

À partir de cette hypothèse, les durées associées pour un vieillissement accéléré à 

35°C permet d’obtenir en un temps raisonnable un ensemble d’échantillons présentant 

des teneurs en eau globales variées. Ces échantillons pourront fournir ensuite, par 

l’intermédiaire d’essais mécaniques appropriés, une caractérisation complète de 

l’évolution des propriétés mécaniques en fonction de la teneur en eau jusqu’à des 

concentrations de 4.3%. Ainsi, dans un premier temps, pour la caractérisation mécanique 

de l’adhésif, trois niveaux de teneur en eau globale ont été retenus pour les essais sur 

échantillons massiques (𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙 = 0%, 2,2%, 4,3%), respectivement représentés à la 

Figure 5.1 par les points A, B, C. 

Dans un deuxième temps, afin de comprendre l’influence du deuxième régime sur 

les propriétés mécaniques, une quatrième concentration en eau, plus élevée, sera 

considérée. Cette concentration de 4,7% est représentée par le point D pour des 

échantillons en immersion sur des durées plus longues. En revanche, étant donné que la 

saturation du second régime n’est pas atteinte après ces durées, même très longues, nous 

situerons dans un cadre ou l’hypothèse de concentration homogène dans l’échantillon 

associée à ce deuxième régime sera moins vraie.  

Les procédures employées pour les essais de caractérisation mécanique sont 

décrites en détails dans la section suivante. Échantillon 

2.3 Essais mécaniques sur échantillons massiques 

En parallèle des échantillons carrés évoqués précédemment et dédiés à la 

caractérisation de la diffusion, des éprouvettes massiques spécifiques ont été réalisées en 

vue des essais mécaniques. Seuls des essais quasi-statiques monotones ont été effectués, 

de traction et de cisaillement, après différents temps de vieillissement. Ce choix est 

motivé par la facilité de mise en œuvre de tels essais et d’interprétation des résultats, 

comparativement à des essais sur assemblages qui dépendent aussi fortement de la nature 
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des substrats et des interfaces. Les conditions de fabrication des échantillons massiques 

d’adhésif époxy et de conditionnement pour le vieillissement hydrique ont déjà été 

présentées antérieurement. L’ensemble des échantillons (carrés ou dédiés aux différents 

types d’essais) ont été obtenus par un processus de découpe au jet d’eau à partir de plaques 

d’adhésif de 1 𝑚𝑚 d’épaisseur, réalisées conformément à la description de la section 2.1. 

Les géométries spécifiques à chaque essai (traction et cisaillement) et les montages 

expérimentaux associés sont décrits par la suite. 

2.3.1 Essais de traction 

La Figure 5.2 représente la forme des échantillons retenue dans cette étude pour 

les essais de traction, conforme à la norme ISO 37 (ISO 37, 2005). Cette forme a déjà été 

utilisée pour des adhésifs rigides tels que des époxydes (Ilioni et al., 2018). Davantage 

d’informations sur la conception de ces échantillons peuvent être trouvées dans la 

littérature (Ilioni, 2017; da Silva et al., 2012). 

 

Figure 5.2 Géométrie des échantillons de traction d’épaisseur 1 𝑚𝑚 (dimensions en 

mm) 

Le montage expérimental utilisé pour ces essais de traction est représenté à la 

Figure 5.3. Le dispositif de fixation de l’éprouvette est monté sur une machine d’essai de 

traction MTS Criterion C43 équipée d’une cellule de force de ±500 N. Il s’agit d’essais 

monotones, avec un pilotage en force et une vitesse de chargement 𝑣𝑡 = 2 𝑁/𝑠. 

L’analyse des résultats d’essais s’effectue par corrélation d’images numériques 

(CIN), ce qui permet de suivre avec précision les déplacements et déformations relatives 
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de l’échantillon testé pendant l’essai. Le système de corrélation d’images numériques, 

représenté à la Figure 5.3, est composé principalement d’une caméra qui enregistre des 

images de l’échantillon durant tout l’essai avec une fréquence prédéfinie (ici, à titre 

d’exemple, la fréquence retenue est d’une image par seconde). La méthode d’analyse des 

images numériques utilisée permet ensuite de déterminer les champs de déplacements sur 

la surface visible de l’échantillon. Le principe de cette méthode est basé sur le suivi d’un 

motif identifié dans l’image de référence (initiale) dans l’ensemble des images dites 

déformées. Le codage aléatoire de la surface filmée est obtenu en utilisant deux bombes 

de peinture (l’une blanche et l’autre noire). En pratique, on réalise tout d’abord un fond 

blanc, sur lequel on dépose des taches noires (mouchetis) dont les dimensions peuvent 

aller de 100 µm à 1 mm. Les échantillons destinés aux essais ont donc été codés sur une 

zone d’investigation appelée la région d’intérêt (ROI) située au centre de l’échantillon, 

comme le montre le détail de la Figure 5.3 (la ROI est représentée par un rectangle blanc). 

La corrélation d’images s’effectue à l’aide du logiciel ARAMIS v6.3.1. Le chargement 

est considéré comme uniaxiale et la contrainte dans la direction 𝑦 peut être déduite de la 

force appliquée dans la zone utile de l’éprouvette de section constante S (𝜎𝑦𝑦 =
𝐹

𝑆
). Les 

champs de déformations (dans la zone centrale de l’éprouvette) dans les directions 

longitudinale et transverse sont calculées à partir des champs de déplacements mesurés, 

par dérivation. Par la suite, 𝜀𝑥𝑥. et 𝜀𝑦𝑦 représentent la moyenne des champs de 

déformations, sur la zone ROI. Ces valeurs permettent alors de tracer le comportement 

macroscopique de l’adhésif, tout s’affranchissant de déplacements parasites et jeux, 

accompagnant la chaîne de sollicitation et mesure. Pour plus de détails sur la méthode 

générale, on pourra se référer aux travaux de la littérature (Kavdir et Aydin, 2019). 

 

Figure 5.3 Montage expérimental pour les essais de traction 
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Un lot de trois éprouvettes est testé pour chaque condition de vieillissement, c’est-

à-dire pour chaque teneur en eau 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙 estimée. La Figure 5.4 décrit les résultats de ces 

essais de traction, où, à titre d’exemple, la contrainte nominale de traction 𝜎𝑦𝑦 est 

représentée en fonction de la déformation nominale longitudinale 𝜀𝑦𝑦. Une bonne 

répétabilité des essais est observée dans tous les cas, permettant ainsi de valider la 

procédure expérimentale dans son ensemble.  

  

a) 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙 = 0% b) 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙 = 2,2% 

  

c) 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙 = 4,3% d) 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙 = 4,7% 

Figure 5.4 Comportement macroscopique des échantillons massiques en traction 

uniaxiale dans le plan : 𝜀𝑦𝑦 (déformation nominale longitudinale) - : 𝜎𝑦𝑦 (contrainte 

nominale longitudinale) 
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Dans la suite, pour des raisons de clarté, la réponse d’un seul essai sera donc 

représentée à la Figure 5.5 pour chaque état de vieillissement. La contrainte nominale de 

traction 𝜎𝑦𝑦, est tracée en fonction des déformations nominales (respectivement 

longitudinale et transversale), pour chaque niveau de vieillissement. 

 

a) Comportement macroscopique en traction uniaxiale dans le plan : 𝜀𝑦𝑦 

(déformation nominale longitudinale) - : 𝜎𝑦𝑦 (contrainte nominale longitudinale) 

 

b) Comportement macroscopique en traction uniaxiale dans le plan : 𝜀𝑥𝑥 

(déformation nominale transversale) - : 𝜎𝑦𝑦 (contrainte nominale longitudinale) 

Figure 5.5 Comparaison du comportement des échantillons massiques vieillis en 

traction 



CHAPITRE 5. Caractérisation et modélisation du comportement mécanique de l’adhésif 

130 
 

Pour des teneurs en eau dans le matériau allant jusqu’à 4,3%, une influence 

importante de la teneur en eau sur la réponse mécanique de l’adhésif est bien constatée. 

Plus exactement, les premières analyses de ces courbes montrent une décroissance des 

propriétés mécaniques du matériau (module, limite élastique apparente et contrainte à la 

rupture) avec l’augmentation de la teneur en eau. Ce phénomène est déjà bien décrit dans 

la littérature (Crocombe et al., 2006; Ilioni et al., 2018). 

 Afin d’analyser l’évolution des propriétés mécaniques pour des durées de 

vieillissement plus importantes, c’est-à-dire pour des teneurs en eau supérieures au 4,3% 

correspondant à la saturation du premier mécanisme de diffusion, le dernière lot des 

échantillons représentés aux Figures 5.4d et 5.5 (pour 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙 = 4,7%) ont été testés pour 

un temps de vieillissement de 12 mois. À cette durée, la teneur en eau correspond au point 

D de la Figure 5.1. Ainsi, les évolutions de comportement mécanique entre les 

éprouvettes à des teneur moyenne de 4,3% et de 4,7% pour ces 12 mois de vieillissement 

peuvent être reliée au second mécanisme de diffusion uniquement, selon les hypothèses 

précédemment faites sur la modélisation. Dans ce cas, la tendance observée semble 

s’inverser entre la teneur de 4,3% et le vieillissement maximum considéré avec une 

amélioration des propriétés mécanique remarquée. De plus, l'apport de ces résultats est 

également confirmé par une corrélation avec l'évolution du 𝑇𝑔 présentée dans la section 5 

du chapitre 2. Ce phénomène n’a pas encore été signalé dans la littérature (à notre 

connaissance), probablement en raison de la durée très longue des essais, nécessaire pour 

atteindre une teneur en eau suffisante (l’hypothèse étant souvent faite d’une diffusion 

fickienne et les temps de vieillissement longs peu considérés). Néanmoins cette 

augmentation tardive des propriétés mécaniques pourrait s’expliquer par (i) un 

vieillissement physique (Verdu et Fayolle 2005) ; et (ii) le remplissage progressif des 

porosités comme il a pu être mis en évidence par les mesures par micro tomographies au 

chapitre 3. Le vieillissement physique du polymère, se traduit par une compactification 

de l’adhésif effectif, diminuant ainsi la mobilité de chaines (la contrainte au seuil 

augmente, la complaisance en fluage diminue, etc.). Ce vieillissement physique, serait 

plutôt un avantage dans de nombreuses applications, malheureusement elle est 

compensée par une diminution importante de la ductilité ou la ténacité. 

En complément de ces essais de traction, des essais de cisaillement sont également 

mis en œuvre dans les mêmes conditions de vieillissement, afin d’enrichir la base de 

données expérimentales nécessaires à l’identification du modèle de comportement 

envisagé. 
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2.3.2 Essais de cisaillement 

Les échantillons utilisés pour les essais de cisaillement ont une forme 

rectangulaire et ont été définis conformément à la norme ISO 6721 (ISO 6721, 1996), 

comme illustré à la Figure 5.6. Le dispositif expérimental est représenté à la Figure 5.7. 

Le montage d’essai se compose d’une tête inférieure fixe reliée à un capteur de force et 

d’une tête supérieure mobile qui permet l’application d’un déplacement ou d’une charge 

contrôlée. L’échantillon est fixé avec une mâchoire de serrage sur la tête supérieure et 

une mâchoire de serrage en forme de U avec deux poignées sur la tête inférieure. Les 

deux parties de l’échantillon situées entre les mâchoires de serrage, qu’on qualifiera de 

région d’intérêt (ROI), sont soumises à une contrainte de cisaillement simple. 

Le dispositif précédemment décrit est monté sur une machine d’essai de traction 

MTS Criterion C43 équipée d’une cellule de force de ±10 kN. Trois échantillons ont été 

testés pour chaque condition de vieillissement avec une vitesse de chargement 𝑣𝑡 =

12 𝑁/𝑠. À l’instar des essais de traction, l’exploitation des résultats est réalisée grâce à 

l’utilisation de la corrélation d’images numériques et du logiciel ARAMIS v6.3.1. 

 

Figure 5.6 Géométrie des échantillons de cisaillement d’épaisseur 1 𝑚𝑚 

(dimensions en mm) 

Dans ce cas précis, le post-traitement des résultats s’effectue comme suit. La force 

appliquée 𝐹 est relevée tout au long de l’essai, et permet d’évaluer la contrainte de 

cisaillement 𝜏 uniforme dans les zones d’intérêt à partir de la relation suivante : 

𝜏 =
𝐹

𝑆
          avec     𝑆 = 𝑤 × 2𝛿 (5.1) 

où 𝑆 est la section transversale de l’éprouvette (parallèle à la direction de la force 

appliquée), 𝑤 est la largeur de l’échantillon (16 𝑚𝑚) et 2𝛿 l’épaisseur de l’échantillon 

(1 𝑚𝑚). 
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Par ailleurs, le déplacement relatif ∆𝑙 entre les points A et B (autrement dit, le 

déplacement de la tête supérieure) est mesuré par corrélation d’images numériques (voir 

Figure 5.6), et permet d’en déduire 𝛾 qui peut être calculée, dans le cadre de l’hypothèse 

des petites perturbations, à l’aide de l’expression suivante : 

𝛾 = 2𝜀𝑥𝑦 =
∆𝑙

𝑑
  (5.2) 

où 𝑑 représente la distance entre les mâchoires de serrage (2.5 𝑚𝑚). 

 

Figure 5.7 Montage expérimental pour les essais de cisaillement 

Les résultats des essais de cisaillement sont présentés à la Figure 5.8. De même 

que pour les essais de traction, une bonne répétabilité est obtenue entre les différents 

échantillons testés, si bien que la réponse d’un seul essai est représentée pour comparer 

le comportement macroscopique pour chaque niveau de vieillissement à la Figure 5.9. 

Une analyse succincte de ces résultats mène aux mêmes conclusions que dans le cas de 

la traction. En cisaillement, on observe également, dans un premier temps, une diminution 

des propriétés mécaniques (module, contrainte seuil) avec l’augmentation de la teneur en 

eau globale. Ensuite, ces propriétés tendent à réaugmenter de manière non négligeable 

pour de plus fortes teneurs en eau moyennes, atteintes durant le second régime 

d’absorption. 
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a) 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙 = 0% b) 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙 = 2,2% 

  

c) 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙 = 4,3% d) 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙 = 4,7% 

Figure 5.8 Comportement des échantillons massiques en cisaillement simple dans le 

plan : ∆𝑙 (déplacement relatif) – F (force de cisaillement) 

Ces résultats d’essais de caractérisation seront davantage exploités par la suite afin 

de calibrer le modèle de comportement choisi pour le matériau adhésif, et ce pour chaque 

niveau de vieillissement considéré. Ce modèle est présenté dans la section suivante, 

implanté dans un code de calcul commercial (Abaqus), puis calibré par le biais d’une 

approche d’identification inverse basée sur une modélisation par éléments finis des essais 

de caractérisation. À partir de là, l’évolution des paramètres matériau avec la teneur en 

eau globale du matériau pourra être mise en valeur et caractérisée. 
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Figure 5.9 Comparaison du comportement des échantillons massiques vieillis en 

cisaillement simple dans le plan : ∆𝑙 (déplacement relatif) – F (force de cisaillement) 

3. Modélisation du comportement mécanique de l’adhésif en présence 

de vieillissement hydrique 

L’analyse de l’influence à long terme de l’absorption d’eau sur le comportement 

mécanique d’un joint de colle nécessite tout d’abord de définir un modèle approprié pour 

représenter le comportement de l’adhésif, quels que soient leurs temps de vieillissement. 

Dans cette section, on présente le modèle retenu, puis quelques éléments sur son 

implémentation au sein d’un code de calcul par éléments finis. Ensuite, on modélise les 

essais précédemment décrits afin de pouvoir calibrer le modèle par identification inverse. 

L’obtention de divers jeux de paramètres matériau selon le niveau de vieillissement 

permet enfin de quantifier l’évolution du comportement de l’adhésif avec la prise en eau. 

3.1 Modèle de comportement élastoplastique 

Comme évoqué dans l’introduction de ce chapitre, un modèle élastoplastique de 

type Mahnken-Schlimmer a été choisi pour décrire le comportement élastique/plastique 

de l’adhésif considéré, conformément à de nombreuses études antérieures concernant ce 

type de matériau (Cognard et al., 2013; Maurice et al., 2013). Le modèle utilisé dans cette 

étude s’inspire fortement du modèle original de Mahnken-Schlimmer (Mahnken et 
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Schlimmer, 2005) et fait intervenir le premier invariant du tenseur des contraintes 

(pression hydrostatique) dans l’écriture des fonctions critère et potentiel d’écoulement 

plastique différentes (plasticité non associée). Les équations constitutives de ce modèle 

sont rappelées dans ce qui suit. 

On se place dans le cadre de petites transformations quasi-statiques, dans lequel 

on peut décomposer le tenseur des déformations de Green-Lagrange comme la somme 

d’une partie élastique et d’une partie plastique : 

𝜀̿ = 𝜀𝑒̿ + 𝜀𝑝̿ (5.3) 

À partir de là, des lois d’état et d’évolution peuvent être écrites dans le cadre des 

matériaux standard généralisés. La première loi d’état traduit le comportement élastique 

(supposé isotrope et linéaire) du matériau et s’écrit : 

𝜎 = 𝐷̿̿ ∶ (𝜀̿ − 𝜀𝑝̿) (5.4) 

où 𝐷̿̿ représente le tenseur d’élasticité classique du quatrième ordre, qui peut s’exprimer 

en fonction des deux paramètres élastiques que sont le module d’Young 𝐸 et le coefficient 

de Poisson 𝜈. En régime plastique, on fait l’hypothèse d’un écrouissage purement 

isotrope, avec une loi d’écrouissage qui découle de la seconde loi d’état : 

𝑌 = 𝑌0 + 𝑞 (1 − 𝑒−𝑏 𝑒𝑝) + 𝐻 𝑒𝑝 (5.5) 

Dans l’équation (5.5), la variable d’écrouissage 𝑒𝑝 désigne la déformation 

plastique cumulée (qui peut être définie par la relation 𝑒̇𝑝 = √
2

3
 𝜀 ̿𝑝̇ ∶ 𝜀 ̿𝑝̇) et 𝑌 sa variable 

duale. 𝑌0 représente une valeur seuil d’élasticité et les grandeurs 𝐻, 𝑞 et 𝑏 les paramètres 

d’écrouissage. 

Le critère de plasticité est choisi de la forme suivante : 

𝐹 = √𝜎𝑉𝑀
2 + 𝑎2 𝑃2 − 𝑌 (5.6) 

Il s’exprime comme la combinaison de la contrainte de Von Mises 𝜎𝑉𝑀 = √
3

2
𝑆̿ ∶ 𝑆̿ 

et de la pression hydrostatique 𝑃 =
1

3
 𝑡𝑟𝑎𝑐𝑒 𝜎, toutes deux issues de la décomposition 

déviatorique/sphérique du tenseur des contraintes 𝜎 = 𝑆̿ + 𝑃 𝐼.̿ 
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Dans le contexte de la plasticité non associée, le potentiel d’écoulement plastique 

est choisi différent de la fonction critère, mais prend cependant une forme similaire : 

𝐺 = √𝜎𝑉𝑀
2 + 𝑎2

∗  𝑃2 − 𝑌 (5.7) 

Il permet d’écrire les lois d’évolution, à savoir les taux de déformation plastique, 

comme suit : 

𝜀̿𝑝̇ = 𝜆̇ 
𝜕𝐺

𝜕𝜎̿
                    𝑒̇𝑝 = −𝜆̇ 

𝜕𝐺

𝜕𝑌
 (5.8) 

où 𝜆̇ est le multiplicateur plastique. 

Au final, le modèle de comportement élastique/plastique utilisé s’appuie sur huit 

paramètres matériau : le module d’Young 𝐸 et le coefficient de Poisson 𝜈 pour l’élasticité, 

𝑌0 la contrainte de Von Mises au seuil de plasticité initial en cisaillement pur, 𝐻 le module 

d’écrouissage linéaire, 𝑞 et 𝑏 les paramètres d’écrouissage non-linéaires, et enfin 𝑎2 et 𝑎2
∗  

deux paramètres qui décrivent la forme de la surface seuil et du potentiel d’écoulement, 

respectivement, en définissant la contribution respective de la contrainte de Von Mises et 

de la pression hydrostatique dans les fonctions 𝐹 et 𝐺. 

Ces paramètres seront identifiés par la suite à partir des essais préalablement 

décrits (en traction et en cisaillement), moyennant la modélisation numérique de ces 

essais. Le modèle défini ci-dessus doit donc dans un premier temps être implémenté dans 

le code de calcul commercial utilisé à ces fins (Abaqus) sous la forme d’une routine 

utilisateur UMAT. Pour plus des informations sur la procédure d’intégration locale des 

équations de comportement mise en œuvre pour la programmation du modèle le lecteur 

intéressé peut se référer à l’Annexe 1. Une fois le programme (Fortran) implanté dans le 

code (Abaqus), il est possible de modéliser les essais mécaniques de caractérisation et de 

procéder à l’identification des paramètres matériels. 

3.2 Modèles éléments finis 3D des éprouvettes de traction et de cisaillement 

Un modèle éléments finis 3D a été mis en œuvre pour reproduire numériquement 

chacun des essais (traction et cisaillement) à des fins d’identification du modèle de 

comportement élastique plastique présenté précédemment. Dans chaque cas, on s’est 

limité à la zone utile des éprouvettes, sur laquelle on a appliqué le chargement de manière 

simplifiée. 
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La Figure 5.10 présente les modèles correspondant à chaque type d’essai. Les 

dimensions nominales ont été notées sur les représentations géométriques des 

échantillons dans la Figure 5.2 et la Figure 5.6, respectivement. Le Tableau 5.1 indique 

les dimensions retenues pour construire les modèles éléments finis parallélépipédiques. 

En pratique, cependant, par souci de précision, chaque modèle (pour chaque niveau de 

vieillissement) a été défini sur la base des dimensions réelles de l’échantillon testé qui 

peuvent s’écarter des dimensions nominales de ±15%. 

Tableau 5.1 Dimensions nominales 

Échantillon Longueur (mm) Largeur (mm) Épaisseur (mm) 

Traction 20 5 1 

Cisaillement 16 2.5 1 

Concernant les conditions aux limites, dans chacun des cas (traction et 

cisaillement), une surface de l’échantillon est encastrée et la surface opposée est rigidifiée 

et chargée dans la direction adéquate par une force ponctuelle, moyennant l’utilisation de 

points de référence (Figure 5.10). 

 
 

a) Essai de traction b) Essai de cisaillement 

Figure 5.10 Modèles éléments finis 3D et conditions aux limites 

En termes de maillage, on fait le choix d’éléments finis 3D hexaédriques linéaires 

à intégration réduite (C3D8R dans Abaqus). Les maillages utilisés sont illustrés à la 

Figure 5.10. Une taille d’éléments d’environ 0.5 𝑚𝑚 pour les échantillons de traction et 

d’environ 1 𝑚𝑚 pour les échantillons de cisaillement a été retenue. Ces choix réalisent 

le meilleur compromis entre la convergence des résultats nécessaires à l’identification et 

le temps de calcul. 
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À l’instar de la caractérisation expérimentale, les grandeurs suivantes sont 

extraites des calculs numériques : (i) les déformations moyennes dans les directions 

longitudinale et transverse pour les échantillons en traction (𝜀𝑦𝑦 et 𝜀𝑥𝑥, respectivement) ; 

et (ii) les déplacements relatifs ∆𝑙 entre les points A et B (Figure 5.6) pour les échantillons 

soumis au cisaillement. 

L’identification du modèle élastique/plastique décrit précédemment est alors 

possible, en utilisant les résultats des essais de traction et de cisaillement. L’ensemble des 

paramètres matériels seront identifiés pour chacun des niveaux de vieillissement 

considérés, en utilisant la méthode d’identification inverse présentée par la suite. 

3.3 Méthode d’identification inverse 

Quelques méthodes d’identification inverse ont déjà été développées dans la 

littérature pour ce type de modèle de comportement (Cognard et al., 2013;; Maurice et 

al., 2013). Les méthodes utilisées sont le plus souvent basées sur des essais expérimentaux 

de type Arcan (voir la section 4.4 du chapitre 4), et permettent une caractérisation 

complète d’un adhésif au sein d’un assemblage soumis à différents états de contrainte : 

traction, cisaillement, ou encore traction/cisaillement combiné. Certaines méthodes 

permettent également la caractérisation du comportement viscoélastique-viscoplastique 

du matériau (Dumont, 2020; Ilioni, 2017; Ilioni et al., 2018; Bidaud 2015). Dans cette 

étude, compte tenu des difficultés liées au vieillissement d’assemblages (et surtout des 

temps associés), on fait le choix d’utiliser des échantillons massiques pour 

l’identification, et on retient uniquement les deux types d’essais quasi-statiques présentés 

dans la section précédente, à savoir des essais de traction et de cisaillement. Les résultats 

correspondants permettent bien, à terme, d’identifier l’ensemble des paramètres mis en 

jeu dans le modèle élastique plastique retenu. 

Le principe général d’une méthode d’identification inverse est de comparer les 

résultats obtenus lors d’un essai expérimental avec la prédiction d’un modèle équivalent 

(éléments finis, par exemple) et, par une procédure d’optimisation, d’obtenir le jeu de 

paramètres le plus approprié, qui minimise l’erreur commise entre les deux résultats 

numériques et expérimentaux. En pratique, les calculs sont effectués sur Matlab et les 

valeurs finales des paramètres recherchés sont obtenues de manière itérative, après 

convergence, grâce à l’algorithme implémenté dans la fonction "fminsearch" qui vise à 

minimiser la fonction objectif (ou l’erreur) souhaitée (Lagarias et al., 1998). Une 

représentation schématique de la méthode utilisée est illustrée à la Figure 5.11. 
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Figure 5.11 Méthode d’identification inverse (adapté d’après (Alfonso, 2016)) 

Une boucle itérative développée sur le logiciel Matlab permet de lancer une 

succession de simulations numériques par éléments finis à partir d’un jeu de paramètres 

initial. À chaque itération, la réponse du modèle éléments finis est récupérée à l’aide d’un 

script Python et comparée aux résultats expérimentaux. À des fins d’optimisation du jeu 

de paramètres, une fonction objectif est définie pour caractériser l’erreur entre les résultats 

expérimentaux et numériques. De manière plus précise, cette fonction prend la forme 

suivante : 

𝐸𝑟𝑟𝑜𝑟(𝑘) = ∑(𝐷𝑛𝑢𝑚(𝑖) − 𝐷𝑒𝑥𝑝(𝑖))2

𝑛

𝑖=1

 (5.18) 

avec 𝑘 l’itération courante, 𝑛 le nombre de valeurs considérées (de points sur la courbe) 

pour la comparaison expérimentale/numérique, et 𝐷𝑛𝑢𝑚 et 𝐷𝑒𝑥𝑝 les grandeurs 

(déplacements/déformations) respectivement numériques et expérimentales à contrainte 

donnée pour chaque point 𝑖, servant à calibrer le modèle. 

La boucle de calcul itérative converge lorsque l’erreur relative devient inférieure 

à une certaine tolérance de convergence, qui a été fixée dans cette étude à 1%, et les 

valeurs des paramètres convergés sont alors enregistrées. 
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Dans chaque configuration de vieillissement (pour 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙 = 0%, 2.2%, 4.3% et 

4.7%), l’identification inverse s’effectue de manière séquentielle : plusieurs étapes 

d’optimisation sont donc définies, permettant chacune de déduire un ou plusieurs des 

paramètres matériels recherchés à partir de l’un et/ou l’autre des essais expérimentaux. 

Ces étapes sont les suivantes : 

• Identification des paramètres élastiques (𝐸, 𝜈) à partir des résultats expérimentaux 

des essais de traction ; 

• Identification des paramètres de la fonction seuil initiale (𝑌0 et 𝑎2) à partir des 

résultats des essais de traction et de cisaillement ; 

• Identification des paramètres d’écrouissage (𝑞, 𝑏 et 𝐻) à partir des résultats 

expérimentaux en cisaillement ; 

• Identification du paramètre restant de la fonction potentiel d’écoulement (𝑎2
∗  ) à 

partir des résultats expérimentaux en traction. 

Des précisions sur chacune de ces étapes sont données par la suite. 

3.3.1 Identification des paramètres élastiques 

Les paramètres élastiques du modèle (module d’Young 𝐸 et coefficient de Poisson 

𝜈) sont naturellement les premiers paramètres à identifier. Il est important de noter que, 

dans cette première étape, la plasticité n’exerce aucune influence sur la réponse 

mécanique du modèle. Les courbes expérimentales (contrainte vs. déformation), obtenues 

lors des essais monotones de traction (Figure 5.4), sont utilisées pour déterminer la 

rigidité élastique du matériau, en se limitant à la première partie (linéaire) des courbes. 

La contrainte de traction uniaxiale 𝜎 est simplement déduite de la force appliquée, et les 

déformations longitudinales 𝜀𝑦𝑦 et transverses 𝜀𝑥𝑥 sont relevées par corrélation d’images 

numériques au centre des échantillons. En première approche, les deux modules suivants 

peuvent être évalués : 

𝐾𝑁 =
𝜎

𝜀𝑦𝑦
 (5.19) 

𝐾𝑇 =
𝜎

𝜀𝑥𝑥
 (5.20) 

qui permettent de déduire successivement le module d’Young et le coefficient de Poisson. 

Parallèlement, on utilise le modèle éléments finis (Figure 5.10a) et la méthode 

d’identification inverse afin d’évaluer ces deux paramètres de manière plus systématique. 
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Les deux paramètres élastiques sont initialisés aux valeurs suivantes : 𝐸 = 1800 MPa et 

𝜈 = 0.35, qui sont des valeurs que l’on retrouve classiquement dans la littérature pour ce 

type d’adhésif. La fonction objectif (équation (5.18)) est ici reliée aux déformations 

longitudinales et transverses relevées dans la partie élastique (linéaire) des courbes de 

traction expérimentales et numériques. Une fois les valeurs des paramètres élastiques 

identifiées, une simulation numérique est effectuée pour valider définitivement ces 

paramètres par comparaison des courbes numériques et expérimentales. Les résultats 

obtenus sont discutés en détails dans les sections 3.3.3 et 3.4 de ce chapitre. 

3.3.2 Identification des paramètres plastiques 

Identification des paramètres de la fonction seuil initiale (𝑌0 et 𝑎2) 

La fonction critère 𝐹 (équation (5.6)), exprimée à l’état initial, peut être 

représentée dans le plan des contraintes de Von Mises 𝜎𝑉𝑀 et de la pression hydrostatique 

𝑃 par une ellipse dont la forme dépend des deux paramètres 𝑌0 et 𝑎2. Une telle ellipse 

peut être identifiée à partir de deux points, comme représentée, à titre d’exemple, à la 

Figure 5.12 pour le cas des essais sur les échantillons secs initiaux. C’est pourquoi on 

utilise les deux cas de chargement que sont la traction et le cisaillement. Les modèles 

éléments finis (Figures 5.10a et 5.10b) peuvent être utilisés dans le cadre de l’élasticité 

linéaire (avec les paramètres élastiques identifiés précédemment), afin d’évaluer les 

contraintes de Von Mises et les pressions hydrostatiques correspondant aux efforts seuils 

pour chacun des essais. 

 

Figure 5.12 Représentation du diagramme pression hydrostatique-contrainte de von 

Mises pour les essais des échantillons massiques initiaux (𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙 = 0%) 
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Identification des paramètres d’écrouissage (𝑞, 𝑏 et 𝐻) 

Les paramètres d’écrouissage sont à nouveau identifiés par la méthode 

d’identification inverse, cette fois à partir des courbes d’essais de cisaillement et du 

modèle éléments finis associé. Les paramètres précédemment identifiés sont 

naturellement imposés. Par ailleurs, comme la pression hydrostatique est nulle dans le cas 

d’une sollicitation en cisaillement, et compte tenu de la définition du potentiel 

d’écoulement, l’identification de la fonction d’écrouissage peut être effectuée en 

cisaillement sans connaître préalablement la valeur de 𝑎2
∗  (qui est donc fixée à 0 dans les 

calculs). Les trois paramètres 𝑞, 𝑏 et 𝐻 sont donc identifiés par comparaison entre les 

courbes expérimentales et numériques associées aux essais de cisaillement. 

Identification du paramètre restant de la fonction potentiel d’écoulement (𝑎2
∗) 

Enfin, une fois les paramètres d’écrouissage identifiés, la fonction potentiel 

d’écoulement 𝐺 (équation (5.7)) est déterminée en utilisant toujours la méthode 

d’identification inverse, mais désormais sur les courbes expérimentales et numériques 

associées aux essais de traction. Les résultats obtenus à partir de l’identification du 

comportement mécanique du matériau adhésif sont présentés en détails par la suite. 

3.3.3 Résultats de l’identification des paramètres 

Afin de représenter les résultats de cette identification des paramètres, à titre 

d’exemple, la comparaison entre les résultats expérimentaux et ceux prédits 

numériquement avec les jeux de paramètres obtenus pour chaque état de vieillissement 

considéré est représentée à la Figure 5.13 (il s’agit des courbes contrainte-déformation 

longitudinale en traction). Dans chaque cas, les résultats numériques sont en bon accord 

avec les résultats expérimentaux, ce qui confirme la qualité de la calibration effectuée et 

des paramètres identifiés.  

Par souci de validation finale, la loi de comportement de l’adhésif est intégrée 

dans un modèle numérique pour un assemblage collé de type simple recouvrement. Les 

réponses du modèle numérique sont comparées au comportement expérimental de 

l’assemblage à différents états de vieillissement. L'analyse détaillée du comportement de 

cet assemblage est présentée dans le chapitre suivant (chapitre 6). 
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Figure 5.13 Influence du vieillissement sur le comportement mécanique de la colle – 

Courbes contrainte-déformation longitudinale en traction 

3.4 Évolution des paramètres mécaniques en fonction de la teneur en eau 

Une fois les différents jeux de paramètres connus pour les différents états de 

vieillissement correspondant aux points A, B, C et D de la Figure 5.1 (𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙 = 0%, 

2,2%, 4,3% et 4,7%, respectivement), des lois d’évolution de ces paramètres en fonction 

de la teneur en eau peuvent être tracées. L’ensemble des paramètres élastiques et 

plastiques identifiés sur les échantillons massiques soumis au vieillissement hydrique 

selon la méthode décrite précédemment sont rassemblés dans les Figures 5.14 et 5.15, 

respectivement. 

  

a)  b)  

Figure 5.14 Évolution des paramètres élastiques du matériau en fonction de la teneur 

en eau 
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a)  b)  

  

c)  d)  

  

e)  f)  

Figure 5.15 Évolution des paramètres plastiques du matériau en fonction de la teneur 

en eau 

Ces courbes donnent lieu à quelques commentaires. Tout d’abord, on remarque 

que certains paramètres, en suivant la méthode d’identification précédente, semblent 
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insensibles à la prise en eau du matériau. Il s’agit en particulier du coefficient de Poisson 

𝜈 et du paramètre d’écrouissage 𝑞 (Figures 5.14b et 5.15c). Les autres paramètres 

évoluent notablement avec la teneur en eau globale. La plupart des paramètres ont 

tendance à diminuer dans un premier temps, jusqu’à environ 4,3% de prise en eau 

(correspondant à la fin du premier régime d’absorption), décrivant ainsi une dégradation 

du matériau avec le temps. Cependant, les paramètres associés à la prise en compte de la 

pression hydrostatique 𝑎2 et 𝑎2
∗  montrent une évolution croissante sur cette première 

phase. Le premier phénomène de dégradation est assez bien connu dans la littérature, tout 

au moins en ce qui concerne le module d’Young et la contrainte seuil (Crocombe et al., 

2006; Ilioni et al., 2018). 

En revanche, dans un deuxième temps, comme il a déjà été observé d’un point de 

vue qualitatif sur les courbes d’essais, la tendance s’inverse lorsque le second mécanisme 

devient le seul impliqué dans l’absorption d’eau. L’augmentation inattendue qui s’ensuit 

n’a, en revanche, pas encore été rapportée dans la littérature (à notre connaissance), 

probablement en raison de la très longue durée des essais nécessaires pour atteindre les 

derniers points des courbes (par exemple, la valeur de 𝐶𝑔𝑙𝑜𝑏𝑎𝑙 = 4,7% correspond à une 

durée de vieillissement d’environ 12 mois). Il est à noter néanmoins que malgré un an de 

vieillissement, la saturation du second mécanisme n’est pas obtenue. Alors, la prise en 

eau associée à ce deuxième mécanisme n’est pas homogène au sein des éprouvettes 

testées, comme le montre la Figure 5.16. Par soucis de simplicité, cette hétérogénéité de 

prise en eau et donc potentiellement des propriétés mécaniques dans l’éprouvette n’a pas 

été prise en compte dans la procédure d’identification.  

 

Figure 5.16 Contribution du processus de diffusion à l'absorption locale d'eau pour 

correspondant au deuxième régime (à 12 mois) 
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D’autre part, il peut être regretté que le nombre de points de données est faible 

pour avoir une définition fine de l’évolution des paramètres, néanmoins, il permet 

d’évaluer une tendance. À partir des points obtenus, pour les paramètres concernés par 

une évolution dans le temps, une interpolation linéaire par morceaux a été retenue 

(conformément aux courbes représentées dans les Figures 5.14 et 5.15) afin d’estimer la 

valeur de l’ensemble des paramètres pour n’importe quelle teneur en eau et ainsi pouvoir 

modéliser le comportement de l’adhésif localement dans n’importe quel état de 

vieillissement. 

4. Conclusions 

Ce chapitre présente l’analyse du comportement mécanique de l’adhésif étudié en 

vue de sa modélisation pour de futures applications au sein d’assemblages collés. Dans 

un contexte quasi-statique à faible vitesse de chargement, un modèle élastoplastique a été 

retenu. Le modèle choisi (de type Mahnken-Schlimmer) est particulièrement adapté à ce 

type de matériau époxy. Une procédure de caractérisation a été mise en place, basée sur 

une approche d’identification inverse séquentielle. À ces fins, des essais de traction et de 

cisaillement ont été réalisés sur des échantillons massiques. Ces échantillons ont été 

vieillis jusqu’à différents niveaux, et l’identification des paramètres matériau du modèle 

de comportement a été effectuée pour tous ces états de vieillissement. L’identification 

inverse s’est appuyée sur la modélisation 3D des essais de traction et de cisaillement. Des 

modèles éléments finis simples ont été construits à l’aide du logiciel Abaqus, dans lequel 

une routine utilisateur UMAT a été implantée pour la description du comportement 

mécanique. 

Le résultat principal de ce chapitre prend la forme de lois d’évolution pour 

l’ensemble des paramètres matériau du modèle en fonction de la teneur en eau globale. 

Ces lois, ajoutées à la modélisation de la diffusion au cours du temps dans une structure 

de type assemblage, permettront par la suite de modéliser la réponse mécanique d’un joint 

collé (à simple recouvrement), après vieillissement et avec potentiellement une teneur en 

eau locale et donc un comportement mécanique local hétérogène. 



 

CHAPITRE 6 

Caractérisation et modélisation du 

comportement mécanique d’un assemblage 

collé de type joint à simple recouvrement 
 

La modélisation du comportement mécanique à long terme d’un assemblage collé 

soumis au vieillissement hydrique représente la dernière étape de ce projet de thèse 

avec pour objectif général d’aboutir à un dimensionnement précis et efficace de ce type 

de structure dans un tel environnement. On s’intéresse au cas particulier d’un joint à 

simple recouvrement pour sa simplicité de mise en œuvre expérimentale, mais aussi 

son degré de généralité et de représentativité. On s’appuie sur l’utilisation d’un outil de 

calcul maison simplifié (1D), qui réalise le meilleur compromis entre précision, 

robustesse et efficacité. La contribution de cette thèse à ce niveau consiste à introduire 

le modèle de comportement de l’adhésif, décrit dans le chapitre précédent, au sein du 

code de calcul par éléments finis, et à ajouter spécifiquement la dépendance des 

propriétés matérielles à la teneur en eau locale. Dans ce chapitre, une campagne 

expérimentale d’essais mécaniques sur assemblages collés vieillis est tout d’abord 

décrite. Le modèle numérique développé est ensuite brièvement présenté. Enfin, l’outil 

de calcul est validé, à la fois numériquement en confrontant les résultats obtenus à ceux 

d’une modélisation 2D standard réalisée par le biais d’un code commercial (Abaqus), 

et expérimentalement. Tous ces derniers résultats mettent en valeur l’importance de la 

prise en compte des effets du vieillissement hydrique sur la réponse mécanique de 

l’assemblage et donc sur son dimensionnement futur. 
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1. Introduction 

La prédiction du comportement mécanique d’un joint collé en présence de 

vieillissement hydrique présente un grand intérêt, en particulier dans les domaines 

impliquant des environnements sévères tels que l’eau de mer. Alors que la modélisation 

numérique du comportement mécanique de ces assemblages collés est généralement 

réalisée par le biais de modèles éléments finis 2D ou 3D (avec des maillages 

nécessairement raffinés et donc extrêmement coûteux en temps de calcul), des travaux 

récents (Nguyen et Le Grognec, 2021) ont mis en évidence le potentiel d’un modèle 

simplifié (basé sur des cinématiques enrichies), capable de décrire les champs de 

déformations et de contraintes au sein de l’assemblage (joint et substrats) dans une 

dimension moindre (1D), moyennant donc des temps de calcul plus faibles sans perdre 

pour autant en précision. La généralisation de ce modèle simplifié au contexte du 

vieillissement hydrique s’avère donc une alternative très intéressante pour une prédiction 

efficace du comportement mécanique des joints collés au cours du temps. 

Les chapitres précédents ont permis de caractériser la cinétique d’absorption de 

l’eau (chapitre 2) et l’évolution des propriétés mécaniques avec la prise en eau de 

l’adhésif époxy considéré dans cette étude (chapitre 5). En intégrant ces informations 

dans l’outil de calcul utilisé, on aboutit à une stratégie de modélisation simplifiée, capable 

de prédire efficacement le comportement d’un assemblage collé avec ce type d’adhésif. 

Pour ce faire, le modèle de comportement de type Mahnken-Schlimmer implanté 

dans Abaqus au cours du chapitre 5 doit être également intégré au modèle élément fini 

1D. Les paramètres de cette loi de comportement, déjà identifiés, sont à nouveau utilisés 

dans ce modèle, avec toujours la même évolution en fonction de la teneur en eau locale. 

Des calculs numériques de joints à simple recouvrement sont ensuite effectués, après 

différents temps de vieillissement. Le programme élément fini 1D développé est tout 

d’abord employé, puis le code de calcul commercial Abaqus (avec des éléments finis 

standard 2D) à des fins de validation, moyennant l’utilisation de la même routine 

utilisateur UMAT pour la loi de comportement que dans la partie dédiée à la 

caractérisation mécanique de l’adhésif. Enfin, les résultats de ces calculs sont validés 

expérimentalement dans des configurations où la teneur en eau (et donc le comportement 

mécanique) est naturellement hétérogène. L’influence du vieillissement hydrique sur la 

réponse mécanique de l’assemblage (en particulier de l’adhésif au sein de l’assemblage) 

peut être alors discutée. 
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2. Caractérisation expérimentale des joints à simple recouvrement 

Le besoin d’une validation expérimentale des tenues mécaniques d’assemblages 

collées soumis à des chargements pouvant être considérés comme complexes justifie 

l’utilité de l’essai de type Joint Simple-Recouvrement (JSR). Le choix de la configuration 

d’un joint à simple recouvrement dans cette étude est justifié par le besoin d’une 

caractérisation rapide et peu coûteuse. De plus, ce type de géométrie d’assemblage est 

davantage représentative des configurations d’assemblage réelles (et donc des 

sollicitations mécaniques associées), ce qui va dans le sens des exigences des industriels. 

L’essai JSR présente des sollicitations du joint de colle avec des contraintes 

principalement en cisaillement au centre de la surface collée et des contraintes de pelage 

proches des bords libres qui peuvent complexifier l’analyse des résultats (Kavdir et Aydin 

2019). Par conséquent, un montage original a été développé dans cette thèse afin de 

procéder à l’assemblage de substrats, avec la colle proposée, dans la configuration de 

simple recouvrement. Ces éprouvettes assemblées ont ensuite été immergées dans de 

l’eau déminéralisée et testées mécaniquement après différentes durées d’immersion, afin 

de rendre compte de l’effet du vieillissement hydrique sur leur réponse mécanique. 

2.1 Matériaux 

Les assemblages considérés sont composés de deux substrats en acier inoxydable 

collés l’un à l’autre, sur une certaine longueur de recouvrement, par une couche d’adhésif 

époxy. 

L’adhésif époxy étudié a été décrit en détails à la section 2.2 du chapitre 2. Pour 

rappel, il s’agit d’un adhésif structural composé d’un prépolymère (bisphénol A) et d’un 

durcisseur (diamine) mélangés dans des conditions stœchiométriques. Les substrats de 

l’assemblage ont été choisis en acier inoxydable pour deux raisons : (i) ce matériau est 

hydrophobe et (ii) son module d’élasticité est significativement plus élevé que celui de 

l’adhésif (de l’ordre de 100 fois) – condition établie dans le but de confiner les 

déformations plastiques à l'intérieur de l'adhésif sans affecter drastiquement les substrats 

et minimiser les déformations plastiques des substrats. Seules les propriétés élastiques des 

substrats seront donc utilisées par la suite. Elles sont listées dans le Tableau 6.1. 

Tableau 6.1 Propriétés mécaniques de l’acier inoxydable des substrats 

Propriétés Valeur 

Module d’Young 200000 𝑀𝑃𝑎 

Coefficient de Poisson 0.3 [-] 
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2.2 Préparation et vieillissement des échantillons 

La réalisation des essais sur ces échantillons ne demande pas de pièces d’interface 

spécifiques. Quelques détails sur ce type d’essai ont été exposés dans la section 4.1 du 

chapitre 4. 

Les dimensions des échantillons utilisés, conformes à la norme ISO 4587, sont 

représentées à la Figure 6.1.  

 

Figure 6.1 Géométrie des échantillons (dimensions en mm) 

Afin de maîtriser au mieux l’épaisseur du joint de colle et la géométrie 

d’éprouvette, un dispositif de collage a été conçu spécialement. La Figure 6.2 décrit le 

schéma de ce dispositif. Il est composé de deux plaques en acier fixées symétriquement, 

de pions d’orientation qui permettent d’assembler quatre échantillons en même temps, et 

de deux plaques de fixation qui assurent le maintien de la position des échantillons 

pendant la polymérisation de l’adhésif. L’Annexe 2 donne davantage d’informations sur 

la conception du dispositif. Des améliorations sur les plaques de fixation ont été réalisées, 

afin de faciliter la manipulation des échantillons (Figure 6.3). 

 

Figure 6.2 Dispositif de collage pour l’assemblage des éprouvettes joints à simple 

recouvrement 
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La procédure de montage pour mettre en position les deux substrats à coller est 

illustrée sur la Figure 6.3. La procédure de collage commence par la préparation des 

surfaces : un ponçage fin est appliqué sur les surfaces à coller du substrat, en utilisant du 

papier abrasif (grade #180), pour éliminer les couches superficielles et toute 

contamination qui pourrait se trouver sur ces surfaces. Les microparticules et/ou de la 

graisse restées sur les surfaces sont nettoyés ensuite grâce à une machine de nettoyage à 

ultrasons, avec une solution d’éthanol.  

L’épaisseur du joint de colle est assurée par des cales d’épaisseur de 0,4 mm. 

Celles-ci sont positionnées entre la première plaque (I) et les quatre substrats inferieurs, 

orientés à l’aide des pions. La prochaine étape revient à fixer ces substrats par le serrage 

de vis prévues dans les plaques. Une fois les substrats correctement fixés, le dispositif est 

retourné à 180° pour pouvoir accéder à la zone d’intérêt et appliquer une première couche 

d’adhésif sur la longueur du joint (22 mm dans ce cas). Une deuxième couche de colle est 

appliquée sur les substrats supérieurs (sur la même longueur) qui seront orientés et fixés 

sur la deuxième plaque du dispositif, de la même manière que les substrats inferieurs. Une 

fois les substrats positionnés et assemblés, un nettoyage est nécessaire pour enlever 

l’excès d’adhésif. Finalement, l’ensemble est placé dans l’enceinte climatique Memmert 

UF 110 (Figure 2.4) afin de subir le cycle de polymérisation imposé pour la colle, à 

savoir 12 heures à 50°C. Plusieurs lots d'échantillons sont ainsi réalisés. 

 

 

Figure 6.3 Assemblage des échantillons de joints à simple recouvrement 

La dernière étape de préparation des échantillons est le conditionnement pour le 

vieillissement en immersion dans de l’eau déminéralisée. Afin de respecter la condition 

de diffusion de l’eau dans une seule direction, conformément à la description des modèles 
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de diffusion (chapitre 2), des plaques de verre ont été collées sur les deux côtés des 

échantillons. Par ailleurs, la nature hydrophobe du matériau des substrats bloque la 

diffusion de l’eau dans le sens de l’épaisseur du joint. Les substrats en eux-mêmes 

bloquant la diffusion de l’eau dans le sens de l’épaisseur du joint, la diffusion n’est donc 

plus permise que dans le sens de la longueur de recouvrement du joint collé. Le principe 

de diffusion unidirectionnelle dans le joint collé de l’assemblage JSR est présenté 

schématiquement à la Figure 6.4. 

 

Figure 6.4 Représentation schématique de la diffusion unidirectionnelle dans les 

joints à simple recouvrement 

Le protocole de vieillissement accéléré en laboratoire consiste à immerger les 

échantillons ainsi préparés dans des bassins de vieillissement (Figure 2.11) avec de l'eau 

déminéralisée à une température de 35°C. Les paramètres de vieillissement ont été 

déterminés en étroit cohérence avec les propriétés chimiques du matériau (température de 

transition vitreuse, par exemple). Trois lots de 3 échantillons ont été fabriqués. Le premier 

lot a servi à la caractérisation initiale (juste après la polymérisation et deux lots de 3 

échantillons chacun, ont été utilisés pour deux temps de vieillissement : 120 jours et 330 

jours)  

À l'issue de l'étape de vieillissement (ou immédiatement avant l'essai pour les 

échantillons à l'état initial), un codage aléatoire de type mouchetis est réalisé permettant 

ainsi l’utilisation de la corrélation des images numériques (CIN), pour déterminer les 

champs de déformation. Des talons de même épaisseur que les substrats sont collés aux 

extrémités pour conserver un chargement dans le plan du joint de colle, et ainsi éviter une 

précontrainte dans le joint lors de la phase de serrage de l’échantillon dans le mors de la 

machine de traction. À titre d’exemple, un échantillon préparé pour l’essai de simple 

recouvrement est représenté à la Figure 6.5. 

 

Figure 6.5 Échantillon prêt pour l’essai de simple recouvrement 
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2.3 Essais quasi-statiques sur un assemblage Joint à Simple Recouvrement 

2.3.1 Moyens expérimentaux 

Le montage expérimental utilisé pour les essais sur joints à simple recouvrement 

(Figure 6.6) comprend les équipements suivants : 

 

• Une machine d’essai de traction-compression UTS 250 équipée d’une cellule de 

force de ±100 kN ; 

• Un système de corrélation d’images composé de deux caméras. 

De manière générale, en utilisant un essai JSR, le comportement macroscopique 

de l’assemblage peut être interprété en s’appuyant sur le déplacement machine et la force 

donnée par la cellule d’effort de la machine (ISO 4587). Cependant, une analyse des 

résultats de mesure des déformations par corrélation d’images numériques (CIN) peut 

aussi être utilisée dans cette étude permettant de s’affranchir de jeux qui pourraient exister 

entre les pièces d’interface et le capteur de déplacement. Cette manière de mesurer le 

déplacement relatif des substrats, permettra une meilleure compréhension des modes de 

défaillance apparaissant durant l’essai. 

 

 

Figure 6.6 Montage expérimental pour un essai sur joint à simple recouvrement 



CHAPITRE 6. Caractérisation et modélisation du comportement mécanique d’un 

assemblage collé de type joint à simple recouvrement 

155 
 

L’analyse par corrélation d’images numériques emploie les mêmes méthodes que 

celles décrites pour les essais en traction sur les échantillons massiques (voir la section 

2.3.1 du chapitre 5). Les mouchetis peints sur les deux régions d'intérêt (ROI) des deux 

côtés de l’échantillon permettent d'analyser les essais par corrélation d'images 

numériques. Deux caméras enregistrent les données pendant le test de la manière 

suivante : (i) la caméra 1– Retiga 1300 (taille de capteur 1280 pixels x 1024 pixels, codage 

sur 8 bits) est placée devant l'échantillon étant focalisée sur la ROI 1, et (ii) la caméra 2 

– Retiga 6000 (taille de capteur 2448 pixels x 2050 pixels, codage sur 12 bits) est placée 

derrière l'échantillon étant focalisée sur la ROI 2 (Figure 6.6). Les données enregistrées 

sont ensuite analysées à l'aide du logiciel ARAMIS v6.3.1. 

Le comportement de l'assemblage est suivi avec la caméra 1 à une échelle 

permettant de visionner l’ensemble de l’assemblage. Cela permet de mesurer le 

déplacement relatif des deux substrats plus proches du joint de colle entre les repères 

marqués A et B dans le détail de la Figure 6.6. La caméra 2, quant à elle, suit le 

comportement à une échelle plus locale, au niveau des bords du joint de colle (voir le 

rectangle jaune dans le détail de la Figure 6.6). Dans ce cas, il est possible de déterminer 

les déformations 𝜀𝑥𝑥, 𝜀𝑦𝑦, 𝜀𝑥𝑦 mesurées expérimentalement sur l'épaisseur du joint pour 

une zone restreinte de sa longueur, notamment au bord du joint où les contraintes sont 

majoritairement concentrées. Les résultats de ces analyses sont présentés dans la section 

suivante. 

2.3.2 Résultats des essais sur joint à simple recouvrement en présence de vieillissement 

hydrique 

Les essais mécaniques ont été réalisés à différents instants, donc pour différentes 

quantités d’eau absorbée, et permettent ainsi d’analyser l’effet du vieillissement sur le 

comportement mécanique de l’assemblage. Pour chaque état de vieillissement considéré, 

trois essais ont été effectués (afin de vérifier leur répétabilité), en déplacements imposés, 

avec une vitesse de chargement 𝑣𝑡 = 0.5 𝑚𝑚/𝑚𝑖𝑛. Tout d’abord, une série d’essais a été 

réalisée sur les échantillons à l’état initial non vieilli. Puis, les échantillons immergés dans 

de l’eau déminéralisée à 35°C ont été testés à deux temps de vieillissement différents. Les 

plaques de verre initialement collées sur les côtés pour bloquer la diffusion de l’eau dans 

la direction transversale ont été enlevées par polissage mécanique avant les essais. Au 

final, dans cette étude, les échantillons sont analysés dans trois configurations distinctes : 

(i) non vieilli ; (ii) immergé pendant 120 jours ; et (iii) immergé pendant 330 jours. 
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Pour une première évaluation rapide, le comportement mécanique des échantillons 

est tout d’abord analysé de manière macroscopique. Dans un premier temps, les 

déplacements entre les points A et B issus des mesures obtenues avec la caméra 1 et les 

forces correspondantes sont relevés durant les essais. L’analyse de l’évolution du 

comportement macroscopique pendant le vieillissement peut s’effectuer à partir des 

courbes de la force appliquée – 𝐹, en fonction du déplacement tangentiel relatif dans la 

direction de l’axe y – 𝐷𝑦 (𝐷𝑦 = 𝑈𝑦(𝐴) − 𝑈𝑦(𝐵)). Les courbes de la Figure 6.7 font état 

de ce comportement « macroscopique » des assemblages. On observe une répétabilité 

satisfaisante, sachant que ce type d’essai est accompagné souvent par des dispersions de 

la réponse mécanique relativement importantes. 

Sur la réponse macroscopique de ces premiers essais on observe la dégradation du 

comportement attendue en fonction de la quantité d'eau absorbée. La résistance à la 

rupture montre une chute d'environ 45 % après une immersion de 120 jours, et une chute 

d'environ 36 % après 330 jours. De même, le comportement non-linéaire des assemblages 

semble diminuer fortement avec le vieillissement. Un autre aspect intéressant est que la 

tendance du comportement à une durée d'immersion suffisamment longue, vis-à-vis de la 

première durée d’immersion plus courte, semble permettre une reprise des propriétés de 

l'assemblage plutôt qu'une diminution comme on pouvait s'y attendre. Cette tendance a 

également été notée dans le cas de l'évolution du comportement de l'adhésif testé en 

éprouvettes massiques (voir chapitre 5). 

Une dernière remarque concerne le comportement non-linéaire visible sur les 

courbes macroscopiques de la Figure 6.7. Avant rupture, les courbes force-déplacement 

dénotent toutes une perte de linéarité qui traduit l’influence de non-linéarités matérielles 

et/ou géométriques. Ici, c’est la plasticité qui est principalement en cause, mais avant tout 

celle des substrats, qui influence aussi naturellement la réponse macroscopique de 

l’assemblage. Si l’on veut s’affranchir de la plasticité dans les substrats, le niveau d’effort 

doit être limité, et dans ces conditions, les courbes force-déplacement macroscopiques ne 

donnent pas énormément d’informations sur l’influence du vieillissement sur la réponse 

des assemblages. De même, la préparation de la surface de collage, par ponçage 

mécanique n’est pas garant de ruptures entièrement cohésives. Par conséquent, on 

procède à une description plus locale du comportement de l’adhésif, concentrée sur la 

région ROI 2, afin de comprendre plus finement les effets du vieillissement hydrique sur 

le joint de colle en regardant l’évolution des champs de déformation, dans la tranche de 

l’échantillon. 

Du fait de la répétabilité des essais, seuls trois essais sont retenus (un pour chaque 

condition de vieillissement : SLJ2 - T0 pour l’état initial, SLJ6 - T1 pour les échantillons 

immergés pendant 120 jours et SLJ7 - T2 pour les échantillons immergés pendant 330 



CHAPITRE 6. Caractérisation et modélisation du comportement mécanique d’un 

assemblage collé de type joint à simple recouvrement 

157 
 

jours) pour une analyse par corrélation d’images numériques (Tableaux 6.2, et 6.3). Cette 

analyse présente les champs de déformation dans le plan de la surface investigué à 

différents niveaux de sollicitation, identifiés par les repères A à D dans la Figure 6.8 afin 

d’établir la relation entre le comportement mécanique à l’échelle locale et la prise en eau. 

Les repères ont été choisis de manière que, pour les trois temps de vieillissement, une 

analyse soit effectuée au même niveau de charge. Par conséquent, le dernier repère (D) 

correspond à une force immédiatement inférieure à la force de rupture de l'échantillon qui 

cède en premier (SLJ6 - T1). Pour les deux autres échantillons, l’essai a été poursuivi 

ultérieurement jusqu’à la rupture, mais les résultats d’analyse par corrélation d’images 

numériques associés ne sont pas présentés, par souci de cohérence. 

  

a) Échantillons à l’état initial non vieilli b) Échantillons immergés 120 jours 

 

c) Échantillons immergés 330 jours 

Figure 6.7 Résultats macroscopiques des essais 
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Figure 6.8 Comportement macroscopique des joints à simple recouvrement pour les 

trois cas de vieillissement et repères d’efforts utilisés pour la corrélation d’images 

numériques : A ⁓ 0 N ; B ⁓ 3060 N ; C ⁓ 5510 N ; D ⁓ 6170 N 

À chaque instant, la corrélation d’images fournit les champs de déformations dans 

le plan 𝑥𝑂𝑦, à savoir 𝜀𝑥𝑥, et 𝜀𝑥𝑦. 𝜀𝑦𝑦 ne sera pas représenté, n'étant pas une grandeur 

représentative (proche de zéro) pour ce type de test. L’axe 𝑂𝑦, est définit par l’interface 

entre le joint de colle et les substrats, permettant ainsi de s’affranchir de la rotation du 

joint de colle, lors de sa sollicitation. Ces cartes de déformations sont représentées dans 

les Tableaux 6.2 et 6.3 pour l'ensemble de la région ROI 2 aux niveaux des contraintes 

définis par les repères A à D.  

À partir de ces cartographies de déformation, la comparaison des états de 

déformation au niveau local entre des échantillons ayant subi trois durées de 

vieillissement distinctes est désormais possible. Une première analyse montre une 

intensification globale des déformations transverses 𝜀𝑥𝑥 (Tableau 6.2) et des 

déformations de cisaillement 𝜀𝑥𝑦 (Tableau 6.3) dans le joint collé, avec l’augmentation 

du temps de vieillissement et donc de la quantité d’eau absorbée par l’adhésif. Comme 

attendu, les déformations sont plutôt concentrées au niveau du bord du joint, mais avec le 

vieillissement, pour un même niveau d’effort, ces déformations ont tendance à se répartir 

sur une zone plus importante. À titre d’exemple, la Figure 6.9 présente quelques détails 

de plus sur l'évolution de ces déformations locales le long du joint pour l’effort maximal 

analysé : F⁓ 6170 N. 
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Tableau 6.2 Déformations transversales 𝜀𝑥𝑥 dans le joint de colle au cours du 

chargement – (i) échantillon non vieilli ; (ii) après 120 jours ; (iii) après 330 jours 

 

Cas 
Effort Échelle 

[%] A B C D 

(i) 

     

(ii) 

     

(iii) 
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Tableau 6.3 Déformations de cisaillement 𝜀𝑥𝑦 dans le joint de colle au cours du 

chargement – (i) échantillon non vieilli ; (ii) après 120 jours ; (iii) après 330 jours 

 

Cas 
Effort Échelle 

[%] A B C D 

(i) 

     

(ii) 

     

(iii) 
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La comparaison des deux composantes du tenseur des déformations mesurée, 

pourrait se faire de manière plus précise, en regardant différentes coupes, positionnées 

différemment par rapport à l’épaisseur du joint de colle. Plus précisément, la section S1 

représentée sur la Figure 6.9a, se trouve à une distance 𝑥𝑑 = 0,03 𝑚𝑚 de l'axe 𝑂𝑦, c'est-

à-dire qu’elle représente une section proche de l'interface, où l'on trouve les déformations 

les plus importantes. Ensuite, les deux types de déformations représentatives sont 

comparés le long de cette section S1 (pour une longueur de 4,5 mm, dans la direction de 

l'axe 𝑂𝑦 ) pour les trois échantillons. 

 

a) Positionnement de la section S1 (𝑥𝑑 = 0.03 𝑚𝑚) 

  

b) Déformations transverses c) Déformations de cisaillement 

 

Figure 6.9 Déformations le long de la section S1 pour les trois états de vieillissement 

(F = 6170 N) 
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Dans la Figure 6.9b on peut voir clairement une augmentation de la valeur de la 

déformation transverse 𝜀𝑥𝑥 maximale près du bord de l'échantillon de 6,8% à l'état initial 

à 8,2% pour 120 jours d'immersion et 14,7% pour 330 jours d'immersion. Il est également 

possible de déterminer une distance au bord du joint jusqu’à laquelle la déformation 

transverse (pelage) montre un profil croissant hyperbolique. Cette distance au bord évolue 

avec les temps de vieillissement de manière croissante, sans doute influencée par le profil 

de diffusion dans cette zone du joint. En effet ce bord du joint est une zone de 

concentration du contrainte mais aussi le lieu des échanges avec le milieu et donc la zone 

ou le joint absorbe les premières quantités d’eau. Cette distance sur laquelle les 

déformations montrent les premières valeurs quantifiables en pelage atteint environ 0,5 

mm pour l'échantillon à l'état initial et s'étend à près de 3 mm dans le cas de l'échantillon 

vieilli pendant 120 jours et à près de 4 mm dans le cas de l'échantillon vieilli pendant 330 

jours. Enfin, les déformations de cisaillement 𝜀𝑥𝑦 sont représentées à la Figure 6.9c pour 

la section S1. Comme dans le cas des déformations transverses, leurs valeurs absolues 

semblent augmenter avec le temps de vieillissement, bien que la différence entre les 

déformations des deux échantillons immergés ne soit pas aussi prononcée, à l'exception 

de quelques variations isolées plus élevées près du bord du joint. Une augmentation 

importante de la valeur absolue de la déformation maximale |𝜀𝑥𝑦| peut être observée : 

2,4% pour le cas non vieilli à 4,7% après 120 jours et jusqu’à 7% après 330 jours. On 

constate ici que toute la longueur analysée (environ 4,5 mm) est déformée en cisaillement, 

même si les valeurs tendent progressivement vers 0 lorsqu’on s’éloigne du bord du joint. 

Ces résultats expérimentaux vont être confrontés, par la suite, à des résultats de 

simulation numérique. On se placera à des niveaux d’efforts moins importants pour deux 

raisons. Premièrement, les résultats précédents ont montré l’apparition de déformations 

suffisamment importantes pour que l’hypothèse des petites transformations considérée 

dans la modélisation à venir ne soit plus valide. Le choix d’efforts inférieurs va permettre 

de se replacer dans le cadre de cette hypothèse. Dans le même ordre d’idées, on se limite 

à des efforts pour lesquels les substrats se déforment élastiquement. Seul le matériau 

adhésif est susceptible d’entrer en plasticité, tout au moins localement au voisinage des 

extrémités du joint de colle. Deuxièmement, les courbes précédentes ont été tracées pour 

des états proches de la rupture. Entre une rupture cohésive (au sein du joint de colle) et 

adhésive (à l’interface avec les substrats), c’est cette dernière qui est la plus fréquemment 

rencontrée avec ce type d’essai sur joint à simple recouvrement. Dans cette étude, c’est 

effectivement le type de défaillance obtenue le plus souvent (Figure 6.10). Dès lors, les 

effets d’interface (les propriétés d’adhésion entre colle et substrat) jouent certainement 

un rôle important dans le comportement mécanique de l’assemblage, et ce d’autant plus 

qu’on se rapproche de la charge maximale et de la rupture. Cet aspect nous incite 
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également à choisir un niveau d’effort plus faible pour la comparaison future des résultats 

numériques et expérimentaux, en s’affranchissant ainsi des effets de l’interface. 

 

Figure 6.10 Modes de défaillance (faciès de rupture) 

3. Modélisation simplifiée du comportement mécanique d’un 

assemblage de type joint à simple recouvrement en présence de 

vieillissement hydrique 

La seconde partie de ce chapitre est dédiée à la modélisation du comportement 

mécanique d’un joint à simple recouvrement. Tout d’abord, le modèle utilisé est décrit 

succinctement. Il inclut le modèle de comportement de l’adhésif utilisé précédemment, 

qui a fait l’objet de développements spécifiques. Enfin, il permet particulièrement de 

rendre compte de la dépendance du comportement de l’adhésif à la teneur en eau locale. 

Les résultats numériques obtenus avec ce modèle sont tout d’abord validés par le biais de 

calculs éléments finis 2D de référence réalisés sur Abaqus. Puis, le chapitre se termine 

par une confrontation essais-calculs. 

3.1 Modèle élément fini 1D enrichi 

Un modèle élément fini 1D enrichi a été développé récemment au laboratoire pour 

l’analyse d’assemblages collés (multi-couches). Il permet de représenter par une 

modélisation équivalente de type poutre (1D) l’assemblage de trois couches (substrat-

colle-substrat) de manière intégrée dans l’épaisseur. Ce modèle est dit enrichi puisque 

chacune des couches est décrite initialement de manière individuelle par le modèle le plus 

approprié. En particulier, la couche d’adhésif est décrite comme un milieu continu 2D 

avec une cinématique adéquate, qui permet de rendre compte de l’ensemble des 

contraintes et de leurs variations dans l’épaisseur du joint de colle. Un tel modèle 

bénéficie donc des avantages d’une modélisation 1D (efficacité, robustesse) et d’une 

modélisation 2D (précision). Ce modèle traduit donc le comportement de la zone de 
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recouvrement d’un assemblage collé, et peut être ensuite associé à des éléments finis de 

poutre standard pour modéliser les substrats seuls connectés éventuellement à cette zone. 

Des programmes éléments finis sur Matlab ont déjà été développés dans différentes 

configurations d’assemblage, et en particulier dans celle d’un joint à simple 

recouvrement. Ce programme est repris dans cette étude, avec l’ajout d’un nouveau 

modèle de comportement (Mahnken-Schlimmer) et la prise en compte du couplage avec 

la diffusion. La Figure 6.11 représente le joint à simple recouvrement étudié et le modèle 

1D global de l’assemblage. 

Les principaux ingrédients du modèle élément fini 1D enrichi sont rappelés dans 

cette section. Davantage de détails sur la mise en œuvre numérique sont disponibles dans 

(Nguyen et Le Grognec, 2021). 

Le point de départ de la définition du modèle enrichi est le choix des cinématiques 

pour chacune des couches. Les substrats b et c (qu’ils soient seuls ou au sein de 

l’assemblage dans la zone de recouvrement) sont modélisés par des poutres de 

Timoshenko, qui incluent les effets du cisaillement transverse. Il a été montré que, même 

pour des substrats relativement minces, la prise en compte des effets du cisaillement 

transverse dans les substrats améliorait de manière significative la qualité des résultats en 

termes de contraintes (de cisaillement, en particulier) au sein du joint de colle. La 

cinématique de Timoshenko est définie à partir de deux champs de déplacement 𝑢𝑖(𝑦) et 

𝑣𝑖(𝑦), respectivement le déplacement transverse (flèche) et le déplacement longitudinal 

de l’axe neutre de la poutre 𝑖 = 𝑏, 𝑐 (selon le substrat considéré), et de la rotation de la 

section 𝜃𝑖(𝑦) par rapport à l’axe normal au plan (𝑥𝑦). Le déplacement d’un point courant 

d’un substrat s’écrit donc dans la base (𝑥𝑦) : 

𝑢⃗ 𝑖(𝑥, 𝑦) = {
𝑢𝑖(𝑦)

𝑣𝑖(𝑦) − 𝑥𝜃𝑖(𝑦)
 (6.1) 

où 𝑥 représente la position du point dans l’épaisseur du substrat vis-à-vis de l’axe neutre. 

La couche d’adhésif 𝑎 est, quant à elle, décrite comme un milieu continu 2D. De 

façon à pouvoir construire au final un élément fini 1D, les champs de déplacement (dans 

le plan) doivent être préalablement définis en fonction de la variable de position dans 

l’épaisseur. Le choix d’une cinématique polynomiale a été retenu et les degrés associés 

ont été identifiés de manière optimale à partir de l’analyse des résultats de calculs 

éléments finis 2D (en élasticité). Les déplacements transverse et longitudinal sont donc 

définis comme des polynômes de degré 3 et 2, respectivement, de la variable de position 

dans l’épaisseur : 
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𝑢⃗ 𝑎(𝑥, 𝑦) = {
𝑢0(𝑦) + 𝑢1(𝑦)𝑥 + 𝑢2(𝑦)𝑥2 + 𝑢3(𝑦)𝑥3

𝑣0(𝑦) + 𝑣1(𝑦)𝑥 + 𝑣2(𝑦)𝑥2  (6.2) 

ce qui permet d’aboutir à une description correcte des distributions de déformations et de 

contraintes relevées au sein du joint de colle. 

 

  

a) Configuration géométrique 2D b) Modèle élément fini 1D 

Figure 6.11 Configuration et modèle 1D du joint à simple recouvrement 
 

À partir des deux cinématiques précédentes, les champs de déformations peuvent 

être établis pour les deux types de couches. On se place dans le cas général d’un 

comportement élastique linéaire isotrope pour les substrats, qui fait intervenir le module 

d’Young 𝐸𝑠 et le module de cisaillement 𝐺𝑠 (communs aux deux substrats identiques), du 

fait de la cinématique choisie. Quant au comportement de la colle, il est choisi comme 

étant élastoplastique et est défini par une partie élastique linéaire isotrope et un modèle 
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de comportement de type Mahnken-Schlimmer pour la plasticité. Le joint de colle est 

toujours supposé vérifier la condition de déformations planes. Une procédure 

d’intégration locale a donc été ajoutée au programme, conformément à ce qui a été fait 

dans la routine utilisateur UMAT d’Abaqus (voir l’Annexe 1). À partir des champs de 

contraintes et des opérateurs tangents, le problème d’équilibre peut être écrit sous sa 

forme variationnelle (Principe des Travaux Virtuels). La nature non-linéaire (matérielle) 

du problème nécessite de résoudre les équations d’équilibre de manière itérative (avec la 

méthode de Newton-Raphson) à l’aide de la matrice raideur tangente consistante. 

Le choix des cinématiques dans l’épaisseur et l’assemblage des trois couches par 

intégration numérique (par points de Gauss) permet de construire un élément fini 1D. Le 

problème est discrétisé dans la longueur du joint par des éléments quadratiques à 3 nœuds 

(que ce soient les éléments enrichis ou les éléments poutres des substrats seuls). Les 

grandeurs discrétisées sont les 3 inconnues de déplacement pour les poutres classiques, 

auxquelles on ajoute les 7 coefficients des polynômes de la cinématique de l’adhésif dans 

la zone de recouvrement pour les éléments enrichis. Dans cette zone de recouvrement, les 

substrats sont supposés parfaitement liés au joint de colle, ce qui implique des relations 

de continuité pour les déplacements (dans les deux directions aux deux interfaces). Ces 

relations permettent de réduire le nombre de degrés de liberté par nœud des éléments 

enrichis à 9. Par ailleurs, l’intégration selon l’épaisseur est effectuée analytiquement dans 

les substrats et numériquement dans la couche d’adhésif (particulièrement du fait de la 

plasticité). L’évaluation de la matrice raideur et du vecteur force demande aussi une 

intégration dans la direction longitudinale, qui s’effectue également par points de Gauss. 

En pratique dans la suite, 5 points de Gauss sont utilisés pour l’intégration numérique, à 

la fois dans les directions longitudinale et transverse (pour la colle). 

Enfin, la prise en compte de la teneur en eau locale dans le joint de colle (qui 

dépend uniquement de la position longitudinale 𝑦), pour l’évaluation des paramètres 

matériels nécessaires à l’intégration locale de la loi de Mahnken-Schlimmer, s’effectue 

de manière analytique. Les équations (6.1) et (6.2) sont directement implantées dans le 

code de calcul afin d’estimer la teneur en eau en chaque point de Gauss à l’instant choisi, 

et d’en déduire les paramètres mécaniques par l’intermédiaire des lois d’évolution 

établies au chapitre précédent. 
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3.2 Résultats numériques et validations 

3.2.1 Comparaison des résultats numériques 1D et 2D 

L’objectif de cette première partie est de valider le modèle 1D par comparaison 

avec un modèle 2D standard de référence. Conformément à la partie expérimentale, 

l’assemblage considéré ici est symétrique et constitué de deux substrats en acier collés 

par une couche d’adhésif époxy. Une modélisation plane du problème (dans le plan (𝑥𝑦), 

voir Figure 6.12) est retenue pour le calcul de référence du fait de l’invariance du 

problème suivant la profondeur 𝑝 selon la direction normale 𝑧. Des conditions de 

contraintes planes et de déformations planes sont supposées, respectivement pour les 

substrats et la couche d’adhésif. La longueur de recouvrement (le long de l’axe y) est 𝐿𝑎, 

tandis que les longueurs restantes de chaque substrat après le serrage de l’échantillon dans 

les mors de la machine d’essai sont désignées par 𝐿𝑏 = 𝐿𝑐. Les épaisseurs du joint de 

colle et des deux substrats (dans la direction x) sont respectivement 𝑡𝑎 et 𝑡𝑏 = 𝑡𝑐 (Figure 

6.12a). Les paramètres géométriques considérés dans les calculs correspondent aux 

valeurs d’essais (Figure 6.1) et sont rappelés dans le Tableau 6.4. À l’instar de ce qui a 

été fait pour la modélisation 1D, le comportement des substrats est supposé homogène, 

isotrope et élastique linéaire (les paramètres sont listés dans le Tableau 6.1) tandis que le 

comportement de l’adhésif est supposé régi par le modèle de plasticité de Mahnken-

Schlimmer. Afin de valider pleinement le modèle 1D, on considère pour les calculs les 

trois cas de vieillissement analysés expérimentalement : (i) non vieilli ; (ii) vieilli pendant 

120 jours et (iii) vieilli pendant 330 jours. Les deux derniers cas correspondent à des 

configurations pour lesquelles la diffusion donne lieu à des distributions de teneur en eau 

hétérogènes au sein du joint de colle, et donc à un comportement mécanique hétérogène 

de l’adhésif du fait de la dépendance des paramètres matériels avec la prise en eau. Enfin, 

on applique les conditions aux limites conformément aux essais, en vue de la validation 

expérimentale à venir. Les deux extrémités libres des substrats sont encastrées (flèche et 

rotation fixées), puis l’extrémité inférieure est fixée dans la direction longitudinale alors 

que l’extrémité supérieure est soumise à un effort axial F. 

Tableau 6.4 Dimensions de l’assemblage pour la validation numérique 

𝑝 (𝑚𝑚) 𝑡𝑎 (𝑚𝑚) 𝑡𝑏 = 𝑡𝑐 (𝑚𝑚) 𝐿𝑎 (𝑚𝑚) 𝐿𝑏 = 𝐿𝑐  (𝑚𝑚) 

24 0.4 2 22 60 
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a) Configuration 

géométrique 2D 
 

b) Modèle élément fini 2D 

(Abaqus) 

Figure 6.12 Configuration et modèle 2D du joint à simple recouvrement 

Après une analyse de convergence, un maillage final de 100 éléments pour la zone 

de recouvrement et de 60 éléments pour chaque substrat non lié est retenu dans tous les 

calculs ultérieurs concernant le modèle élément fini 1D. En 2D, le modèle est constitué 

d’éléments continus quadrangles linéaires (à 4 nœuds), avec l’hypothèse de contraintes 

ou déformations planes, selon la couche considérée. Le joint de colle est particulièrement 

constitué d’éléments couplés thermique/mécanique, où la partie thermique (analogue à la 

diffusion, d’un point de vue théorique) sert à prendre en compte directement la 

dépendance des paramètres matériels avec la teneur en eau. En termes de taille, la couche 

d’adhésif est maillée par des éléments carrés ayant une dimension d’environ 0,03 mm (14 

éléments suivant l’épaisseur et 733 éléments dans la longueur), tandis que pour les 

substrats, on choisit un maillage de 6 éléments dans l’épaisseur (avec des éléments de 
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plus en plus fins lorsqu’on s’approche des interfaces), de 60 éléments dans la longueur 

des substrats seuls et de 733 éléments dans la longueur de la zone de recouvrement, par 

cohérence avec le maillage de la couche d’adhésif (Figure 6.12b). 

Contrairement à ce qui a été fait dans le modèle 1D, la prise en compte des effets 

de la diffusion d’eau en 2D a été effectuée de manière numérique, par souci de simplicité. 

Un calcul préalable de « diffusion » a été réalisé, qui s’appuie sur le solveur thermique 

du logiciel Abaqus. En effet, une analogie entre la loi de Fick pour la diffusion d’eau et 

la diffusivité de la chaleur peut être établie à l’aide de l’équation suivante : 

𝐷 =
𝜆

𝜌𝑐
 (6.3) 

qui relie le coefficient de diffusion 𝐷 pour la prise en eau à la conductivité thermique 𝜆, 

la chaleur spécifique 𝑐 et la densité 𝜌 du matériau. Cette approche a déjà été adoptée par 

de nombreux auteurs, notamment pour décrire la diffusion d’eau dans les matériaux 

polymères (Canal et Michaud, 2014; Ilioni, 2017; Ilioni et al., 2018; Tual, 2015). Dans le 

cas présent, l’utilisation d’un modèle de type Dual-Fick pour notre adhésif époxy 

nécessite la mise en commun de deux calculs simples, correspondant à un comportement 

fickien, chacun représentant un régime d’absorption avec ses propres paramètres 

matériels. 

Ce type d’approche a d’abord été validée en modélisant la diffusion de l’eau dans 

un échantillon carré ayant la même géométrie que celle utilisée pour identifier la cinétique 

de diffusion expérimentale présentée au chapitre 2 (30 × 30 × 1 𝑚𝑚3). Les paramètres 

du modèle Dual-Fick identifiés précédemment (Tableau 2.3) ont été utilisés, et les 

résultats expérimentaux obtenus pour un échantillon immergé dans de l’eau déminéralisée 

à 35°C ont servi de référence. Parmi ces paramètres, on rappelle ici les coefficients de 

diffusion qui ont été identifiés à partir de solutions analytiques : 𝐷1 = 4.2 ∙ 10−13 [𝑚2 ∙

𝑠−1] et 𝐷2 = 1.2 ∙ 10−16 [𝑚2 ∙ 𝑠−1]. S’agissant maintenant des calculs thermiques, la 

valeur de la chaleur spécifique 𝑐 a été relevée dans la littérature (une valeur standard pour 

les adhésifs époxy) et la densité 𝜌 à l’état polymérisé a été déterminée expérimentalement. 

Ensuite, la conductivité thermique 𝑖 (pour chaque régime d’absorption 𝑖) est calculée à 

l’aide de l’équation (6.3) afin de se conformer aux coefficients de diffusion ci-dessus.  

Tous les paramètres matériaux ainsi obtenus et utilisés dans les calculs sont listés 

dans le Tableau 6.5. Les résultats de cette première étape de validation ne sont pas 

fournis, par souci de clarté. 
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Tableau 6.5 Caractéristiques matérielles utilisées pour les simulations en 

thermique 

Paramètres Valeur 

1 7,711 ∙ 10−7 [𝑚𝑊 ∙ 𝑚𝑚−1 ∙ 𝐾−1]  

2 2,203 ∙ 10−10  [𝑚𝑊 ∙ 𝑚𝑚−1 ∙ 𝐾−1] 

𝑐 1,8 ∙ 109 [𝑚𝐽 ∙ 𝑘𝑔−1 ∙ 𝐾−1] 

𝜌 1,087 ∙ 10−9 [𝑘𝑔 ∙ 𝑚𝑚−3] 

Le calcul de prise en eau d’un joint de colle au sein d’un assemblage a pu être 

ensuite réalisé. Deux étapes sont nécessaires pour obtenir la distribution de la teneur en 

eau locale à un temps d’immersion donné, du fait des deux régimes d’absorption. Deux 

hypothèses importantes ont été formulées lors de la simulation de la diffusion d’eau dans 

l’échantillon. Tout d’abord, aucune infiltration d’eau n’a été prise en compte entre la 

couche adhésive et les substrats en acier inoxydable. De ce fait, une concentration d’eau 

a été appliquée sur les bords libres de la couche adhésive pour les deux modèles 

thermiques correspondant au pourcentage massique d’eau à saturation des deux régimes 

d’absorption (𝐶∞1 = 4.2 [%] et 𝐶∞2 = 3.8 [%]). Autrement dit, pour chaque modèle 

thermique, une température uniforme de 4.2 et 3.8, respectivement, est appliquée comme 

condition aux limites sur les bords du joint.  

La prise en compte des résultats de cette modélisation thermique dans le calcul 

mécanique ultérieur de l’assemblage est rendue possible par l’utilisation d’un champ 

prédéfini. En pratique, le premier calcul thermique est effectué, après quoi le deuxième 

calcul thermique est effectué en utilisant les résultats du premier calcul, et enfin, le calcul 

du comportement mécanique prend en compte les résultats du deuxième calcul thermique, 

c’est-à-dire la quantité d’eau distribuée dans le joint au temps de vieillissement choisi. La 

connaissance de cette teneur en eau locale permet d’alimenter les expressions des 

modules de comportement intervenant dans le modèle de Mahnken-Schlimmer implanté 

sur Abaqus. L’utilisation du même maillage pour les calculs thermiques et mécanique 

facilite le transfert des résultats de « diffusion » comme données d’entrée pour l’analyse 

du comportement mécanique. Ceci justifie la modélisation numérique retenue pour 

l’évaluation de la prise en eau dans ce cadre 2D. 

Tous les calculs mécaniques suivants ont été effectués avec une force de 4445 N, 

ce qui permet d’obtenir un état de déformation plastique suffisant au sein du joint de colle, 

sans pour autant atteindre de très grandes déformations ou déformer plastiquement les 

substrats en acier inoxydable. 
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Dans ce qui suit, on présente plusieurs résultats de validation en comparant des 

profils de contraintes issus de calculs réalisés avec les modèles 1D et 2D. Deux sections 

d’intérêt dans l’épaisseur du joint de colle sont considérées pour cette analyse (Figure 

6.12a) : (i) une section S1 positionnée près d’une interface (𝑥𝑑 = 0.028 𝑚𝑚) et (ii) une 

section S2 située au milieu du joint, qui représente l’axe neutre de l’adhésif (𝑥𝑑 =

0.2 𝑚𝑚). La position de la section S1 correspond à celle qu’il a été possible de mesurer 

expérimentalement le proche de l’interface.  

On s’intéresse tout d’abord à l’état initial non vieilli. Dans les Figures 6.13 et 

6.14, les profils des différentes composantes (planes) du tenseur des contraintes sont 

tracés le long de ces deux sections (S1 et S2, respectivement) sur toute la longueur de 

recouvrement. Les Figures 6.13a et 6.14a affichent les contraintes de pelage (𝜎𝑥𝑥) et les 

Figures 6.13b et 6.14b les contraintes de cisaillement (𝜎𝑥𝑦).  

On constate globalement un très bon accord entre les courbes 1D et les résultats 

de référence obtenus par le modèle 2D (Abaqus), tout au moins dans la majeure partie 

centrale des courbes. Les quelques écarts entre les deux formulations, fortement localisés 

au niveau des extrémités du joint de colle, sont dus à des questions de discrétisation mais 

aussi à l’intégration de la réponse dans l’épaisseur effectuée pour le modèle 1D. 

  

  

a) Contrainte transverse b) Contrainte de cisaillement 

Figure 6.13 Évolution des contraintes le long de la section S1 dans le joint de colle : 

(i) Adhésif non vieilli 
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a) Contrainte transverse b) Contrainte de cisaillement 

Figure 6.14 Évolution des contraintes le long de l’axe neutre (section S2) du joint de 

colle : (i) Adhésif non vieilli 

La même analyse est effectuée pour des modèles correspondants au cas d’un 

échantillon immergé pendant les deux durées considérées pour les essais (120 jours et 

330 jours). Tout d’abord, les profils de diffusion d’eau, indépendants de la section du fait 

de la diffusion unidirectionnelle présupposée, sont tracés pour les deux états de 

vieillissement à la Figure 6.15.  

 

 

Figure 6.15 Distribution de la teneur en eau locale sur la moitié du joint de colle 
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Les contraintes au sein du joint de colle pour les assemblages vieillis pendant 120 

jours sont présentées dans les Figures 6.16 et 6.17 et, de la même manière, les résultats 

pour les assemblages immergés pendant 330 jours sont présentés dans les Figures 6.18 

et 6.19. Même après vieillissement, en présence d’hétérogénéité du comportement due à 

la distribution non uniforme de la teneur en eau, les résultats du modèle 1D sont toujours 

en excellent accord avec les résultats de référence 2D. Ces exemples d’illustration 

permettent ainsi de valider de manière générale toute la procédure de modélisation, 

incluant le modèle élément fini 1D enrichi, mais aussi la prise en compte du couplage 

avec la diffusion. 

Par la suite, étant donné ses coûts en temps de calcul modérés, le modèle 1D 

simplifié est retenu pour l’analyse du comportement des assemblages vieillis. Ces effets 

du vieillissement sont mis en évidence dans les Figures 6.20 et 6.21 par la comparaison 

du tracé des trois différentes composantes du tenseur des contraintes entre les différents 

instants (𝜎𝑥𝑥 dans les Figures 6.19a et 6.20a ; et 𝜎𝑥𝑦 dans les Figures 6.19b et 6.20b), le 

long des deux sections d’intérêt S1 et S2. Ces résultats montrent bien une influence non 

négligeable de la prise en eau sur la réponse mécanique du système, qui se trouve être 

localisée au niveau des extrémités du joint de colle. Cela justifie l’intérêt porté à ces zones 

dans le cadre de l’utilisation de ces résultats dans la modélisation de la rupture des joints 

collés. 

Cependant, si la prise en eau est effective sur une zone s’étalant sur près de 8 mm 

(tout au moins pour la durée maximale de vieillissement), les effets sur les contraintes ne 

se font réellement sentir que sur une plus petite zone ne dépassant pas 2 mm de longueur 

à chaque extrémité du joint. Une analyse plus approfondie est délicate, compte tenu de la 

complexité du problème, et en particulier de la variation non monotone des modules 

élastiques et plastiques du comportement mécanique avec la teneur en eau. On peut juste 

mentionner le fait que ces variations, quoique très localisées, sont suffisamment 

prononcées pour jouer un rôle dans le dimensionnement d’une telle structure collée. La 

rupture d’un assemblage comme celui-ci est fortement susceptible d’apparaître au niveau 

des extrémités du joint (là où apparaissent des singularités ou tout au moins des 

concentrations de contraintes). C’est donc là que devra s’exprimer un éventuel critère de 

rupture, en fonction des contraintes locales. En pratique, la prise en eau partielle du joint 

est effective (et maximale) en bord de joint et la répartition des contraintes à ce niveau se 

trouve être modifiée par le vieillissement. Il est donc essentiel de prédire correctement la 

quantité d’eau absorbée et le comportement mécanique qui en découle, afin d’estimer 

précisément les contraintes à ce niveau et d’appliquer le critère de rupture considéré dans 

les meilleures conditions. 
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a) Contrainte transverse b) Contrainte de cisaillement 

Figure 6.16 Évolution des contraintes le long de la section S1 dans le joint de colle : 

(ii) Adhésif vieilli 120 jours à 35°C 

 

  

  

a) Contrainte transverse b) Contrainte de cisaillement 

Figure 6.17 Évolution des contraintes le long de l’axe neutre (section S2) du joint de 

colle : (ii) Adhésif vieilli 120 jours à 35°C 
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a) Contrainte transverse b) Contrainte de cisaillement 

Figure 6.18 Évolution des contraintes le long de la section S1 dans le joint de colle : 

(iii) Adhésif vieilli 330 jours à 35°C 

 

  

  

a) Contrainte transverse b) Contrainte de cisaillement 

Figure 6.19 Évolution des contraintes le long de l’axe neutre (section S2) du joint de 

colle : (iii) Adhésif vieilli 330 jours à 35°C 
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a) Contrainte transverse b) Contrainte de cisaillement 

Figure 6.20 Comparaison des contraintes entre les états vieillis et non vieilli le long 

de la section S1 dans le joint de colle (modèle 1D) 

 

  

  

a) Contrainte transverse b) Contrainte de cisaillement 

Figure 6.21 Comparaison des contraintes entre les états vieillis et non vieilli le long 

de l’axe neutre (section S2) du joint de colle (modèle 1D) 
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3.2.2 Confrontation des calculs avec les résultats expérimentaux 

La dernière étape de ce travail consiste en la validation expérimentale du modèle 

proposé. Comme évoqué précédemment, les essais mécaniques sur JSR ont été effectués 

dans les mêmes configurations (géométrie et conditions aux limites) que celles utilisées 

lors des simulations numériques précédentes, et ce pour les mêmes états de vieillissement. 

Les mêmes calculs que ceux utilisés ci-dessus pour la validation numérique peuvent être 

donc réexploités. 

Durant les essais, les échantillons sont sollicités jusqu’à la rupture. Cependant, 

afin de se placer dans un cadre similaire à celui précédemment décrit avec les modèles, 

seuls les états de déformations atteints jusqu’à un niveau de force égal à 4445 N 

(correspondant au repère E dans la Figure 6.22) seront représentés dans les courbes et 

graphiques suivants. Ces niveaux de chargement sont suffisamment importants pour 

considérer de la plasticité dans le joint de colle mais pas dans les substrats.  

Les déformations sont détectées par corrélation d’images numériques via le 

logiciel Aramis à partir d’une série d’images prises pendant l’essai. Plus précisément, 

l’état de déformation est déterminé ici spécialement dans l’adhésif, et plus 

particulièrement dans la région d’intérêt d’une longueur de 2 mm située près du bord du 

joint de colle sur toute son épaisseur (0.4 mm). C’est dans cette zone que les 

concentrations de contraintes les plus importantes au niveau du joint collé ont été 

observées expérimentalement. À la fois les résultats expérimentaux et numériques 

peuvent par la suite être représentés dans un plan 𝑥𝑦. En effet, le modèle 1D permet 

également, après post-traitement, de remonter aux champs de déformations dans toute la 

surface du joint de colle. Les Tableaux 6.6 et 6.7 représentent les cartographies de ces 

déformations, à la fois expérimentales et numériques, respectivement dans le cas de 

l’assemblage non vieilli et dans le cas de l’assemblage vieilli durant 120 jours. 

Comme mentionné antérieurement, les déformations longitudinales 𝜀𝑦𝑦 s’avèrent 

négligeables vis-à-vis des autres et pour cette raison, elles ne seront pas représentées dans 

la suite de cette étude. S’agissant de 𝜀𝑥𝑥 et 𝜀𝑥𝑦, on remarque à la fois dans les résultats 

d’essais et de calculs une localisation forte des déformations au bord du joint, comme on 

pouvait s’y attendre, compte tenu des répartitions de contraintes observées 

précédemment. L’utilisation de la même échelle de couleurs pour les déformations 

expérimentales et numériques permet de comparer visuellement les cartographies. Même 

si celles-ci ne sont pas en parfait accord, on relève tout de même les mêmes tendances 

générales entre les essais et la modélisation pour ces deux déformations. Les zones de 

concentration des déformations situées au bord du joint de colle près de l’interface avec 
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le substrat (en bas à gauche des cartographies) sont relativement bien représentées par le 

modèle 1D. Pour ce qui est de l’influence du vieillissement, tout au moins d’un point de 

vue qualitatif, les tendances expérimentales semblent être reproduites par les calculs.  

Tableau 6.6 Comparaison des états de déformation issus du modèle 1D et des essais 

expérimentaux : (i) Adhésif non vieilli 

 

Déformation Expérimental Modèle 1D Échelle 

𝜀𝑥𝑥 [%] 

    

𝜀𝑥𝑦 [%] 

    

Afin d’approfondir la comparaison de ces résultats, les différentes déformations 

sont tracées dans l’adhésif le long de la section S1* située près de l’interface avec le 

substrat à une distance d’environ 𝑥𝑑 = 0,057 mm, et le long de la section S2 (axe neutre 

du joint) à une distance de l’interface 𝑥𝑑 = 0,2 mm, dans les deux cas sur une même 

longueur de 4,5 mm. La Figure 6.22 représente les trois déformations dans le plan issues 

des essais et des calculs (les déformations transverses 𝜀𝑥𝑥 à la Figure 6.22a et les 

déformations de cisaillement 𝜀𝑥𝑦 à la Figure 6.22b) le long de la section S1*, pour les 

trois états de vieillissement considérés. De la même manière, la Figure 6.23 représente la 
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comparaison des déformations expérimentales et numériques au niveau de l’axe neutre 

S2. 

Tableau 6.7 Comparaison des états de déformation issus du modèle 1D et des essais 

expérimentaux : (ii) Adhésif immergé pendant 120 jours 

Déformation Expérimental Modèle 1D Échelle 

𝜀𝑥𝑥 [%] 

   
 

𝜀𝑥𝑦 [%] 

    

Dans tous les cas, la tendance générale de l’évolution des déformations le long du 

joint de colle est conforme aux résultats d’essais. La présence de certains pics de 

déformation, localisés au bord du joint, se retrouve même parfois de manière similaire 

pour les deux approches. Malheureusement, les fortes oscillations relevées dans les 

mesures expérimentales rendent difficile l’analyse de l’influence du vieillissement sur la 

réponse mécanique et la comparaison de ces effets entre les points de vue expérimental 

et numérique. 

Du point de vue expérimental, l’influence du vieillissement hydrique se fait bien 

sentir sur l’état de déformation dans la zone à l’extrémité du joint de colle, sur une 



CHAPITRE 6. Caractérisation et modélisation du comportement mécanique d’un 

assemblage collé de type joint à simple recouvrement 

180 
 

distance d’environ 1 mm, en particulier au bout de 330 jours. Le modèle semble réagir 

également à la prise en eau, mais de façon plus modérée.  

Du point de vue numérique, la proximité des déformations entre les deux états 

vieillis concorde avec celle des résultats de diffusion (Figure 6.15). Si la teneur en eau 

locale n’évolue pas considérablement entre 120 et 330 jours, il est naturel que le modèle 

ne fournisse pas d’évolution marquante des déformations entre ces deux instants. Les plus 

fortes variations des déformations mesurées expérimentalement sont donc 

potentiellement imputables à d’autres phénomènes non intégrés dans le modèle. À ce 

niveau de l’étude, on peut trouver deux explications possibles : d’une part, l’influence 

probablement majoritaire de l’interface sur la diffusion dans son voisinage et, d’autre part, 

l’existence éventuelle d’un vieillissement physique du matériau, indépendant de 

l’absorption d’eau. 

Toutefois, bien que ces aspects ouvrent de nouvelles discussions et perspectives 

de recherche sur le vieillissement hydrique à long terme des adhésifs, les résultats obtenus 

permettent de démontrer la faisabilité d’une telle procédure de modélisation et 

d’encourager la poursuite de cette stratégie afin d’affiner la validation entreprise avec ces 

premières configurations. 

  

a) Déformations transverses b) Déformations de cisaillement 

Figure 6.22 Confrontation numérique-expérimentale des déformations entre les états 

vieillis et non vieilli le long de la section S1* dans le joint de colle 
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a) Déformations transverses b) Déformations de cisaillement 

Figure 6.23 Confrontation numérique-expérimentale des déformations entre les états 

vieillis et non vieilli le long de l’axe neutre (section S2) du joint de colle 

4. Conclusions 

Cette étude montre les résultats d’une démarche générale simplifiée visant à 

modéliser le comportement mécanique d’un assemblage collé sous l’effet du 

vieillissement hydrique. Le comportement de l’adhésif choisi et calibré dans le chapitre 

antérieur a été intégré avec la même loi élastoplastique de type Mahnken-Schlimmer pour 

prédire le comportement mécanique d’un assemblage collé aux différents niveaux de 

vieillissement. Un modèle original et efficace de joint à simple recouvrement a été 

développé pour décrire la réponse mécanique de l’assemblage, tout en prenant en compte 

localement l’influence de la teneur en eau sur les paramètres matériels intervenant dans 

la description du comportement. Les résultats obtenus à partir de la modélisation 

simplifiée ont été comparés aux résultats de référence obtenus avec des éléments finis 2D 

à l’aide du logiciel Abaqus, et ensuite avec les résultats expérimentaux d'essais sur des 

joints à simple recouvrement, dans le cas d’un vieillissement hétérogène dans le joint 

collé. La qualité de résultats de cette double validation est encourageante et prouve la 

capacité d’un tel modèle à prédire le comportement mécanique d’un joint collé vieilli, par 

le biais d’une description préalable de la diffusion de l’eau au sein de l’adhésif. 
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Conclusion générale et perspectives 

Ce manuscrit s’achève avec un bilan général sur l’ensemble des travaux effectués 

au cours de cette thèse, dont l’objectif est de mettre en évidence la contribution 

scientifique de chacune des parties, et un certain nombre de perspectives sont présentées, 

sources de futures études potentielles autour du sujet de ma thèse. 

Le présent travail a été structuré en deux parties pour répondre à la problématique 

de la durabilité d’assemblages collés en environnement humide. La première partie s’est 

concentrée sur l’analyse détaillée des mécanismes d’absorption d’eau dans les adhésifs 

structuraux et la deuxième partie a été consacrée à l’étude du comportement mécanique 

des adhésifs et des assemblages collés, et des effets de l’absorption d’eau sur ce 

comportement mécanique. Chaque partie inclut un premier chapitre bibliographique 

présentant l’état de l’art général dans le domaine. 

Les résultats concernant l’étude des mécanismes d’absorption d’eau sont 

présentés au travers de deux chapitres. Le premier s’intéresse à la prise en eau et à la 

cinétique de diffusion d’un point de vue macroscopique. L’adhésif structural considéré 

est un adhésif époxy à deux composants. Des échantillons massiques sont vieillis avec 

des conditions de vieillissement accéléré. Le protocole expérimental développé consiste 

à immerger ces échantillons dans de l’eau déminéralisée en déterminant au cours du temps 

leur teneur en eau globale par suivi gravimétrique. Les résultats confirment l’existence de 

deux régimes d’absorption, caractéristiques d’une diffusion de type non-fickien. Deux 

modèles de diffusion appropriés, Dual-Fick et Langmuir, sont donc envisagés pour la 

modélisation de la cinétique d’absorption. Si la réponse macroscopique de ces deux 

modèles est globalement similaire, on relève tout de même une légère différence dans la 

réponse associée au deuxième mécanisme d’absorption. De plus, la comparaison des 

distributions locales de teneur en eau issues de ces deux modèles montre des écarts 

notables et nous ont incité à poursuivre l’analyse des mécanismes d’absorption à l’échelle 

locale, ce qui a fait l’objet du chapitre suivant. 

L’analyse locale de la diffusion d’eau dans l’adhésif durant le vieillissement 

s’appuie principalement sur des résultats de µ-tomographie à rayons X. L’état initial du 

matériau adhésif s’est avéré hétérogène, avec la présence de billes de verre et surtout des 

défauts de type porosités, qui apparaissent principalement durant le processus de mélange 

entre les composants de l’adhésif. Différentes populations de pores ont été générées, avec 

l’utilisation du vide qui diminue le nombre de porosités mais augmente leur taille 
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moyenne. Le choix de plusieurs dimensions d’échantillon a permis d’observer l’influence 

de l’épaisseur sur la distribution des pores. L’analyse tomographique a été réalisée tout 

au long du protocole de vieillissement expérimental. Malgré l’impossibilité d’observer 

directement le front d’eau dans le matériau adhésif, une évolution des proportions des 

différents composants de l’adhésif (matrice d’adhésif, billes de verre et pores) en fonction 

du temps peut être mesurée. Les deux mécanismes d’absorption identifiés précédemment 

ont ainsi pu être reliés à l’absorption d’eau dans la matrice de l’adhésif et au remplissage 

des pores, respectivement, et c’est ce second régime qui permet d’évaluer 

expérimentalement l’évolution locale de la teneur en eau du matériau. A partir de ces 

résultats, le choix du modèle Dual-Fick s’impose du fait de la meilleure concordance des 

fronts d’eau expérimentaux et théoriques dans les pores, vis-à-vis du modèle de 

Langmuir. Ce choix de modèle de diffusion est crucial pour l’analyse mécanique 

ultérieure des assemblages collés soumis au vieillissement hydrique, car les propriétés 

mécaniques de l’adhésif sont censées être liées à la teneur en eau locale. 

Outre l’état de l’art initial, la deuxième partie de ce manuscrit est séparée en deux 

chapitres. Le premier traite du comportement mécanique de l’adhésif étudié. Une loi de 

comportement élastoplastique de type Mahnken-Schlimmer a été retenue pour la 

modélisation numérique et implantée dans les codes éléments finis utilisés par la suite. 

Une procédure de caractérisation expérimentale a été établie, impliquant des essais de 

traction et de cisaillement sur des échantillons massiques, à différents niveaux de 

vieillissement, et des calculs éléments finis 3D réalisés à l’aide du logiciel Abaqus. Les 

paramètres du modèle de comportement ont ainsi été calibrés pour chaque état de 

vieillissement par une méthode d’identification inverse séquentielle. Le principal résultat 

de ce chapitre est l’établissement de lois d’évolution pour tous les paramètres matériels 

du modèle en fonction de la teneur en eau. Ces lois et la connaissance de l’état de diffusion 

dans l’adhésif permettent alors de modéliser le comportement d’un assemblage dont le 

joint de colle est vieilli de manière éventuellement non uniforme, autrement dit avec un 

comportement mécanique potentiellement hétérogène. 

Le dernier chapitre exploite ainsi l’ensemble des résultats précédents et vise à 

proposer une stratégie de modélisation générale d’un assemblage collé vieilli de type joint 

à simple recouvrement. La modélisation numérique repose sur le choix d’un modèle 

élément fini 1D enrichi, qui constitue vis-à-vis d’un modèle 2D ou 3D standard une 

solution plus efficace et plus robuste, mais tout aussi précise compte tenu des choix de 

cinématique enrichie effectués dans la couche d’adhésif, en particulier. Les résultats de 

simulation numérique obtenus à partir de cette approche simplifiée ont été validés tout 

d’abord par comparaison avec des résultats de calculs 2D standard, puis par confrontation 

à des résultats expérimentaux provenant d’essais sur joints à simple recouvrement vieillis 
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sur différentes durées. La validation numérique est très satisfaisante, montrant ainsi la 

capacité du modèle 1D enrichi à reproduire plus simplement et rapidement les résultats 

numériques de référence. Concernant la validation expérimentale, les comparaisons 

montrent des tendances générales assez similaires, et les résultats sont donc prometteurs. 

À la suite de tous ces travaux, beaucoup d’aspects abordés dans cette thèse 

méritent d’être approfondis, et de nombreuses questions peuvent être soulevées. Ces 

travaux de recherche ont vocation à être poursuivis et on peut citer, en particulier (de 

manière non exhaustive), les points d’amélioration suivants. 

Pour commencer, malgré la méthode accélérée adoptée pour le vieillissement 

hydrique, la saturation en eau de l’adhésif n’a pas été encore atteinte au moment des essais 

mécaniques (la durée de la thèse limitant le temps de vieillissement). De ce fait, la 

calibration des modèles de diffusion peut conduire à des interprétations erronées et à des 

erreurs non négligeables sur les paramètres identifiés. En effet, la calibration effectuée 

sur la base de données macroscopiques peut donner lieu à de multiples solutions en termes 

de paramètres matériels (la solution du problème d’optimisation n’est pas unique). Pour 

autant, ces différentes solutions donnent probablement lieu à des résultats distincts à 

l’échelle locale, qui impliquent donc des erreurs en termes de teneur en eau locale puis 

de comportement mécanique local. Ce problème d’identification des paramètres de 

diffusion pourrait être résolu en allouant un temps suffisant aux essais, de façon à 

atteindre la saturation en eau de l’adhésif, ou en diminuant l’épaisseur des échantillons, 

par exemple. 

Une autre perspective intéressante concernant l’analyse des mécanismes de 

diffusion dans l’adhésif est la détermination de la teneur en eau locale dans la matrice 

d’adhésif. Ce type d’information fait référence au premier régime d’absorption (le plus 

rapide et donc le plus présent dans les premiers instants de vieillissement) et s’avère donc 

primordial pour une meilleure description de la cinétique de diffusion et le choix d’un 

modèle approprié. Dans cette étude, en raison de la densité très proche du polymère et de 

l’eau, les fronts d’eau au sein du joint de colle n’ont pas pu être directement détectés dans 

la matrice au moyen de la micro-tomographie à rayons X. A défaut, c’est le remplissage 

des pores (et le second régime d’absorption) qui a permis l’évaluation locale de la teneur 

en eau. Cependant, sous l’hypothèse que la dépendance entre la variation de volume et la 

teneur en eau reste linéaire, une stratégie alternative pourrait être envisagée pour la 

détection des fronts d’eau dans le matériau adhésif. Celle-ci est basée sur la mesure locale 

du gonflement hydrique du matériau. La mesure des variations locales de volume s’appuie 

sur la présence des billes de verre (comme marqueurs), en raison de leur caractère 

hydrophobe (elles ne changent pas de volume avec l’absorption d’eau). En effet, à partir 

des champs de déformation des billes il pourra être possible de remonter aux champs de 
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déplacement dans le volume de l’adhésif. Dans la mesure où ces champs de déplacement 

dans le volume de l’adhésif est directement lié au gonflement local du matériau, la finalité 

serait d’établir un lien entre ces champs de déplacement et la détermination des fronts 

d’eau. 

Dans un autre ordre d’idées, une forte dépendance des propriétés mécaniques de 

l’adhésif considéré à la teneur en eau a été mise en évidence. Compte tenu des résultats 

obtenus, il peut être admis que pour des durées intermédiaires (de l’ordre de 120 jours), 

cette teneur en eau constitue un bon indicateur de vieillissement. Cependant, les résultats 

correspondant à des temps plus longs (330 jours, par exemple) montrent des effets du 

vieillissement plus prononcés expérimentalement que numériquement. Le phénomène de 

vieillissement physique du matériau, indépendant de toute absorption d’eau, pourrait 

constituer l’une des raisons expliquant ces effets amplifiés sur le comportement du joint 

collé. Afin de vérifier cette hypothèse, l’évolution du comportement mécanique de 

l’adhésif (ou de l’assemblage collé) pourrait être quantifiée expérimentalement sur de très 

longues périodes, en l’absence de vieillissement hydrique (grâce à un conditionnement 

spécifique des échantillons dans un dessiccateur, comme utilisé dans cette étude pour le 

séchage initial). En cas d’influence significative, les effets cumulés du vieillissement 

hydrique et physique pourraient être introduits dans les lois d’évolution des paramètres 

mécaniques du matériau de la même façon que précédemment et donc pris en compte 

dans les modèles de calcul de manière aussi simple. 

Une réflexion peut être également menée sur l’amélioration du modèle de 

comportement de l’adhésif. L’ajout d’essais expérimentaux supplémentaires (de traction-

cisaillement ou compression-cisaillement combinés) pour la caractérisation mécanique 

permettrait d’améliorer la qualité des résultats lors de la calibration des paramètres 

matériels, ou même d’élargir le modèle en terme de dépendance de la fonction critère 

et/ou du potentiel d’écoulement aux différents invariants des contraintes, moyennant 

l’ajout de nouveaux paramètres matériels. Ce type d’adhésif présente également un 

comportement visqueux (Ilioni et al., 2018) qui pourrait également être introduit dans un 

futur modèle. En parallèle, il serait également intéressant de prendre en compte les non-

linéarités (matérielles et/ou géométriques) associées à la réponse des substrats, et en 

particulier la plasticité qui est apparue rapidement au cours des essais sur substrats 

métalliques. 

Aux comportements de l’adhésif et des substrats s’ajoute le comportement 

spécifique des interfaces, qui n’a pas été directement pris en compte dans cette étude. Ces 

interfaces ont un comportement propre, prépondérant dans la réponse de l’assemblage, et 

sont susceptibles d’être fortement impactées par le vieillissement hydrique comme l’ont 

montré de nombreuses études antérieures (Bordes et al., 2009; Grangeat, 2019; Leplat, 
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2021). La prise en compte d’interfaces en tant que telles dans le modèle de l’assemblage 

collé, outre l’amélioration de la prédiction du comportement mécanique, pourrait mener 

naturellement à l’établissement de critères de rupture adhésive (Leplat, 2021). A partir de 

là, une optimisation de l’interface pourrait être envisagée, avec l’utilisation de traitements 

chimiques en plus de la préparation de surface de collage par des méthodes mécaniques 

(polissage et nettoyage). En parallèle, un modèle d’endommagement devrait être ajouté 

au comportement de l’adhésif pour traiter les cas de rupture cohésive. 

Enfin, cette étude a mis en évidence la présence de défauts de type porosités dans 

la composition de l’adhésif, dont le nombre et la taille peuvent varier en fonction du 

procédé de fabrication du joint collé (mélange du matériau, cycle de polymérisation, 

température, pression, etc.). Ces porosités ont servi ici à analyser les mécanismes de 

diffusion de l’eau dans l’adhésif. Des travaux récents ont également permis d’observer 

que ce type de défauts pouvait jouer un rôle important dans la rupture du matériau 

(Dumont, 2020). À plus long terme, on peut imaginer l’étude de l’influence de ces 

porosités sur le comportement mécanique de l’assemblage, et même l’analyse du 

couplage diffusion/porosités/comportement mécanique, avec la prise en compte de 

l’influence du remplissage de ces porosités sur le comportement de l’adhésif. 
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Annexe 1 – Intégration locale de la loi de 

comportement élastoplastique 

L’intégration locale de la loi de comportement élastoplastique précédente est 

effectuée de manière classique, par le biais d’un algorithme de retour radial, dans un cadre 

tridimensionnel. Le problème à résoudre est le suivant. Étant donné un incrément de 

déformation Δ𝜀̿ = 𝜀̿ − 𝜀̿𝑛−1 défini à l’instant courant 𝑡𝑛 vis-à-vis de l’incrément de calcul 

précédent 𝑡𝑛−1 (pour lequel on connaît l’état de contrainte 𝜎𝑛−1 et les déformation 

plastiques 𝜀𝑝̿
𝑛−1 et 𝑒𝑝

𝑛−1), on cherche à calculer les nouvelles valeurs (ou les incréments) 

de contrainte et de déformations plastiques, ainsi que le tenseur tangent élastoplastique 

intervenant dans la matrice raideur tangente du modèle élément fini et permettant de 

résoudre le problème non-linéaire d’équilibre de manière itérative. 

La première étape consiste à différencier les lois d’état (5.4) et (5.5). Après 

quelques manipulations faisant intervenir les lois d’évolution (5.8), on aboutit dans le cas 

présent au système de 8 équations suivant : 

𝜎̇ = 𝐷̿̿ ∶ 𝜀 ̿̇ − 𝜆̇ 𝐷̿̿ ∶
𝜕𝐺

𝜕𝜎
 

 

𝑌̇ = 𝜆̇ 𝑌′ 
(1) 

𝐹 = 0 
 

dont les 8 inconnues sont les contraintes 𝜎, 𝑌 et le multiplicateur plastique 𝜆̇ (la notation 

. ′ désigne la dérivée par rapport à la déformation plastique équivalente 𝑒𝑝). Les équations 

(1) sont ensuite discrétisées en temps au moyen d’un schéma d’intégration d’Euler 

implicite : 

𝜎 = 𝜎𝑛−1 + 𝐷̿̿ ∶ 𝛥𝜀̿ − 𝛥𝜆 𝐷̿̿ ∶
𝜕𝐺

𝜕𝜎
 

𝑌 = 𝑌𝑛−1 + 𝛥𝜆 𝑌′ (2) 

𝐹 = 0 

où 𝛥𝜆 peut être défini comme l’incrément de multiplicateur plastique. 

Le système d’équations (2) étant non-linéaire, il est résolu de manière itérative en 

utilisant la méthode de Newton-Raphson. En pratique, à chaque incrément de calcul, on 
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effectue une prédiction élastique suivie d’une correction plastique itérative par retour 

radial. Les corrections itératives des incréments 𝛥𝜎, 𝛥𝑌 et 𝛥𝜆 sont données par : 

𝛿𝜎̿ = 𝐷̿̿𝑎𝑙𝑔 ∶ [−𝐷̿̿−1 ∶ (𝜎̿ − 𝜎̿𝑛−1) − 𝛥𝜆 
𝜕𝐺

𝜕𝜎̿
+ 𝛥𝜀̿ − 𝛿𝜆 

𝜕𝐺

𝜕𝜎̿
] 

𝛿𝑌 = −𝐺𝑎𝑙𝑔 (
𝑌 − 𝑌𝑛−1

𝑌′
− 𝛥𝜆 − 𝛿𝜆) (3) 

𝛿𝜆 =
𝐹 +

𝜕𝐹
𝜕𝜎̿

∶ 𝐷̿̿𝑎𝑙𝑔 ∶ [−𝐷̿̿−1 ∶ (𝜎̿ − 𝜎̿𝑛−1) − 𝛥𝜆 
𝜕𝐺
𝜕𝜎̿

+ 𝛥𝜀]̿ + 𝐺𝑎𝑙𝑔 (
𝑌 − 𝑌𝑛−1

𝑌′
− 𝛥𝜆)

𝜕𝐹
𝜕𝜎̿

∶ 𝐷̿̿𝑎𝑙𝑔 ∶
𝜕𝐺
𝜕𝜎̿

+ 𝐺𝑎𝑙𝑔

 

où le tenseur : 

𝐷̿̿𝑎𝑙𝑔 = [𝐷̿̿−1 + 𝛥𝜆 
𝜕2𝐺

𝜕𝜎2
]

−1

 (4) 

est l’équivalent algorithmique (ou discret) du tenseur théorique d’élasticité 𝐷̿̿ et : 

𝐺𝑎𝑙𝑔 =
𝑌′

1 −
Δλ
𝑌′  𝑌′′

 (5) 

Les corrections des déformations plastiques se déduisent ensuite aisément des 

corrections précédentes. 

La dernière étape de l’intégration locale consiste à évaluer le tenseur tangent 

élastoplastique consistant avec la discrétisation en temps (autrement dit, l’incrément de 

multiplicateur plastique), de façon à assurer une convergence quadratique dans les calculs 

itératifs par éléments finis à l’échelle globale. Pour cela, les relations discrétisées en temps 

(2) sont différenciées par rapport au temps : 

𝜎̇ = 𝐷̿̿: 𝜀 ̿̇ − 𝛥𝜆̇𝐷̿̿:
𝜕𝐺

𝜕𝜎
− 𝛥𝜆𝐷̿̿:

𝜕2𝐺

𝜕𝜎2
: 𝜎̇ 

𝑌̇ = 𝛥𝜆̇ 𝑌′ + 𝛥𝜆 
𝑌′′

𝑌′
 𝑌̇ (6) 

𝐹̇ =
𝜕𝐹

𝜕𝜎
∶ 𝜎̇ − 𝑌̇ = 0 

Après quelques nouvelles manipulations faisant intervenir les incréments des 

quantités obtenus à l’issue de l’intégration locale, on aboutit finalement à la relation : 
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𝜎̇ = (
𝜕𝜎̿

𝜕𝜀̿
)

𝑎𝑙𝑔

: 𝜀 ̿̇ (7) 

et au tenseur tangent consistant : 

(
𝜕𝜎

𝜕𝜀̿
)

𝑎𝑙𝑔

= 𝐷̿̿𝑎𝑙𝑔 −
𝐷̿̿𝑎𝑙𝑔 ∶

𝜕𝐺
𝜕𝜎

⊗
𝜕𝐹
𝜕𝜎

∶ 𝐷̿̿𝑎𝑙𝑔

𝜕𝐹
𝜕𝜎

∶ 𝐷̿̿𝑎𝑙𝑔 ∶
𝜕𝐺
𝜕𝜎

+ 𝐺𝑎𝑙𝑔

 (8) 

Toutes les grandeurs définies ci-dessus sont aisément calculables, moyennant les 

expressions littérales suivantes des dérivées première et seconde de la fonction 𝐹 (ou 𝐺 

de manière similaire) par rapport au tenseur des contraintes : 

𝜕𝐹

𝜕𝜎̿
=

1

2√𝜎𝑉𝑀
2 + 𝑎2 𝑃2

(3𝑆̿ +
2𝑎2

3
 𝑃 𝐼)̿ (9) 

𝜕2𝐹

𝜕𝜎2
=

1

2√𝜎𝑉𝑀
2 + 𝑎2 𝑃2

(3𝐼 ̿̿ + (
2𝑎2

9
− 1) 𝐽 ̿)̿ −

1

4
(𝜎𝑉𝑀

2 + 𝑎2 𝑃2)−
3
2  (3𝑆̿ +

2𝑎2

3
 𝑃 𝐼)̿ ⊗ (3𝑆̿ +

2𝑎2

3
 𝑃 𝐼)̿ 

L’algorithme précédent a fait l’objet d’un développement de routine utilisateur 

UMAT au sein du code de calcul par éléments finis Abaqus. Une fois le programme 

(Fortran) implanté dans le code, il est possible de modéliser les essais mécaniques de 

caractérisation et de procéder à la calibration des paramètres matériels. 
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Annexe 2 – Dispositif d’orientation et de 

fixation pour l’assemblage des joints à simple 

recouvrement 
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Titre : Étude des mécanismes de vieillissement hydrique à l’échelle locale et de leur influence 
sur le comportement mécanique d’assemblages collés 

Mots clés : collage structural, vieillissement hydrique local, µ-tomographie aux rayons X, 
caractérisation mécanique, modélisation numérique. 

Résumé : Le collage structural est une 
technique d’assemblage de plus en plus 
utilisée dans le milieu industriel. Dans le 
domaine naval, ou plus généralement 
maritime, en présence d’eau de mer, la 
prédiction de l’effet de l’humidité sur le 
comportement mécanique des assemblages 
collés est d’une importance capitale. L’objectif 
de cette thèse est d’étudier la diffusion de 
l’eau dans un matériau adhésif époxy 
bicomposant et de proposer une stratégie de 
modélisation simplifiée du comportement 
mécanique d’un tel adhésif au sein d’un 
assemblage collé de type joint à simple 
recouvrement, en prenant en compte les effets 
du vieillissement hydrique.  
Tout d’abord, une analyse expérimentale de 
l’absorption d’eau dans l’adhésif est réalisée 
par gravimétrie et tomographie aux rayons X. 

La présence de pores dans le joint polymère 
permet une compréhension locale de 
l’évolution de la cinétique de diffusion, ce qui 
conduit au choix final et à la validation d’un 
modèle de diffusion. 
Ensuite, sur la base d’essais expérimentaux, 
le comportement à long terme de l’adhésif 
étudié est caractérisé pour différents niveaux 
d’absorption d’eau. Un modèle élément fini 
1D enrichi est ensuite développé, permettant 
la modélisation multi-physique d’un joint à 
simple recouvrement, de manière robuste et 
efficace. Des simulations par éléments finis 
2D et des essais sur assemblages sont enfin 
réalisés à des fins de validation. 

 

Title : Investigation of local water aging mechanisms and their influence on the mechanical 
behavior of bonded assemblies 

Keywords : structural bonding, local water aging, X-ray µ-tomography, mechanical 
characterization, numerical modeling. 

Abstract : Structural bonding is an 
increasingly used industrial assembly 
technique. In the naval, or more generally 
maritime, field, in the presence of seawater, 
the prediction of the effect of humidity on the 
mechanical behavior of bonded assemblies is 
of paramount importance. The aim of this 
thesis is to study water diffusion in a two-
component epoxy adhesive material, and to 
propose a simplified modeling strategy for the 
mechanical behavior of such an adhesive in a 
single-lap joint bonded assembly, considering 
the effects of water aging. 
First, experimental analysis of water 
absorption in the adhesive is performed using 
gravimetry and X-ray tomography. 

The presence of pores in the polymer joint 
allows us to understand the local evolution of 
diffusion kinetics, leading to the final choice 
and validation of a diffusion model. 
Then, based on experimental tests, the long-
term behavior of the investigated adhesive is 
characterized for different amounts of 
absorbed water. An enriched 1D finite 
element model is then developed, enabling 
the multi-physics modeling of a single lap joint 
robustly and efficiently. Finally, 2D finite 
element simulations and tests on assemblies 
are carried out for validation purposes. 

 


