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RESUME

La présente étude traite de la durabilité (vieillissement) en milieu humide et de
I'endommagement par fissuration de matériaux composites a matrice organique (CMO).

La diffusion d’eau dans le matériau (matrice époxy renforcée par des fibres de verre) est
tout d’abord analysée expérimentalement par détermination des cinétiques d’absorption sous
différentes conditions d’humidité. Des baisses de différentes propriétés mécaniques en fonction de
la quantité d’eau absorbée sont mises en évidence et quantifiées lors d’essais expérimentaux de
traction. Les mécanismes physiques a Porigine de ces modifications sont identifiés. Un mode
d’endommagement particulier, la fissuration intralaminaire, ainsi que son couplage avec '’humidité,
sont aussi étudiés expérimentalement. Des différences entre évolutions réversibles et irréversibles
de propriétés sont mises en évidence et analysées en détail.

Un modeéle prédictif qui prend en compte les effets d’endommagements d’origine
hydrique et/ou mécanique est alors proposé. Un calcul couplé diffusion/mécanique, sur un
logiciel de modélisation par éléments finis, permet de déterminer le comportement global du
matériau, connaissant le gradient de propriété suivant I’épaisseur. Il est donc possible de suivre en
continu au cours du vieillissement I’évolution de rigidité du matériau, pour n’importe quel état de
fissuration et d’absorption (i.e. n’importe quel état intermédiaire entre état sec et état saturé en
eau). Des essais numériques de cyclages, a la fois de chargement mécanique (charge-décharge) et
de vieillissement (absorption-séchage) ont enfin été menés avec succes. 1l est ainsi possible de
simuler n’importe quelle condition (température, humidité, épaisseur, chargement appliqué) et

donner une estimation des propriétés du matériau tout au long de son utilisation.

Mots clés : matérian, composite, vieillissement, diffusion, endommagement, fissuration, modélisation,

dimensionnement.
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ABSTRACT

The aim of this study was to better understand the aging of glass fibres-epoxy composites
exposed to humid conditions and loading so as to predict its effects on the lifetimes of composite
structures. Water diffusion was first experimentally investigated by gravimetric method to
determine water sorption kinetics for different humid conditions. A fickian model of diffusion
could describe the results obtained. Specimens, saturated at different levels, were mechanically
characterised. Decreases of mechanical properties as a function of water uptake were revealed by
tensile tests. Damage by cracking and the coupling with humidity were then studied. Differences
between reversible and irreversible changes in properties were revealed and analysed in detail.

A predictive model taking into account effects due to water and/or mechanical loading is
proposed, using finite element method. As a first step, in modelling the diffusion process, the
non-uniform water distribution across the composite are determined for any conditions
(temperature, humidity, aging time). The resulting mechanical properties of the material, as a
function of the absorbed water concentration, are determined in each point. Then,
diffusion/mechanic coupled calculation allows to determine material global properties from
properties at each point. It is then possible to predict continuous evolution of rigidity during aging
time, at all stages of water absorption and matrix cracking, for any condition (temperature,

humidity, thickness, mechanical loading level).

Keywords : material, composite, aging, diffusion, damage, cracking, modelling, prediction.
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Introduction

INTRODUCTION

Contexte industriel et scientifique

Leurs excellentes propriétés spécifiques ont positionné les matériaux composites a matrice
organique (CMO) comme des candidats évidents pour le remplacement des matériaux
traditionnels dans des domaines aussi divers et exigeants que les transports, I’énergie, le nucléaire
et le génie civil. Ils allient de bonnes propriétés mécaniques et une faible densité et peuvent
permettre d’améliorer les performances et d’accroitre la longévité des structures. La mutation a
déja eu lieu avec succes dans de nombreux cas de figures. Elle est a Pordre du jour pour des
applications de plus en plus exigeantes sur le plan de la fiabilité, mais elle ne pourra s’opérer que
si la durabilité des matériaux composites est mieux connue. Cette méconnaissance est en partie
liée a la complexité des mécanismes de vieillissement, et d’endommagement d’origine mécanique.
Les mécanismes de vieillissement des CMO sont tres divers et peuvent varier en fonction du
polymere, des conditions de vieillissement, de la pression d'oxygene, mais aussi en fonction des
conditions de mise en ceuvre, de 'état de référence (cycle de cuisson, vitesse de refroidissement,
contraintes internes), de la structure des matériaux (géométrie). Ils n'impliquent pas forcément
une dégradation des propriétés mécaniques, bien que dans le cas des matériaux composites pour
des applications structurales ce soit ces propriétés qui servent a définir le dimensionnement.

De tels matériaux sont trés sensibles a des contraintes environnementales (humidité, température)
et mécaniques qui peuvent créer des dégradations irréversibles et rendre une piece inutilisable. Au
sein des CMO, plus ou moins hydrophiles suivant la nature des composants, I’eau peut diffuser
au sein de la résine et de l'interface entre les fibres et la matrice. Elle agit comme « plastifiant » et
peut modifier les propriétés des différents composants, qui vont évoluer au cours du temps. Les
CMO doivent cependant pouvoir satisfaire au cahier des charges et remplir les criteres de
durabilité imposés par la durée d’exploitation de la structure. Ces criteres sont souvent exprimés
en terme de performances résiduelles apres une certaine durée de service. Il est donc impératif de
connaitre I’évolution des propriétés du matériau au cours du vieillissement, afin de prévoir la
durée de vie ou I’état de résistance au bout d’un temps donné. La durée de vie d'un matériau est
définie par le temps pendant lequel ce matériau, ou plus précisément une de ses propriétés, va
conserver sa fonctionnalité dans des conditions bien définies, sans nécessiter de réparations
importantes des dommages. La fin de vie est conditionnée par l'atteinte d'une limite inférieure de

tenue a une contrainte appliquée.
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Objectifs de I’étude

Cette étude s’est effectuée au Centre des Matériaux de I’Ecole des Mines de Paris et en
collaboration avec le Centre d’Etude Technique de I'Industrie Mécanique (CETIM) de Nantes.
Létablissement de criteres et de modeles permettant de prévoir le comportement a long terme
des CMO est un enjeu important pour un concepteur comme le CETIM et pour les utilisateurs
de ce type de matériau. L'optimisation des performances des matériaux sur des durées de plus en
plus longues nécessite de disposer de modeles de plus en plus fiables, prenant en compte
'ensemble des sollicitations subies et des dégradations induites avec leur mode de propagation en
service. Ce comportement se doit d'étre totalement intégré a la certification des structures CMO
avant leur utilisation.

L’objectif final de ce projet est de proposer un outil numérique, utilisable dans le contexte du
calcul de structures par Eléments Finis, qui permette de prendre en compte, de maniére couplée
ou non, les sollicitations environnementales et mécaniques dans le dimensionnement de
structures en CMO, et qui permette d’évaluer par simulation les propriétés mécaniques résiduelles
en continu au cours de ces sollicitations. Cette derniere précision, « en continu », est originale
dans ce domaine. En effet, de nombreuses études considerent simplement I’état sec ou I’état
totalement saturé en eau. Le modele que nous proposons doit permettre de connaitre les
propriétés pour n’importe quel état d’absorption d’eau entre ces deux états, c’est a dire n’importe
quel profil d’eau non uniforme au sein de la structure, également pour n’importe quel état
d’endommagement. Un matériau peut avoir subi une dégradation partielle, réversible ou non,
apres une certaine durée de vieillissement, il n’en est pas pour autant inutilisable et a remplacer.
L’important est de pouvoir le prévoir, c’est a dire identifier la nature et quantifier cette
dégradation, également prévoir la durée de vie restante. Cela implique de maitriser les
composantes environnementale (température, humidité) et mécanique, a la fois dans leur

propagation et leurs conséquences.

Les processus de vieillissement et d’endommagement sont complexes et font appel a des
connaissances de disciplines variées. Les phénomenes de diffusion d’eau au sein du matériau, les
modifications moléculaires induites par celle-ci font appel a des analyses physico-chimiques. Des
analyses mécaniques sont nécessaires pour caractériser les effets du vieillissement sur les
propriétés mécaniques et étudier les processus d’endommagement. Enfin l'utilisation d’outils
numériques est nécessaire pour modéliser ces différents phénomenes.

Finalement, I'intérét de cette étude est bien 'approche multiphysique et multiéchelle qui en est

faite. Nous cherchons a comprendre le lien entre évolution physico-chimique et évolution des
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propriétés mécaniques. Nous proposons d’identifier les évolutions du matériau a différentes
échelles, celle des constituants ou celle de la structure, et établir le lien entre celles-ci.

Nous cherchons aussi a identifier et séparer les évolutions réversibles de celles irréversibles. Les
sollicitations environnementales et mécaniques peuvent provoquer la dégradation de la structure
physique et chimique du matériau et contribuer a la baisse des propriétés mécaniques.
L’absorption d’eau peut altérer la qualité des différents composants et de l'interface entre les
fibres et la matrice. L’eau peut se trouver piégée dans les porosités, dans les fissures, pré-
existantes ou provoquées par des dégradations. De méme, une sollicitation mécanique peut
provoquer des endommagements irréversibles. I’endommagement par fissuration intralaminaire
sera le type d’endommagement considéré et étudié dans cette étude et nous cherchons a
comprendre I'influence de ces deux phénomenes I'un sur Pautre. I’absorption d’eau est-elle
accélérée par la présence de fissures (endommagement mécanique) et inversement, la cinétique
d’endommagement par fissuration est-elle modifiée par la présence d’eaur. Les deux
composantes, qui contribuent a la baisse des propriétés, sont donc étudiées séparément puis de
maniere couplée.

Enfin, une part importante de 1’étude est consacrée a la modélisation numérique, a 'aide des
Eléments Finis, de ces différents phénomenes et a la mise au point d’un outil de prédiction de vie
fiable. Le travail a été effectué a 'aide du logiciel ZeBul.oN, développé au Centre des Matériaux.
Dans un premier temps, 'objectif a été d’adapter les modeles existants afin de pouvoir prendre
en compte les phénomeénes décrits ci-dessus dans le modéle, notamment intégrer la variable
humidité dans la loi de comportement. A ce sujet, une démarche de calcul originale, présentée en
détail dans la troisieme partie, est proposée. La structure composite est considérée comme étant
composée de plusieurs tranches fictives dont les propriétés différent en fonction de la
distribution d’eau dans le matériau. Le comportement global du matériau est ainsi déterminé
connaissant les propriétés en chaque point de la structure.

Cette étude porte sur un matériau particulier, un composite matrice époxy renforcée par des
fibres de verre continues, présenté en détail dans le chapitre II, qui peut avoir une sensibilité a
I’humidité et a 'endommagement différente de celle d’autres composites. Nous souhaitons tout
de méme proposer un outil de dimensionnement qui soit assez général. Il ne doit en aucun cas
étre restrictif aux spécificités du matériau de I’étude. Il doit, le cas échéant, pouvoir considérer
I’évolution d’autres propriétés que celles considérées comme sensibles a '’humidité dans cette
¢tude ou traiter des matériaux présentant des caractéristiques de diffusion différentes. On doit

étre capable de traiter indifféremment des cas ou les baisses de propriétés sont réversibles ou au
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contraire irréversibles, des cas ou les phénomeénes de vieillissement et d’endommagement par
fissuration sont couplés ou au contraire indépendants.

Enfin, l'outil de dimensionnement doit étre relativement simple d’utilisation avec notamment un
nombre de paramétres a prendre en compte qui reste raisonnable. Connaissant les parameétres
d’entrée, qui peuvent étre la géométrie de la structure, la séquence d’empilement des plis, et les
conditions d’environnement (température, humidité), le modele doit étre a méme de fournir a
utilisateur les parameétres suivants, apres n’importe quelle durée de vieillissement: I’état de
diffusion, c'est-a-dire la répartition d’eau au sein du matériau, I’état d’endommagement, si

endommagement il y a, et la valeur des propriétés mécaniques résiduelles.

Plusieurs étapes ont été nécessaires durant cette étude, afin de parvenir a la mise au point du
mode¢le ; elles sont présentées successivement dans ce manuscrit.

La premicre partie permet de faire un point bibliographique sur le sujet (chapitre I) puis de
présenter les caractéristiques du matériau de ’étude, les conditions de vieillissement retenues et
les différents moyens expérimentaux utilisées (chapitre II).

La deuxieme partie aborde les résultats expérimentaux obtenus. La premicre étape a été de
comprendre comment et a quelle vitesse le matériau absorbe de I'eau. Des cinétiques
d’absorption d’eau ont donc été déterminées pour différentes conditions de vieillissement
(température, humidité) et différentes structures (résine pure, composite UD et stratifié), et des
mode¢les de diffusion ont été appliqués (chapitre I1I). Des cycles absorption-séchage-réabsorption
ont aussi été menés pour évaluer la réversibilité du processus d’absorption. L’étape suivante a été
d’évaluer l'influence du vieillissement d’une part, de 'endommagement par fissuration d’autre
part, sur les propriétés thermomécaniques du matériau (chapitre IV). Les deux phénomeénes ont
été étudiés séparément puis simultanément. Pour cela, des essais mécaniques de traction ont été
menés pour différentes orientations et séquences d’empilement, sur des matériaux vieillis dans
différentes conditions, afin d’identifier les propriétés mécaniques les plus sensibles a '’humidité.
Des analyses thermomécaniques en DMA ont été réalisées en parallele afin de suivre I’évolution
de la température de transition vitreuse, représentative de I’état de la résine, et permettent ainsi de
faire le lien entre I’échelle des constituants et celle du composite.

Enfin la troisicme partie est consacrée au travail de modélisation. La présentation générale du
modecle, avec notamment la maniére de considérer la variable humidité et 'endommagement par
fissuration dans la loi de comportement, la démarche d’un calcul couplé diffusion-mécanique
sont tout d’abord présentées (chapitre V). Les résultats, de calculs de diffusion (chapitre VI) puis

de calculs mécaniques (chapitre VII), sont ensuite exposés. Ils sont, pour la plupart, basés sur les
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spécificités de notre matériau, constatées expérimentalement. Nous nous attachons cependant,
tout au long de cette partie, a exposer des cas de figures différents et montrer les capacités de
notre modele a traiter des matériaux ayant une sensibilité au vieillissement et a la fissuration
différente de celle de notre matériau, comme présenté ci-dessus. Enfin, nous avons souhaité
validé le modele développé sur une structure plus complexe, de type tube. Les conditions
retenues, les résultats expérimentaux obtenus et leur comparaison avec les prévisions du modele

sont proposés dans le chapitre VIII.
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CHAPITRE I

BIBLIOGRAPHIE

e chapitre est destiné a donner la description des phénomenes concernant I'absorption

d’eau et le comportement mécanique d’un matériau composite. On s’efforce d’offrir toutes
les informations de base nécessaires a la compréhension de deux mécanismes de nature
différente, le vieillissement hygrothermique et 'endommagement par fissuration transverse, ou
intralaminaire. Qu’ils agissent séparément un par un, ou simultanément, chacun des deux
mécanismes peut provoquer une baisse des propriétés mécaniques. Il est en outre important de
savoir si ces évolutions sont réversibles ou irréversibles, également connaitre 'éventuel couplage
entre ces deux phénomenes, c’est a dire I'effet de 'endommagement par fissuration sur la prise
d’eau et 'effet de la teneur en eau sur la cinétique d’endommagement.
Concernant Peffet de I’eau, les polymeres sont soumis a des types de vieillissement différents,
reflétés par des évolutions de propriétés spécifiques du matériau. Par définition, le vieillissement
d’un polymeére se traduit par une altération lente, réversible ou non, des propriétés du matériau,
résultant de son instabilité propre ou de leffet de 'environnement [Verdu, 1990]. De manicre
générale, I'eau, qui diffuse et s’insere dans le réseau moléculaire, agit comme plastifiant. Une
baisse de la température de transition vitreuse, également des propriétés mécaniques (modules de
rigidité, propriétés a rupture...), est ainsi couramment constatée en présence d’eau. Les
évolutions peuvent étre réversibles ou non apres séchage, suivant la sévérité des conditions de
vieillissement. Si les conditions sont peu séveres (humidité relative et température faible), eau,
liée au réseau moléculaire par des liaisons de type hydrogene, peut se libérer et quitter le matériau
lors du séchage. Pour des conditions plus séveres (immersion, température élevées), il peut y
avoir création de défauts au sein de la matrice et/ou de l'interface fibre-matrice, également des
pertes de maticre (lessivage). Ces endommagements ne sont pas réversibles apres séchage. Ces

différents mécanismes sont décrits en détail dans la section 1.2.

Dans un premier temps, nous allons présenter des généralités concernant I’absorption et la
diffusion d’eau au sein d’un matériau, notamment les spécificités des cinétiques d’absorption
d’eau en fonction de la nature des composants et des conditions de vieillissement (section I.1).

On s’intéresse ensuite aux propriétés mécaniques des composites et a leur évolution, due a la

10
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présence d’eau au sein du matériau tout d’abord (section 1.2), due a I'endommagement par

fissuration intralaminaire ensuite (section 1.3).

I.1 PROCESSUS D’ABSORPTION D’EAU

La premiére considération importante dans cette étude est la détermination et I'interprétation des
cinétiques d’absorption d’eau de notre matériau, dans différentes conditions de vieillissement.
Avant analyse des effets de 'action de I’eau sur les propriétés du matériau (section 1.2), il apparait
en effet important de savoir comment et a quelle vitesse le matériau absorbe de I'eau. Dans ce
travail, les phénomenes de diffusion d’eau au sein de matériaux composites verre-époxy ont été
étudiés.

On considere un solide plus ou moins poreux qui entre en contact avec un liquide, de 'eau dans
la plupart des cas. A ce contact, le matériau absorbe de ’eau par ses surfaces, puis I'eau se répand
dans le volume du solide selon les lois de la diffusion. Ce phénomene est 'absorption, qui est
donc caractérisée par une prise de poids du solide au cours du temps. La diffusion se définie ainsi
comme un phénomene de transport moléculaire da a P'existence d’un gradient de concentration
du solvant vers le polymere. Les mécanismes d’hydrophilie qui permettent la diffusion d’eau au
sein du matériau sont décrits plus loin dans le paragraphe 1.2.1.

Les cinétiques d’absorption de fluide dans les polymeres ont été étudiées depuis environ 150 ans,
commengant certainement avec Fick (1855), qui a établi ses équations par analogie entre
phénomenes de transfert de chaleur par conduction et transfert de masse. Un grand nombre
d’articles et d’ouvrages traitent de problemes de diffusion de fluide dans un polymere. Leur
nombre est estimé a environ un millier. Ce qui est tout d’abord frappant est 'immense variété des
matériaux et des conditions de vieillissement (température, humidité relative ou immersion)
considérées. Les polymeres sont des matériaux complexes qui peuvent avoir des propriétés
physico-chimiques trés variables. La nature de durcisseur peut par exemple avoir une importance
capitale sur la cinétique d’absorption d’eau. Concernant un matériau composite, les fibres peuvent
étre de nature et d’arrangement tres variable. La qualité de linterface entre fibres et matrice qui
en résulte peut étre aussi de qualité plus ou moins bonne. Enfin, la complexité est accentuée par
'utilisation de fluides de différentes natures, qui interagissent de manicre différente avec le
polymere, les fibres et les interfaces fibres-matrice.

Nous ne mentionnerons donc pas ici des études présentant trop de disparités par rapport aux

conditions de notre travail. Nous discuterons d’études traitant de matériaux assez proches
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(résines époxy, polyester, SMC, fibres de verre ou carbone), vieillis uniquement en humidité
(Humidité Relative ou immersion), a des températures situées entre 'ambiante et 100°C.
Nous présentons donc dans cette section les différentes cinétiques de diffusion d’eau que I'on

peut retrouver pour ce type de matériau.

I.1.1 DIFFUSION FICKIENNE

Le mode¢le le plus simple pour la diffusion d’un solvant (espece diffusante) dans un solide est
donné par la loi de Fick (1855). Le gradient de concentration du solvant induit un flux ¢ qui lui
est proportionnel. C’est donc le moteur de la diffusion. La vitesse de diffusion est caractérisée par
le coefficient de diffusion D. On a ainsi la premicere loi de Fick donnée par I’équation (1.1)

suivante :

¢ = —DgradC (1.1)

ou D : coefficient de diffusion du milieu en mm?2/s

C : concentration du solvant au sein du milieu

Le signe négatif indique que le flux est dirigé des zones a concentration élevée vers celles a

concentration plus faible.

La seconde loi de Fick fait intervenir le temps. On considere que 'eau pénctre librement et sans
interaction avec les composants. Selon la loi de conservation de la masse, on a I’équation (1.2) :

oc _ . .
o div(o) (1.2)

En combinant les équations (1.1) et (1.2), on obtient la seconde loi de Fick (équation 1.3).

‘;—? = div(-D.gradQ (1.3)

Lorsque la diffusion est unidirectionnelle (suivant x), et que D est indépendant de la

concentration, on a :

B aC
aC oc
Ve (-
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La diffusion fickienne est ainsi caractérisée par deux parametres :

= Un coefficient de diffusion D indépendant du temps et de l'espace, ainsi que de la
concentration en molécules d’eau, puisque nous nous plagons dans le cas de phénomenes

physiques réversibles.

= Un seuil d’absorption d’eau asymptotique M atteint pour un temps infini correspondant
a Iéquilibre et caractérisé par la valeur correspondante du gain de masse généralement

exprimé en pourcentage.

Un probléme de diffusion est donné par la géométrie du milieu et un ensemble de conditions aux
limites. Crank a présenté des solutions mathématiques de ces équations pour des géométries et
des conditions aux limites variées [Crank, 1983]. La géométrie la plus utile dans la suite de cette

étude est celle d’une plaque mince.

Diffusion dans une plaque mince
Si on considére une plaque mince d’épaisseur 2h, au sein de laquelle diffuse le solvant,
initialement a la concentration C,, et dont les surfaces sont gardées a la concentration uniforme

C,, alors I’évolution spatiale et temporelle de la concentration de solvant est donnée par :

C-C, 4. (- (2n+1)* , ¥2n+1).7c

—_— = — exp(-D.————~—mx~“.t).cos 1.6

C, -C, nz(2n+1) p( h? ) h ) (1.6)
ou : D : coefficient de diffusion

x : distance a partir du plan central de la plaque, suivant 'épaisseur
t : durée de vieillissement

h : épaisseur de la plaque

LLa masse totale d’eau M, dans le matériau a un instant t est obtenue par intégration de la variable
C sur I’épaisseur du matériau, et sur une aire A soumise au flux :

h
= [ A.Cxtdx (1.7)
0

Silon note M, la masse d’eau absorbée aprés un temps infini, ’équation (1.6) s’écrit alors :

2n+1)2
Tl o Xp(‘D%T‘Z
Mg n° n=0(2n+1) h

t) (1.8)
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C’est généralement cette équation qui est la base des modcéles de cinétique de diffusion. La
considération du parameétre M, est intéressante puisque ce dernier correspond a la masse d’eau
absorbée a un instant donné de vieillissement, et donc a la mesure accessible expérimentalement
par pesée. Il permet donc une comparaison directe entre mesure expérimentale et simulation

numérique.

. . o M .
Une représentation schématique de la courbe — = f(J/t) est donnée figure I.1.
s

C’est une fonction linéaire en début d’absorption et qui s’incurve au moment de la saturation,

quand le matériau se met en équilibre avec environnement.

A

M, / M, Fick

N3

[
>

Figure 1.1 : Conrbe de diffusion de type Fick.

I1 est parfois utile, notamment pour la détermination des parametres de diffusion, de considérer
des expressions simplifiées aux temps courts ou aux temps longs :
0 Lorsque M,/M<0.5 (temps courts), '’équation (1.8) devient approximativement :
M. _4 |Dt (1.9)
M hV =
0 Lorsque M,/M>0.6 (temps longs), I’équation (1.8) devient approximativement :

Drt
& ::I_—i2 . exp(T) (110)
s by h

<

Il existe aussi des résolutions approchées telle celle de Shen et Springer, qui proposent une

expression simplifiée de ’équation (1.8) [Shen et Springer, 1981].
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Me g exp(—7.3(%)0'75) (1.11)
S

Cette expression est notamment utilisée dans les travaux de Dewimille et Bunsell qui cherchent a
modéliser les phénomenes de vieillissement de composites époxy-fibres de carbone [Dewimille et

Bunsell, 1982].

[.1.2 INFLUENCE DU TAUX D’HUMIDITE RELATIVE
Dans le cas ou le matériau présente un niveau de saturation en eau M, on trouve en général une
dépendance directe de M, en fonction du degré d’humidité du milieu (HR%). La figure 1.2 illustre
les variations de M, en fonction de HR% pour trois matériaux composites différents et trois
résines [Loos and Springer, 1979]. Ces courbes sont décrites par la relation :

M, = a.(HR%)" (1.12)

ou a et b sont des constantes.
Pour les matériaux composites, b est proche de 1, et il est compris entrel.3 et 1.8 pour les résines.

De nombreux auteurs retrouvent cette dépendance dans leurs travaux [Bellenger, 1989 ; Bonniau,

1983 ; Dewimille, 1981 ; McKague, 1978 ; Popineau, 2005].
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Figure 1.2 : Nivean de saturation en ean de divers matérianx composites carbone/ époxyde et résines époxcydes en fonction du
degré d’bhumidité HR% [Loos and Springer, 1979).

On trouve également que le degré d’humidité n’a pas d’influence sur la valeur du coefficient de
diffusion, c’est a dire sur la vitesse de diffusion de I'eau. On considerera donc que D est

indépendant de la concentration d’eau et reste constant pour une température donnée.

[.1.3 INFLUENCE DE LA TEMPERATURE

Tous les auteurs confirment l'influence de la température sur les cinétiques d’absorption. D’une
part, la pente initiale des courbes d’absorption augmente avec la température. Ainsi, le coefficient
de diffusion d’eau D est extrémement sensible a la température ; il peut augmenter de deux
ordres de grandeur pour une augmentation de température de 100°C [Loos and Springer, 1981,
Weitsman, 1977].

Une valeur typique de D a température ambiante est de I'ordre de 10 'mm?’/s pour une résine
époxy. Un exemple de variation de D en fonction de la température est donnée figure 1.3, pour le
cas d’une résine époxy vieillie en immersion ou en humidité relative a différentes températures.
I’absorption est thermiquement activée et on a une relation d’Arrhenius permettant de décrire la

dépendance de D avec T (équation 1.13) :
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E
D=Do. exp(—& 1.13
p( RT) (1.13)

ou E. : énergie d’activation de la diffusion
Do : constante (indice de perméabilité)
T : température d’essai
R : constante des gaz
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Figure 1.3 : Lois d’Arrbénius des coefficients de diffusion de résine époxy vieillie en immersion on en milieu humide a
différentes températures (échantillons d’épaissenr 2mm) [Dewimille et Bunsell, 1982)].

D’autre part, la dépendance du niveau de saturation M, avec la température, est beaucoup moins
claire. Certains auteurs trouvent un niveau semblable pour différentes températures, alors que
d’autres obtiennent un niveau qui augmente avec la température. Par exemple, Shen et Springer
[Shen et Springer, 1981] constatent qu’en immersion et en humidité relative, la masse a saturation
n’est pas fonction de la température de 'eau ou de 'air humide, ce qui n’est pas conforme aux
résultats trouvés par N. Dubois [Dubois, 2003]. On considere donc que M, dépend
essentiellement du degré d’humidité du milien ambiant et dans une moindre mesure de la
température et éventuellement de sollicitations mécaniques appliquées.

Drautre part, une température élevée va favoriser les phénomenes de reprise d’eau brutale et
¢éventuellement de perte de matiere, qui sont détaillés dans le paragraphe suivant. Il est cependant
difficile de donner une température critique a partir de laquelle sont observés ces phénomenes.

Cela dépend en particulier de la nature du matériau testé.
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I.1.4 DIFFUSION NON FICKIENNE

Dans de nombreuses circonstances, les cinétiques d’absorption d’eau de polymeres ou
composites a matrice polymere présentent des écarts par rapport au comportement fickien,
évoqué dans les paragraphes précédents. Les courbes schématiques données sur la figure 1.4 sont

représentatives des différents cas rencontrés dans la littérature.

/

tMum, /@) M.
o T (0) Fick

1t /‘o'“\. /’_____—

. 7 (2)
/ — — ’\‘
/d \
‘\
‘\
\ (4) \/I

0 A s

Figure 1.4 : Conrbes schématiques représentatives de guatre catégories de cinétiques d’absorption d'eau non fickienne
[Weitsman, 1991].

La courbe (0) correspond au comportement fickien. L.a courbe (1), qui est caractérisée par une
augmentation continue de la prise de poids, correspond au cas « pseudo-fickien » couramment
rencontré [Weitsman, 1995]. L’équilibre n’est jamais atteint. La courbe (2) représente une
cinétique de type Langmuir [Carter et Kibler, 1978 ; Dewas, 1982 ; Dewimille, 1981]. Nous ne
détaillons pas ce modele ici car il n’a pas été utilisé lors de I’étude. Le cas (3) correspond a une
accélération rapide de I'absorption d’eau, qui est généralement accompagnée de déformations
importantes, d’endommagements au sein du matériau [Gupta, 1985 ; Chateauminois, 1993].
Enfin le cas (4) présente une perte de poids du matériau, aprés une certaine durée de
vieillissement [Dewimille, 1981 ; Bonniau, 1984 ; Springer, 1981]. On peut attribuer ce cas de
figure a des dégradations physiques ou chimiques, a une hydrolyse du matériau. Des groupements
chimiques peuvent étre arrachés des chaines polymeres et étre évacués dans le solvant, ce qui
explique la perte de matiere et la baisse de la masse globale, malgré 'absorption d’eau. Le détail
des mécanismes mis en jeu dans les différents cas est détaillé dans le paragraphe 1.2.

En raison de la grande variété de structures moléculaires des polymeres, et de la diversité des
structures CMO, il est difficile de suggérer des causes spécifiques pour les différents cas évoqués
ci-dessus. Cependant, la synthese des données de 1a littérature suggere que les cas (0) et (2), ou le

matériau parvient a une saturation en eau vis a vis du milieu environnant, se produisent
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généralement pour des conditions peu séveres: vieillissement en humidité relative ou en
immersion a faible température. Les cas (3) et (4) correspondent eux plus fréquemment a des
processus d’absorption dans des conditions plus séveres, en immersion, a des températures

élevées (généralement au dessus de 70°C) et patfois sous des contraintes externes élevées.

Comparaison résine pure / Résine renforcée (matériau composite) : réle des intetfaces
Les cas critiques (3) et (4) présentés ci-dessus sont également plus fréquents pour les composites
que pour les résines pures. Il parait clair que la présence des fibres accélere la reprise d’eau du
matériau. Plusieurs auteurs [Ghorbel, 1990, Dewimille, 1981] font part d’un comportement
souvent fickien pour les résines pures alors qu’il apparait des prises de poids brutales (liées a une
fissuration qui entraine une infiltration d’eau excessive) et/ou des pertes de matiére pour le
composite avec la méme résine et dans les mémes conditions d’essai. Nous n’avons en tout cas
pas noté de perte de maticre pour les résines dans les données de la littérature, ce qui n’est pas le
cas pour les composites. De plus, il peut apparaitre des dégradations pour les résines mais pour
des conditions plus séveres que pour le composite. Un exemple est donnée sur la figure 1.3
[Dewimille et Bunsell, 1982] ou l'on voit que pour les mémes conditions de vieillissement, a
100°C par exemple, la résine (figure a) ne subit pas de perte de masse contrairement au matériau
composite (figures b et c). Ceci traduit bien I'importance des interfaces entre les fibres et la
matrice. L’apparition de dégradations de type décohésion fibre-matrice peut permettre des
infiltrations d’eau par des chemins privilégiés et éventuellement le lessivage du matériau (perte de
maticre).

Cela peut représenter la cause principale d’accélération du vieillissement, entrainant le passage

d’une cinétique d’absorption d’eau de type (1) au type (3) sur la figure 1.4.

Influence du type de durcisseur

Dans le cas d’une résine époxy par exemple, la nature du durcisseur a une influence tres grande
sur la vitesse de diffusion de I'eau et la nature des dégradations qui peuvent apparaitre. Bonniau a
par exemple montré quune résine époxy associée a un durcisseur anydride absorbe plus d’eau
que la méme résine associée a un durcisseur amine [Bonniau, 1983]. De plus, dans le premier cas,
des endommagements importants, associés a des pertes de matiere, apparaissent, alors qu’ils
n’existent pas pour le deuxieme cas. Il s’agit de lessivage, phénomene qui sera décrit en détail

dans la section 1.2.
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I.1.5 INFLUENCE DE L’ORIENTATION DES FIBRES
La structure d’un composite tésine/fibres continues est hétérogéne et anisotrope. Dans une telle
structure, la vitesse de diffusion n’est pas la méme suivant chaque direction (figure 1.5). On

observe une diffusivité plus importante dans la direction parallele aux fibres.

D,

.

Figure 1.5 :Définition des trois axes de diffusion dans un composite unidirectionnel a fibres continues.

On observe cela dans les travaux de B. Dewimille qui montre que la vitesse de pénétration est
plus grande dans les disques (pénétration suivant la direction des fibres) que dans les plaques
(pénétration perpendiculaire aux fibres) [Dewimille, 1981]. On trouve dans la littérature, pour des
tissus UD, des rapports tels que :
P1o3a7
DZ
avec: Di: coefficient de diffusion suivant la direction des fibres

D, = Da: coefficient de diffusion normal aux fibres.

Un exemple est donné figure 1.6, ou est représentée I’évolution du rapport D,/D, en fonction du

taux de fibres v; dans le composite.
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Figure 1.6 : Modélisation du rapport D2/ Dy en fonction du taux de renfort fibrensc du composite, [Bao, 2002).

Ceci confirme que le role des interfaces fibre-matrice n’est pas négligeable.
De méme, B. Dewimille détermine des coefficients de diffusion ayant des valeurs intermédiaires
entre D, et D,, pour des angles entre direction de pénétration de I’eau et direction des fibres

intermédiaires (30° et 60°).

1.1.6 CINETIQUES DE SECHAGE

Afin de savoir si le phénomene d’absorption est réversible, il est parfois utile de suivre la
cinétique de séchage de matériau préalablement vieilli, puis la cinétique de réabsorption lors d’un
deuxieéme cycle de vieillissement. Peu d’auteurs mentionnent ce type d’approche dans la
littérature. Mentionnons A. M. Bruneaux , S. Popineau ou Weitsman [Bruneaux, 2004 ; Lo et al,
1982 ; Popineau, 2005 ; Weitsman, 2002].

Pour des conditions « non dégradantes », c’est a dire dans le cas d’'une cinétique fickienne, il
apparait une cinétique semblable pour les trois étapes. On retrouve quasiment la masse initiale
apres séchage et la cinétique demeure fickienne pour un 2° vieillissement, en raison de ’absence
de dégradation significative.

Si par contre les conditions sont plus séveres et que la cinétique d’absorption est de type (1) ou
(3) (voir figure 1.4), la cinétique de séchage peut alors étre plus rapide que 'absorption et surtout
un deuxi¢me cycle d’absorption plus rapide que le premier.

Ceci peut confirmer les conclusions tirées d’une simple analyse de la cinétique d’absorption, a
savoir I'apparition de dégradations du matériau, qui créent des espaces ou circuits plus importants
et favorisent le déplacement des molécules d’eau par augmentation du volume libre. Ce

phénomeéne sera détaillé dans les paragraphes suivants. Ces effets non réversibles qui
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interviennent pendant la premiére absorption semblent accélérer les phénomenes de réabsorption
ultérieurs. Bruneaux observe, sur un adhésif de type époxy, que la cinétique est plus rapide lors de
la réabsorption que lors de la premicre absorption. Weitsman arrive également aux meémes
conclusions (figures 1.7 et 1.8). En raison d’endommagements de types décohésions des interfaces
fibre-matrice, il apparait que la cinétique de séchage est plus rapide que 'absorption (figure 1.7) et

que la réabsorption est plus rapide que la premiere absorption. (figure 1.8).
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Figure 1.7 : Cinétigues d'absorption et de séchage (Matériau UD vieilli en ean de mer a 23°C) [Weitsman, 2002).
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Figure 1.8 : Cinétigues d’absorption et de réabsorption (apres séchage) (Matérian UD vieilli en ean de mer a 50°C)
[Weitsman, 2002].

Plus sévere encore, si un phénomene de lessivage se produit au cours du vieillissement (type 4,
voir aussi paragraphe 1.2.3 pour plus de détails), la masse aprés séchage peut étre inférieure a la
masse initiale en raison des pertes de matiere.

Lo et al ont également fait ce type de constatation. Ils ont noté qu’apres une perte de masse

enregistrée, un matériau reséché puis revieilli dans les mémes conditions, absorbe des quantités
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d’eau plus importantes, et plus rapidement, que lors du premier cycle de vieillissement [Lo et al,
1982] Ce type d’observation suggere la présence d’endommagement irréversible au sein du

matériau.
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I.2 EFFETS DU VIEILLISSEMENT HYGROTHERMIQUE

Tout au long de ce travail, apres détermination des cinétiques d’absorption d’eau, nous avons
essayé de déterminer et comprendre les effets de 'eau sur les propriétés physico-chimiques et
mécaniques du matériau. Nous cherchons d’une part a expliquer les écarts qui peuvent étre
observés entre les cinétiques d’absorption obtenues pour différentes conditions de vieillissement,
également identifier évolution de plusieurs parameétres mécaniques au cours du vieillissement.
Enfin, il apparait primordial de déterminer la part réversible ou irréversible des évolutions
constatées. Cette section permet ainsi de faire I’état de I'art des données de la littérature sur ce
sujet.

Apres avoir présenté les mécanismes d’hydrophilie qui gouvernent l'insertion et le déplacement
des molécules d’eau au sein du matériau, nous détaillerons les particularités des différents types
de vieillissement, physique et chimique. Ensuite, nous présenterons les évolutions de propriétés

thermomécaniques, dues au vieillissement, constatées dans la littérature.

[.2.1 MECANISMES D’HYDROPHILIE

La nature plus ou moins polaire d’'un polymere (selon les groupes chimiques le constituant) lui
confere naturellement une sensibilité particuliere pour des solvants polaires comme I'eau [Bistac,
1998]. Cette sensibilité se traduit par la pénétration de molécules du solvant dans le polymere ; on
parle d’absorption. En raison de I'absence de toute structure cristalline, 'espace entre les chaines
moléculaires est important comparé a la taille des molécules d’eau. Ces dernicres peuvent se
déplacer dans les interstices. De plus dans les composites, leur déplacement est facilité par les
porosités et les défauts de cohésion qui peuvent apparaitre aux interfaces fibre-matrice.
L’hydrophilie se caractérise en pratique par la teneur massique en eau que le matériau peut
atteindre a P’équilibre dans un milieu isotherme et a taux hygrométrique constant. Dans la
littérature, on trouve en général deux approches du mécanisme d’hydrophilie, qui peuvent étre
combinées : lapproche « volumique » et I'approche mettant en jeu des interactions entre

polymere et molécules d’eau grace aux liaisons hydrogene [Verdu, 1990].

L1.2.1.a Approche structurale
Suivant la polarité des groupements chimiques constituants le polymeére, ce dernier sera plus ou

moins susceptible d’absorber de ’eau. On peut classer les groupements suivant leur polarité :

* Les groupements tres peu polaires sont les groupements hydrocarbonés comme -CH-, -

CHz-, -CH3, les cycles aromatiques.
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* Les groupements modérément polaires sont -O-, O=C-, O=C-O-, -C.N.

* Les groupes polaires susceptibles de créer une liaison hydrogene avec I’eau sont : O=C-
NH-, O=C-OH, -OH, -NH-. Il peut y avoir une coopération de deux groupements
hydrophiles pour fixer une molécule d’eau (Fig. 1.9).

H
H"'"- f
/ U\
o
— CH fﬁ:{
SCH;3

Figure 1.9 : Mobilisation d’une molécule d’eau par deux groupements polaires [Bistac, 1998 .

Nature de 'ean dans la résine époxy : [Zhon, 1999]
Une étude portant sur des mesures d’absorption et de désorption puis de résonance magnétique
(RMN) permet de connaitre les caractéristiques de liaison de I'eau avec I'époxy. Il apparait que les
molécules d’eau se lient a la résine a travers des liaisons Hydrogene de deux types qui dépendent
de I’énergie d’activation :

- Type I: une molécule d’eau forme une liaison H simple. Elle possede une
énergie d’activation faible (10kcal/mol) et pourra se sépater facilement de la résine.

- Type 11 : une molécule d’eau forme des liaisons H multiples, possede une énergie
d’activation plus élevée (15kcal/mol) et aura plus de mal a se séparet.
La figure 1.10 suivante illustre ces deux types de liaison. Les liaisons de type I sont les plus
nombreuses. Des durées d’immersion plus longues et des températures plus élevées favorisent la

formation de liaisons de type II.
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Fig1.10 : Liaisons possibles de molécules d’ean avec un résean époxcy/Zhon, 1999].
(a) Les molécules d’eau forment une liaison Hydrogene avec la résine.
(b) Elles forment plus d’une liaison hydrogéne et ont une énergie d’activation plus élevée

L1.2.1.b Approche volumeétrique

Le « volume libre » est assimilé a la place laissée entre les molécules et qui n’est pas occupée par
les vibrations des atomes les constituants [Morel, 1984]. En simplifiant le concept de volume
libre, cette approche évoque la présence possible de molécules d’eau dans les volumes disponibles

entre les chaines macromoléculaires du réseau 3D [Lee, 1998 ; Adamson, 1980].

1.2.2 VIEILLISSEMENT PHYSIQUE - PLASTIFICATION

Les molécules d’eau peuvent s'insérer dans le réseau tridimensionnel en brisant les liaisons
secondaires, type van der Waals ou liaisons hydrogene, entre les groupes polaires des chaines
macromoléculaires voisines [Hodd, 1986 ; Peyser, 1981]. Les groupes polaires du polymeres vont
se lier préférentiellement a une molécule d’eau, comme déja présenté sur la figure 1.9. La rupture
des liaisons entre les chaines, qui assuraient en bonne partie la rigidité du matériau, va permettre
une augmentation de mobilité des chaines ou des segments de chaines macromoléculaires. On
parle dans ce cas de plastification. Cette mobilité accrue va affecter les propriétés mécaniques et
physico-chimiques du polymere. Les propriétés en traction ou cisaillement sont les plus étudiées
(module d’Young et de cisaillement) pour laspect mécanique, ainsi que I’évolution de la
température de transition vitreuse Tg. Dans la majorité des cas, une diminution du module
d’Young et du module de cisaillement est constatée ainsi qu’une baisse de Tg, comme nous allons
le voir en détail dans les paragraphes suivants. Le phénomene est réversible. La plastification

s’accompagne aussi de gonflements, qui dans le cas des composites, peuvent étre responsables de
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décohésions fibre/matrice. Ce gonflement peut aussi intervenir lorsque la cinétique de diffusion

du solvant crée des gradients de concentration.

1.2.3 VIEILLISSEMENT CHIMIQUE

Certaines études ont montré que la masse d’'un échantillon peut augmenter continuellement
lorsque celui-ci est placé dans un environnement trés humide. Lla modification de certaines
bandes d’absorption en infrarouge du polymeére ont amené certains auteurs a supposer un
mécanisme de dégradation du polymere : ’hydrolyse [Shanahan, 1997] (figure. 1.11). Au cours de
I'absorption, les molécules d’eau peuvent remplacer les liaisons hydrogene déja existantes par des
liaisons hydrogene enter I'eau et le polymeére. Le résultat de ces interactions chimiques a long
terme est la dégradation de la résine et de linterface par hydrolyse. Celle-ci est activée
thermiquement et est susceptible d’étre catalysée par divers agents chimiques : ions OH, H”,
métaux de transition, d’ou linfluence de la composition du milieu réactionnel dans le
vieillissement. Le greffage d’eau sur les chaines macromoléculaires se caractérise par une masse de

I’échantillon apres séchage supérieure a sa masse initiale [Adamson, 1980].

X Y- N X-OH + HY-
+ 1,0

Figure 1.11 : Equation générale de I'hydrolyse.

Il peut y avoir aussi des coupures de chaines entre nceuds de réticulation et ainsi création de
fragments de chaines macromoléculaires se retrouvant libres dans le réseau et pouvant diffuser
vers le milieu extérieur. On parle dans ce cas de lessivage. Il se crée alors un volume libre qui peut
accueillir des molécules d’eau supplémentaires. Ce lessivage peut étre mis en évidence
directement par gravimétrie en absorption de solvant (augmentation puis diminution de la masse
globale de I’échantillon) [De Neve, 1995] ou apres vieillissement et séchage de ’échantillon, dont
la masse finale sera inférieure a sa masse initiale [Mikols, 1982]. Ce cas de figure explique les
cinétiques d’absorption d’eau particuliéres exposées dans le paragraphe 1.1.4 (cas n°3 ou 4), qui
présentent effectivement cette augmentation brutale de I'absorption d’eau ou au contraire une
diminution de la masse globale du matériau a partir d’'une certaine durée de vieillissement,

synonyme de perte de masse par lessivage.
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1.2.4 EFFETS DE L’HUMIDITE SUR LES FIBRES DE VERRE

Les verres sont composés d’oxydes métalliques ou alcalins dispersés dans un réseau de silice. Ces
composés constituent des microhétérogénéités, en particulier les oxydes alcalins, qui sont
hydrolysables. La corrosion par 'eau peut donc créer des défauts qui constituent autant de zones
de faiblesse. D’autre part, la dissolution par I'eau de certains éléments de la fibre, ou de la résine,
peut créer un milieu corrosif qui accentue la dégradation du verre [Cognard, 1989].

Cependant, les observations mentionnées ci-dessus concernent la plupart du temps les fibres de
verre seules. Les fibres dans un matériau composite sont protégées par un agent de couplage et
par la résine. Une attaque chimique du verre est donc rarement mise en évidence lors
d’exposition a des environnements humides ou méme en immersion. Cependant, certains auteurs
tels que O. Ishai [Ishai, 1977] mettent en cause les fibres dans la baisse des propriétés mécaniques
en immersion dans de 'eau a 80°C. Les processus de dégradation invoquées sont bien I’hydrolyse
des fibres et Iattaque chimique de I'agent de couplage. De méme Ashbee [Ashbee, 1969] a
observé, dans des composites verre-polyester, des fibres de verre séverement attaquées, mais
apres des immersions de plusieurs centaines d’heures dans ’eau bouillante, ce qui représente un
vieillissement tres sévere.

Dans le cas de vicillissement en milieu humide, 1a sensibilité des fibres de verre, au sein d’une
résine, se situe a leur interface : les fibres n’absorbent pas d’eau et un gonflement différentiel se
produit lorsque la matrice en absorbe. Si I'adhésion entre la fibre et la matrice est insuffisante, une
décohésion par rupture des liaisons chimiques dans l'interphase du matériau se produit,
augmentant la vitesse de pénétration de I'eau dans le matériau par les vides créés, ce qui accélere
le mécanisme de dégradation. I’attaque des fibres sera de toute facon conditionnée par des
dégradations de la résine et/ou de l'interface fibre-matrice. La plupart des auteurs considerent
finalement la dégradation des fibres au sein d’une résine comme négligeable. En tout cas, les
pertes de propriétés (dues a 'eau) dans le sens des fibres sont négligeables par rapport a celles

dans les autres directions, qui sont plus sensibles aux qualités de la résine ou de I'interface.

[.2.5 EFFETS DU VIEILLISSEMENT SUR I’EVOLUTION DES PROPRIETES THERMOMECANIQUES

Apres la connaissance des cinétiques d’absorption d’eau et des mécanismes physico-chimiques
mis en jeu lors du vieillissement, notre travail s’est également intéressé aux conséquences de la
diffusion d’eau dans le matériau. Il est en effet primordial de connaitre, au cours du
vieillissement, ’évolution de propriétés thermomécaniques, telles que la température de transition

vitreuse, les propriétés élastiques, visqueuses, les propriétés a rupture.
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1.2.5.a Evolution de Ig

La transition vitreuse est une des caractéristiques les plus importantes des polymeres, pendant
laquelle le matériau passe progressivement d’un état vitreux (rigide) a un état caoutchoutique.
Cette transition du second ordre s’étale sur un domaine de température de 10 a 20°C. La
température de transition vitreuse Tg est fortement influencée par la composition, I’état de
cuisson de la résine mais aussi par des facteurs extérieurs telle que la présence de liquide dans le
réseau moléculaire. Un grand nombre d’études ont mis en évidence une chute de la Tg lors du
vieillissement hygrométrique, allant d’'une dizaine de degrés jusqu’a 80°C environ [Bonniau,
1983 ; Castaing, 1993 ; Ghorbel, 1990 ; Morel, 1984 ; Popineau, 2005]. Une décroissance de 20°C
de Tg par pour-cent d’eau absorbée a été rapportée par plusieurs auteurs dans certains systemes
polyester insaturé [Marais et al., 2000 ; Wright, 1981]. L’intensité et la température des transitions
d’ordre supérieur telles que la transition 3 sont aussi affectées [Jelinski, 1985 ; Nogueira, 2001].
Cette chute de Tg est expliquée par leffet plastifiant de ’eau dans la matrice, évoqué dans le
paragraphe 1.2.2, qui augmente la mobilité moléculaire (Figure 1.12) et permet donc un
changement de conformation des chaines macromoléculaires a des températures inférieures a
celles du matériau sec. Les réactions par coupure de chaine (hydrolyse), présentées également

précédemment, impliquent aussi une baisse de Tg.
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Figure 1.12 : Plastification par un solvant [Colombini, 2002].

Un exemple de baisse de Tg au cours du temps de vieillissement est donné figure 1.13, pour une
résine époxy pure et renforcée par des fibres de verres, pour un cas d’immersion a 60°C. On peut
aussi noter que la présence des fibres amplifie les phénomenes de plastification. La baisse de Tg
est en effet plus importante dans le cas du composite (baisse d’environ 30°C entre I’état sec et

’état saturé en eau) que dans le cas de la résine seule (baisse d’environ 8°C).
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Figure 1.13 : Evolution de la Tg de denx: types de résine Epoxy A et B (figure de ganche) et de composite utilisant la résine
A (figure de droite) en fonction de la durée d'immersion a 60°C |Ghorbel, 1990).

Réticnlation secondaire ou post-réticulation

Dans certains cas, il apparait en fin de cuisson un certain nombre de pontages qui n’ont pu
s’effectuer a cause d’un manque de mobilité. Il peut alors se produire, au cours du vieillissement,
un phénomene de post-réticulation qui correspond a la formation de ces pontages aprés mise en
ceuvre du matériau. Cela permet au systeme de finir de réticuler. Le mouvement des petites
molécules est alors plus facile et les dernieres molécules de prépolymere non réagies vont pouvoir
se combiner. La Tg augmente alors [Chateauminois, 1995 ; Ghorbel, 1990 ; Levéque, 2002].
D’autres auteurs ont observé une légere augmentation de Tg, apres une baisse importante dans
les premiers temps de vieillissement, lorsque la résine est arrivée a saturation en eau. I. Ghorbel
observe ainsi ces deux phénomenes concurrentiels liés a la variation de la densité de réticulation
et se caractérisant par I’évolution de Tg au cours du vieillissement (résine époxy-fibres de verre).
La figure 1.14 illustre ainsi I’évolution de Tg en fonction du temps de vieillissement (immersion a
60°C). Un phénomene de post-cuisson fait donc suite a une baisse de Tg due a P'absorption
d’eau. Elle suppose qu’ils interviennent 'un apres Iautre.

Pour d’autres auteurs, 'ordre des phénomenes est inversé. Il y a d’abord augmentation de Tg due
a un phénomene de post-cuisson. Puis la baisse de Tg ne devient significative que lorsque le

réseau moléculaire est totalement réticulé.
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Figure 1.14 : Evolution de la Tg de composite verve-époxcy en fonction de la durée d'immersion a 60°C [Ghorbel, 1990].

Ces différentes constatations montrent 'importance de bien connaitre I’état de réticulation du
matériau initial (l.e. avant tout vieillissement), ce qui implique de connaitre les conditions de

cuissons appliquées au matériau lors de sa mise en ceuvre.

L1.2.5.b Evolution des propriétés mécaniques

Les différents effets de I’eau sur le matériau, explicités dans la partie 1.2.4, ont également des
conséquences sur les propriétés mécaniques. L’influence de I'’humidité sur le comportement
mécanique des composites est assez complexe. Pratiquement chaque propriété du matériau est

susceptible d’étre affectée par un vieillissement humide.

Evolution des propriétés en traction

Il apparait communément une baisse de rigidité et de contrainte a rupture de polymeres tels que
I'époxy, une baisse de rigidité dans le sens transversal et en cisaillement de composites
unidirectionnels [Bonniau, 1983 ; Castaing, 1995 ; Dewimille et al., 1980 ; Ghorbel, 1990 ; Shen
and Springer, 1981 ; Weitsman, 1995]. Dans certains cas, les modules de rigidités et la contrainte a
rupture diminuent [Bonniau, 1983 ; Castaing, 1995 ; Roger, 1980], dans d’autres cas, les rigidités
restent constantes et la contrainte a rupture diminue [Dewimille, 1981], ou encore la variation de
ces parametres peut étre dépendante de la température [Shen et Springer, 1981]. La diminution

du module de cisaillement est observée presque systématiquement.

Typiquement, on peut observer des dégradations de l'ordre de 25 a 80% pour les rigidités

d’époxy, et des baisses de 50 a 80% pour la rigidité transversale de composites a matrice
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polymere. P. Castaing par exemple, identifie, pour des essais de traction sur composite polyester-
fibre de verre unidirectionnel, vieilli en immersion a 60°C, des baisses de modules transversal E,
et de cisaillement G pouvant atteindre 20 a 30% par rapport au matériau non vieilli (Figure 1.15).
Egalement une baisse de module longitudinal E,;, mais moins importante, autour de 5%. Des
baisses de résistances a rupture sont aussi mises en évidence pour différentes conditions d’essai
(essais de flexion, essais de cisaillement). Elles sont de 'ordre de 20 a 40% suivant les types de

résines et les durées d’immersion.
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Figure 1.15 : Evolution relative des propriétés mécaniques d'un verre-polyester ISO au cours du vieillissement (immersion a
60°C pendant 5000h) (E; m ; Ez: A ; Giz: %) corrélation avec la conrbe d’absorption d'ean (¢ ). [Castaing, 1995].

I. Ghorbel constate elle aussi des chutes des modules transversal et de cisaillement de 'ordre de
20 a 30% pour le méme type de matériau, unidirectionnel et aussi stratifi¢é £55°. Elle montre
¢également que ce sont les résistances a rupture qui sont les plus affectées par le vieillissement. Par
rapport au matériau sec, elles sont quasiment divisées par deux a I’état de saturation en eau.

P. Bonniau [Bonniau, 1983] a aussi effectué des essais de traction simple sur un composite verre-
époxy, sous forme de tissus, vieilli a des taux d’humidité différents. Les résultats principaux qu’il
obtient sont représentés sur la figure 1.16, ou est représentée ’évolution de la contrainte a rupture
en fonction dun parametre p, proportionnel au temps de vieillissement, pour différentes
conditions de vieillissement. II fait I’hypothése d’une concentration limite, correspondant a des
humidités relatives de 60-70%HR, au dessous de laquelle aucun endommagement important du
matériau n’apparait, et quelle que soit la température. Il admet ainsi que pour des concentrations

supérieures, le gonflement de la résine devient important et peut provoquer des décohésions. En
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milieu liquide, la concentration limite étant toujours dépassée, 'endommagement évolue de
maniere thermoactivée en fonction du temps. Il souligne également qu’on ne peut relier
directement la quantité d’eau absorbée et 'importance de 'endommagement, car les courbes ne

sont pas confondues pour différentes conditions.
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Figure 1.16 : Variation de la résistance a rupture en traction an conrs du vieillissement, pour un composite tissu de verre-
résine époxy [Bonnian, 1983].

Comme explicité dans la partie 1.2.4, ce sont préférentiellement la matrice et les interfaces fibre-
matrice qui sont attaquées par ’eau, alors que les fibres semblent garder la majorité de leur
intégrité. Les baisses de module transversal sont donc attribuées au phénomene de plastification
de la matrice par les molécules d’eau, décrit précédemment. C’est en effet la matrice qui est
sollicitée et donc caractérisée dans un essai de traction transversale. De méme, le module de
cisaillement G, qui baisse de mani¢re importante, caractérise la dégradation des liaisons a

I'interface fibre-matrice.
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Evolution des propriétés en torsion et en flexion

B. Dewimille [Dewimille, 1982] a étudié I’évolution des propriétés en flexion et en torsion en
fonction de la température et de la quantité d’eau absorbée, pour un matériau composite
unidirectionnel verre-résine époxy.

Il apparait que pour la résistance en flexion, la chute est a peu pres proportionnelle a la quantité
d’eau absorbée Mt (en %) (résultats pour 80 et 100°C) et peut aller jusqua 25% pour des
quantités comprises entre 1.6 et 1.8%.

Il remarque de plus que jusqu’a 0.5% d’eau, la baisse est faible. Il explique en effet qu’il faut
atteindre une concentration suffisante au cceur de I’échantillon, la ou se produisent les ruptures
par cisaillement.

Pour la torsion (figure 1.17), les conclusions sont semblables. Il s’avere que pour le module G, la
baisse est faible pour des immersions en dessous de 65°C mais il y a des reprises d’eau faibles
pour ces températures. Pour des températures plus élevées, il y a des baisses de modules
importantes qui peuvent atteindre 25% pour des quantités absorbées supérieures a 1.5%. Il n’y a

en fait pas d’effet de la température mais seulement de Mt sur la baisse de G.
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Figures 1.15 : Influence de la température d'immersion et de la quantité d'ean absorbée sur le module G (figure de ganche) et
Lamortissement O (figure de droite) en torsion, pour un composite verre/ époxy [Dewimille, 1982].

Il apparait enfin que le coefficient d’amortissement O en torsion est beaucoup plus sensible a la
présence de I'eau que le module et que son évolution en fonction de Mt est trés nettement
dépendante de la température. Apres séchage des éprouvettes, 'amortissement et le module de
torsion retrouvent leurs valeurs d’origine malgré des dégradations irréversibles ; c’est donc
essentiellement la présence d’eau dans la matrice et le long des interfaces qui provoque les

modifications du comportement en torsion.
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Evolution des propriétés en fatigne

L’influence du vieillissement sur le comportement en fatigue de matériaux composites a aussi fait
Iobjet de plusieurs études. Dans des circonstances variées, il s’avere que la présence d’eau
diminue la durée de vie en fatigue de composites renforcés par fibres de verre [Aveston, 1980 ;
Dewimille, 1980 ;] ou fibres de carbone [Morton, 1988]. L'importance des effets observés dépend
ici aussi du type de matériau testé. Nous n’avons pas approfondi la recherche d’informations dans

ce domaine car il ne fait pas I'objet de cette étude.

1.2.5.c Réversibilité | irréversibilité des évolutions de propriétés aprés séchage

Comme déja évoqué dans le paragraphe 1.2.2, le phénomene de plastification, qui explique les
augmentations de masse pour les cinétiques d’absorption des cas (0), (1) ou (2) de la figure 1.4, est
réversible. L’aspect réversible des dégradations serait di a la plastification du polymere par I'eau.
Lorsque celle-ci est éliminée par séchage, la mobilité moléculaire diminue, la cohésion interne
augmente et les propriétés mécaniques sont en grande partie recouvrées.

Au contraire, les réactions chimiques évoquées dans le paragraphe 1.2.3 sont irréversibles. Les
défauts créés, les liaisons rompues conduisant a I'accélération du vieillissement ne peuvent pas
étre réparés.

Concernant les propriétés mécanique, dans la littérature, la chute de la Tg est souvent donnée
comme totalement réversible [Maggana, 1997 ; Jones, 1987 ; Popineau, 2005]. Cette hypothése est
contredite par certaines études qui montrent clairement que la chute de Tg n’est que partiellement
réversible, et qu’il y a donc une dégradation du réseau réticulé [Bao, 2001 ; Ivanova, 2001]. La
chute du module d’Young E d’une résine époxy présente soit un recouvrement total pour
certains systémes, soit un recouvrement tres partiel de sa valeur initiale.

Apres séchage, un matériau composite retrouve également, selon les cas, une partie seulement ou
la totalité de ses propriétés initiales [Dewimille, 1981 ; Springer et al., 1981 ; Drzal et al., 1985]. Le
taux de récupération dépend du type et de I'importance des endommagements irréversibles
provoqués par le vieillissement. L’aspect irréversible des baisses de propriétés mécaniques est
relié a la dégradation chimique (hydrolyse) de la résine ou a des endommagements au niveau des

interfaces fibres-matrice par exemple.
1.2.6 OBSERVATIONS MICROSCOPIQUES DES DEFAUTS CREES AU COURS DU VIEILLISSEMENT

Afin de mieux identifier les modes de dégradations du matériau en présence d’humidité, il est

intéressant de réaliser des observations microscopiques. Plusieurs auteurs ont ainsi observé au
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microscope électronique a balayage (MEB) des faci¢s de rupture d’échantillons vieillis en milieu
humide et les ont comparé a ceux d’échantillons non vieillis [Dewimille, 1982 ; Dubois, 2003 ;
Ellyin, 2004 ; Guetta, 1987 ; Weitsman, 1992]. Un exemple est donné sur la figure 1.18 pour un

composite verre-époxy vieilli 17 semaines en immersion a 50 ou 80°C.

Matéri il Vieilli 17 semaines Vieilli 17 semaines
ateériau non vietii IMMERSION 50°C IMMERSION 80°C

Figure 1.18 : Observations de faciés de rupture d’éprouvettes de traction an MEB, pour djfférentes conditions de vieillissement
[Dubois, 2003].

On constate d’apres ces photos MEB que le matériau est effectivement fortement dégradé par la
présence de 'eau. Sur le matériau non vieilli, on a une trés bonne adhésion entre les fibres et la
matrice, les fibres étant enrobées par une couche de résine. Aprés immersion a 40°C mais surtout
a 80°C, une décohésion entre ces deux composants est observée. Il apparait des fibres et des
empreintes lisses, sans résine autour, ce qui suggere une dégradation de l'interface, qui peut créer
ainsi des zones libres pour I'eau. Cela prouve bien que I'eau agit de maniére agressive et peut
pénétrer plus facilement et de facon plus abondante par les espaces créés a linterface
fibre/matrice. Les fissures se produisent en bordure des zones riches en résine, entre les faisceaux
de fibres. Sous Peffet de T'eau, il y a en effet gonflement important de la résine qui soumet les
interfaces a de fortes sollicitations en cisaillement.

11 est difficile de donner des parameétres limites d’apparition des décohésions. Cela va dépendre
du matériau considéré. Par exemple, N. Dubois observe des décohésions en immersion a 80°C
des 6 semaines de vieillissement et pour des durées un peu plus longues a 50°C. Ce phénomene
n’est pas observé pour des conditions moins séveres de température et d’humidité (humidité
relative par exemple).

B. Dewimille observe trés peu d’endommagement en dessous de 65°C [Dewimille, 1981]. Y.J.

Weitsman [Weitsman, 1992] observe que les décohésions fibre/matrice apparaissent
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essentiellement a l'intérieur du composite alors que Dewimille les trouvent surtout proches de la

surface, la ou la concentration en eau est importante.

Un autre mode de dégradation couramment observé est la fissuration de la matrice. Il est constaté
qu’un vieillissement thermique peut se produire et que des fissures apparaissent dans des zones
riches en résine, en raison des dilatations thermiques différentes entre fibre et matrice. Des
auteurs considerent des conditions sévéres, en température uniquement, pour des applications
aéronautiques par exemple (températures de l'ordre de 100 a 200°C) [Levéque et al., 2002]. 1I
apparait bien dans ce cas de figure des phénomenes de fissuration de la matrice, accompagnés
d’oxydation. Une couche oxydée, dont la taille augmente au cours du temps, se forme a partir de
la surface des éprouvettes vieillies a haute température. Nous ne rentrerons pas en détail dans
I’étude de ces phénomenes de vieillissement thermique car ils ne concernent pas directement le

cadre de notre étude.
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1.3 PHENOMENE D’ENDOMMAGEMENT PAR FISSURATION
TRANSVERSE

Dans le cadre de cette étude, nous avons souhaité étudier et prendre en compte les phénomenes
d’endommagement dus aux sollicitations mécaniques et appréhender leur influence, couplée ou
non avec celle du vieillissement en humidité, sur les propriétés mécaniques du matériau
composite. Dans ce chapitre, on se propose donc de décrire le mode d’endommagement étudié
dans cette étude, la fissuration intralaminaire, du point de vue caractéristiques et principaux
résultats expérimentaux généralement observés dans la littérature. La modélisation et la prise en

compte de ce phénomene dans notre code de calcul sera abordée dans une autre partie (partie 3).

[.3.1 MECANISMES D’ENDOMMAGEMENT DANS LES COMPOSITES

Du fait méme de leur aspect hétérogene et anisotrope, également de leur processus de
fabrication, les matériaux composites a matrice organique sont sujet a des endommagements
différents, dans leur nature et leur mode de développement, de ceux des matériaux classiques. De
manicére générale, l'endommagement est défini comme un ensemble de changements
microstructuraux au sein du matériau qui occasionnent une détérioration irréversible plus ou
moins importante. Par exemple, quand une structure stratifiée est sollicitée, la dégradation de ses
propriétés est effective bien avant sa rupture finale. Notons également que 'endommagement
présente un caractere unilatéral, les microfissures pouvant se refermer sous laction du
chargement.

11 existe généralement plusieurs types d’endommagement au sein d’une structure stratifiée de plis
unidirectionnels ou tissés qui se révelent a différentes échelles d’observation (figure 1.19). Les
plus significatifs sont les suivants :

O A I'échelle microscopique apparaissent les ruptures d'adhérence entre les fibres et la
matrice : c'est le phénomeéne de décohésion fibre/matrice ; Ces dégradations, qui peuvent
se produire sous 'effet de eau, ont déja été présentées dans la section 1.2.

O A l'échelle mésoscopique, ou échelle du pli, on observe l'apparition de nombreuses
fissures intra-laminaires mais également la rupture de fibres qui intervient au stade ultime
de la ruine du matériau ;

0 A l'échelle macroscopique, on observe le phénomene de décollement interpli : c'est le
délaminage qui s’amorce généralement aux bords libres de la structure. Ce type
d’endommagement n’est pas étudié ici; il fait objet d’'une autre étude [Duplessis

Kergomard, 2005].
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Figure 1.19 : Les djfférents types d’endommagement et échelles d'observation. Illustration sur un matérian stratifié [Duplessis
Kergomard, 2005].

En fonction de l'arrangement géométrique de ses constituants, le matériau composite va
présenter un comportement plus ou moins anisotrope. De plus, Porientation et la proportion des
renforts peut favoriser 'apparition de certains endommagements par rapport a d’autres, peut
empécher ou non le caractere élasto-viscoplastique de la matrice de se développer. Pour les
matrices renforcées de fibres de verre continues, les différents phénomenes d’endommagement
peuvent ¢tre observés [Allix, 1990 ; Aussedat-Yahia, 1997 ; Thionnet, 1993]. Les premicres
dégradations rencontrées sont les micro-défauts, qui peuvent étre présents dans le matériau initial
(non vieilli, non sollicité), dus a des imperfections lors de la mise en ceuvre. Ils peuvent aussi étre
initiés lors du vieillissement, comme vu dans les paragraphes précédents. Enfin, sous I’action de
sollicitations, ils peuvent se propager, coalescer et donner naissance aux macro-défauts.

Plus de détails sur la fissuration transverse, qui a fait Pobjet d’une partie de ce travail, sont

proposés ci-dessous.

[.3.2 LA FISSURATION TRANSVERSE -OU INTRALAMINAIRE-

Ce mode d’endommagement se rencontre principalement dans les stratifiés ou existent des
orientations « faibles » (30°, 80°) encadrées par des raidisseurs (0°, 10°). En cas de sollicitation
mécanique, par exemple de traction longitudinale suivant la direction des raidisseurs, il peut
apparaitre un réseau de fissures au sein des orientations faibles. En effet, contrairement au cas
d’un matériau unidirectionnel, ou la rupture se produit dés I'apparition de la premicre fissure, la
présence de raidisseur, dans le cas d’un stratifié, permet de reprendre les efforts et ainsi éviter ce
mode de rupture prématuré. Ainsi, au sein d’une stratification, le pli fissuré continue a participer
au passage des charges et a se fissurer. On parle ainsi de fissures transversales puisqu’elles

apparaissent dans les plis d’orientation transversale par rapport a la direction de sollicitation, ou
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de fissures intralaminaires car elles sont uniquement localisées au niveau de la couche dun

empilement.

Moyens d’analyse de la fissuration

Le suivi de 'endommagement peut se faire par divers moyens. Sans entrer dans les détails, nous

pouvons citer :

Les rayons X : cette méthode consiste a tremper les éprouvettes dans un opacifiant qui
s’'infiltre dans les fissures, puis les observer [Renard et al., 1990]. Un exemple est donné
sur la figure 1.21.

I’émission acoustique permet d’obtenir une évaluation globale de 'endommagement. Elle
consiste a enregistrer les bruits émis par I’éprouvette au cours de I'essai. Son intérét est un
suivi in-situ sans obligation de stopper ’essai.

L’analyse optique in-situ est le moyen le plus efficace pour suivre 'endommagement sans
interrompre lessai. Elle seffectue par lintermédiaire d’une caméra munie d’un
microscope optique a faible grossissement. Bien que ne donnant des renseignements
quau bord des échantillons, cette méthode est employée dans I’étude, et sera détaillée
dans le chapitre II.

I’observation par microscopie optique nécessite le démontage complet de I’éprouvette.
Elle peut permettre d’affiner et de confirmer les observations effectuées par suivi optique

in-situ (exemple sur la figure 1.20).

Figure 1.20 : Observation d’une fissure transversale sur la tranche d’une éprouvette de tissu [Bonnet, 2005].
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Caractéristiques de la fissuration transverse :

Différentes caractéristiques propres a ce type de dégradation sont communément relevées,

comme on peut le voir sur les figures 1.21, .22 et 1.23 :

]

a

Directionnalité des fissures qui sont paralléles entre elles et aux fibres du pli concerné;
Répartition homogene de espacement interfissure ;

Les fissures sont traversantes dans le sens de Iépaisseur du pli [Macquaire, 1993] ; On
observe en effet des longueurs de fissures assez homogenes ;

La propagation des fissures est quasi-instantanée, et on peut considérer que 'amorcage et
la propagation sont quasi-simultanés.

L’endommagement est progressif au cours du chargement imposé (figure 1.23). Plus de
détails a ce sujet son donnés dans le paragraphe suivant.

L’épaisseur du pli fissuré peut avoir une influence directe sur la densité de fissure (figure
1.22). Cela est également discuté dans les paragraphes suivants.

L’apparition de fissures se traduit par une baisse de rigidité du pli fissuré et par

conséquent une baisse de rigidité du matériau global.

Figure 1.22 : Répartition des fissures pour différentes épaissenrs de pli a 90° [Garret, 1977].
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Figure 1.23 : Evolution de la fissuration an cours du chargement imposé [Kamezmarek, 1990).

La densité de fissures et son évolution

Quand la seule dégradation du pli est la fissuration transverse, comme c’est le cas par exemple
dans la séquence [0,90]s, il est possible de comptabiliser le nombre de fissures grace a 'une des
techniques présentées auparavant. On peut ainsi enregistrer la formation de nouvelles fissures et
leur évolution au cours du chargement mécanique imposé [Favre et Laizet, 1989]. Ce n’est qu'a
partir de 1977 qu’on observe et étudie systématiquement I’évolution de la densité de fissures
[Reifsnider, 1977]. Reifsnider par exemple met en évidence que la densité de fissures croit de
facon monotone et atteint un état de saturation (qui sera défini plus clairement un peu plus loin).
Généralement, la courbe densité de fissutes /contrainte appliquée, dont un exemple est donné
sur la figure 1.24, est une sigmoide présentant un seuil d’amorgage, une augmentation continue de
la densité de fissures au cours de 'augmentation du niveau de chargement, et enfin un état de
saturation ou la distance inter-fissures est constante [Renard, 1990 ; Thionnet, 1993 ; Yoon,
1984]. Cet état signifie que la densité de fissures reste constante malgré une augmentation du
niveau de contrainte. Ceci s’observe particuliecrement pour les empilements [0, 90],. Cependant,
dans de nombreux cas, la rupture a lieu avant que I’état de fissuration soit stable et il est donc
difficile d’évaluer la valeur de la densité a saturation. La définition d’un tel état est d’ailleurs sujet
a critique. Selon Peters et Chou [Peters, 1987], il semble que la saturation ne soit jamais
completement atteinte et qu'a une phase d’endommagement brutal succede une production lente
mais continue de fissures. Ces deux modes peuvent s’interpréter comme correspondant a deux
modes — respectivement non perturbé et perturbé — de redistribution des contraintes entre
couche a 0° et couche a 90°. Généralement, en premicre approximation, on considére que le

quasi-plateau correspond a une saturation.
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Il est utile de préciser que la cinétique de fissuration dépend notamment de la nature des

constituants du composite, du type d’empilement.
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Figure 1.24 : Evolution de la densité de fissures (au sein du pli a 90°) d’un stratifié carbone/ époxcy de type (0°, 90°)s en
Jfonction de la contrainte de traction monotone applignée [Aussedat, 1997].

Définition d’une grandeur caractéristique de ['endommagement

Afin de quantifier le phénomeéne d’endommagement, certains auteurs préférent utiliser une autre
variable que la densité de fissure d. Elle est notée O. Elle doit prendre en compte la géométrie des
fissures, leur nombre, c’est a dire leur densité, mais aussi I’épaisseur du pli fissuré e. La relation O
= e.d est considérée. Ce choix est motivé par le fait que, comme observé sur la figure 1.22 la
densité de fissures diminue si 'épaisseur du pli fissuré, c’est a dire n (nombre de plis fissurés)

augmente. Un exemple est donné par le tableau 1.1, ou sont reportées différentes épaisseurs de
plis fissurés, la densité de fissures a saturation et la valeur de O a saturation [Renard, 1993]. Alors

que d diminue si e augmente, on observe une relative stabilité de O.

Nombre de plis Epaisseur e du pli Nombre de
d (nb/mm/pli) a
2 90° fissuré (mm) fissures
2 0.25 313 1.56 0.4
3 0.375 258 1.29 0.48
4 0.5 201 1.00 0.5
8 1 97 0.48 0.48

Tablean 1.1 : Valeurs a saturation de d et de Q' en fonction de I'épaisseur du pli fissuré e, d’un stratifié T300/914 |0,
90,/ [Renard, 1993].
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Le choix de O se confirme en observant les courbes de chute de rigidité transversale
d’éprouvettes [0, 90,], sollicitées en traction, en fonction de d (figure 1.25) ou de O (figure 1.206),
pour différentes épaisseurs de pli 2 90°. On constate une relative stabilité, vis a vis de I'épaisseur,
de la courbe d’endommagement en fonction de O (figure 1.26), alors que cette stabilité n’existe
pas si cette méme courbe est tracée en fonction de d. On a ainsi une loi d’évolution normalisée
pour toutes les courbes expérimentales, qui représente une courbe maitresse de baisse de rigidité

au cours de 'endommagement.
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Fignre 1.25 : Chute de rigidité transversale d'un stratifié [0,,, 90,]; en fonction de la densité de fissures d [Renard, 1993].
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Fignre 1.26 : Chute de rigidité transversale d'un stratifié [0,,, 90,]s en fonction de & (D sur le graphique) [Renard, 1993].

La connaissance des courbes donnant I’évolution de 'endommagement en fonction de la charge
appliquée permet de construire des lois d’évolutions de la dégradation basées sur la

thermodynamique des milieux continus et d’aboutir a une prévision des courbes de traction et de
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I'endommagement pour divers stratifiés. La présentation de cette approche, I’écriture du modele
de comportement, notamment la prise en compte de 'endommagement par fissuration, seront

introduits et exposés en détail dans la chapitre V de la partie 3.

1.3.3 COUPLAGE VIEILLISSEMENT/ENDOMMAGEMENT PAR FISSURATION

L’analyse du couplage entre humidité et le phénomeéne d’endommagement par fissuration, tel que
présenté dans le paragraphe précédent, est un des objectifs important de I’étude. On cherche en
effet a savoir si la présence d’eau au sein du matériau peut modifier ou non la cinétique
d’endommagement, et/ou si la présence de fissures, significatives dun certain état
d’endommagement, peut accélérer ou non la cinétique d’absorption d’eau. De nombreux auteurs
ont étudié l'influence de ’humidité sur les propriétés mécaniques, mais peu ont analysé les
couplages cités ci-dessus.

On peut citer les travaux de C. Suri, qui a étudié le couplage des phénomenes d’absorption et
d’endommagement dans des tubes en composite verre-epoxyde (durcisseur anydride),
d’orientation [£55°] [Suri, 1995]. Il obtient des cinétiques d’absorption d’eau différentes suivant le
niveau d’endommagement. Une illustration est proposée sur la figure 1.27, ou sont représentées
les cinétiques d’absorption d’eau de matériaux ayant subi au préalable des niveaux de chargement
différents, et par conséquent des niveaux d’endommagement, donnés par D (variation du module
axial), différents également. I’endommagement est identifié comme étant de la fissuration de la
matrice et de I'interface fibre-matrice. Attention cependant au terme endommagement employé
par lauteur car il semble que les évolutions de propriétés mécaniques constatées soient
réversibles apres séchage, bien que des dégradations chimiques irréversibles se produisent. Il
apparait que la cinétique d’absorption est d’autant plus accélérée que l'endommagement
mécanique est important. Les fissures créées mécaniquement permettent de conduire I’eau au sein
du matériau plus rapidement, réduisant ainsi le temps nécessaire a la saturation. Il est proposé une
approche macroscopique permettant la modélisation de I'absorption de matériau endommaggé. 1l
s’agit simplement de considérer le matériau endommagé comme un matériau vierge équivalent, et
de remplacer les caractéristiques du matériau par celles d’'un matériau vierge ayant des

caractéristiques de diffusion fonctions de 'endommagement.
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Figure 1.27 : Cinétiques d'absorption d’ean pour différents niveans d'endommagement (donnés par D) [Suri, 1995].

De plus, il est démontré que I'effet de la prise d’eau se manifeste par 'augmentation de la vitesse
d’endommagement lors des essais de fatigue. L’auteur montre finalement par deux modélisations
indépendantes que l'absorption d’eau d’un matériau endommagé et endommagement d’un
matériau vieilli sont des phénomenes imbriqués. Le comportement global dépend aussi bien de la

teneur en eau M qui est fonction de 'endommagement D que du niveau d’endommagement, qui
est fonction de M. 1l propose une relation du type Q = f [M(D,M), D(M,D)], ot Q traduit le

comportement d’un matériau vieilli et endommagg.

Cette approche est donc un bon exemple de la facon de traiter ce type de couplage entre baisses
de propriétés mécaniques dues a ’humidité et/ou a 'endommagement par fissuration, car il
prend en compte les mémes phénomenes que ceux que 'on cherche a étudier dans notre étude.
Drautres auteurs montrent qu’il n’y a pas d’influence notable de ’humidité sur lendommagement
du matériau. Patel par exemple [Patel, 2002], qui a comparé Pendommagement de composites
carbone-époxy non vieilli et vieilli a 85%HR, montre méme que I’évolution de la densité de
fissures transversales, au cours de cycles de fatigue, est légerement plus faible pour le matériau

vieilli.
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CHAPITRE I1

MATERIAUX ET TECHNIQUES D’ANALYSE

Ce chapitre a pour objectif de présenter les matériaux de cette étude ainsi que les techniques
d’analyses employées pour les caractériser.

Dans un premier temps, nous présenterons les différents matériaux de I’étude, en détaillant la
composition et les différents empilements testés, puis nous passerons en revue les techniques

d’analyses utilisées lors des essais.

I1.1 PRESENTATION DU MATERIAU DE P’ETUDE

Le type de matériau testé lors de I’étude est un composite composé dune matrice Epoxy
renforcée par des fibres de verre (fibres continues). Les fibres de verre représentent 90% en
volume des fibres vendues, les matrices thermodurcissables 70% en volume de part de marché
dont 15% pour les époxydes. Au cours de I’étude, nous avons travaillé successivement avec deux
générations de matériau composite. Les composants de base sont les mémes mais la structure et
I'arrangement du renfort, détaillés par la suite, et par conséquent les propriétés mécaniques, sont

différents.

I1.1.1 DEFINITIONS
Un matériau composite est constitué d’une matrice et d’'un renfort constitué¢ de fibres (fibres
continues dans le cadre de I’étude) (figure IL.1).
Q Les fibres, dont le role est de reprendre les efforts, apportent au matériau ses
performances mécaniques. Leur comportement est élastique linéaire. Cette étude se
limite au cas de composites a fibres continues de verre dont les caractéristiques sont

données ci-dessous.
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0 La matrice permet d’assurer la cohésion du matériau, de protéger les fibres des agressions
extérieures et de transmettre au renfort les sollicitations mécaniques extérieures. Le choix
de la matrice est tres important pour les propriétés hygro-thermo-mécaniques du
composite. Deux grandes familles de résine polymere existent : les thermoplastiques et
les thermodurcissables. Ces dernieres présentent des propriétés mécaniques plus élevées
mais présentent I'inconvénient de ne pouvoir étre mis en ceuvre qu’une seule fois car la
réaction de réticulation n’est pas réversible (voir ci dessous). [Berthelot, 1995 ; Renard et

al., 2005]

0 DL’interface entre les fibres et la matrice permet la cohésion de l'ensemble. Il est
important de mentionner cet élément car il peut avoir un role primordial dans le

processus de vieillissement en favorisant le transport d’eau.

: " Fibre
Matrice £ e

Figure I1.1 : Schéma représentatif des éléments constitutifs d'un matérian composite a fibres continues.

I1.1.2 PROPRIETES DES COMPOSANTS DU COMPOSITE

11.1.2.a La matrice époxy

Les réseaux époxy appartiennent a la classe des thermodurcissables. Ces polymeres sont des
composés macromoléculaires formant un réseau tridimensionnel apres réaction chimique. Ces
réseaux époxy résultent de la réticulation d’un polymere ou résine de type époxy (prépolymere) et

d’un durcisseur (agent de réticulation).

Résine Epoxydique
La résine utilisée dans notre étude est a base de diglycidyl-éther de biphénol A (DGEBA) de type
LY5052. La formule chimique est donnée dans la figure II.2, avec n indice moyen de

polymérisation variant de 0 a 1.2.
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Fignre 11.2 : DGEBA

Il y a deux types de sites réactifs dans ce type de résine: les groupements hydroxyle et les

groupements oxiranne.

Durcisseur

Le durcisseur est un agent permettant la réticulation du polymere. Il ouvre le cycle époxy et réagit
avec le prépolymere pour en relier les chaines en un réseau tridimensionnel.

Le choix de durcisseurs est aussi trés vaste. 1l se fait en fonction des conditions de mise en ceuvre
et des propriétés souhaitées. La vitesse de réaction, le degré de réticulation, mais surtout dans ce
qui nous intéresse dans notre étude, les propriétés mécaniques et la sensibilité a ’humidité,
dépendent du durcisseur. Les durcisseurs anhydride par exemple ont une sensibilité beaucoup
plus importante a 'eau que autres types [Bonniau, 1983]. Comme présenté dans le chapitre I, il
peut se produire, sous l'effet de 'eau, une perte de masse et un endommagement irréversible du
matériau. Les époxy-amines ont en générale une sensibilit¢é a I'eau moindre que les époxy-
anhydrides, ceux-ci étant surtout utilisés pour leurs propriétés électriques.

Le durcisseur choisi est donc de type amine (i.e. présentant une terminaison amine -NH2), de

type Aradur5052.
Réaction de réticulation entre prépolymere et durcisseur

La syntheése d’une matrice époxydique est une réaction de réticulation : il y a formation dun
réseau 3D par réactions chimiques entre le prépolymere époxydique et le durcisseur amine a
chaque extrémité de chaine.

’avancée de la réaction et la qualité du réseau formée dépendent de nombreux parametres,
notamment de la température, comme cela a été détaillé dans le chapitre 1.

Les caractéristiques mécaniques de la matrice réticulée fournies par le fabricant [Huntsman, 2003]

et validées par des essais expérimentaux sont résumées dans le tableau I1.1.
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Matrice époxy
Caractéristiques

LY5052
Module d’Young (GPa) 3.2-3.55
Coefficient de Poisson 0.35
Contrainte a rupture (traction) (MPa) 70-75
Densité 1.27
Coefficient d’expansion thermique o (10-6/K) 71
Tg (°C) (a réception) 118

Tablean 11.1 : Caractéristigues mécaniques de la matrice époxcy. Données a 25°C, aprés cuisson de 8h a 80°C.

Concernant la température de transition vitreuse Tg, nous donnons ici la valeur a réception du
produit (apres une cuisson de 8h a 80°C). On peut voir dans le chapitre IV que cette valeur
dépend fortement de la température et de humidité, et quun cycle de post-cuisson est

notamment ajouté pour fixer Tg a une valeur maximale.

11.1.2.b Le renfort fibre de verre

Le renfort se compose de fibres de verre de type E, qui constituent la quasi totalité¢ de la
fabrication de verre textile produit actuellement. Il est fourni par la société Hexcel Composite.
Nous ne possédons que des données partielles de la part du fabricant concernant les propriétés

des fibres. Les valeurs trouvées dans la littérature pour ce type de fibre sont assez proches et sont

résumées dans le tableau I1.2 [Berthelot, 1995 ; Renard, 2005 ; Suri, 1995].

Caractéristiques Verre E
Module d’Young (GPa) 72
Coefficient de Poisson 0.25

Contrainte a rupture (MPa) 3500

Déformation a rupture (%o) 4.5

Masse volumique (kg/m?) 2600
Diametre (Um) 25-30

Tablean 11.2 : Caractéristiques mécaniques des fibres de verre de type E. Données a 20°C.
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I1.1.3 LES DIFFERENTS EMPILEMENTS
Le choix des séquences d’empilement a été déterminé en fonction des phénomeénes que I'on

souhaitait analyser et des possibilités de fabrication.

0 Des empilements simples : [0°], [90°], [45°].
Ils servent a identifier les propriétés mécaniques du pli de base (pli unidirectionnel UD) et
connaitre leur évolution en fonction de ’humidité. Le matériau unidirectionnel est également
utilisé pour déterminer les cinétiques d’absorption d’eau expérimentales. Deux lots de plaques de
matériau UD, de structure différente, ont été utilisés : un premier, trés classique, fabriqué par
enroulement filamentaire, un deuxiéme a partir de tissus préimprégnés, dont nous détaillons la

structure dans le paragraphe suivant.

0 Des empilements stratifiés [0,/90,/0,], avec n=2, 4, 6.
Dans ce type de séquence d’empilement apparait un type d’endommagement particulier, di a une
sollicitation mécanique : la fissuration intralaminaire. Les caractéristiques de ce phénoméne ont
été présentées dans le chapitre I. Ces séquences servent donc a déterminer les cinétiques
d’endommagement par fissuration et a comparer les résultats du modéle numérique couplant les
aspects endommagement et vieillissement aux résultats expérimentaux. Un exemple est donné sur

la figure I1.6, qui représente la section polie d’un 0,/90,/0,

I1.1.4 TYPES DE STRUCTURES TESTEES ET MODES D’ELABORATION

Les empilements composites tissés sont fabriqués par la société Bretagne Composite, a partir de
tissus préimprégnés. Le renfort se présente sous la forme de tissu satin de 4, les fibres ayant pour
propriétés celles données dans le tableau I1.2 ci-dessus. L’épaisseur d’un pli est de 0.215mm. Des
plaques de dimensions 400mm*400mm sont fabriquées par moulage au contact par empilement
de 4 plis de base. ’empilement simple de matériau unidirectionnel est donc un [0°], et présente
une épaisseur de 0.86mm. La mise en ceuvre s’effectue avec un cycle de cuisson de 90 min. a

120°C sous une pression de 5 bars.

La particularité de notre matériau vient de la structure tissée du renfort. Un tissu est constitué de
fils de chaine (fils tendus du tissage) et de fils de trame (fils tissés), qui se croisent une fois sur
quatre dans le cas du satin de 4, comme schématisé sur la figure I1.3.

Le matériau n’est donc pas un unidirectionnel pur puisqu’il y a des fibres a la fois dans le sens

chaine (direction principale du renfort) mais aussi perpendiculairement dans le sens trame,
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comme illustré sur les figures 11.4 et I1.5 pour un matériau UD, sur la figure I1.6 pour un stratifié
0,/90,/0,. La répartition en masse est la suivante [Hexcel, 2000] :

- Chaine : 87%

- Trame : 13%
Sur la photo de la figure 11.6, on visualise clairement la présence de chaine et de trame dans
chaque pli de base.
Les caractéristiques mécaniques sont données ultérieurement, lors de I’étude expérimentale du

matériau (chapitre IV).

Bipigin

|
T ol o

Chaine

Figure 11.3 : Schéma d’un pli composite de base (type satin 4) (vue de dessus).

?
= —=—-_=- === === ~—=__= :E/) :XDirectiondu
=————— ;] renfort principal

Figure 11.4 : Schéma d’un pli composite de base (3D).
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Empilement [0] vu par la tranche

Pli de .
bas
(da 0°) Interface
“®-virtuelle
entre 2 plis

Figure IL5 : Schéma d'un pli composite tissé de base (séquence (0] ) (suivant la section (x, 3)) et dénomination des termes
employés.

Figure 11.6 : Séquence 02/ 902/ 02 : section polie apres élaboration. Microscopie optique (x5)

11.1.5 CARACTERISTIQUES DU MATERIAU A RECEPTION
11.1.5.a Observations microscopiques

Apres réception des matériaux, des observations microscopiques ont permis de caractériser la

microstructure. Un exemple est donné sur la figure I1.7 pour un stratifié 0,/90,/0,.

54



Chapitre II — Matériaux et techniques d’analyse

Figure 11.7 : Observations en microscopie optique de la section polie du matérian aprés élaboration (séquence 02/ 902/ 03),
x10 (figure de ganche), et x50 (fignre de droite).

On observe peu de défauts apres élaboration. La répartition des fibres est inégale. Il existe des
zones sans fibre. A partir de photographies traitées numériquement, sur un type d’empilement

semblable, A. Schieffer [Schieffer, 2002] a montré que le taux de fibre peut varier de 40 a 70%.

11.1.5.b Tanx de fibre

Le taux de fibre moyen a été déterminé par pyrolyse. Le principe est d’introduire des échantillons
de matériau composite dans un four a température stabilisée (entre 400 et 650°C) pendant 20 a 25
minutes, en tout cas le temps d’éliminer la totalité de la matrice. Il ne reste que les fibres a la
sortie du four.

On pése ainsi Péchantillon avant passage au four (M, masse du composite) puis a la sortie du four
(M; masse des fibres). Connaissant la masse volumique de la matrice et des fibres, on peut

déterminer la fraction volumique de fibres.

On a en effet la relation suivante :

Mf - VC.(Vf Pt )
Mc VC.(Vf Pf +(1—Vf).pm

2.1)

avec : V¢ Volume du composite
V¢ fraction volumique de fibre
Pt : masse volumique des fibres = 2.6 g/cm?
Pm : masse volumique de la matrice = 1.1 g/cm?

On en déduit :
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M
7f.pm

VA M'V:C 2.2)
Pt —(NTC)(Pf ~Pym)

La valeur moyenne de fraction volumique de fibre V; moyen, obtenue a partir de plusieurs

mesures, est ainsi la suivante :

Vs moyen 55%

Tablean 11.3 : Taux volumique moyen de fibres de l'empilement [0]4 obtenu par pyrolyse.

Cette valeur est tout a fait correcte, semblable aux valeurs observées généralement dans la

littérature et en accord avec la valeur fournie par le fabricant (53%).

11.1.5.¢ Température de transition vitreuse 1g

Des essais de DMTA (Dynamical Mechanical Thermal analysis), décrits dans la section I11.2.4 de
ce chapitre et en annexe 1, ont permis de déterminer la valeur de la Tg du matériau. Le détail des
résultats est donné dans le chapitre IV. On rappelle simplement ici, dans le tableau 11.4, la valeur
de la Tg pour le matériau a réception et pour le matériau totalement réticulé (apres post-cuisson).
C’est ce deuxieme état qui est considéré comme état de référence dans ensemble de I’étude (voir

justification dans le chapitre IV).

Tg (O
Matériau a réception 118
Apres post-cuisson 138

Tablean 11.4 : Valeurs de 1g pour le matérian composite (1 oir détail des résultas dans le chapitre I17).

11.1.5.d Propriétés élastiques :
Le détail des résultats obtenus est également donné dans le chapitre IV. On rappelle simplement
ici, dans le tableau IL.5, la valeur des modules d’¢lasticité trouvés pour le pli de base (matériau

unidirectionnel).
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Propriétés élastiques
E: (GPa) 39+04
E, (GPa) 171
G (GPa) 6.75+0.3
Vi2 0.3+0.02

Tablean 11.5 : Propriétés élastiques du matérian unidirectionnel non vieills.
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I1.2 TECHNIQUES D’ANALYSES EXPERIMENTALES

I1.2.1 MESURES D’ABSORPTION D’EAU

Le premier objectif est de connaitre la facon dont notre matériau absorbe de 'eau et a quelle
vitesse il va atteindre un éventuel niveau de saturation. Expérimentalement, on mesure la prise de
masse d’échantillons au cours du temps ; c’est ce quon appelle mesure gravimétrique.

Les vieillissements naturels étant trés souvent trop lents pour évaluer la résistance d'un matériau,
il est nécessaire d'avoir recours a des vieillissements accélérés, pour pouvoir prévoir un
comportement sur des échéances variées et avec des délais relativement courts et compatibles
avec la durée de I'étude. Ces essais accélérés se doivent d'étre conservatoires vis-a-vis des CMO
par rapport au vieillissement naturel. Ils nécessitent l'activation des mémes mécanismes de
dégradation que ceux qui seront rencontrés par le matériau en service, sans en introduire de
nouveaux. Le terme vieillissement accéléré sous-entend donc que les effets observés sont
qualitativement les mémes quelles que solent les conditions de vieillissement (température,
humidité...), et que seule la vitesse du processus de vieillissement varie, pour permettre des
extrapolations raisonnées. Une diminution d’épaisseur de diffusion et/ou une augmentation de
température sont utilisées comme facteur d'accélération du temps.

Nos choix de géométrie d’échantillons et de conditions de vieillissement (température et

humidité) ont donc été guidés par ces contraintes.

Q  Dimensions des échantillons :

Pour toutes les conditions de vieillissement, nous considérons des plaques de composite
unidirectionnel, de taille 100mm*100mm et d’épaisseur e=0.86mm. Ces dimensions sont choisies
pour plusieurs raisons :

- Avoir une durée d’absorption (pour atteindre la saturation en eau) raisonnable, ce qui justifie le
choix d’une épaisseur faible. Pour exemple, a 60°C; la saturation est atteinte apres quatre
semaines environ.

- Limiter les effets de bord : il s’agit en effet de considérer dans un premier temps que la diffusion
est unidirectionnelle (suivant la direction x d’apres le schéma de la figure 11.8) et que celle opérant
suivant les deux autres directions est négligeable. Ces effets peuvent étre négligés a condition que
le rapport épaisseur e sur largeur 1 soit tel que ¢/1<1/100 [Bonniau, 1983]. Ceci est bien vérifié
dans notre cas. I’absorption est donc supposée unidirectionnelle. Nous expliquerons par la suite

comment prendre en compte ces effets de bord, notamment dans le modele numérique.
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100 mm

eau eau

<
><<

100 m

3_<€ =0.86mm

Figure 11.8 : Dimensions des échantillons utilisés pour les mesures d’absorption d'ean.

Nous avons utilisé trois échantillons pour chaque condition afin d’avoir une moyenne pour
chaque cinétique.
Nous avons suivi 'absorption d’eau des empilements UD et des stratifiés (0,/90,/0,) pour

observer une éventuelle influence de 'orientation des renforts.

Q  Traitements thermiques complémentaires des plaques :
Chaque plaque a subit un cycle de post-cuisson de 5h a 110°C, dans le but d’obtenir une
réticulation maximale du matériau et fixer la Tg a une valeur maximale. Les conditions et durée
de ce cycle ont été validées par des essais thermo-mécaniques de DMTA détaillées dans la partie
IV. Ainsi une éventuelle évolution de Tg au cours du vieillissement sera uniquement due a 'eau et
pas a une post-réticulation due a la température.
Enfin les éprouvettes sont étuvées a 60°C jusqu’a stabilisation de leur poids (environ 1 semaine)

afin d’éliminer la teneur en eau persistante et les sécher completement.
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Q  Conditions de vieillissement retenues :
Comme présenté en introduction de ce paragraphe, le choix des températures et taux d’humidité
a été dicté par la volonté de reproduire des conditions de vieillissement proches de celles
rencontrées en utilisation réelle par les picces en composite (canalisation de transport d’eau,
coques de bateau, structures d’avion...) pour retrouver les mémes phénomenes physico-
chimiques, tout en accélérant la diffusion pour avoir des durées de mesure raisonnables.
Nous avons choisi plusieurs températures et plusieurs taux d’humidité, afin de pouvoir

déterminer les relations de différents parametres de diffusion en fonction de ces deux variables.

- Choix: de température :
Nous avons choisi deux températures de vieillissement : 40°C et 60°C.
Nous considérons des températures supérieures a 'ambiante pour accélérer les phénomenes mais
pas trop élevées pour éviter des conditions trop séveres qui pourraient entrainer des dégradations
irréversibles du matériau du type perte de maticre. Ces phénomenes se produisent en général a
partir de 70°C pour ce type de résine [Dewimille, 1982 ; Weitsman, 1995] et nous ne souhaitons
pas étudier ce type de dégradation lors de cette étude.

Cela permet également d’analyser I'influence de la température sur les cinétiques d’absorption.

- Choix des conditions d’humidité :

Les cinétiques d’absorption ont été déterminées en humidité relative et en immersion.

O  Humidité relative :
En fonction des étuves et sels disponibles, nous avons considéré des milieux de vieillissement a
différents taux d’humidité relative (HR) : 32%, 62%, 75% et 100%.
L’objectif est en effet de déterminer ensuite différents parametres mécaniques en fonction de la
quantité d’eau absorbée a saturation. Sachant que ce dernier parametre est directement
proportionnel au taux d’humidité du milieu de vieillissement, nous avons ainsi a notre disposition
des échantillons saturés a différents niveaux d’humidité.

O Immersion :
Le vieillissement en immersion est en général plus sévere qu’en humidité relative. L’intérét est
donc ici de tester des conditions qui peuvent éventuellement faire apparaitre des mécanismes
endommageant pour le matériau, tels que ceux décrits en détail dans le chapitre 1.
Nous avons ainsi fait vieillir des échantillons en immersion dans des bacs d’eau distillée, a 40 et

60°C, comme illustré figure 11.9. Cette technique permet un tres bon controle des conditions
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expérimentales, avec une régulation de la température effectuée électriquement avec une

précision de £0.1°C.

Figure 11.9 : Etuve de vieillissement en immersion.

Q Effet d'épaissenr :
L’effet d’épaisseur sur les cinétiques d’absorption a également été étudié. Dans le cadre du
vieillissement en immersion, nous avons ainsi analysé les épaisseurs suivantes : 0.86mm, 1.72mm,

6mm et 7.74mm.

Le bilan des conditions de vieillissement testées est donné dans le tableau 11.6.

Température
40°C 60°C
Humidité
HR = 32% UD UD
HR = 62% UD UuD
HR = 75% UD UD
HR = 100% UD UD+stratifié
UD (4 épaisseurs) UD (4 épaisseurs)
Immersion
+stratifié +stratifié

Tablean 11.6 : Récapitulatif des différentes conditions de vieillissement considérées (trois plagues par condition testée). UD :
matérian unidirectionnel.
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Q  Mesures réalisées :
L’absorption est suivie au cours du temps par mesure gravimétrique. Les pesées sont réalisées sur
une balance électronique METTLER AT250 (précision a 0.01mg). ILa prise de poids par

absorption d’eau est calculée comme suit :

Mt©) =t ~M0 109 23)
Mo

ou :

myo : masse initiale de I’échantillon (aprés post-cuisson et séchage)

m, : masse de 'échantillon apres une durée de vieillissement t

Mt : teneur en eau a I'instant t (en %)

11.2.2 ESSAIS MECANIQUES DE TRACTION
Les essais mécaniques de type traction ont été réalisés sur une machine Instron, pour le matériau

UD et pour les stratifiés 0,/90,/0, (figure I1.10).

Fignre 1110 : Vue générale du dispositif expérimental de traction et vue précise de ['épronvette.

Nature des épronvettes :
Elles sont découpées dans les plaques reques du fabricant a la meule diamantée refroidie a I'eau.

Les dimensions sont :
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0 Longueur = 200mm (Longueur utile = 130mm)
a largeur = 20mm

0 Epaisseur : fonction de 'empilement testé

Pour le matériau unidirectionnel UD, trois orientations différentes (orientation des fibres par
rapport a ’axe de traction) ont été testées : 0°, 90° et 45° (figure 11.11).

Les mémes essais ont été réalisés pour le matériau non vieilli puis vieilli (éprouvettes saturées a
différents taux d’humidité). La justification de I’état saturé pour ces essais sera détaillée dans le
chapitre V.

L’objectif est de déterminer les différents modules d’élasticité et propriétés a rupture du pli de

base unidirectionnel, puis de suivre ’évolution de ces parametres au cours du vieillissement.

Des essais de traction uniaxiale ont aussi été menés sur les séquences 0,/90,/0,

Eprouvette 0° 90° 45°
F

V'V V' k A?A ?

200 mm

AL LU
F F

+“—
20 mm

Figure 11.17 : Epronvettes de traction de matérian unidirectionnel (UD.) avec différentes orientations de fibre.
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Pilotage :
I peut s’effectuer en force ou en déplacement. Nous avons choisi une consigne en charge pour
avoir un pilotage plus stable. La vitesse choisie est de 0.5MPa/s qui est suffisamment lente pour

permettre d’observer de la plasticité et assez rapide pour avoir des essais pas trop longs.

Mesure de force :
Nous avons utilisé une cellule de charge adaptée a chaque type d’essai (orientation des fibres)
pour avoir le plus de précision possible, allant de 200daN pour les essais a 90° jusqu’a 5 tonnes

pour les essais sut séquence 0,/90,/0,.

Mesure d’allongement :
Nous avons utilisé un extensometre pour la mesure de I'allongement longitudinal et une jauge de

déformation pour la déformation transversale, comme illustré sur la figure I1.10.

Essais réalisés :

Nous avons effectué des essais de traction simple jusqu’a rupture puis des essais de
charge/décharge, suivant le schéma imposé sur la figure I1.12.

Les évolutions de la charge, du déplacement longitudinal et de la déformation transversale sont

enregistrées en fonction du temps.

Contr‘ginte imposée

Rupture

Palier ¢
Seuil ]

\ T / *Temps

Périodes de relaxation

Figure 11.12 : Schéma de chargement imposé ponr les essais de traction charge/ décharge.
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I1.2.3 METHODE D’OBSERVATION DE ’ENDOMMAGEMENT PAR FISSURATION

Comme présenté précédemment dans le chapitre I, un endommagement particulier apparait pour
des séquences du type (0,/90,/0,). Contrairement au cas de 'empilement UD ou la rupture se
produit des la formation de la premicre fissure, un réseau de fissures paralléles se multiplie dans le
pli désorienté (pli a 90° ici) car les efforts sont repris par le pli a 0°.

On cherche donc a suivre Iévolution de la fissuration, c’est a dire I’évolution de la densité de
fissures au cours du chargement. Les conditions de montage expérimental et d’essal sont
identiques a celles considérées pour le matériau UD. La différence est I'utilisation d’un dispositif
de visualisation des fissures et la programmation de paliers de chargement (tous les 50MPa), au
cours desquels on peut observer et comptabiliser les fissures. Un schéma du dispositif est
représenté sur la figure I1.13, qui montre aussi un exemple de fissuration sur une séquence
(0,/90,/0,).

On observe en continu la tranche polie de I’éprouvette sollicitée en traction griace a une optique

grossissante et une caméra. Les fissures sont comptabilisées sur une zone de 50mm de long.

Bt retifis (0,90 0,7 w parlatmndis |

Fpronwrette sollicitée Blil®_ Flign® Fyo* {tF
M entraction et obeermie gy e
;/ arr b tremche .- | .|I ! |
| | o I i |

Yy 1S 9: | ihame
L T, ke
Hpawiom Tl :ﬁ i
ntsrk om viralis |
artralple

Figure IL13 : Schéma de montage pour l'observation des fissures intralaminaires et exemple de fissuration sur une séquence
(02/904/05), @ un chargement de 400MPa.

11.2.4 ANALYSE DES PROPRIETES VISCOELASTIQUES DYNAMIQUES PAR ESSAIS DE DMTA
(DYNAMICAL MECHANICAL THERMAL ANALYSIS)

Cette technique qui détecte des propriétés spécifiques des polymeres, a savoir leur viscosité, est

généralement utilisée pour déterminer la température de transition vitreuse Tg. Cette dernicre
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constitue une évaluation directe des caractéristiques d’amortissement du matériau et donne une
information sur son état physico-chimique.

L’intérét dans cette étude est de savoir tout d’abord si le matériau a réception est totalement
réticulé ou pas, puis suivre Pévolution de Tg apres traitement thermique et au cours du
vieillissement.

Le principe de la mesure est donnée dans 'annexe 1. Les mesures sont effectuées au moyen d’un
microanalyseur de la société METRAVIB. Les échantillons testés sont de forme
parallélépipédique, de dimensions : L=45 mm, 1=11 mm, e=2.3 mm (figure 11.14). Pour ne pas
avoir un matériau trop raide et tester avant tout les propriétés de la résine, des éprouvettes avec
des fibres orientées a 90° par rapport a I'axe de sollicitation sont utilisées. On soumet le matériau
a un effort de traction-compression. I.’appareil peut travailler a différentes fréquences (entre 107
et 20.10° Hz) et différentes vitesses de montée en température.

Les conditions expérimentales suivantes, justifiées par des études préliminaires, sont choisies :

traction/compression avec un déplacement statique D

D

= 10pm, un déplacement dynamique

stat

an = O pm, et une fréquence de 1Hz. Le traitement thermique s'effectue sur un cycle de 25 a
180°C a 3°C/min. Les essais suivants sont successivement réalisés : matériau sain, matériau vieilli
jusqu’a différents niveaux d’humidité. Les conditions de vieillissement sont les mémes que celles
considérées dans I'analyse des cinétiques d’absorption (échantillons saturés en eau pour ’humidité

relative et a différents taux d’humidité pour 'immersion).

2.3MM 4
P

45mm

“«—
11mm

Figure 11.14 : dimension des échantillons pour les essais de DMTA.
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CHAPITRE III

CINETIQUES D’ABSORPTION DU MATERIAU EN MILIEU
HUMIDE

Dans cette section, nous avons regroupé les résultats des expériences qui ont permis de
cerner le phénomene de vieillissement en milieu humide, c’est a dire la détermination des
cinétiques d’absorption d’eau. Les conditions de vieillissement retenues sont présentées dans le
chapitre II ; le milieu de vieillissement a température controlée est soit de I'eau distillée, soit une
atmosphere saturée a un certain pourcentage de vapeur d’eau. Dans un premier temps, nous
exposerons les résultats de cinétiques d’absorption pour le matériau unidirectionnel et les
stratifiés ainsi que lapplication de modeles de diffusion. Des résultats de cycles d’aborption-
séchage sont ensuite présentés ainsi que linfluence de la présence de fissures (créées

mécaniquement) sur la vitesse de diffusion.

I11.1 ABSORPTION D’EAU EN HUMIDITE RELATIVE

La prise de masse est suivie au cours du temps par pesée, comme présenté dans le chapitre II.
L’ensemble des résultats pour les conditions d’humidité relative est présenté sur la figure IIL.1.
On représente la prise de poids Mt en % en fonction de la racine carrée du temps pour étre en
cohérence avec les modeles classiques de diffusion. Les symboles sont les points expérimentaux
et les lignes l'application du modele de Fick, présenté dans le chapitre 1. L’épaisseur n’est pas
prise en compte ici car toutes les plaques considérées ont la méme épaisseur (e=1mm). On

/

considére donc "% en abscisse et pas t'/%/e.
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1,4
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Figure 1111 : Conrbes d’absorption de plagues en humidité relative. Mt = masse d’ean absorbée (%o). Symbole : données
expérimentales, trait continu : modéle de Fick 1D (équation (1.8)).

Tout d’abord, il apparait que toutes les courbes atteignent un seuil de saturation, ce qui est
logique pour un vieillissement en humidité relative et des températures pas trop élevées. On a
donc pas de dégradation irréversible du matériau. Plusieurs auteurs obtiennent ce type de résultat
sur ce type de résine et des conditions de vieillissement semblables [Bonniau, 1983 ; Dewimille,

1981, Springer, 1981].

II1.1.1 APPLICATION DU MODELE DE FICK

Les cinétiques obtenues en humidité relative respectent les conditions du modele de diffusion de
Fick, détaillé dans la partie I [Dewimille, 1981 ; Popineau, 2005 ; Springer, 1981]. Il y a en effet
une premicre partie linéaire pour les premiers temps de vieillissement. La diffusion se ralentit
ensuite pour atteindre un plateau. Le matériau est alors saturé en eau. Pour Iépaisseur de plaque
testée ici, le temps pour arriver a saturation est de 10 jours environ a 60°C et 22 a 26 jours a
40°C.

Le mode¢le de Fick 1D, (i.e. avec une diffusion unidirectionnelle) a été appliqué a chaque courbe
(lignes continues sur le graphique de la figure III.1). On constate que le modéle de Fick 1D
permet de simuler convenablement les cinétiques expérimentales. L’approximation d’une

diffusion 1D suivant I’épaisseur est validée.

Pour chaque courbe, les deux parametres caractéristiques de la diffusion fickienne, la prise de

masse a saturation M, et le coefficient de diffusion D, sont déterminés a I'aide du logiciel Origin.

sat
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La synthese des valeurs trouvées pour les deux températures est donnée dans le tableau IIL.1. Les

valeurs sont aussi données pour des mesures complémentaires réalisées a 50°C-100%HR.

Température HR% Ms (%) D (mm?s7)
100% 1.21£0.02 (2.1£0.05).10-7
75% 1.03£0.06 (2.2£0.1).10-7
40°C
68% 0.74%0.03 (2.1£0.01).10-7
32% 0.3320.02 (2.3%£0.2).10-7
100% 1.26£0.01 (7.5£0.1).10-7
75% 1.1£0.03 (7.8£0.5).10-7
60°C
68% 0.75%0.03 (7.7£0.4).10-7
32% 0.29£0.02 (7.8£0.5).10-7
50°C 100% 1.24£0.01 (4.5£0.1).10-7

Tablean 1111 : Prise de poids a saturation (Ms) et coefficient de diffusion D déterminés a l'aide du modele de Fick, ponr
différentes conditions de vieillissement en humidité relative.

La dispersion des résultats est assez faible compte tenu des différentes causes d’écarts (séchage,
présence de défauts, répartition des fibres non homogene...).

On peut conclure sur 'influence de la température et de '’humidité relative. Le graphe de la figure
I11.2, qui représente le rapport M/Ms, toujours en fonction de t'? est une autre représentation

qui aide a mieux appréhender I'influence de ces deux parametres.

Mt/ Ms
10 - fi-4i— =
f —&— 40T-100%HR —o— 40T-75%HR
05 - 7 —8— 40T-62%HR  —o— 40T-32%HR
J 4 60T-100%HR — 60T-75%HR
) —= 60T-58%HR  —+ 60T-32%HR
o 1/2
| t(j)
0,0 T T T T T T T T
0 2 4 6 8 10 12 14 16

Figure 111.2 : Courbes d’'absorption de plagues en humidité relative, Mt/ Ms=f{#'/2) (données expérimentales).

Mt et Ms : prises de poids au temps t et a saturation.
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III1.1.2 INFLUENCE DE LA TEMPERATURE

Pour une humidité relative donnée, la cinétique d’absorption differe en fonction de la
température. En effet, quelle que soit la température, la quantité d’eau absorbée par le matériau a
saturation est la méme. Par contre, Pabsorption initiale est quatre fois plus rapide a 60°C qu’a
40°C, ce qui confirme que le phénomene d’absorption d’eau est thermoactivé [Cranck, 1983 ;
Popineau, 2005 ; Verdu, 1990 ; Weitsman, 1977]. Seule la vitesse a laquelle ce plateau est atteint
dépend de la température, c’est a dire que plus la température est élevée, plus le plateau est atteint
rapidement. L’évolution de D en fonction de la température T a été déterminée en considérant
une relation de type Arrhenius, telle que D = D .exp(-E,/RT) (voir chapitre I). La coutbe de D
en fonction de 1/T (en K') est représentée figure I11.3.

On trouve D=614.exp(-6840/T).

L’énergie d’activation E, ainsi calculée vaut 5712 kJ/mol. Cette valeur est en accord avec les
valeurs trouvées par d’autres auteurs, pour le méme type de résine [Dewimille, 1981 ; Ghorbel,

1990 ; Popineau, 2005].

uT (K
-13 T T T Y
0,0029 0,0030 0,0031 0,0032 0,0033
Q) 60T
€ 141
é 14
o) 50T
=
A
-15 1 © 32%HR 40T
o 58%HR
0 75%HR
16 ] & 100%HR

Figure I11.3 : Loi d’ Arrbenius applignée aux: coefficients de diffusion obtenns en humidité relative.

II1.1.3 INFLUENCE DE I’HUMIDITE RELATIVE

I1 apparait que pour une température donnée, le coefficient de diffusion n’évolue pas avec le taux
d’humidité relative HR. Par contre, le seuil de saturation M, augmente avec HR. Comme présenté
dans le chapitre 1, il est vérifié que M, suit une loi puissance du type M, = a.(HR)" [Bellenger,
1989 ; Bonniau, 1983 ; Dewimille, 1981 ; McKague, 1978 ; Popineau, 2005]. Une régression

commune aux deux températures est appliquée car M, ne dépend pas de la température. On
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trouve M, = 0.0028.(HR)"** (figure 111.4). Ceci est également en accord avec les valeurs de la

littérature.

15 T
" Ms (%) A40T  #60T
I oA~ ’ 5
A
1 7: , Es A
i y=0,0028x %%+ -8
05 + L
I HR%
O T T T T 1
0 20 40 60 80 100

Figure 1114 : Prise de poids a saturation Ms en fonction du tanx d’humidité relative : Ms=a(HR).

II1.2 ABSORPTION D’EAU EN IMMERSION

111.2.1 CINETIQUES D’ABSORPTION D’EAU

Comme pour le cas précédent de '’humidité relative, nous déterminons le gain de masse au cours
du temps. Nous avons ici testé plusieurs épaisseurs pour étudier I'influence de ce parametre.

Les courbes pour les différentes épaisseurs sont représentées sur les figures suivantes. Mt en
fonction de t'/* est considéré dans les figures ITL.5.a (immersion 40°C) et IIL5.b (immersion
60°C). Mt en fonction de t'/?/e est considéré dans les figures IT1.6.a (immersion 40°C) et IIL.6.b
(immersion 60°C), avec e épaisseur de la plaque, c’est a dire épaisseur de diffusion, ceci pour
avoir différentes visualisations de I'effet d’épaisseur.

Enfin, sur la figure I11.7, une comparaison est faite entre les vieillissements en humidité relative (a

HR=100%) et en immersion.
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a)
Immersion 40C Epaisseur
1 Mt (%) 1imm
2mm
2 i
4mm
8mm
l 4
BT t)r12
O/ e o o o "
0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 22
lsemaine  1mois 3mois 6mois lan
b)
4 A . .
Immersion 60C Epaisseur
Mt (%)
1mm
3 A 2mm
4mm
21 8mm
1 .
() /2
0 F~ T T T T T T T T T T T T T T T T T 1
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Figure 111.5 : Cinétigues d’absorption expérimentales Mt = f{#1/2) en immersion pour différentes épaissenrs. a) a 40°C, b) a

60°C.
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b)

] 450 jours
1 Mt (%)
24 Pseudo-niveau de saturation
Epaisseur e
—e— 1mm
1 —=—2mm
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——8mm
Immersion 40C .
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0 \ ‘ ‘ : ‘
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Figure 111.6 : Cinétiques d’absorption expérimentales Mt = f{#'/2] ¢) en immersion pour différentes épaissenrs. a) a 40°C,

b) d 60°C.
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20 111
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15 - .
" -
8 jours . =" 60 jours
- ."jl
o ;ﬁl‘ / ore e
#/ —+—40T-100%HR
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Figure 111.7 : Cinétiques d'absorption expérimentales Mt/ Ms = f(t1/ 2/ ¢). Comparaison entre les vieillissements en
huniidité relative et en immersion.

11 apparait tout d’abord que 'on atteint pas de saturation apres une année de vieillissement, méme
pour Iépaisseur la plus faible, et ceci pour les deux températures étudiées. Le taux d’humidité
reprise augmente en continu, ce qui est fréquent en immersion pour ce type de résine
[Chateauminois, 1993 ; Dubois, 2003 ; Weitsman, 1995]. Si 'on compare le cas de I'immersion
avec celui de humidité relative (figure IIL.7), on s’apercoit que le début d’absorption est
semblable. Cette constatation a également été faite par B. Dewimille pour le méme type de
composite [Dewimille, 1981]. Il constate que dans le cas de résine pure comme dans le cas de
composite, les pentes initiales donnent des diffusivités en milieu vapeur tout a fait comparables a
celles en immersion.

Le matériau semble étre saturé en eau et 'absorption se ralentir, mais a partir d’un certain point, il
apparait une nouvelle accélération de I'absorption qui va se poursuivre de maniere continue et
réguli¢re. Le point de démarrage de cette accélération est fonction de la température. Il apparait
plus tot a 60°C, (apres environ 8 jours de vieillissement) qu’a 40°C (apres environ 60 jours de
vieillissement) (pour une épaisseur de 1mm). Cela se voit tres bien également sur les graphes de la
figure I11.6, ou les courbes pour les différentes épaisseurs ne se superposent plus a partir d’'un

certain temps de vieillissement.

L’interprétation de cette accélération de labsorption sera discutée plus en détail dans le
paragraphe II1.3 ou sont présentés les résultats de cycles d’absorption/séchage, qui apportent des
réponses a ce sujet. On peut tout de méme dire que le vieillissement en immersion est plus sévere

qu’en atmosphere humide. Le fait d’étre en immersion entraine en effet des phénomenes plus
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complexes qu’en humidité relative, avec une quantité d’eau plus importante qui tend a pénétrer

dans le matériau et qui peut provoquer des dégradations du matériau.

II1.2.2 EFFET D’EPAISSEUR

Leffet de I’épaisseur est clairement mis en évidence par les mesures présentées ci-dessus (figures
IIL5 et I11.6). Si Pon excepte le phénomene d’accélération de la prise de poids, pour 'immersion
a 40°C par exemple ou le phénomene est réduit, il apparait que les échantillons de différentes
épaisseurs suivent la méme cinétique d’absorption. Ils tendent vers un méme niveau d’humidité,
mais d’autant plus rapidement que I’épaisseur est faible, ce qui est observé par de nombreux
auteurs [Bonniau, 1983 ; Dewimille, 1981]. Si on considere un pseudo-palier de saturation, c’est a
dire le niveau ou le matériau serait saturé en eau si 'accélération de la prise de poids ne se
produisait pas, on peut, pour chaque épaisseur, estimer le temps nécessaire pour atteindre ce
niveau. Le pseudo-niveau de saturation est estimé a Mt=1.8% pour notre matériau. Les résultats
sont donnés dans le tableau I11.2. Les temps pour les épaisseurs les plus grandes sont estimées car

la pseudo-saturation n’a pas été atteinte durant la durée de mesure de I’étude.

Epaisseur de diffusion Temps pour arriver a saturation
Imm 42 jours
2mm 175 jours
4mm 17 mois
8mm 7 ans

Tablean 111.2 : Temps de vieillissement nécessaire pour arriver d saturation. Cas de immersion a 40°C.

Le temps pour atteindre un méme niveau de prise de poids en eau augmente de manicre
exponentielle avec Iépaisseur de diffusion. On comprend alors lintérét de représenter les
courbes d’absorption avec t'/?/e en abscisse (exemple de la figure ITL.6) . Les courbes sont ainsi

superposées et on s’affranchit de l'effet d’épaisseur.

II1.2.3 MODELE DE DIFFUSION POUR LE CAS DE L’IMMERSION

La cinétique d’absorption n’est pas purement fickienne comme dans le cas de ’humidité relative,
dans la mesure il n’y a pas de palier de saturation, qui est une des hypothese du modele de Fick.
On peut cependant appliquer le modéle de Fick, en considérant un pseudo palier, comme évoqué
ci-dessus. On considére que I'absorption est fickienne jusqu’a un certain point ou des

dégradations apparaissent et 'absorption s’accélere. La prise de poids lors de cette deuxieme
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1/2

phase semble linéaire en fonction de t’~. On se propose donc de modifier la loi de Fick classique

0.5

en ajoutant un terme supplémentaire, de la forme (cte.t ) qui prenne en compte cette cinétique

de dégradation continue et cette prise en eau supplémentaire. On a alors une loi d’absorption du
type :

2
M S n“D

Me=g-8 > 1 expe—— (@n+1)2t) + at®® 3.1
Ms n? hmo2n+l h?

Ceci nous permet de déterminer le coefficient de diffusion. On trouve D=2.05¢" mm’s" pour
Pimmersion a 40°C, et D=7.5¢” mm’s"' a 60°C. Ces valeurs sont trés proches de celles trouvées
en humidité relative pour les mémes températures. Ceci tend a confirmer que la vitesse de
diffusion dépend uniquement de la température et pas du taux d’humidité du milieu extérieur

(eau vapeur ou eau liquide).

III.3 REVERSIBILITE DU PROCESSUS D’ABSORPTION :
CINETIQUES DE SECHAGE ET DE REABSORPTION

Afin de savoir si le phénomene d’absorption est réversible, nous avons suivi la cinétique de
séchage de plaques préalablement vieillies en humidité relative jusqu’a saturation ou en immersion
jusqu’a différents niveaux d’eau absorbée (on ne parle pas de saturation pour le cas de
I'immersion car elle n’est pas observée), puis la cinétique de réabsorption pour un deuxi¢me cycle
de vieillissement. L.a méme température est considérée pour le vieillissement et le séchage en

étuve.

I11.3.1 CAS DU VIEILLISSEMENT EN HUMIDITE RELATIVE

Un exemple est donné figure IIL.8 pour le méme matériau UD, soumis a un vieillissement a
60°C-100%HR suivi d’un séchage a 60°C puis d’un 2° vieillissement a 60°C-100%HR. 11 apparait
une cinétique semblable pour les trois étapes. On remarque également que I’échantillon
complétement séché revient a sa masse initiale. Le séchage et le deuxi¢me vieillissement semblent
un peu plus rapide que la premicre absorption (écart inférieur a 7%), ce qui peut suggérer un léger
endommagement du matériau comme explicité ci-apres. Tout de méme, cet effet est négligeable
par rapport a ce que l'on obtient en immersion et la cinétique demeure fickienne pour ce

deuxi¢me vieillissement, ce qui prouve qu’il n’y a pas de dégradation significative.
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Figure I11.8 : Cinétiques de premiére absorption a 60°C-100% HR, suivie d’un séchage a 60°C et d'une denxciéme

absorption (mémes conditions).

I11.3.2 CAS DU VIEILLISSEMENT EN IMMERSION

Un exemple est donné figure I11.9 pour un vieillissement en immersion a 60°C de 150jours suivi

d’un séchage a 60°C puis d’un deuxieme vieillissement en immersion a 60°C.

Sur le graphe de droite, une comparaison est faite entre le premier et le deuxiéme cycle

d’immetsion.
3.0 Mt (%) 1°immersion
25 60°C
2,0
1,5 -
10 /i
05 | ""I5=7.5e7mm2.sl
00 #———71 T
0 2 4 6 8
t*2 /e G**1mm)

Mt (%) Séchage

60°C

iD=1.7emm?.s?

t“2 /e G*%/mm)

Mt (%)
2° immersion

0 2 4 6 8 10 12

1° immersion
60°C
iD=2.6eSmm2.s!
0 2 4 6 8 10

t*2 /e **fmm)

Figure 111.9 : Cinétigues de premiére immersion a 60°C, suivie d'un séchage a 60°C et d’une denxcieme immersion (mémes

conditions).

On remarque qu’apres séchage, on retrouve environ la masse initiale ce qui exclut le phénomene

de lessivage qui impliquerait une perte de matiere et donc une masse apres séchage inférieure a la

masse initiale. De plus, le séchage est plus rapide que I'absorption (entre 30% et 40% plus élevé)

et la deuxieme absorption est plus rapide que la premicre. Contrairement au cas de ’humidité

relative ou ce phénomeéne est peu marqué, on a ici pour le cas de 'immersion un phénoméne non

négligeable. Ceci peut étre révélateur de dégradations du matériau, c’est a dire des décohésions

fibre-matrice, créations de défauts au sein de la résine, évolution de propriétés de la résine
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(plastification). Ces différents types d’évolutions sont décrits dans la partie bibliographique du
chapitre I. On comprend alors facilement que des défauts créés représentent un volume libre plus
important et favorisent le déplacement des molécules d’eau qui tendent a pénétrer dans le
matériau, ce qui accélére ainsi la prise de poids. De cette maniére, linterface fibre/matrice peut
représenter un chemin de diffusion d’eau privilégié, d’autant plus si elle se dégrade. Ces effets
non réversibles qui interviennent pendant la premicre absorption semblent accélérer les
phénomenes de réabsorption ultérieurs. Ils ont été étudiés notamment par A. M. Bruneaux ou
Weitsman [Bruneaux, 2004 ; Weitsman, 2002]. Ils observent également que la cinétique est plus
rapide lors de la réabsorption que lors de la premiere absorption, comme expliqué en détail dans
le paragraphe 1.1.6 du chapitre 1.

Ces essais ne sont cependant pas suffisants pour déterminer de maniere certaine 'origine exacte
des dégradations. Est-ce plutot la résine ou l'interface fibre-matrice qui est endommaggée ?, a-t-on
plutot un vieillissement physique ou chimique 2. Des essais complémentaires réalisés en paralléle
(essais mécaniques, essais de DMTA) doivent permettre d’apporter des réponses plus précises.

Cela est discuté dans le chapitre IV suivant.

III.4 CINETIQUES D’ABSORPTION D’EAU DES SEQUENCES
STRATIFIES

Le suivi de I'absorption d’eau par pesée a également été réalisé sur les séquences 0,/90,/0,, afin
de connaitre linfluence de la séquence d’empilement sur la cinétique d’absorption. La
comparaison a été menée sur une seule condition de vieillissement, a 60°C-100%HR. Les courbes
expérimentales pour le matériau tissé unidirectionnel (UD) et les séquences stratifiées 0,/90,/0,

sont représentées figure I11.10.
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Figure 1110 : Courbes d’absorption expérimentales a 60°C-100%HR. Comparaison entre matérian unidirectionne! (UD)
et stratifié 02/ 90,/ 02. Mt et Ms : prises de poids an temps ¢ et a saturation.

I n’apparait pas de différence significative entre les différents empilements. Ceci est assez logique
dans la mesure ou dans tous les cas, la diffusion préférentielle (a partir des deux faces les plus
importantes) se fait perpendiculairement aux fibres. On est donc dans la méme configuration,

avec une diffusion approximativement unidirectionnelle et perpendiculaire aux fibres.

III.5 CINETIQUES D’ABSORPTION D’EAU DE MATERIAU
PREALABLEMENT FISSURE

Nous avons cherché a analyser I'influence d’un endommagement créé mécaniquement au sein du
matériau (par la création de fissures) sur la cinétique d’absorption d’eau. Les détails concernant ce
mode d’endommagement sont présentés dans le chapitre I et les résultats a ce sujet dans le
chapitre IV. Des stratifiés 0,/90,/0, sont sollicités jusqu’a un chargement de 350MPa suivi d’une
décharge complete. Un réseau uniforme et parallele de fissures au sein du pli a 90° est ainsi créé,
avec une densité d’environ 2 fissures/mm, proche du seuil de saturation. Apres retour a charge
nulle, lendommagement créé est encore présent méme si les fissures se referment. La cinétique
d’absorption d’eau de ces éprouvettes endommaggées est alors déterminée, pour deux exemples de
conditions, les plus séveres : humidité relative a 60°C—100%HR (figure III1.11) et immersion a
60°C (figure II1.12). La comparaison entre le matériau initialement sain et celui initialement

fissuré est faite pour ces deux exemples.
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Figure 111.11 : Courbes d’absorption a 60°C-100%HR ; Comparaison entre stratifiés 02/ 902/ 02 initialement sain (non
sollicité)et initialement fissuré (sollicité en traction jusqu’a 350MPa).
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Figure 111.12 : Courbes d’absorption en immersion a 60°C ; Comparaison entre stratifiés 02/ 904/ 02 initialement sain (non
sollicité) et initialement fissuré (sollicité en traction jusqu’'a 350MPa).

Il n’apparait pas de différence significative entre les deux configurations. I’endommagement
induit par le chargement mécanique n’entraine pas une accélération de 'absorption d’eau, aussi
bien en humidité relative qu’en immersion. On aurait intuitivement pu imaginer que des fissures
créées par la sollicitation mécanique représentent un volume libre plus important et des chemins
préférentiels pour Ieau. Il se peut qu’a I'issue du retour a charge nulle, les fissures se referment
complétement et ne représentent plus des espaces libres pour 'eau, ou alors cet effet est
négligeable et ne peut pas étre détecté par cette mesure globale de prise de poids qui ne distingue

pas 'eau dans la résine de celle éventuellement dans les fissures.
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III.6 CINETIQUES DE SECHAGE DE MATERIAU PREALABLEMENT
FISSURE

De la méme maniére que précédemment, nous avons cherché a analyser linfluence d’un
endommagement créé mécaniquement au sein du matériau (par la création de fissures) sur la
cinétique de séchage cette fois-ci. Un stratifié 0,/90,/0, est vieilli en immersion a 60°C pendant
40 jours puis sollicité jusqu’a un chargement de 350MPa suivi d’'une décharge complete. Un
endommagement est ainsi créé, avec une densité d’environ 2 fissures/mm, proche du seuil de
saturation. Le matériau est alors séché a 60°C. La cinétique de séchage du matériau endommagé
est alors déterminée. L.a comparaison entre celui-ci et un matériau témoin ayant subi le méme

cycle de vieillissement (immersion puis séchage), mais pas de sollicitation mécanique, est faite

figure I11.13.
Mt (%) —s— Immersion 60C o _
—A— Séchage (aprés 40j d'immersion)
1,6 1 O Séchage (aprés 40j d'immersion+traction a 350MPa)
1,4 -
1,2 4
1 -
0,8
0,6
0,4 - Immersion 60T A Séchage 60C
] )
— g, t
0 T T T T T g A\ ——4
0 10 20 30 40 50 60 70 80

Figure 111.13 : Cinétiques de séchage a 60°C suite a une immersion de 40j a 60°C, pour un stratifié 02/ 902/ 0>.
Comparaison entre matérian non sollicité mécanignement () et matérian sollicité en traction @ 350MPa juste avant séchage

@)

Il n’apparait pas de différence significative entre les deux configurations. De méme que la
présence de fissures ne permet pas d’accélérer absorption d’eau, comme vu dans le paragraphe

précédent, elle n’induit pas non plus d’accélération de la cinétique de séchage.
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I11.7 CINETIQUES D’ABSORPTION DE MATERIAU SOUS CHARGE
(PREALABLEMENT FISSURE)

A lissue des constatations précédentes, nous avons tenté alors de maintenir les fissures ouvertes
lors du vieillissement. Le méme type de mesure que ci-dessus (paragraphe I11.5) est donc réalisé,
mais cette fois-ci, le matériau est maintenu sous charge pendant le vieillissement (par 'application
d’une charge de traction), afin de maintenir les fissures ouvertes, fissures qui sont préalablement
crées lors d’une sollicitation de traction.

Le méme protocole que celui décrit dans la partie ci-dessus est suivi pour créer un réseau de
fissures. Un montage plus petit et adapté a la taille des enceintes de vieillissement est ensuite
utilisé pour maintenir 'éprouvette sous charge. La charge appliquée est limitée par la résistance
du fond de l'enceinte. On applique une charge de traction de 7.5 dN, soit une contrainte de
12.25 MPaLa cinétique d’absorption d’cau de I’éprouvette endommagée est alors déterminée en
immersion a 60°C. La comparaison entre le matériau initialement sain et celui initialement fissuré

est faite figure I11.14.

Mt (%) A Non fissuré et non sollicité
| # Fissuré et sollicité
1,5 A A
] LA é M
] A o *
1+ A @&
1 é *
] &
0,51
1 . ®
1 b
] t(j)*2 / e(mm)
0 & T T . : ! .
0 2 4 6 8

Figure 111.14 : Cinétigues d'absorption d’ean en immersion a 60°C pour un stratifié 02/ 902/ 02. Comparaison entre
matérian non fissuré et non sollicité mécaniquement (A) et matérian préalablement fissuré (sollicité en traction a 350MPa) et

maintenu sous charge pendant vieillissement (¥ ).

Il n’apparait pas de différence significative entre les deux configurations. La présence de fissures
au sein du matériau, méme maintenues ouvertes lors du vieillissement, ne semble pas suffisante
pour permettre une accélération de 'absorption d’eau. Méme si ces fissures se situent dans les plis

internes de la structure (plis a 90°), les mesures ont été réalisées suffisamment longtemps pour
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que leau atteigne cette zone fissurée et que par conséquent la cinétique d’absorption soit

accélérée.

II1.8 MESURES DE GONFLEMENT

En complément de la détermination des cinétiques d’absorption, nous avons cherché a mesurer
Peffet de I'eau sur le gonflement du matériau. Certaines des plaques minces utilisées pour les
pesées ont donc été en méme temps mesurées a différentes échéances de vieillissement. Le
gonflement du matériau est donc estimé par différence entre les dimensions du matériau vieilli et

celles du matériau sec.

Les mesures expérimentales de l'augmentation relative de volume ont été réalisées pour le
matériau composite unidirectionnel vieilli en immersion a 60°C. Les résultats obtenus sont
présentés figure II1.15. Le gonflement en milieu vapeur n’a pas été analysé, car on souhaitait

tester avant tout les conditions les plus séveres, en 'occurrence en immersion.

0.8 7 av/ Vo (%)
0,6 - o o o
<o <o <o
o8 8
Lo
04 -
02 -
Lo
t() % / e(mm)
0 T T T 1
0 2 4 6 8

Figure 11115 : Evolution, an cours du temps de vieillissement, de variation dimensionnelle (de volume) de matérian
composite unidirectionnel vieilli en immersion a 60°C.

Pour les temps courts de vieillissement, le volume augmente rapidement pour atteindre un
plateau proche de 0.6%.
Nous avons alors comparé le gonflement théorique du matériau calculé a partir du volume

correspondant a la masse d’eau absorbée (dV,,/V,) et le gonflement réel mesuré (dV/V,) tel que

86



Chapitre 111 — Cinétiques d’absorption en milieu humide

représenté dans la figure précédente. La comparaison est représentée figure II1.16. Nous
observons que le gonflement réel (losange et courbe de tendance) est toujours inférieur au
gonflement théorique (droite). Ainsi, dans les premiers temps d’immersion, une certaine quantité
d’eau peut pénétrer dans le réseau sans provoquer de changement notable de dimensions de
celui-ci. Ensuite, le volume réel de DIéchantillon augmente plus rapidement. Enfin, pour
dV./V >1.7%, le gonflement semble maximal et malgré I'augmentation de la masse d’eau
présente dans le réseau, celui-ci ne se dilate plus. Ces constatations correspondent tout a fait a

celles faites par S. Popineau [Popineau, 2005].

0.8 7 dv/ Vo (%)
0,6 -
x,«%%
04 -
0,2 -
- / dVpn / Vo (%)
0 — T T T T T |
0 1 2 3

Figure 111.16 : Comparaison entre gonflement théorique (dV/,,/1,) et gonflement expérimental (dV'/1,), pour le matériau
composite unidirectionnel vieilli en immersion a 60°C.

La corrélation de ces observations avec notamment I’évolution des propriétés mécaniques est

faite dans la partie discussion a la fin du chapitre IV.

II1.9 CONCLUSIONS

Ce chapitre a donc permis de cerner le probléeme de diffusion d’eau au sein de notre matériau.
Les conclusions et points importants a retenir sont donnés dans le bilan des essais expérimentaux
a la fin de la deuxi¢me partie.

Ces mesures d’absorption, réalisées pour quelques conditions particulicres de vieillissement, ont
permis d’établir des relations entre les parametres de diffusion et la température ou le taux
d’humidité. Ces relations doivent donc maintenant permettre d’estimer les parameétres de

diffusion pour d’autres conditions de vieillissement et servir ainsi de base aux calculs par éléments
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finis. Comme nous le verrons dans la troisieme partie, il est en effet possible, a partir de cette
base de données expérimentale, de réaliser un calcul de diffusion et prévoir les cinétiques
d’absorption d’eau, pour n’importe quelle température et taux d’humidité du milieu environnant.

La suite du travail expérimental, connaissant les cinétiques d’absorption d’eau, est d’évaluer
I’évolution des propriétés mécaniques du matériau au cours du vieillissement, ainsi qu’au cours de
sollicitations mécaniques pouvant créer de 'endommagement par fissuration. C’est ce qui fait

I'objet du chapitre suivant.
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CHAPITRE IV

INFLUENCE DU VIEILLISSEMENT ET DE ILA
FISSURATION SUR LE COMPORTEMENT MECANIQUE

L’objet de cette partie est double : déterminer les mécanismes physico-chimiques intervenant
au cours du vieillissement et établir I'influence, couplée ou non, du vieillissement et de
I'endommagement par fissuration sur le comportement mécanique du matériau. I.’objectif est de
choisir ensuite au mieux les parameétres pertinents caractérisant I’état vieilli et/ou endommagé
pour établir un lien entre ’état de diffusion d’eau, I’évolution des propriétés mécaniques et
d’éventuelles modifications des propriétés physico-chimiques. Le choix de ces parameétres
constitue une étape essentielle dans la prise en compte des phénomenes couplés dans le modele
numérique développé.

Nous tentons tout d’abord d’identifier séparément les évolutions de propriétés dues aux deux
composantes, vieillissement humide et endommagement par fissuration. Puis différents essais
permettent d’analyser le couplage entre ces deux phénomenes. Nous avons étudié un seul type
d’endommagement d’origine mécanique dans cette étude, a savoir la fissuration intralaminaire,
décrit plus en détail dans le chapitre I. Nous n’avons pas étudié par exemple le délaminage qui fait
I'objet d’une autre étude complémentaire de celle-ci [Duplessis Kergomard, 2006].

Les différentes caractéristiques des essais mécaniques réalisés pour cette partie sont décrits en

détail dans le chapitre II de la premiére partie.

IV.1 CARACTERISATION DU MATERIAU NON VIEILLI

IV.1.1 PROPRIETES MECANIQUES
IV 1.1.a Propriétés élastiques du pli élémentaire

Plusieurs essais de traction sont nécessaires pour déterminer les différents modules d’élasticité du

pli élémentaire d’'un composite a fibres continues tel que celui de cette étude.
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Le module d’Young E,;, ou module d’¢lasticité longitudinal, noté E, par la suite, et le coefficient

de poisson V,, sont mesurés par un essai de traction monotone sur un unidirectionnel [0°],, noté

0° par la suite (figure IV.1).

Le module d’¢lasticité transversal E,,, noté E, par la suite, est mesuré par un essai de traction

monotone sur un unidirectionnel [90°],, noté 90° par la suite (figure IV.2).

Le module de cisaillement G,,, noté G par la suite, est mesuré par un essai de traction monotone

sur un unidirectionnel [45°],, noté 45° par la suite (figure IV.3). On a G tel que :
__ 0 4.1

2L —ée7)

avec €, : déformation longitudinale, €r : déformation transversale et O, : contrainte appliquée.

800 -
| Contrainte
(MPa)
700 -
600 -
Déformation | Déformation
transverse 500 4 longitudinale
400 -
300 -
200 -
%7 =
Déformation (%)
o
-0,5 o] 0,5 1 1,5 2

Figure IV.1 : Mesure du module E1 a partir d'un essai de traction sur unidirectionnel 0°.
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Figure IV'.2 : Mesure du module E2 a partir d'un essai de traction sur unidirectionnel 90°.
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Figure IV'.3 : Mesure du module de cisaillement G a partir d’un essai de traction sur nnidirectionnel 45°.

Cing essais ont été réalisés pour chaque orientation. Les propriétés élastiques du matériau UD

sont récapitulées dans le tableau IV.1 et les propriétés a rupture dans le tableau IV.2.

Propriétés élastiques
E1 (GPa) 3904
Ez (GPa) 17£1
G (GPa) 6.75%1 0.3
Viz 0.3 +0.02

Tableau 11,1 : Propriétés élastiques du matérian unidirectionnel non vieills.

Contrainte a rupture | Déformation longitudinale a
(MPa) rupture (%)
Traction 0° 757 £ 15 1.96 + 0.03
Traction 90° 99.2 %6 15%02
Traction 45° 1025+ 3 4+04

Tablean 1V.2 : Propriétés a rupture du matérian nnidirectionnel non vieills.
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IV.1.1.b Essais de charge-décharge

Des cycles de charge-décharge ont été menés sur le matériau sain, pour les deux orientations 90°
et 45°, afin de distinguer les différentes composantes du comportement mécanique (€lasticité,
plasticité, viscosité...). Le détail des cycles réalisés est donné dans le chapitre 1I.

Un exemple est donné figure IV.4, ou sont représentés les deux premiers cycles successifs de
charge-décharge pour un matériau sain avec les fibres a 45° de 'axe de sollicitation. C’est un
zoom sur le début des courbes, dans la partie élastique.

On remarque d’une part que le module est le méme a chaque charge ce qui montre 'absence
d’endommagement. De plus, le comportement viscoélastique plastique de ce matériau est mis en

évidence.

—=—cycle 1 —cycle 2
oL (MPa)
4 -
3- )
décharge
2 —
1 -
] 2*(8|_-8T)
0 \
01 0,2 0,3

00 ,
Partie Partie
plastique visqueuse

Figure IV 4 : Cycles de charge-décharge pour le matérian brut [45°]. Zoom sur le début des courbes (entre O et 4MPa)
pour les denx premiers cycles.

IV.1.2 EssAls DEDMTA : ETAT DE RETICULATION DU MATERIAU AVANT VIEILLISSEMENT

Cette technique, dont le principe est décrit dans le chapitre II, doit permettre de connaitre I’état
de réticulation du matériau initial et de suivre I’évolution de la température de transition vitreuse
Tg au cours du vieillissement. La Tg est une caractéristique importante des polymeres amorphes
et représente la transition entre le domaine vitreux et le domaine caoutchoutique du matériau.
Elle dépend de facteurs comme la rigidité du squelette, la masse moléculaire ou le taux de

réticulation qui influent sur la mobilité moléculaire. Plusieurs études, décrites plus en détail dans
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le chapitre I, ont ainsi révélé un phénomene de post-réticulation apres traitement thermique qui
se manifeste par une augmentation de Tg [Ghorbel, 1990 ; Schieffer, 2002].

La figure IV.5 montre les spectres obtenus (Tangente de 'angle de perte en fonction de la
température) pour le matériau a réception et pour le méme matériau auquel on fait subir un
traitement thermique de 5 heures a 110°C. Un deuxieme cycle de DMTA sur ce dernier donne le
méme spectre. On observe donc une augmentation tres nette de Tg de 20°C apres ce traitement
thermique. Les conditions de température de ce traitement ont été choisies en rapport avec des
¢tudes précédentes et les données du fournisseur [Dubois, 2003 ; Hunstman, 2003]. On montre
ainsi que le matériau a réception n’est pas totalement réticulé et que le traitement thermique
proposé permet d’obtenir une réticulation maximale puisque aucune évolution de Tg n’est
observée apres un deuxieme cycle successif.

Le traitement thermique de 5h a 110°C a donc été validé par ces mesures. Il a été appliqué a tous
les échantillons pour mesures de DMTA, pour les mesures de cinétiques d’absorption d’eau et
toutes les éprouvettes pour essais mécaniques de traction. Le nouvel état de référence est donc
pour toute I’étude le matériau ayant subi ce traitement. Ainsi toute évolution du réseau

moléculaire au cours du vieillissement est due a ’humidité et pas a la température. On a donc :

| Tg (matériau non vieilli) = 138°C]

Tg=118°C —— aréception

0,6 :,'_—? : —e— Post-cuit 5h-110C

()

o Tg=138°C

° :

Q .

[o))
04 §

c

@

|_

0,2 1

0 == -'--:---:-----v::::‘:::"':""f s | | | ‘
80 100 120 140 160 180

Figure IV".5 - Evolution du pic de transition vitreuse aprés traitement thermique de 5h a 110°C (essais de DMTA).
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IV.2 EVOLUTION DES PROPRIETES THERMO-MECANIQUES
AVEC LE VIEILLISSEMENT

IV.2.1 EVOLUTION DES PROPRIETES MECANIQUES

Dans cette partie, on cherche a déterminer et quantifier les effets du vieillissement sur les
propriétés mécaniques. Le vieillissement de la fibre et de son ensimage est négligé. Certaines
études mentionnent une certaine dégradation des fibres due a ’humidité (voir paragraphe 1.2.4 du
chapitre I) [Cognard, 1989 ; Ishai, 1977]. Cependant, la plupart des études considerent cette
dégradation comme négligeable, notamment par rapport a la dégradation de la matrice et de
I'interface. C’est pourquoi nous n’avons pas étudié I’évolution des propriétés pour 'empilement
0° qui dépendent essentiellement des propriétés de la fibre. On considére que le module E,
n’évolue pas au cours du vieillissement. Les deux seules séquences 90° et 45° sont donc testées
pour les échantillons vieillis. Les mémes types d’essais de traction que sur matériau non vieilli
sont réalisés sur éprouvettes unidirectionnelles saturées en eau a différentes températures et
différents taux d’humidité (méme conditions que celles étudiées en gravimétrie). La justification
du choix de réaliser des essais sur éprouvettes saturées en eau est donnée dans le chapitre V, lors
de la présentation de la démarche du calcul couplé.

La contrainte a rupture O,, le module transversal E, (pour les éprouvettes 90°) et le module de
cisaillement G (pour les éprouvettes 45°) sont déterminés pour chaque essai. La synthese des
valeurs trouvées est donnée dans les figures IV.6 et IV.7, ce qui permet d’analyser l'influence du

taux d’humidité absorbée sur I’évolution de ces parametres.
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Figure IV'.6 : Essais sur éprouvette 90°. V ariation de modnle transversal E (figure du hant) et contrainte a rupture O,
(bas) en fonction de la quantité d’ean absorbée a saturation (Ms).
E0 et O module transversal et contrainte a rupture du matérian non vieills.
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Figure IV'.7 : Essais sur épronvette 45°. 1 ariation de module de cisaillement G (fignre du hant) et contrainte a rupture O,
(bas) en fonction de la quantité d’ean absorbée a saturation (Ms).
G et O module et contrainte a rupture du matérian non vieills.

De maniére générale, une baisse importante des propriétés mécaniques est observée pour toutes
les conditions d’humidité, d’autant plus importante que la masse d’eau absorbée est élevée.

Quelques remarques supplémentaires pour chaque orientation :

Pour les éprouvettes 90° (figure IV.6) :

E et 0, diminuent linéairement avec la quantité d’eau absorbée, ceci pour les deux températures.
La baisse de propriétés est a peu pres la méme a 40°C et a 60°C. La baisse de module transversal

E atteint 13% pour le taux d’humidité relative le plus élevé (HR=100%) et 18% au plus haut
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niveau d’immersion testé (M=1.73% a 173jours de vieillissement). La baisse de contrainte a

rupture atteint 30% pour HR=100% et 38% pour M=1.73%.

Pour les éprouvettes 45° (figure IV.7) :

Les mémes conclusions que pour les essais a 90° peuvent étre faites. G et O, diminuent
linéairement avec la quantité d’eau absorbée, ceci pour les deux températures. Les chutes de
propriétés semblent tout de méme plus importantes que sur éprouvettes 90°. G diminue de 24%
pour Ms=1.3% (niveau de saturation a 100%HR) et de 48% pour M=2.2% (niveau d’absorption
pour 218j d’immersion). La chute du niveau de contrainte a rupture est encore plus importante et

peut atteindre 70% en immersion.

Remarque : changement d’aspect du matériau

Au niveau des changements du matériau visibles a I'ceil nu, nous avons observé au cours du
vieillissement un changement de couleur comme le montrent les photos de la figure IV.8
(immersion a 60°C). La résine est initialement transparente et jaune pale, et on observe un
brunissement de plus en plus accentué avec le temps d’immersion. Ce phénoméene semble étre
uniquement la conséquence du vieillissement thermique puisqu’il se produit de la méme fagon

lors d’un séjour prolongé dans un four en absence d’humidité [Dewimille, 1981].

Curée de wielllizsement croissante
{0, 2, 6, 12, 17 semanes en immersion 4 A0

Fignre IV'.8 : Evolution de l'aspect visuel du matérian an conrs du vieillissement (immersion a 60°C).
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IV.2.2 EVOLUTION DES PROPRIETES MECANIQUES APRES VIEILLISSEMENT RJSECHAGE

Afin d’¢étudier la réversibilité des évolutions présentées ci-dessus, des échantillons saturés en eau a
différents taux d’humidité ont été totalement séchés et testés suivant la méme procédure. Le
séchage s’effectue a la méme température que celle de vieillissement. Cette procédure a été
effectuée seulement sur les échantillons vieillis a 60°C, car ce sont les conditions les plus séveres
de vieillissement. Les cinétiques de séchage et conclusions associées ont été abordées dans le
chapitre I1I (paragraphe I11.3).

Les résultats sont présentés sur les figure IV.9 (éprouvettes 90°) et IV.10 (éprouvettes 45°). Ce
sont les mémes graphiques que ceux donnant les chutes de propriétés d’échantillons vieillis

(figure IV.6 et IV.7) auxquels sont ajoutées les propriétés d’échantillons vieillis puis séchés.
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Figure IV'.9 : Essais sur éprouvette 90°. Variation de module transversal E (a) et contrainte a rupture ;. (b) en fonction
de la quantité d’eau absorbée a saturation (Ms) et apres séchage.
E0 et O module transversal et contrainte a rupture du matérian non vieill.
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Figure IV10 : Essais sur éprouvette 45°. 1 ariation de module de cisaillement G (a) et contrainte a rupture Or (b) en
Sfonction de la quantité d’ean absorbée a saturation (Ms) et apres séchage.
GV et O module et contrainte a rupture du matérian non vieills.

Il s’avere que Ton retrouve les propriétés du matériau initial (avant vieillissement) apres
vieillissement puis séchage (moins de 4% d’écart). Le 1éger écart observé sur certains essais peut
étre attribué au séchage qui n’est pas tout a fait complet, notamment apres un vieillissement en
immersion ou la quantité d’eau absorbée est importante. Il peut encore rester une fraction d’eau
dans le matériau apres séchage qui serait suffisante pour plastifier le réseau. On peut donc
conclure qu’a travers ce type d’essai, I’évolution des propriétés observées apres vieillissement est
réversible, aussi bien en humidité relative qu’en immersion. Le vieillissement ne provoque pas

d’endommagement irréversible de notre matériau.
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I\VV.2.3 EVOLUTION DES PARAMETRE DE VISCOSITE ET PLASTICITE

Le méme type de cycles mécaniques de charge-décharge que sur matériau sain (voir paragraphe
IV.1.1) a été mené sur matériau vieilli.

Concernant le matériau vieilli, il n’apparait pas de différence significative au niveau de la
composante visqueuse et de la déformation plastique, par rapport au matériau non vieilli. Seul le
module et la contrainte a rupture diminuent finalement avec I'absorption d’eau. Dans la suite de
I’étude, nous nous sommes donc attachés a I’évolution des propriétés élastiques uniquement.
Nous ne prendrons pas en compte, dans le modéle notamment, I’évolution des autres
composantes. Cela peut bien sur étre différent pour un autre matériau, qui peut présenter une
sensibilité autre face a '’humidité. Ceci peut étre envisagé par notre modele numérique, comme

nous le verrons dans la partie 3.

IV.2.4 EVOLUTION DE Tg AU COURS DU VIEILLISSEMENT

Cette partie d’analyse doit permettre de suivre I’évolution de la température de transition vitreuse
Tg au cours du vieillissement. Rappelons que tous les échantillons subissent au préalable une
post-cuisson de 5h a 110°C afin d’avoir un état de réticulation maximum. La figure I1V.11
présente les spectres obtenus par DMTA pour le matériau sain (aprés post-cuisson mais non
vieilli en humidité) et le matériau saturé en eau pour différentes conditions de vieillissement,
mentionnées sur le graphique. Comme explicité précédemment (chapitrelll), les échantillons
vieillis en immersion ne sont pas véritablement a un état saturé en eau, car ce niveau est dépassé
apres accélération de I'absorption. C’est pourquoi on doit mentionner la durée de vieillissement,
chose qui n’est pas nécessaire pour le cas de ’humidité relative, puisque le niveau saturé suffit a
définir I’état du matériau. La synthése des valeurs de Tg est donnée dans le tableau IV.3 et
I’évolution de Tg en fonction de Ms, masse d’eau absorbée a saturation, est représentée sur la

figure IV.12. Les valeurs données sont une moyenne de trois mesures, avec un écart inférieur a

1.5%.
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0,6 - Tangente Pic de Tg —&—Non vieill
(angle de perte) — Vieilli 60C-1009HR
— Vieilli 60C-75%HR
Vieilli 60C-58%HR
Vieilli 60C-32%HR
—— Vieilli immersion 40C (56))
—&— Vieilliimmersion 60C (117j)
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Figure IV 11 : Pic de transition vitrense pour différentes conditions de vieillissement

(essais de DMTA).
& Humidité Relative
¢ Immersion
O Humidité Relative puis séché
Tg (C) @ Immersion puis séché
| Non vieilli
/o S o
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Figure 1V.12 : Variation de Tg en fonction de la quantité d’ean absorbée, avant séchage (O, ®) et aprés séchage (®, O).
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Conditions de vieillissement Tg (°C)

Non vieilli 138
Vieilli 60°C-329%HR 135.8

Vieilli 60°C-58%HR 127
Vieilli 60°C-75%HR 122
Vieilli 60°C-100%HR 120
Vieilli immersion 40°C (56j.) 115
Vieilli immersion 60°C (127j.) 111
Vieilli 60°C-58%HR puis séché 142
Vieilli 60°C-100%HR puis séché 143
Vieilli immersion 60°C (127j.) puis séché 143

Tablean 1V.3 : Synthése des valenrs de 1g obtenues par DMTA pour différentes conditions de vieillissement. Les
échantillons vieillis en humidité relative sont @ un niveau de saturation.

Une baisse de Tg est observée aprés vieillissement, le pic de (tand) étant d’autant plus décalé vers
des températures plus faibles que les conditions de vieillissement sont séveres. Ceci est en accord
avec les observations de nombreux auteurs [Bonniau, 1983 ; Castaing, 1993 ; Ghorbel, 1990 ;
Morel, 1984 ; Popineau, 2005]. Une baisse de la Tg d’environ 20°C en humidité relative et de
30°C en immersion est également conforme aux valeurs trouvées dans la littérature.

Une variation linéaire simple Tg=f(M,) est obtenue, valable aussi bien pour le vieillissement en
humidité relative que pour 'immersion, mais seulement jusqu’a une certaine concentration d’eau
limite. Jusqu’a cette limite (M, d’environ 2%), qui correspond a peu prés au pseudo-seuil de
saturation observé sur les courbes d’absorption d’eau en immersion, on a une évolution des
propriétés de la résine qui est d’autant plus importante que la quantité d’eau absorbée est élevée.
Une loi globale a toutes les conditions de vieillissement (seule importe la quantité d’eau absorbée)
permet ainsi de relier la baisse des constantes élastiques du matériau composite a une propriété
physico-chimique du matériau (de la résine époxy) et faire le lien entre différentes échelles

d’observation. Les mécanismes physiques a I'origine de ces évolutions sont décrits ci-dessous.
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I\VV.2.6 EVOLUTION DE Tg APRES VIEILLISSEMENT PUIS SECHAGE

Le méme type d’essai est réalisé sur des échantillons vieillis (en humidité relative jusqu’a
saturation ou en immersion jusqu’a différents niveaux d’absorption) puis séchés, afin d’analyser le
caractere réversible ou non de la baisse de Tg mise en évidence lors du vieillissement. La synthese
des résultats est donnée dans le tableau IV.3 ci-dessus et les valeurs obtenues pour les
¢chantillons vieillis puis séchés sont intégrés a la figure IV.12.

Apres séchage, on retrouve une valeur de Tg semblable a celle du matériau sain initial, voire
méme légerement supérieure (en raison d’une légére post-cuisson lors du vieillissement et du

séchage), et ceci pour un vieillissement initial en humidité relative mais aussi en immersion.

IV.2.7 OBSERVATIONS MICROSCOPIQUE AWEB AU COURS DU VIEILLISSEMENT

Des observations microstructurales ont été réalisées au Microscope électronique a balayage
(MEB), sur les facies de rupture des éprouvettes de traction, vieillies différentes durées en
immersion a 40°C ou 60°C. Les clichés sont regroupés dans 'annexe 2, a la fin du manuscrit.
Concernant le matériau non vieill, il apparait une bonne adhésion entre les fibres et la matrice, les
fibres étant enrobées par une couche de résine. Apres immersion a 40°C mais surtout a 60°C, on
observe une décohésion entre ces deux composants. A 40°C, le phénomene est peu marqué,
méme apres 20 semaines de vieillissement. A 60°C par contre, des 1 semaine d’immersion, il
apparait des fibres et des empreintes lisses, sans résine autour, ce qui suggere une dégradation de
Iinterface, qui peut créer ainsi des zones libres pour 'eau. Le phénomene est d’autant plus
important que la température et le temps d’'immersion sont élevés. Cela prouve bien que I'eau agit
de manicre agressive et peut pénétrer plus facilement et de fagon plus abondante par les espaces

créés a interface fibre/matrice.
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I\VV.2.8 BILAN DES ESSAIS MECANIQUES SUR MATERIAU VIEILLI

Les baisses de propriétés révelent une évolution du matériau au cours du vieillissement.
L’évolution sur les éprouvettes 90° est plutot significative d’une évolution de la matrice, puisque
C’est essentiellement celle-ci qui est testée lors d’un tel essai. L’évolution sur les éprouvettes 45°
est elle plutot significative d’une évolution de Tlinterface fibre-matrice, puisque c’est
essentiellement celle-ci qui est sollicitée lors d’un tel essai de cisaillement. Plusieurs auteurs ont
également mis en évidence de telles évolutions de propriétés mécaniques [Bonniau, 1983 ;
Castaing, 1995 ; Dewimille et al., 1980 ; Ghorbel, 1990 ; Shen&Springer, 1981 ; Weitsman, 1995].
Des détails sur leurs travaux sont fournis dans le paragraphe 1.2.5 du chapitre 1.

Les essais de DMTA confirment cette évolution. Une baisse linéaire de Tg en fonction de la
quantité d’eau absorbée est mise en évidence. N’ayant pas observé de perte de masse lors du
processus d’absorption d’eau (cf. chapitre III concernant les cinétiques d’absorption), le
phénomene de vieillissement chimique, qui implique des coupures de chaines et élimination de
maticre, peut étre exclu. On associe plutot les évolutions observées a un vieillissement physique
de la résine. Les molécules d’eau peuvent s'insérer dans le réseau en brisant les liaisons
secondaires entre les groupes polaires. Les molécules d’eau se lient a la résine a travers des
liaisons Hydrogene, comme I'a montré notamment Zhou [Zhou, 1999]. Il y a dans ce cas
plastification qui se traduit par une augmentation de la mobilit¢é moléculaire responsable de la
baisse de la Tg et des propriétés élastiques. Tous ces mécanismes sont décrits plus en détail dans
le premier chapitre de ce manuscrit. Une juxtaposition de ces différents essais mécaniques avec

les cinétiques d’absorption d’eau est faite dans la conclusion de ce chapitre.

De plus, les évolutions observées sont réversibles apres séchage, méme pour des échantillons
vieillis en immersion. Les phénomenes de plastification lors du vieillissement, explicités ci dessus,
sont donc réversibles. Lors du séchage, les molécules d’eau quittent le réseau moléculaire et on
retrouve un matériau tel qu’il était avant vieillissement, du moins au niveau de la résine. Cela peut
aussi expliquer la valeur limite de Tg observée en DMTA. On peut imaginer qu’a partir d’une
certaine quantité d’eau absorbée, la plastification de la résine est maximum. L’eau peut continuer
a diffuser dans le matériau, en occupant les volumes libres (pré-existants ou créés au cours du
vieillissement), mais sans avoir d’'influence sur la qualité du réseau moléculaire et par conséquent

sur la Tg.

Il apparait finalement que les baisses de propriétés dépendent uniquement de la variable

humidité. En effet, il semble qu’elles soient sensiblement les mémes quelle que soit la
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température. De plus, la comparaison entre humidité relative et immersion montre que les
conditions de vieillissement n’ont pas d’importance sur la loi de chute de propriétés. Une loi
unique permet de définir la baisse de variables mécaniques ou de Tg au cours du vieillissement.
Seule compte la quantité d’eau absorbée, qui est plus importante en immersion qu’en humidité
relative (aux temps longs). De méme pour leffet de la température. Pour une méme quantité
d’eau absorbée, on a la méme chute de propriété quelle que soit la température. Seul change le
temps pour atteindre cette quantité d’eau, c’est a dire que plus la température est élevée, plus on
atteindra rapidement ce niveau. Ces remarques restent bien sur valables dans une gamme de
températures telle que définie en introduction, c’est a dire pas trop élevées (par rapport a la valeur
de Tg et dans la mesure ou I'on ne déclenche pas des phénomeénes plus séveres du type lessivage
ou perte de matiere). I faut garder a Pesprit que pour des températures plus élevées, d’autres
phénomeénes de dégradation peuvent apparaitre, entrainer des pertes de maticre et accélérer
encore plus 'absorption d’eau.

Nous verrons donc par la suite, dans la troisicme partie, comment prendre en compte ces
différentes conclusions dans Técriture du modéle numérique. Rappelons enfin que ces
constatations expérimentales ont été obtenues sur des échantillons saturés en eau. L’objectif est
bien str de pouvoir évaluer les propriétés mécaniques pour n’importe quelle distribution d’eau
non uniforme. La possibilité de traiter ces différents cas, grace au modéle numérique, est

¢galement abordée en détail dans les chapitres qui suivent.
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IV.3 EVOLUTION DES PROPRIETES MECANIQUES AVEC IA
FISSURATION (MATERIAU NON VIEILLI)

Apres Pévaluation des baisses de propriétés mécaniques dues a ’humidité dans les paragraphes
précédents, nous présentons dans cette section I’évaluation expérimentale des baisses de
proptiétés dues a la fissuration intralaminaire seule. L’association humidité/fissuration est
exposée dans la section suivante. Les caractéristiques de cet endommagement sont présentées en
détail dans le chapitre I et la nature des essais réalisés dans le chapitre II. Dans un premier temps,
nous avons observé les caractéristiques de notre matériau par rapport a cet endommagement.
Puis les cinétiques d’endommagement ont été déterminées pour les différentes séquences

(0,/90,/0,) (n=2,4 ou 6).

IV.3.1 CARACTERISTIQUES DE LA FISSURATION

Les caractéristiques propres a ce type d’endommagement sont mises en évidence pour le cas du
matériau de I’étude. Ce type de dégradation apparait comme un réseau de fissures paralléles aux
fibres, dans les plis désorientés par rapport a 'axe de sollicitation (les plis a 90° pour le cas du
0,/90,/0, de cette étude). Aucune fissure n’est observée dans les plis a 0°. Les figures IV.13 et
IV.14 sont des illustrations de fissuration, pour les différentes séquences, a un chargement de
400MPa. Les fissures peuvent étre traversantes de manic¢re continue comme sur les figures
IV.13.a, ¢ ou d, ou de maniere discontinue comme sur la figure IV.13.b. Ce dernier cas de figure,
visible également sur la figure IV.14, est da a la structure particulicre de notre matériau. La
présence de faisceaux de trame a 0° (en trait pointillé sur la figure b) au sein méme du pli a 90°,
entre les torons de chaine, peuvent reprendre les efforts et avoir pour effet de geéner la
propagation des fissures. On a en quelque sorte un sous stratifié au sein méme du pli a 90°.

Cependant, les deux types de cas sont comptabilisés sans distinction.
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() (05190,0) ' i () (05/90,40,)

© 079040 [L T otmn B (@) (0,/90,00,)
A

Fignre IV.13 : Exemples de fissuration intralaminaire pour un chargement de traction longitudinal de 400MPa, ponr les
séquences 02/ 90,/ 02.
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Plio® Pli90o° PIliO°

Interface virtuelle
entre 2 plis

Figure IV 14 : Exemple de fissuration intralaminaire pour un chargement de traction longitudinal de 400MPa, pour une
séquence 02/ 902/ 0..

De plus 'endommagement est uniforme, avec des fissures réguliecrement espacées. La figure
IV.15 représente a ce sujet le pourcentage des différentes distances entre fissures, enregistré pour
les séquences 0,/90,/0, et 0,/90,/0, (enviton 50 mesures). La distance entre deux fissures
consécutives peut varier de 0.2 a 0.7mm, avec une distance moyenne de 0.45mm On voit aussi
que P'espacement moyen entre fissures est équivalent quelle que soit ’épaisseur du pli fissuré, ce

qui en contradiction avec d’autres études. Ce point sera discuté dans la partie suivante.
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Figure 1115 : Histogramme des distances entre deux fissures consécutives pour les séquences 02/ 902/ 02 et 02/ 904/ 02
(matérian non vieills).

Enfin, Pendommagement est progressif : pour le cas du (0,/90,/0,), aucune fissure observée
avant d’atteindre une contrainte seuil imposée de 150MPa environ, puis augmentation de la
densité de fissures jusqu’a une densité limite de saturation a partir de 350MPa environ (cf.

paragraphe suivant pour plus de détails).

IV.3.2 CINETIQUES B ENDOMMAGEMENT

Comme présenté dans le chapitre I, on suit I’évolution de I'endommagement au cours du
chargement en comptabilisant les fissures a différents paliers de chargement.

La densité de fissures (nombre de fissures/mm) en fonction de la contrainte appliquée est
représentée sur la figure IV.16 pour la séquence 0,/90,/02 puis la figure IV.17 permet une

comparaison entre les trois séquences testées (toujours pour le matériau non vieilli) : 0,/90,/0,,

0,/90,/0,, 0,/90,/0,.
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Figure 116 : Courbe excpérimentale de densité de fissures d (nombre de fissures/mm) an cours du chargement imposé pour
la séquence 02/ 902/ 02 (matérian non vieill). Moyenne de quatre essais.
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Figure IV.17 : Conrbes excpérimentales de densité de fissures d an cours du chargement imposé, pour les séquences
02/ 902/ 02, 02/ 904/ 02 et 02/ 905/ 02 (matérian non vieilli). Moyenne de quatre essass.

Tout d’abord, on retrouve, pour les trois épaisseurs de pli a 90° différentes, la méme forme de
courbe de cinétique d’endommagement (figures IV.16 et IV.17) : un seuil d’apparition de fissure
entre 125 et 150MPa, une augmentation rapide et continue de la densité de fissures, puis une
stabilisation de celle-ci a partir d’environ 350MPa et jusqu’a rupture. Ceci est en accord avec les
observations d’autres auteurs, qui mentionnent cette cinétique d’endommagement de forme
sigmoidale [Renard, 1990 ; Thionnet, 1993 ; Yoon, 1984]. A partir d’'un certain chargement
imposé, en raison dune concentration locale de contrainte importante, une fissure peut
apparaitre. La contrainte locale devient alors nulle a cet endroit. Ce type de séquence
d’empilement est capable de supporter une certaine densité de fissures, sans étre rompu a

I'apparition de la premiere fissure comme le matériau unidirectionnel. Ceci est expliqué plus en

112



Chapitre IV — Influence du vieillissement et de la fissuration sur le comportement mécanique

détails dans le chapitre I (paragraphe 1.3.2). Il faut alors augmenter le chargement pour qu’a un
autre endroit la contrainte locale dépasse a nouveau un seuil et permette la formation dune
nouvelle fissure. Et ainsi de suite, jusqu’a atteindre un niveau de saturation. Le chargement n’est
alors plus suffisant pour dépasser localement le seuil et créer de nouvelle fissure. Le matériau finit

enfin par casser lorsqu’une fissure se propage sur toute la section de éprouvette.

On remarque aussi que ’évolution de la densité de fissure au cours de chargement, d=£(0), est
similaire quelle que soit ’épaisseur du pli a 90°, avec tout de méme une densité de fissures a
saturation qui diminue légerement si Pépaisseur du pli a2 90 augmente (figure IV.17). Malgré tout,
cette influence de ’épaisseur n’est pas tres marquée. Ceci est en désaccord avec d’autres études,
comme évoqué précédemment. En effet, A. Thionnet et J. Renard montrent que sur un matériau
carbone-Epoxy non tissé, il apparait un effet d’épaisseur, a savoir que la densité de fissures a
saturation est inversement proportionnelle a I'épaisseur du pli a 90°. Ceci est explicité en détail
dans le chapitre I (tableau I.1 et figure 1.26). Ce n’est pas le cas ici, malgré les légers écarts. On a
pat exemple un écart maximum de 10% entre les densités de fissures a saturation du 0,/90,/0, et
du 0,/90,/0,, alors que le rapport entre Iépaisseur du pli fissuré, celui a 90°, entre les deux
séquences est de trois. Nous n’avons donc pas la méme correspondance que celle évoquée par A.
Thionnet, qui prévoirait un écart de 200% dans ce cas. Ceci s’explique certainement par la
structure tissée de notre matériau, comme présenté dans le paragraphe précédent, qui implique
notamment une propagation non continue des fissures au sein du pli a 90°, en raison de la
présence de faisceaux de trame a 0° au sein de celui-ci.

Ainsi, dans le cadre de notre étude, la variable caractéristique de 'endommagement est bien d,
nombre de fissures/mm, et pas 0=d.e (avec e épaisseur du pli fissuré) comme considéré par les

auteurs précédemment cités, qui corrigent ainsi effet d’épaisseur qu’ils observent.

IV.3.3 EVOLUTIONS DE RIGIDITE

Parallelement au suivi de densité de fissures, on détermine ’évolution de rigidité en fonction du
chargement mécanique imposé (sigma). La variable E considérée par la suite est le module
¢lastique du stratifié dans le sens longitudinal. E est le module a un chargement donné, E est le
module pour le matériau non sollicité. La figure IV.18 représente ’évolution de cette rigidité (le
rapport E/E,) pour le stratifié¢ 0,/90,/0, (matétiau non vieilli). Une autre représentation possible
est celle donnée sur la figure IV.19 ou est représentée cette méme évolution de rigidité, mais cette

fois-ci en fonction de la variable d’endommagement d, la densité de fissures. Enfin, la
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figure IV.20 permet de comparer les baisses de rigidité entre les trois séquences 0,/90,/0,,

0,/90,/0,,0,/90,/0,, et ainsi visualiser 'effet de ’épaisseur du pli fissuré.

On retrouve les mémes conclusions que celles apportées ci-dessus. La rigidité du matériau (dans
le sens longitudinal) commence a baisser des I'apparition des premicres fissures, c’est a dire des
que d augmente. Elle baisse ensuite de maniere régulicre si le chargement augmente, a mesure que
les fissures se multiplient. Enfin elle atteint un niveau seuil quand la densité de fissures est a son
maximum. Ainsi, pour le stratifié¢ 0,/90,/0,, la baisse de rigidité E peut atteindre 7% au niveau

maximum de fissuration.

Concernant P'effet d’épaisseur, on s’apercoit (figure IV.20) que la baisse de rigidité est plus
sensible si I’épaisseur du pli 2 90° augmente. Ainsi elle peut atteindre 17% pour le 0,/90,/0,. Ceci
est finalement logique. Pour un méme niveau de chargement, donc un méme niveau
d’endommagement, la fraction de matériau fissurée est plus importante dans le cas du 0,/90,/0,
que dans le cas du 0,/90,/0, par exemple, car le pli a 90° représente une fraction plus importante
de I’épaisseur. La baisse globale de rigidité, qui est en fait une moyenne des rigidités des différents

plis, est ainsi logiquement d’autant plus importante que I’épaisseur du pli endommagé est élevée.

E/Eo 02/ 902/ 02 (non vieilli)
1 == T T T T T T s s s x
0,98 —
3 Chute de
Début de rigidité due a
0096 | [fissuration la fissuration
0,94 -~
----- Y A
092 - Rupture
Sigma (MPa,
0.9 | | | Sig ( ‘ )
0 100 200 300 400 500

Figure 118 : Evolution de rigidité E/ Eo (E module dans le sens longitudinal) d’un stratifié 02/ 902/ 02 (non vieilli), en
Sfonction du chargement de traction appliqué (sigma).
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Figure 1V'.19 : Evolution de rigidité E/ E, d'un stratifié 02/ 902/ 02 (non vieills), en fonction de la densité de fissures d.
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Figure 1V.20 : Comparaison des évolutions de rigidité E/ Eo entre les stratifiés 02/ 902/ 02, 02/ 904/ 02, 02/ 905/ 02, (non
vieillis), en fonction du chargement de traction applique.

Bien sur, ces évolutions de rigidités sont irréversibles, contrairement a celles dues a '’humidité
(voir paragraphe IV.2). Les fissures créées lors de la mise en charge ne disparaissent pas apres
décharge. Si 'on applique alors un nouveau chargement, la rigidité du matériau est moindre par
rapport a celle lors du premier chargement.

Les deux sections IV.2 et IV.3 ont donc permis de mettre en évidence les deux phénomenes qui
contribuent a la baisse de rigidité du matériau. D’une part humidité, de maniere réversible,
d’autre part la fissuration intralaminaire due a une sollicitation mécanique, de maniere irréversible.
11 est alors intéressant de connaitre Peffet d’'un couplage entre les deux phénomenes. C’est ce qui

est fait dans la section suivante.
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IV.4 COUPLAGE VIEILLISSEMENT / ENDOMMAGEMENT PAR
FISSURATION

Nous cherchons a étudier la dépendance entre ces deux composantes. Pour cela, différents types
d’essais ont été réalisés.

D’une part, la détermination de la cinétique d’endommagement d’un matériau préalablement
vieilli en milieu humide, comparée a celle d’un matériau non vieilli, pour savoir si le vieillissement
modifie le mode ou la cinétique d’endommagement.

D’autre part, la détermination de la cinétique d’absorption d’eau d’un matériau préalablement
tissuré, comparée a celle d’un matériau non fissuré, pour savoir si la présence de fissures accélere

ou non l'absorption d’eau.

IV.4.1 QNETIQUE D' ENDOMMAGEMENT D' UN MATERIAU PREALABLEMENT VIEILLI

Les conditions de vieillissement les plus séveres (Immersion 60°C et humidité relative 60°C-
100%HR) sont considérées, pour observer d’éventuelles différences de cinétique
d’endommagement entre matériaux initialement sec et vieilli.

Tout d’abord, il faut noter que des observations au microscope optique n’ont permis de déceler
aucune fissure créée au cours du vieillissement.

Sur la figure IV.21 sont représentées les cinétiques de fissuration pour les stratifiés 0,/90,/0,, sain
et saturé en eau a 60°C-100%HR. Chaque coutbe est la moyenne de quatre essais. La méme
comparaison est faite sur la figure IV.22, mais pour la séquence 0,/90,/0,. Les courbes des
différents essais sont ici représentées.

Il apparait que la cinétique d’endommagement est semblable pour les deux conditions. Ceci est
logique, dans la mesure ou il a été montré précédemment (par les cinétiques d’absorption d’eau,
les essais de traction sur UD, les essais de DMTA) que le vieillissement en humidité relative
n’entraine pas d’endommagement du matériau au sens création de défauts ou de fissures.

Les mémes cinétiques d’endommagement sont également obtenues pour un vieillissement
préalable, non plus en humidité relative, mais en immersion. Les courbes ne sont pas données ici.
L’absorption d’eau ne semble donc pas modifier les contraintes internes au point de par exemple
dépasser plus rapidement le seuil critique qui permettrait ainsi d’amorcer la fissuration pour un

chargement imposé plus faible.
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Figure IV.21 : Conrbes excpérimentales de densité de fissures d an cours du chargement imposé, pour la séquence
02/ 902/ 02 . Comparaison entre matérian initialement sec (A) et matérian initialement vieilli (saturé en ean a 60°C-
100%HR) (A ). Moyenne de guatre essais.
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Figure [V.22 : Courbes excpérimentales de densité de fissures d an cours du chargement imposé, pour la séquence
02/ 904/ 02 . Comparaison entre matérian initialement sec (Q) et matérian initialement vieilli (saturé en ean a 60°C-

100%HR) (m).

IV.4.2 CNETIQUE D' ABSORPTION DEAU D’ UN MATERIAU PREALABLEMENT FISSURE

Les résultats de ce type d’essais sont donnés et commentés dans la partie traitant des cinétiques
d’absorption d’eau (paragraphe I11.5 du chapitre III). Rappelons seulement qu’aucune distinction
significative n’est mise en évidence, concernant I'absorption d’eau, entre matériau préalablement
fissuré et matériau sain. De méme, la cinétique de séchage se révéele étre similaire entre un
matériau non fissuré et un matériau pré-fissuré avant I’étape de séchage (paragraphe I111.6). La
présence de fissures, créées mécaniquement, ne permet donc pas d’accélérer le processus
d’absorption d’eau ou de séchage, méme lorsque les fissures sont maintenues ouvertes lors du

vieillissement par maintien d’une charge de traction.
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Ces constatations, issues des essais de couplage entre humidité et fissuration, ne sont pas les
mémes que celles avancées par certains auteurs. Comme présenté en détail dans le paragraphe
1.3.3 du chapitre I, C. Suri montre que labsorption d’eau d’un matériau endommagé et
I'endommagement d’un matériau vieilli sont des phénomenes imbriqués. Le comportement global
dépend aussi bien de la teneur en eau M qui est fonction de 'endommagement D que du niveau
d’endommagement, qui est fonction de M. Il apparait par exemple que la cinétique d’absorption
d’eau est d’autant plus accélérée que 'endommagement mécanique est important, ce qui n’est pas
mis en évidence par nos essais. Ceci peut ¢tre du a la différence de nature de matériau. C. Suri
travaille sur un méme composite verre-epoxy mais 'agent de réticulation est un durcisseur
anydride, contrairement au durcisseur amine utilisé dans la composition de notre matériau. Hors
on connait la sensibilité plus élevée des résines époxy associées a un durcisseur anydride vis a vis
de P’humidité. Ceci peut expliquer que notre matériau, qui n’utilise pas ce type de durcisseur, soit
moins sensible a ’humidité, en tout cas que la présence d’eau n’implique pas d’endommagement

au sens création de fissures et pertes de propriétés mécaniques irréversibles.
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IV.5 BILAN DES ESSAIS EXPERIMENTAUX ET DISCUSSION

Caractérisation du matériau unidirectionnel non vieilli

Nous nous sommes tout d’abord intéressés au comportement mécanique du matériau non vieilli.
Le comportement du pli de base du composite unidirectionnel, déterminé a partir d’essais de
charge-décharge en traction uni-axiale, est de type viscoélastique plastique. Les constantes

¢lastiques du pli sont donnés dans le tableau IV.1.

Caractérisation de stratifié non vieilli : identification de ’endommagement par fissuration
intralaminaire

Les cinétiques d’endommagement de stratifié de type 0,/90,/0, ont été déterminées, tout d’abord
pour le matériau non vieilli. En raison de la structure de type tissu de notre matériau, il n’y a pas
d’effet d’épaisseur sur cette cinétique. La variable caractéristique de 'endommagement est donc la
densité de fissures d. L’évolution de rigidité en fonction du chargement appliqué a également été

déterminée pour ces séquences. Enfin, ce type d’endommagement est irréversible.

Cinétiques d’absorption d’eau

Les cinétiques d’absorption d’eau ont été déterminées pour différentes conditions de température
et d’humidité (milieu d’eau vapeur ou immersion) et différentes épaisseurs (chapitre I1I). Dans
tous les cas, le modele de diffusion 1D est adapté, donc approximation 1D, pour les épaisseurs
faibles, est validée.

Tout d’abord, une distinction est mise en évidence entre vieillissement en milieu humide et en
immersion. En humidité relative, la cinétique est fickienne pour toutes les conditions testées, avec
notamment une saturation en eau du matériau. Les parametres de diffusion du modéle de Fick
ont été identifiés. Le coefficient de diffusion D apparait ne dépendre que de la température, la
diffusion est donc un phénomene thermo-activé, et la masse a saturation Ms seulement du taux
d’humidité du milieu extérieur HR. Les lois de variation, D=£(T) (loi de type Arrhenius), et
Ms=f(HR) ont été déterminées. Il est ainsi possible d’estimer la valeur de ces coefficients pour
n’importe quelle température ou taux d’humidité, dans des limites de températures telles que les
mémes phénomeénes que ceux observés dans le cadre de cette étude soient pris en compte. Ceci
sert de donnée d’entrée pour le modele numérique.

Logiquement, les phénomenes d’absorption sont réversibles dans ces conditions. Les cinétiques

de séchage et de réabsorption sont identiques a celle d’une premiere absorption.
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En immersion par contre, le début d’absorption semble fickien et semblable au cas de '’humidité
relative, mais a partir d’une certaine durée de vieillissement, la cinétique s’accélére, le plateau de
saturation est dépassé et le matériau n’est jamais saturé en eau. De plus, le phénomene n’est pas
réversible. Le séchage et la réabsorption sont plus rapides que la premicre absorption. Ceci est
révélateur d’évolutions irréversibles du matériau lors d’un vieillissement en immersion.
L’explication de ces évolutions est discutée ci-dessous, a partir des conclusions issues des

résultats d’essais mécaniques.

Effets du vieillissement sur le comportement thermomécanique

Tout d’abord, nous n’avons pas observé d’évolution significative des propriétés visqueuses et
plastiques du matériau apres vieillissement. Les évolutions les plus notables concernent les
propriétés élastiques et les propriétés a rupture. Les baisses linéaires de module transversal et
module de cisaillement en fonction de la masse d’eau absorbée ont été déterminées. Ces
¢évolutions ne semblent dépendre ni de I’épaisseur, ni du cas humidité relative ou immersion, ni
de la température de vieillissement. De plus, ces baisses s’averent étre réversibles apres séchage,
méme dans le cas d’un vieillissement en immersion.

Ensuite, des essais thermomécaniques de DMTA ont permis de mettre en évidence une baisse
linéaire de la température de transition vireuse Tg en fonction de la masse d’eau absorbée,
Tg=t(M), baisse également réversible aprés séchage. Comme pour le cas des constantes
élastiques, une loi unique de variation est considérée, commune aux cas de ’humidité relative et
de 'immersion et commune aux différentes températures.

La variable importante semble donc uniquement étre la variable humidité, quelles que soient les
conditions de vieillissement. Une loi générale permettant d’estimer la rigidité, pour n’importe quel

état de vieillissement, est donc établie et sert également de base au modéle numérique.

Une juxtaposition intéressante (Fig. IV.23) consiste a comparer directement la cinétique
d’absorption d’eau (gravimétrie), la cinétique de gonflement, la cinétique de diminution de la Tg
et la cinétique de baisse de rigidité en fonction du temps de vieillissement. L’exemple considéré

ici concerne le cas d’un vieillissement en immersion a 60°C.
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Figure 1V.23 : Comparaison des cinétiques d’absorption d’ean (gravimeétrie), de gonflement, de diminution de la Tg et
de baisse de rigidité, en fonction du temps de vieillissement (immersion a 60°C).

On remarque alors que, pour cette température donnée, les phénomenes de pseudo-palier de

saturation pour la gravimétrie, de palier de gonflement maximal, de baisse de Tg maximale et de

pseudo-palier de baisse de rigidité (i.e. lorsque la baisse de rigidité, qui semble maximum,

continue finalement a augmenter en raison de l'accélération de la prise de masse du matériau,

apres le pseudo palier de saturation en eau de la cinétique d’absorption, comme expliqué ci-

dessous) se produisent quasiment tous au méme moment critique, noté t., autour de 8 jours de

vieillissement dans ce cas.
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Aux temps courts de vieillissement (t<t.), on peut supposer que les premicres molécules d’eau
qui pénétrent dans le polymere vont agir fortement sur la matrice, comme I'a démontré S.
Popineau par des expériences de RMN et d’Infrarouge [Popineau, 2005]. Elles vont par exemple
casser des liaisons secondaires inter-macromolécules comme des liaisons entre sites polaires, car
leau est elle-méme trés polaire. Ces ruptures vont donc diminuer la cohésion du matériau,
permettant ainsi de plus grands mouvements de molécules. Ce phénomene se traduit
macroscopiquement par un gonflement du réseau qui est alors plus lache. Le réseau plus relaxé
(plus désenchevétré) se manifeste par la diminution de TQ car de plus grands segments
moléculaires peuvent bouger. On vérifie qu’il y a bien simultanément plastification (diminution
de Tg et de E) et gonflement, tous dus a labsorption d’eau. Notons que linertie
approximativement constante du gonflement réel par rapport au gonflement théorique (Fig.
II1.16) pourrait étre due a la pénétration initiale des molécules d’eau dans le réseau. Celles-ci ne
peuvent initialement diffuser que dans I'espace disponible (volumes libres et porosités) avant
d’atteindre les sites polaires et engendrer le gonflement proprement dit. Or, par définition, la
diffusion dans I’espace disponible n’engendre pas de variation dimensionnelles.

Lorsque t = t., la majeure partie des sites polaires, a potentiel d’interaction fort, est occupée. La
majeure partie des liaisons secondaires est donc rompue. La cinétique de diffusion des molécules
d’eau, gouvernée par lattraction des sites polaires sur celles-ci, sature. La cinétique d’absorption
décrit donc un palier (qui s’avere tres court, d’ou « pseudo-palier »). Le polymere est alors plastifié
au maximum, le réseau est dans sa configuration la plus relaxée possible. De plus amples
mouvements inter- ou intra-macromoléculaires ne sont plus possibles. La Tg ne peut donc plus
diminuer et arrive a un plateau. De méme, le gonflement est maximal (plateau).

Le vieillissement peut aussi créer localement des microvides, au sein de la matrice et a 'interface
fibre/matrice, dans lesquels des molécules d’eau peuvent se loger.

Pour t > tc , labsorption d’eau reprend donc. Cependant, cette eau, localisée dans les
microvolumes (volumes libres, microdéfauts, microbulles) a peu d’interactions avec le polymere.
Seules les molécules d’eau a la périphérie du microvolume auront des interactions fortes. Cette
faible interaction liquide/polymeére n’engendre donc pas de changement dans les propriétés
thermo-mécaniques de la résine, ce qui explique la stabilisation de Tg enregistrée malgré une
augmentation de la quantité d’eau présente dans le polymére. Par contre, les propriétés
mécaniques continuent de chuter en raison des défauts créés. Le phénomene de lessivage, ou
perte de maticre, est par contre exclu, car la masse initiale se retrouve apres séchage dans tous les

cas étudiés.
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De plus, ces évolutions sont réversibles, dans la mesure ou les molécules d’eau peuvent quitter le
réseau lors du séchage. Ceci peut donc expliquer la baisse réversible de Tg, parameétre
représentatif de I’état de la résine, et des propriétés mécaniques. La Tg est donc un indicateur
pertinent permettant de faire le lien entre I’état physico-chimique du constituant de base le plus
sensible au vieillissement, a savoir la résine, et les propriétés mécaniques globales du composite.

On ne parlera donc pas d’endommagement a proprement parlé dans le cas des modifications
constatées au cours du vieillissement, dans la mesure ou toutes celles-ci sont réversibles et ou

aucune perte de matiere n’apparait.

Ce scénario est proposé pour le cas d’un vieillissement en immersion. II est utile de rappeler que
pour des cas moins séveres (humidité relative, immersion a des températures inférieures), le
scénario est similaire mais plus simple. Il a en effet été observé que la cinétique d’absorption
d’eau est fickienne et qu’il n’y a pas dans ce cas d’accélération de celle-ci suite au plateau de
saturation. Par conséquent, les propriétés mécaniques, ainsi que la Tg, n’évoluent plus apres avoir
atteint une valeur minimale fonction du niveau de saturation en eau. Le méme scénario que celui
proposé ci-dessus se produit donc dans ce cas, mais sans considérer la derniere phase (pour t >
tc). Les conditions de vieillissement ne sont effectivement pas assez sévéres pour que se
produisent les phénomenes évoqués précédemment (création de microdéfauts) et qui peuvent
conduire a une accélération de I'absorption d’eau.

Par contre, le cas de vieillissement dans des conditions plus séveres (typiquement, immersion a
des températures supérieures a 80°C pour ce type de résine) n’a pas été analysé dans cette étude.
D’aprés des données de la littérature, déja exposées dans la section 1.1 du chapitre I, des
dégradations du type hydrolyse du matériau peuvent se produire et entralner des pertes de
mati¢re [Dewimille, 1981 ; Bonniau, 1984 ; Springer, 1981]. On peut donc dans ce cas proposer
un scénario d’évolution semblable a celui présenté ci-dessus mais auquel vient se superposer une

cinétique de dégradation traduisant les phénomenes de type hydrolyse.

Finalement, il est mis en évidence une baisse de rigidité du matériau ayant deux origines : une
baisse due a 'humidité, qui est réversible, et une baisse due a 'endommagement par fissuration
(par sollicitation mécanique), qui est irréversible. Les expériences ont montré qu’il n’y a pas de
couplage direct entre ces deux phénomenes, au sens ou I'absorption d’eau n’accélere pas la
fissuration et la fissuration n’accéléere pas le vieillissement. Ainsi, ces deux phénomenes se
cumulent et contribuent, séparément, a diminuer la rigidité globale de la structure au cours du

vieillissement et/ou d’une sollicitation mécanique.
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11 est bien str possible que d’autres phénomenes aux effets opposés se cumulent et contribuent a
annuler les effets négatifs que 'on cherche a observer. Par exemple, on s’attend logiquement a
obtenir une influence directe du vieillissement sur la cinétique d’endommagement, a savoir une
fissuration plus précoce et/ou plus rapide en présence d’eau. On sait par contre que la présence
d’eau au sein du matériau peut contribuer a une certaine relaxation des contraintes, qui peut elle
méme retarder Papparition de fissures. On a alors dans ce cas deux phénomenes aux effets
opposés qui s’annulent au final. Il est cependant difficile d’envisager pouvoir dissocier ces

phénomeénes dans cette étude. Ceci peut étre prévu en perspective de ce travail.

I est alors possible d’écrire I’évolution de rigidité, dans le cadre de notre étude, de la manicre

sutvante (équation 4.2) :

c=¢c® - cfec, - f(d)CF 4.2)
H_J H—J
Chute de rigidité Chute de rigidité due
due a l'eau a la fissuration
(réversible (irréversible
avec .

- CY matrice de rigidité du matériau sain (non vieilli et non sollicité mécaniquement)

- C matrice de rigidité du matériau vieilli et endommagé
- C. : concentration en eau au sein du matériau (%)

- d : densité de fissures (mm), représentatif de I’état d’endommagement du matériau.

- CHet CF matrices représentant des chutes de rigidité dues a respectivement I’humidité et la

fissuration, identifiées a partir des résultats expérimentaux.

Dans la définition de notre mode¢le de prédiction de durée de vie, introduction du vieillissement
et de la fissuration doit donc se faire, selon ce type de raisonnement, dans les lois de
comportement, sur le comportement élastique. Bien sar, des cas plus complexes ou un couplage
tel que décrit ci-dessus existerait doivent pouvoir étre traités par notre modele, qui doit rester
général et pouvoir aborder des situations variées. Ces aspects sont traités en détail dans la partie

3 qui suit.
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PARTIE 3

SIMULATIONS NUMERIQUES
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INTRODUCTION

D ans cette partie, nous nous intéressons 2 la modélisation du comportement du matériau
composite, unidirectionnel ou stratifié, dans le but de prévoir les propriétés mécaniques
en continu au cours du vieillissement et/ou sous sollicitation mécanique (pouvant induire de
I'endommagement), et ceci pour n’importe quelle condition de vieillissement (température,
humidité), autre que celles testées expérimentalement. LLe modele proposé doit donc rester
général et pouvoir intégrer les phénomenes de vieillissement et d’endommagement, de maniere
couplée ou non. Nous abordons tout d’abord dans le chapitre V une présentation du modéle
avec notamment les choix faits pour prendre en compte la composante humidité et
Iendommagement. Le fonctionnement du modéle permettant le couplage humidité/propriété
mécanique est exposé. Nous présentons ensuite dans le chapitre VI les résultats de simulation de
diffusion, premicre étape nécessaire d’un calcul couplé. Puis les résultats de simulation d’essais
mécaniques, avec prise en compte séparée puis simultanée de '’humidité et de la fissuration sont

exposés dans le chapitre VIIL.
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CHAPITRE V

PRESENTATION DU MODELE DE COMPORTEMENT

V.1 MODELISATION DE ENDOMMAGEMENT

V.1.1 GENERALITES — REVUE BIBLIOGRAPHIQUE

Le phénomene d’endommagement principal que nous avons souhaité étudier est la fissuration
intralaminaire. Aussi nous orientons cette revue bibliographique sur la modélisation de ces
mécanismes.

Généralement, la compréhension des mécanismes de fissuration est abordée de deux manicres
distinctes :

- Par la mécanique de la rupture quand les fissures ont une taille de 'ordre de celle de la structure
dans laquelle elles se développent. Dans ce cas, les auteurs s’attachent a I’étude de leur amorcage
et leur propagation.

- Par la mécanique de 'endommagement quand les fissures ont une taille de ordre de celle de
I’élément de volume du matériau. Dans ce cas, les études menées évaluent la conséquence du

phénomeéne au niveau des propriétés mécaniques du matériau.

Notre modélisation se place dans ce second cadre [Besson, 2001], d’une part du fait de la taille
des fissures considérées, d’autre part parce que leur amorgage et leur propagation quasi-complete
sont des phénomenes presque confondus, comme observé expérimentalement (cf. chapitre IV).

Les études qui se basent sur la mécanique de 'endommagement utilisent la notion de variables
internes d’endommagement. Ces dernieres peuvent étre scalaires [Ladeveze, 1994, vectorielles

[Talreja, 1985] ou tensorielles [Chaboche, 1979].

0 Une description vectorielle
Une difficulté rencontrée dans la modélisation de l'endommagement, en général, est la

modification de P'anisotropie du milieu : les symétries matérielles de la microstructure évoluent
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avec ce dernier. Par exemple, dans un matériau initialement isotrope, I'apparition de fissures
planes, toutes paralléles, fait qu’il devient orthotrope.

Pour le matériau qui nous intéresse, nous pouvons nous affranchir partiellement de cette
difficulté : contrairement aux matériaux isotropes (métalliques par exemples) pour lesquels la
géométrie de Pendommagement est totalement dépendante du trajet de chargement, dans le cas
des milieux fortement anisotrope, cette dépendance est tres largement limitée. Par exemple dans
le cas de la fissuration transverse, quel que soit le trajet de chargement imposé, les fissures se
développent parallelement au fibres.

L approche vectorielle proposée par Thionnet et Renard [Thionnet, 1993] issue de celle de Talreja
permet de tenir compte de l'aspect géométrique de 'endommagement. C’est dans le cadre de
cette approche que nous allons nous placer par la suite. Ce modele a tout d’abord été développé
pour modéliser 'endommagement au sein d’un pli unidirectionnel. Il a ensuite été étendu a une
nappe élémentaite d’un tissu  stratifié  carbone/époxy comportant deux directions
d’endommagement par pli [Aussedat-Yahia, 1997]. Le principe est le suivant : une famille de
fissures paralleles peut étre décrite par un doublon d’information : une premicre grandeur
caractérise 'état d’endommagement du matériau induit par la présence de cette famille de fissures
et un vecteur traduit Paspect directionnel de 'endommagement (ce vecteur peut par exemple étre

la normale aux plans des fissures).

De plus, une solution pour obtenir un mode¢le totalement cohérent est d’utiliser des variables qui
s’appuient sur une description microscopique des phénomeénes de fissuration et qui sont
directement liées a la densité de fissures. Il est nécessaire dans ce cas d’avoir recours a des
méthodes d’homogénéisation sur des cellules élémentaires incluant des fissures et représentant
I’élément de volume du matériau endommagé. Ces schématisations sont bien adaptées a ’étude
de la fissuration des composites pour lesquels on a vu (chapitres I et IV) que I'espace entre
fissures est relativement homogene, ce qui permet de définir une cellule élémentaire périodique.

Les homogénéisations sont résolues a I'aide de calculs par éléments finis.

0 Influence sur les couches voisines
Pour la modélisation de la fissuration transverse, nous choisissons I’échelle mésoscopique. En
supposant que la densité de fissures ne dépend que de la déformation imposée a Iéchelle
mésoscopique sur le pli, par la suite, nous considérerons qu’il est possible de modéliser de

maniere isolée le pli d’un stratifié qui s’endommage par fissuration transverse (figure V.1).
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=

Fii reel inclus dovis le stratifie Fli modélise de mariére isole

Figure V.1 : Schématisation du pli fissuré pris isolément.

0 Aspect unilatéral de Pendommagement

Initialement, on utilisait un vecteur a direction fixe pour caractériser 'endommagement. Mais afin
de prendre en compte finement le caractére unilatéral du dommage, sa direction a été rendue non
fixe au moyen de deux variables scalaires. Le but de ces deux variables, qui sont introduites en
détail dans le paragraphe suivant, est de donner a la Mécanique de ’Endommagement la notion
de mode de sollicitation d’un réseau de micro-fissures identiques, équivalente a la notion de mode
de sollicitation d’une macro-fissure rencontrée en Mécanique de la Rupture. Ces deux variables
jouent le role d’indicateur de I’état des levres. Notamment, c’est pour cette raison que la
modélisation n’utilise qu’une seule fonction d’état dont la forme classique induit la symétrie du
tenseur des contraintes. La condition unilatérale, quant a elle, découle naturellement d’un résultat
d’identification. Enfin, les effets conjugués de ces deux variables entrainent une évolution
continue du tenseur élastique au passage des états de compression et de traction et il est
important de noter que les effets de 'endommagement sont visibles sur toutes les composantes
de ce tenseur.

Une illustration de 'aspect unilatéral du dommage est faite figure V.2. On considere un élément
de volume d’un matériau élastique contenant une unique famille de fissures paralléles, que 'on
sollicite dans le sens normal au plan de celles-ci. Si on impose une traction, les fissures s’ouvrent
(figure V.2 : cas a) : le comportement du matériau est celui d’'un matériau endommagé. En
revanche, si on impose une compression, les lévres des fissures viennent en contact et
transmettent effort imposé. Le comportement du matériau est alors équivalent a un matériau
vierge de fissures (figure V.2 : cas b). Bien qu’existant, 'endommagement n’est pas actif dans
cette direction de sollicitation. Dernier cas de figure, imposons un cisaillement a I’élément de
volume. Faisons ’hypothése qu’il n’y a pas de frottement entre les levres des fissures, alors celles-

ci peuvent facilement glisser 'une sur I'autre (figure V.2 : cas ¢). Ainsi, méme si les propriétés du
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matériau sont restaurées en compression lorsque les fissures sont fermées, elles ne le sont pas en

cisaillement.

Restauration des propridtés

Mode de sollieitation mécaniques di matérian

Cas a : traction dans la
direction normale au plan des C::) NON
fissures
Cas b : compression dans la
direction normale an plan des p—— oul
fissures
4
Cas c : cizaillement ¢—J NON

Figure 1.2 : Schématisation de l'aspect unilatéral de ['endommagement.

Il est important de rappeler a ce stade les autres caractéristiques de la fissuration intralaminaire,
qui ont été présentées en détail dans le chapitre I et confirmées par nos essais (chapitre IV), et qui
doivent également étre prises en compte dans le modele.

0 Un endommagement directionnel
Les fissures sont paralleles entre elles et paralleles aux fibres.

0 Evolution et homogénéité de Pendommagement
Entre I'apparition d’une fissure et sa propagation complete, la durée est tres breve. Pour cette
raison, nous nous intéressons a la multiplication des fissures au sein de la matrice, mais non a leur
propagation. Les essais expérimentaux réalisés ont confirmé que la densité de fissures croit de
fagon monotone jusqu’a atteindre un état dit de saturation ou la distance inter-fissures est
constante.
11y a enfin une répartition assez homogene des fissures dans le pli endommagg.

0O Influence de I’épaisseur des plis
Dans le cadre de notre matériau, a base de tissu de verre, nous avons montré que I'épaisseur du
pli n’a pas d’influence sur la densité de fissures (chapitre IV). La variable caractéristique de

I’endommagement est donc la densité de fissures d, comme explicité par la suite.
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V.1.2 ECRITURE DU MODELE DE COMPORTEMENT

0 Cadre et hypothéses de la modélisation de ’endommagement

Nous allons donc maintenant définir le cadre dans lequel nous allons travailler pour construire un
modele de comportement mécanique incluant le phénomene de fissuration intralaminaire.

Dans le cadre de la mécanique des milieux continus, la loi de comportement d’un matériau traduit
la réponse de son volume élémentaire représentatif (VER) a une excitation. Les phénomenes
dissipatifs ayant été identifiés au cours de 'analyse expérimentale, il convient de statuer sur leur
conceptualisation, c’est-a-dire sur la forme mathématique la plus adéquate qui va modéliser
chacun d’eux.

On se place dans la suite de I’étude dans le cadre de la modélisation effectuée par Renard et

Thionnet [Renard, 1993]. Nous posons ainsi un certain nombre d’hypotheses.

En tout premier lieu, il convient de choisir ’échelle d’écriture du modele. Dans le paragraphe
précédent, nous avons montré que les perturbations induites par la présence d’une fissure dans
un pli sur ses voisins sont faibles. L’échelle mésoscopique nous semble alors intéressante comme
échelle de travail. C’est une échelle intermédiaire entre ’échelle macroscopique, qui voit la
structure comme étant homogene, et ’échelle microscopique, qui voit les hétérogénéités les plus
fines présentes dans le matériau. Elle considére le pli d’une stratification comme une entité
homogene. Nous allons choisir la stratégie suivante et montrer qu’elle est pertinente : dans un
premier temps, nous allons isoler une nappe unidirectionnelle d’un stratifié et modéliser son
comportement en supposant qu’un phénomene de fissuration transverse peut s’y développer lors
d’une sollicitation ; dans un deuxiéme temps, ce sera un processus de type multi-échelles (théorie
des plaques stratifiées, par exemple) qui se chargera de réaliser 'interaction entre les différentes
nappes d’une séquence.

Par ailleurs, nous avons montré que P'apparition des fissures et leur propagation complete sont
des phénomeénes quasi-simultanés. Pour cette raison, nous ne nous intéresserons pas au probleme
de la propagation des fissures, mais seulement a leur multiplication. En outre, la fissuration
intralaminaire est un phénomene diffus. Par ces deux remarques, nous supposerons que toutes les
fissures sont identiques. Nous pensons alors qu’il est judicieux de choisir comme cadre de travail
celui de la mécanique de 'endommagement. La fissuration intralaminaire est alors modélisée

comme un phénomene interne. Au milieu réel fissuré, nous substituons un milieu fictif continu et
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homogene dont le VER est caractérisé par un ensemble de variables internes traduisant 1’état
d’endommagement.

Enfin, il a été observé que ce phénomene est peu sensible aux vitesses de sollicitations, nous le
considérons donc comme indépendant du temps.

Nous nous plagons dans I'Hypothese des Petites Perturbations.

Nous supposons travailler a température constante et que la quantité de chaleur dissipée lors de
Papparition du phénomene (i.e. lors de lapparition de chacune des fissures) n’engendre pas
d’accroissement notable de température susceptible de modifier les caractéristiques du milieu.

La conséquence la plus importante déduite de ces hypothese est que nous considérons le
comportement du milieu comme élastique endommageable : pour un état d’endommagement
donné et stable, le comportement du milieu est élastique.

Egalement, compte tenu de la géométrie des structures testées, de faible épaisseur, on se limite a
'écriture du modele dans le cadre des contraintes planes, qui se traduit avec les notations de
Voigt par : 0,=0,=0,=0

Par la suite, nous adoptons la notation de Voigt et nous travaillons dans le plan (€, €))
(Chapitre II Figure I1.4). Ainsi, seules les composantes du tenseur de contraintes contenues dans
le plan considéré sont non nulles.

Notons que les paragraphes suivants s’inspirent tres largement de la Partie 1 du Tome 2 du livre «

Mécanique et comportements des milieux continus » d’Alain Thionnet, Christiane Martin et

Sophie Barradas [Thionnet, 2003].

0 Définition des variables d’état
Rappelons que nous avons fait le choix du repére local suivant: € paralléle aux torons de
chaine, €, paralléle aux torons de trame et €zperpendiculaire au plan du pli.
En nous basant sur le modele de Thionnet [Thionnet, 1999], les fissures sont décrites a I'aide
d’un vecteur 2 direction non fixe V= (V1, V) qui posséde, comme le déplacement de leurs

levres, deux composantes susceptibles d'étre non nulles : en d'autres termes, par un vecteur dont
la direction est non fixe. Cela permet, grace aux composante Vxet Vr, de prendre en compte des
aspects géométrique de I'endommagement, par exemple l'aspect directionnel ou les effets
unilatéraux.

Vi (d,m,r)=f(d) .Uy (m,r)

(5.1)
V1 (d,m,r)=f(d) .Uy (m,r)
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Ur et Ux sont les sauts de déplacement tangentiels et normaux sur les levres de la fissure

considérée, comme illustré sur la figure V.3..

M
Levres de Aeg -
fissure fermé |\:| \_.'31 Uy VUNT
|\:|’ M’ P evres de f
u, Levres de fissure

ouverte

Figure V.3 : Schématisation du sant de déplacement sur les levres d’une fissure.

I’endommagement est modélisé a I’aide de trois variables scalaires : d qui quantifie le phénomene

et deux autres variables m et r qui décrivent ses aspects géométriques, le vecteur V dépendant
alors de ces variables.
Nous présentons plus amplement ces variables par la suite. Leurs variables conjuguées sont

respectivement A, M et R. Nous utiliserons également le tenseur des déformations élastiques

endommageables & eNd jont la variable duale est le tenseur des contraintes & . En effet, si aucun
phénomene dissipatif autre que lendommagement n’existe dans le matériau, alors le
comportement du milieu est de type élastique endommageable, c'est-a-dite que pour un état

d'endommagement donné et stable, le comportement du milieu est élastique.

La variable d
En ce qui concerne le phénomene d’endommagement, I'analyse des résultats expérimentaux
montre qu’il est judicieux de le décrire quantitativement par une variable scalaire d qui représente
la densité de fissures au sein du pli endommaggé. Sa variable associée est notée A.
On a les conditions limites suivantes pour d :

e d=0 :plisansaucune fissure

* d = o :distance interfissure nulle, le pli n’existe plus.
Cette variable est bien caractéristique du phénomene de fissuration transverse, car les résultats
trouvés sont indépendants de la position de la couche fissurée dans la séquence d’empilement du

composite, de I’épaisseur de la couche et de I'orientation des couches adjacentes.

134



Chapitre V — Présentation du modéle de comportement

Les variables m et r
La variable d permet de définir quantitativement I'état d’endommagement du matériau, mais ne
nous renseigne pas sur des effets d’unilatéralité. Pour cela, nous introduisons deux nouvelles
variables notées m et r (figure V.4).

* m: mode de sollicitation de la famille de fissures paralléles ;

* r:amplitude d’ouverture des fissures dans le mode de sollicitation.
Par analogie avec la notion de mode de sollicitation d’une fissure en Mécanique de la Rupture,
nous allons spécifier la notion de mode d’ouverture d’une famille de fissures. Nous sommes en
contraintes planes et la normale aux plans des fissures appartient au plan (€,82). Les
sollicitations pour Pouverture ou la fermeture des fissures appartiennent a ce plan. Toutefois,
nous supposons que les fissures ne peuvent s’ouvrir lorsque nous sollicitons le matériau dans le

sens des fibres (axe local (€))); restent les sollicitations dans le sens (€2) et le cisaillement dans le

plan (€1,82). Les modes d’ouverture d’une famille de fissures sont donc :
O Mode I: les fissures sont ouvertes en traction dans le sens normal aux plans des fissures ;
nous posons alors m =1 ;
O Mode II : les levres des fissures sont en contact, mais peuvent subir un cisaillement dans
le plan (€;,€2) ; nous posons alors m = 2 ;
O Mode mixte : les fissures subissent une traction et un cisaillement ; m est alors compris

entre 1 et 2.

La variable r quantifie ouverture des fissures : lorsque r = 0, les fissures sont dans un état libre ;
lorsque r > 0, les fissures sont ouvertes (en cisaillement, en traction ou les deux).

Nous choisissons r comme étant une fonction de la partie positive de la sollicitation. Ce qui veut
dire que nous supposons qu’il existe un lien direct entre I'intensité de la sollicitation et 'amplitude
d’ouverture. Grace a ces deux scalaires, nous allons pouvoir rendre compte des aspects
géométriques de 'endommagement, comme son caractere directionnel ou les aspects unilatéraux
(tigure V.4).

Enfin, les variables associées respectivement a m et r sont appelées M et R.
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Mode I1
m=2
= Mode T
. m=2

Fissure | | P

Volume local -

Fibres —

Maode 1 Mode mixte I+ 11
m= l<m<2
ren r=9

Figure 1.4 : Relation entre les variables m, 1, et la sollicitation d'une fissure parallele anx: fibres.

O Bilan des variables d’état et construction de la fonction d’état

Finalement, les variables d’état, caractéristiques de 'endommagement par fissuration, et leurs

variables duales, sont les suivantes :

Variables d’état Variables duales
Externes Internes
gend Vi
d A
m M
t R

Tablean V.1 : Variables d'état et variables duales, caractéristiques de lendommagement par fissuration.

A Téchelle mésoscopique, le réseau des fissures, supposées toutes identiques, est schématisé par
un vecteur. Toutefois, les variables Vret Vx ne sont pas des variables d’état mais seulement des
variables intermédiaires qui vont aider a I’écriture de la fonction d’état. Ainsi, nous écrivons au

niveau mésoscopique, dans le domaine élastique, la fonction énergie libre sous la forme :

Y(g, d, m, r)= ¢ V(d, m,r) (5.2)

L’écriture des lois d’état et lois complémentaires est donnée par la suite.
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Partition de la déformation et du potentiel d’état
Le mode¢le retenu est généralement basé sur une partition de la déformation totale en trois
déformations distinctes : élastique endommageable, viscoélastique et viscoplastique.

g = gend 4 zve 3P (5.3)

Nous faisons également I’hypothése d’une partition en trois du potentiel d’état sur le méme

schéma que celui de la partition de la déformation :
p¥ = p‘I’end + p?Ve + ppP (5.4)

De plus on peut découpler les phénomenes. Chaque potentiel d’état ne dépend donc que des
variables associées au phénomene dissipatif qui lui correspond.

Finalement, on a expliqué précédemment que l'on s’intéresse uniquement a la composante
élastique endommageable. On a donc un potentiel thermodynamique de la forme donnée par
I’équation (5.2).

On peut finalement écrire 'énergie libre sous la forme :

W(E,d,m,r) = 1/2.’5:(50 +f 2(d).{C::N Up2(m,n +CT.U2(m,r) +ENT.UNT2(m,r)D ¥

ou  WE.dmr) = 1/2F:Cdmyr):E (5.5)

Le tenseur Cest le tenseur élastique du pli non endommagé, C celle du pli fissuré.

Le tenseur CN visualise la perte de raideur due a la composante Vy de ’'endommagement,

lorsque les fissures sont ouvertes mais non en cisaillement.

Le tenseur CT est la perte de raideur due a la composante V. de 'endommagement,
lorsque les fissures sont soumises a un cisaillement mais non ouvertes.

Le tenseur CNTvisualise la perte de raideur due au couplage des effets des deux
composantes Vy et V..

Les sauts de déplacement Ur, Un et Unrsur les lévres de fissures sont schématisés figure
V.3.

La fonction f(d) est la fonction de lissage des chutes de rigidité en fonction de la variable

d. Nous I'avons choisie [Thionnet, 2003] telle que f ?(d) = %

+
Lorsque d = 0, le matériau est sain et il n’y a pas de chute de rigidité. On trouve bien £(0) = 0.
De plus f*(d) est une fonction croissante : plus le matériau est endommagé, plus la chute de
rigidité est importante. Enfin sa valeur maximale est 1. Cette fonction a pour avantage de lisser

correctement la plupart des chutes de rigidité au sein de matériaux endommagés.
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Lois d’état

Comme pY¥ est une fonction d’état, on en déduit que :

~end
P 5. de T AdD), ydm pdr (5.5)
dt dt dt dt

et d’autre part :

a¥ _ d¥  dg®™  d¥ d(d), d¥ dm

i . 5.6
Pat ~ gzend dt d(d) dt  dm dt G0
En identifiant ces deux derniéres équations, on obtient les lois d’état :
dv
G=p A = pd_\P
dzend d(d)
dv d¥
= p—— R= p— 5.7
Pam) Pam (5-7)

Second Principe de la Thermodynamique
Notre modele de comportement doit respecter le Second Principe de la Thermodynamique. Dans
le cas d’une transformation isotherme 'inégalité de Clausius-Duhem s’écrit :
-py +G: €20 pour toute transformation (5.8)
En utilisant la partition de la déformation et les lois d’état, cette inégalité devient :
-Ad-M.m-R.i 20 (5.9)
Puisque nous nous plagons dans le cas ou les fissures sont ouvertes ou que les frottements entre

leurs levres sont nuls, les variables m et r sont non dissipatives. Ceci se traduit par M = 0O et R =

0. Finalement, I'Inégalit¢ Fondamentale se réduit a :

-Ad=0 0Od=0 (5.10)

Loi d’évolution de ’endommagement
Le phénomene d’endommagement étant supposé indépendant du temps, écrire I’évolution de la

variable d en tenant compte de I'inégalité précédente peut se faire a 'aide d’une loi a seuil qui
utilise un critere convexe c(€, d, m, ) puis par Pécriture de ’hypothese de cohérence. Ainsi, nous

avons choisi un critére de la forme :

c(e,d,m,r) = A°d,m,r) - A(g,d,m,r) <0
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A‘ représente la fonction appelée seuil d’endommagement. C’est une propriété du milieu qui est

donc a identifier. I’endommagement croit si ¢SO0 et d(c)=0 ; On trouve ainsi :

2 2 c 2 c
0%y N 0y 0A N 0y 0A

-p de+|p ——— [dm+p —
dodsg dodm Om door or
d(d)= (5.11)
(d) >
0%y 0A°€
P ad2 od

Conséquences du caractére non-dissipatif des variables m et r

Dans un premier temps, les équations M = 0 et R = 0 et les expressions obtenues permettent
d’affirmer, en invoquant le théoréme des fonctions implicites, que nous pouvons écrire au moins
localement : m=m(¢ ,d) et r=r(€ ,d). Ceci traduit finalement le fait que la géométrie des fissures,
définie au niveau mésoscopique par les variables m et r, dépend notamment de la sollicitation, au
travers de la variable €. La donnée de la forme de ces fonctions fait partie de I'identification du

modéle.

Identifications

Les méthodes d’identification de différentes variables ne sont pas détaillées ici, car ne faisant pas
I'objet de cette étude. Le lecteur pourra trouver plus de détails dans les travaux de A. Thionnet ou
ceux de Y. Duplessis Kergomard [Duplessis Kergomard, 2006 ; Thionnet, 2003]. On rappelle

simplement ici les choix et hypotheses qui sont posées et les principales écritures retenues.

Identification des fonctions m et r

Les identifications de m( & ,d) et r( € ,d) doivent étre réalisées au niveau mésoscopique et sont
fondées sur le sens que 'on souhaite donner a ces quantités. Les considérations faites sur ces
deux variables scalaires ont été données dans le paragraphe précédent (figure V.3).

Le travail s’inspire de ’équation d’un critére classique d’apparition de premicre fissure pour écrire
la fonction m(€ ,d). Pour simplifier le probléme, du fait de la forte anisotropie du matériau, nous
supposerons que la déformation € n’a pas d’influence sur la géométrie du dommage (mais peut
¢éventuellement en avoir sur sa cinétique d’apparition). Au final, cela signifie que :

— la fronti¢re entre I’état de traction et I’état de compression des levres des fissures est décrite par
I'équation €,= 0 ;

—la rupture en mode 1 (i.e. conduisant a I'apparition de fissures dont les lévres s’écartent) est due

exclusivement a €, ;
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—la rupture en mode 2, (i.e. conduisant a 'apparition de fissures dont les levres sont cisaillées) est
due exclusivement a €.

Les écritures proposées sont ainsi de la forme suivante :

2
2.562'*' 522
_ n~(d)
| m(e,d)=————3-")
Sig,>0: ) & (5.12)
&gt
n®(d)
rie,d)=r(e) = 512+£62

Sig,<0: mie.d)=2 (5.13)
: r(e,d) = r(€) =4/ €62
C
d
avec n(d)=82C—().
eg (d)

Les quantités e,°(d)et eg®(d)sont les déformations a rupture du matériau équivalent,
dépendantes a priori de 'endommagement.

Lorsque les fissures sont sollicitées en cisaillement pure (m = 2) ou en compression, leurs levres
sont fermées. Ainsi, m = 2 caractérise un réseau de fissures cisaillé (r # 0), comprimé (r = 0), ou

encore simultanément cisaillé et comprimé (r # 0). En ce qui concerne la variable 1, elle traduit

Pintensité d’ouverture des leévres des fissures.

Identification numérique du tenseur de comportement

On a vu d’apres équation (5.2) que le tenseur de comportement du matériau fissuré C pouvait

s’écrire suivant ’équation suivante :
C=CO+f 2(d).{?:'\‘ Upn2mn+Ch.u?m,n+cNT.uyr2mm, r)} (5.14)

La signification des différentes composantes est donnée dans le paragraphe correspondant.

L’identification complete des fonctions et des coefficients entrant en compte dans la définition

des tenseurs CN,CTet CNT notamment est réalisée par lissage des résultats de calculs
d’homogénéisation réalisés sur une cellule représentative du matériau endommagé. Nous ne

détaillons pas ici les écritures prenant en compte ces différents coefficients, car elles ne sont pas
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nécessaires 4 notre étude. Les coefficients de la matrice CPsont quant a eux des données : ce sont

les caractéristiques du matériau vierge d’endommagement.

Identification du seuil d’endommagement

Le processus d’identification de la fonction A nécessite la donnée de la courbe de densité de
fissures en fonction de la charge appliquée sur un stratifié bien choisi, c’est-a-dire ou le comptage
des fissures est aisé. Si nous souhaitons prendre en compte le fait que I'énergie nécessaire a la
création d’une fissure dépend du mode de chargement, i.e. de m, nous avons besoin de
renseignements expérimentaux ou la densité de fissures est relevée pour des plis soumis a des
valeurs différentes de m : par exemple pour des séquences (0°, 90°)s, (0°, £30°)s, (0°, £45°)s et
(0°, £60°)s . Ensuite, par une procédure inverse, en donnant I’évolution expérimentale des
densités de fissures, nous calculons la variable A et nous écrivons qu’au cours du processus
d’endommagement : A = A" Un lissage de ces résultats donne alors la fonction A (d, m).

L’expression a identifier est de la forme suivante [Thionnet, 1991] :

In[—ln{l—}J
AS(d,m,) = -b(m) 3™ c(m) (5.15)

Les parametres a,b et ¢ sont a identifier.
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V.2 PRISE EN COMPTE DE L’HUMIDITE DANS LE MODELE

V.2.1 PRESENTATION DU PROBLEME
On souhaite étudier ici un milieu poreux qualifié d’élastique linéaire et notamment, apres avoir
défini ce que sont ses variables d'état, écrire sa loi de comportement (lois d'état et
complémentaires). Dans un premier temps, on ne considere pas le phénomene
d’endommagement par fissuration. Pour fixer donc le cadre dans lequel il est en général légitime
de modéliser un milieu poreux comme étant élastique linéaire, que lon qualifiera de
poroélastique, on fait en premier lieu I'hypothése que les transformations qui vont avoir lieu au
sein du domaine étudié peuvent étre anisothermes mais n'induire aucun phénomene interne.
11 serait possible de prendre en compte également le phénomene de température et de diffusion
thermique en plus du phénomene de diffusion. Toutefois, afin de présenter une premicre
modélisation simple, on suppose qu’a chaque instant, la température est uniforme au sein du
systeme étudié, constante et donnée. On néglige donc le phénomene de diffusion thermique et
son influence ne se traduit qu’au travers de la modification que la température peut induire sur les
propriétés du matériau constituant le systeme. On néglige notamment, les déformations (et donc
les contraintes) qui peuvent naitre du fait des dilatations thermiques. Pour toutes ces raisons, on
ne fait pas apparaitre la modélisation de ce phénomene (c’est-a-dire, les variables entropie et
température).
La prise en compte du phénomene de diffusion pouvant, de fait, prendre des formes plus ou
moins complexes, on fixe un cadre simplifié de travail (en plus des hypotheses précédentes).
On considere que le milieu considéré est le siege d'un phénomene de diffusion : un milieu indicé
"e" diffuse dans un milieu poreux (indicé "m" s'il est nécessaire de distinguer les deux especes,
non indicé, si la distinction n'est pas nécessaire). On désigne par milieu résultant, le milieu qui est
le mélange des deux especes. On note, pour un point M a l'instant t :

* C.(M, t), la concentration de l'espece "e" dans le milieu résultant (homogene a une
masse volumique) ;

* Cy(M, t), la concentration de l'espece "m" dans le milieu résultant (homogene a une

masse volumique) ;

* P(M, t), la masse volumique du matériau résultant. Selon la loi des mélanges, on a :

PM, ) = Cc(M, t) + C(M, ) (5.16)

On fait les hypothéeses de travail suivantes :
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* Hypothese 1 : Du fait de la nature méme du phénomene de diffusion, la participation de
l'espece diffusante a la masse volumique du milieu résultant est faible (C.(M,t)<<C.,(M,t)). Ainsi :
PM, ) = Cu(M, 1)

* Hypothéese 2: On suppose que la masse du milieu "m" au sein du milieu résultant se
conserve (pas de phénomene de lessivage) ;

* Hypothéese 3 : Du fait méme de la nature du phénomene de diffusion, on estime que le
volume occupé par les particules de l'espece diffusante au sein du milieu résultant est quasiment
nul, ou négligeable. En revanche, cela ne présume pas du fait que le milieu résultant puisse
changer de volume (phénomene de dilatation) en raison de la présence de cette espece diffusante.

* Hypothese 4 : On suppose que la diffusion de I'espece "e" dans l'espece "m" se réalise

suivant la loi de Fick (D désignant le coefficient de diffusion de l'espece "e" dans l'espece
"m", \7e sa vitesse de diffusion dans le milieu résultant) :

$o(M, 1) = pa(M). Ve (M, t) = -D.grad Ce (M, 1) (5.17)

Unités

Les unités des différentes variables considérées sont les suivantes :
[C] = [C.] = [p] = kg/mm’

[D] = mm®/s

Ve = mm/s

Pe = kg/mm®/s

L'objectif principal de la suite du chapitre est de définir précisément un tel milieu puis de

construire ses relations comportementales.

V.2.2. DEFINITION DES VARIABLES D'ETAT D'UN MILIEU POROELASTIQUE

Les phénomenes a prendre en compte au sein d'un milieu qualifié de poroélastique sont ceux de
déformation et de diffusion de matiére : on fait donc le choix de prendre € et C, comme
variables d'état. Les variables conjuguées de € et C_ sont respectivement G et le potentiel |,
[Thionnet, 2003]. De plus, comme on 1'a déja vu, les variables € et C_ sont des variables externes

(ou observables). Le tableau V.2 récapitule les variables d’état et leurs variables duales considérées

dans un probleme de diffusion au sein d’un milieu poroélastique.
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Variables d’état Variables duales
Externes Internes
€ c
C. H.

Tablean V.2 : V ariables d’état et variables duales, caractéristiqnes d’un milieu poroélastique.

V.2.3 DEFINITION D'UN MILIEU POROELASTIQUE
On dit qu'un milieu est poroélastique s'il existe un état de référence sans contrainte et sans
présence de matiere diffusée et si apres déformation et/ou variation de la concentration de
Iespece diffusée, le tenseur des contraintes et le potentiel chimique ne dépendent que du tenseur
des déformations et de la concentration de l'espece diffusée, calculés a partir de cet état de
référence ; c'est-a-dire, que I'on peut écrire :
o=fp (g, Cg) avecfy, (0,0)=0 5 18
{ue=gM . Co) avecgy (0,0)=0 o

On dit que le milieu est poroélastique linéaire si ces relations sont linéaires.

V.2.4 CONSTRUCTION DE LA FONCTION D'ETAT. LOIS D'ETAT

Les variables € et C, sont les variables naturelles de 1'énergie interne et celles de Iénergie libre Y.
On fait le choix de travailler avec cette derni¢re fonction. On explicite ici sa construction.
Apres linéarisation de la fonctionnelle de comportement en contrainte, on arrive a 'expression

suivante de G, sous forme tensorielle :
5=Cug+H:Cq (5.19)

Compte tenu de la forme de la loi d'état et de l'expression trouvée au paragraphe précédent, il

vient :
15-wCe) L E. 51 F.cy) (5.20)
p 0 p

doi:  py(3,C.) :%(E::E)'§+Ceﬁ T+F(C,) (5.21)

ou F(C,) est une fonction a déterminer.

Finalement, les lois d'état sont :

(5.22)
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On trouve en effet usuellement dans la littérature, la forme de la fonction F écrite sous la forme :

F’(C,) = B(x) C.. Finalement :

ml

5=C: :C,
1

p

+H
2
1 529

€

@
I

u. =B

e

Définitions et propriétés des différents tenseurs

Le 4-tenseur C et le 2-tenseur H sont respectivement le tenseur élastique et le tenseur de

dilatation hydrique du matériau. Ils ne dépendent que du point M traduisant ainsi I'inhomogénéité

éventuelle du milieu.

Construction des lois complémentaires
Loi de Fick
Sous les hypotheses faites (aucun phénomene interne), la dissipation volumique intrinseéque est
nulle. Ainsi, 'inégalité fondamentale se résume a la positivité, pour toute transformation, de la
dissipation thermique volumique, c'est-a-dire :
. —
-Cea.Ve.gradpe 20 (5.24)
S . L B .~ —

Une possibilité pour vérifier cette inégalité est de prendre : ¢ = Cq.V =-K.gradpde telle sorte
que l'on puisse écrire la dissipation thermique volumique comme une forme quadratique définie
positive. On peut également voir K(M) comme la matrice de l'application linéaire, qui relie les
vecteurs flux de matiére et gradient du potentiel M. Ce 2-tenseur, noté D(M) par la suite,

s'appelle le tenseur de diffusion hydrique du matériau, défini ci-dessus. Cette loi s'appelle 1a loi de

Fick.

Remarque :
Si on suppose que W, = B(x).C_ d’apres I'équation (5.23), comme écrit dans la littérature, et que le
milieu est homogene, c’est a dire que B(x) = B, alors la loi complémentaire s’écrit :

$ = Co.Vg = -D.gradC, (5.25)

On retrouve ainsi la loi de Fick classiquement écrite.
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V.2.5 LOIS DE CONSERVATION

Equation de conservation de la masse
En raison de Tapport d’eau au sein du milieu, ’équation de conservation de la masse,
classiquement écrite suivant ’équation (5.26), doit étre reconsidérée, en repartant de la définition

générale.

%’i +p.divV =0 (5.20)

L'équation de bilan de conservation de la masse s'écrit généralement, pour tout domaine GX(t) :
d
a —[ ¢ - : A 5.27
o [LoaM. a0 = g, (M, Hdx - ] a5, t,R)dS (5.27)
ou :
- qM, t) = C(M, t); c’est donc la concentration (homogene a une masse volumique, selon la
définition donnée auparavant) de l'espece considérée au sein du milieu résultant ;

- Qv (M, t) désigne I'apport extérieur de masse sous la forme d'un taux volumique. Ici, ce taux est

nul car l'apport de masse ne peut étre di qu'a des particules traversant la frontiere du domaine ;

- Qs(M, t,n) désigne la perte (ou le gain) de masse a travers la surface du domaine. On Iécrit
ds = ¢ ou le vecteur ¢ désigne le flux de matiére de Pespéce considérée. On peut écrire ce
vecteur de la maniére suivante :  ®(M,t) = C(M).¥(M,t) ot V(M, t) désigne la vitesse de diffusion

de l'espece considérée dans le milieu résultant.

Q Pour l'espece "e", il s'agit du flux de matiere de l'espéce”e", on a donc:@e =Cga.Vg

(équation (5.25)), ce qui donne :

d _ o
¢ j@ o Ce ) = Ja@ o Ce-Ve S

=— i Y 2
jw (o dM(CeVe)dx (5.28)
L'application du théoreme de localisation donne la loi locale de conservation de la masse de
Iespece "e" :
% +div(Ca.Ve) =0 (5.29)

Cette formulation donne ainsi ’équation de diffusion de I'espece "e" dans le milieu.
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] Pour le milieu résultant, I'équation de bilan global s'écrit de la maniere suivante:

d _ Vi
a(j@ P 0= ) puy Ce-Ve NdS
En appliquant le théoreme de la divergence sur le second membre de I'équation, on obtient :

dp e . = _ 5 30
L)(t) {dt +pdivV + dlv(Ce.Ve)}dx =0 (5.30)

L'application du théoreme de localisation donne la loi locale de conservation de la masse :
dp Lo -\
a+pdlvV +div(Ce.Ve) =0 (5.31)

Dans cette derni¢re expression, si on néglige le dernier terme, on retrouve la loi de conservation

de la masse classiquement utilisée (équation 5.20).

Equation de conservation de la quantité de mouvement
On considére que le domaine est soumis a :
- Une densité volumique d’effort, notée p.l?
- Une densité surfacique d’effort notée 0.n
On rappelle que I’égalité entre le torseur dynamique (dérivée par rapport au temps du torseur
cinétique) et le torseur des efforts (torseur associé aux sollicitations volumiques + torseur associé
aux sollicitations surfaciques) doit etre vérifiée, soit :
d = N — = -~
—[pVav =[(.f.av + [c.ndS (5.32)
dt o o 0o

Apres développement et application du théoréme de la divergence, on a :

j(dgtv +p.V.divV)av = [ (pf +dive)dV
(O]

(O]
L’application du théoréeme de localisation nous donne I’équation de conservation de la quantité de

mouvement (CQM) :
diva +p7 =7+ V[ L + v | 5.3

Par simplification et en tenant compte de la loi de conservation de la masse établie

précédemment, on arrive ensuite a ’équation suivante :
dive +pf = py + V.div(D.gradG, )
En premiére approximation, on peut négliger le dernier terme. On retrouve I’équation classique

de conservation de la quantité de mouvement :
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divs +pf = py (5.34)
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V.3 ECRITURE D’UN PROBLEME AVEC COUPLAGE DIFFUSION ET
ENDOMMAGEMENT PAR FISSURATION

Apres présentation de I’écriture du modele dans le cadre de I’¢élasticité endommageable (sans prise
en compte de ’humidité) (section V.1) puis dans le cadre de la poroélasticité (sans prise en
compte de I'endommagement par fissuration) (section V.2), on se propose ici d’établir les
principales relations permettant de prendre simultanément en compte ces deux problemes.

On considéere donc un milieu composite, soumis a des sollicitations extérieures environnementale
et mécanique, qui est donc le siege d’'un phénomene de diffusion et d’endommagement par
fissuration intralaminaire.

On rappelle tout d’abord la nature des différentes sollicitations surfaciques :

- La concentration en eau C,

- Le flux de matiére ®g c’est a dire ®g i
- Un vecteur densité surfacique d’effort F
- Un vecteur déplacement U

En plus, le domaine peut étre soumis 2 une densité volumique d’effort, notée p.f .

On suppose que la concentration de Pespece "e" ainsi que 'endommagement par fissuration

modifient les caractéristiques élastiques du matériau. Ainsi les variables d’état sont les suivantes :

Variables d’état Variables duales
Externes Internes
€ c
C. M,
D A

Tablean V.3 : Variables d'état et variables duales ; probléme couplant endommagement par fissuration et diffusion d’ean.

Pour simplifier les écritures, on ne considere pas ici les variables m et r. Leurs spécificités et les
relations les prenant en compte ont été établies dans la section V.1. La wvariable
d’endommagement d suffit ici a considérer le phénomene de fissuration.

On a donc un potentiel d’état qui s’écrit :

¥(g,Co,d) = 1/2§:c::(ce,d):‘§+ﬁ.Ce§+; BCeE? (5.35)
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On peut donc écrire :

d¥ _ . di , ,d@), ~dCe

p— ; He—r
dt dt dt ¢ di
Le probléme consiste a trouver, en tout point du domaine, les inconnues suivantes :
- le déplacement U

- le tenseur des contraintes ©
- le vecteur flux de mati¢re §g

- la concentration C,

- la densité de fissures d

Ces inconnues doivent vérifier les équations locales données ci-dessous. Ces relations découlent
logiquement des relations établies dans les deux sections V.1 et V.2, on ne donne donc pas ici les
¢étapes et hypothéeses nécessaires pour les obtenir.

O Leslois d’état :

5 :p‘l‘l’:é(ce,o|):’5+ﬁce
Oe
e = pa—w =BC, (simplification) (5.36)
oC,
_,0v _10C
od 2ad

Q Les lois de conservation :
- Equation locale d’équilibre :
ﬁ/’c + pf =0

- Equation de conservation de la masse de 'espece "e" :

dc, +div(CV,) =0
dt

O Les lois complémentaires :

¢, = -I:~)gradCe

Ecriture de la loi d’évolution de ’endommagement

On se place ici dans un cadre général ou diffusion d’eau et endommagement par fissuration sont
des phénomenes directement couplés, c’est a dire que la présence d’eau est susceptible de créer
des endommagements irréversibles au sein du matériau et modifier ainsi la cinétique

d’endommagement. On verra par la suite que ce cas de figure n’est pas forcément celui rencontré
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pour tous les matériaux, notamment celui de I’étude. L’écriture pourra alors étre simplifiée si ces
deux phénomeénes sont découplés, c’est a dire si la présence d’eau ne contribue pas a la création
de fissures.

Dans le cas général, la loi d’évolution est donc différente de celle établie dans la section V.1, de
part la prise en compte de la variable C. L’hypothése de cohérence est ainsi la suivante (on
rappelle qu’on ne considere pas les variables m et r pour plus de clarté).

L’endommagement croit si :
c€, C,d) = AC,d) - Alg,C,d) <0
de(e, C,d) =0

On a donc:

de= L+ dc, +%d(q)
% - 9C, & ad

Cc C
_ _0A; d8+(aAf _aAf)dCe+(aAf _aAf)d(d)
de 0Ce 0Cq od  ad
d’ou :
0A ¢ ds_(aAfC_aAf)dCe
d(d) = O 0Ce 0Cg (5.37)
(aAfC_aAf)
od  ad

En considérant I’écriture des lois d’état, on obtient :

= c 2:
g%gdg_(aaAcf '%aga(é ee)dC
d(d) = . 2049C,
oA 10°C
ad 2 ad?

L’identification du modéle consiste ainsi a identifier les composantes A,“(C,, d) et C(Cy,d).
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V.4 PRESENTATION DU CALCUL COUPLE SOUS ZEBULON

Le logiciel de modélisation par éléments finis ZeBulL.oN, développé au centre des matériaux, a été
utilisé pour la réalisation des simulations numériques de cette étude. La simulation d’un essai
hydromécanique, c’est a dire la prise en compte du vieillissement dans un calcul mécanique, se
décompose en deux calculs distincts. Le schéma de ce processus est représenté sur la figure V.5.
Le premier calcul constitue la simulation de la diffusion d’eau, a partir des propriétés
diffusionnelles du matériau et des conditions aux limites hygrométriques (et thermiques)
imposées en surface. Les résultats de cette premicre étape, exprimés sous la forme de champs de
concentration d’eau au sein de la picce, définissent les conditions de sollicitation (autres que
mécaniques) du second calcul, qui constitue la simulation hydromécanique proprement dite,
puisqu’elle fournit les champs de déformation et de contrainte, a partir des lois de comportement
du matériau, telles que définies dans les paragraphes précédents. Cest également en entrée de ce
calcul mécanique que I'on introduit la dépendance des propriétés matériaux, constantes élastiques
en 'occurrence, en fonction de la concentration d’eau. Le schéma de la figure V.6 précise cette
méthode. On considere un découpage, suivant I’épaisseur, en tranches fictives comme illustré sur
le schéma. Ainsi, pour un profil d’eau non uniforme dans I’épaisseur, issu du calcul de diffusion,
chaque tranche (ou chaque point de la structure) est caractérisée par un taux d’humidité bien
défini. Connaissant les lois de variation des différentes constantes élastiques (ou plus
généralement une propriété P) en fonction de la variable humidité, déterminées
expérimentalement, il est alors possible d’attribuer a chaque tranche les parametres mécaniques P,
correspondant au taux d’humidité présent localement. Ainsi les propriétés mécaniques sont
connues en chaque nceud de la structure. On procede alors au calcul des propriétés P du matériau
global connaissant les propriétés P, de chaque tranche (ou en chaque nceud de la structure).

On comprend alors I'intérét d’avoir effectué des essais expérimentaux de traction sur éprouvettes
saturées en eau en humidité relative (cf. chapitre IV). On peut effectivement considérer que
chaque point ou chaque tranche fine est dans un état saturé en eau, a un certain niveau qui peut
étre différent de celui des tranches voisines. Il est donc important d’introduire, pour le calcul
mécanique, des données matériau qui ont été déterminées sur éprouvettes saturées en eau.

De plus, si on s’était contenté de vieillissement en immersion, les niveaux d’eau absorbée
obtenus auraient été trop importants; par contre, en humidité relative, les niveaux atteints a

saturation, pour les faibles humidités relatives, sont faibles, ce qui permet de connaitre les
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propriétés des tranches les plus a cceur, pour lesquelles les niveaux d’humidité sont les plus faibles

(du moins lors des premiers temps de diffusion).

» Transfert de données >
(concentration d’eau)

Calcul de diffusion

Calcul mécanique

Evolutiondesrigidités

aved'eauC = f (Ce)

o
AN

Fichier résultat diffusion
(2 un temps t de diffusion)

C. = f (X,y,z) [en chaque nceud] Eprouvette
matériau vieilli

Eprouvette
matériau sain

Figure 1.5 : Schéma de principe des calenls conplés mécanique-diffusion.

A une durée t de vieillissement donnée

| Tranche 1 | Tranche 2 |

e
14y v, <K
c/c,,
CZ/Cw--- E
EAU EAU
) - 4 <
A 7
0 -
-el2 0 +e/2 <

Properties P, obtenues sur éprouvette
saturée en eau au niveau €

Figure 1.6 : Méthode de découpage en tranches fictives suivant I'épaissenr et attribution des propriétés mécaniques a chacune.

Ce chapitre a permis de présenter en détail le modele de comportement développé dans cette
étude. La prise en compte de la variable humidité est une avancée importante dans I’écriture du
modecle et les possibilités offertes par le code de calcul ZeBulLoN. On a pu voir successivement
comment est considéré le phénomene de fissuration intralaminaire seul, puis le phénomene de
diffusion d’eau seul, enfin le couplage des deux composantes, dans la formulation des différentes
équations constitutives du modele.

Nous abordons par la suite les résultats obtenus par les simulations réalisées lors de cette étude,

suivant le schéma proposé ci-dessus. Les résultats issus des calculs de diffusion sont présentés
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dans le chapitre VI, puis ceux issus des calculs mécaniques, avec prise en compte de ’humidité et

de la fissuration de manicre couplée ou non, dans le chapitre VII.
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CHAPITRE VI

SIMULATIONS DE DIFFUSION

Comme explicité dans le chapitre précédent, la premicre étape d’un calcul couplé diffusion-
mécanique consiste 2 modéliser le processus de diffusion de 'eau a travers I’épaisseur d’une
géométrie donnée. Apres présentation de la démarche de ce type de calcul, nous exposons les
résultats obtenus pour différents cas : des premiers cas simples de diffusion 1D permettant de
valider la démarche, puis des cas de diffusion 2D et 3D. Puis nous montrons les possibilités pour
prendre en compte une diffusion dissymétrique (température et/ou humidité non uniforme sur
toute la surface extérieure de la piece), notamment s’il y a un gradient de température suivant
Iépaisseur ; également prendre en compte, dans le processus de diffusion, la présence de couches
de matériaux différents, par exemple une couche de liner (ou gelcoat) en plus du matériau
composite. Des simulations de cycles multiples de vieillissement/séchage, de cycles de
successions de conditions de vieillissement différentes sont ensuite présentées. Enfin, une

simulation reproduisant les conditions de vol d’un avion supersonique est proposée.

VI.1 DEMARCHE DU CALCUL DE DIFFUSION

On part d’un état de diffusion de départ connu, profil d’eau non uniforme, état saturé en eau, ou
le plus souvent état sec si 'on veut suivre la cinétique d’absorption globale. Les parameétres a
mentionner pour le calcul, récapitulés dans le schéma de la figure VI.1 pour le cas d’une diffusion
1D, sont les suivants :
Q L’épaisseur de la pic¢ce, ou épaisseur de diffusion, parametre géométrique qui a
une influence directe sur la durée de vieillissement nécessaire pour arriver a saturation.
] Les conditions aux limites (en terme de vieillissement) imposées sur les surfaces
extérieures : température et taux d’humidité HR.
] Les parametres matériau : le coefficient de diffusion D et le niveau de saturation

sat

en eau susceptible d’étre atteint, C_™*. Pour les conditions de vieillissement (température,

taux d’humidité) que on veut simuler, soit ces valeurs sont connues car correspondant
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a celles étudiées expérimentalement, soit elles sont estimées a partir des relations

établies expérimentalement, D={(T) et C"=f(HR%) (voir chapitre III). Les valeurs de

ces deux parametres ne sont donc pas a mentionner directement mais sont calculées a

partir des conditions de vieillissement considérées.

N\ v

(Matériau)
D

° CeS at

(Conditions limites)
T
*HR

A

T
eau > jeau ° H R
<
Largeur TL ,
Epaisseur

€ (Géométrie)

Figure V1T : Paramétres intervenant dans le calenl de diffusion. Cas d’une diffusion 1D.

D’apres les résultats expérimentaux, le matériau de I’étude suit une cinétique d’absorption d’eau

de type fickien (voir chapitre III). La loi de Fick implémentée dans ZeBulLoN est donc

considérée dans tous nos calculs.

VI.2 VISUALISATION DES RESULTATS

A Tissue du calcul de diffusion, différentes visualisations des résultats sont possibles. Elles sont

données ci-apres pour un exemple de diffusion 1D, suivie pendant 31jours, pour les conditions

suivantes (tableau VL.1) :

Epaisseur

2.15mm

Température

60°C  (d’ot D=7.5.10" mm?/s)

Taux d’humidité relative HR

100% (dou "= 1.2%)

Tablean V1.1 : Exemple de paramétres intervenant dans un caleul de diffusion (présenté ci-dessus).
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Carte de la variable humidité C, en tout point de la pi¢ce a une durée t de diffusion.

Un exemple de résultat, pour les conditions mentionnées dans le tableau ci-dessus, est proposé
sur la figure VL2, avec les cartes de la variable humidit¢ C_ a différentes échéances de
vieillissement (i.e. de diffusion) (entre 1 et 31 jours). Ainsi, on peut connaitre, pour une durée de
vieillissement donnée, la valeur de la concentration en eau C_ en n’importe quel nceud de la

structure et par conséquent le profil d’eau a travers I’épaisseur.

f.z Initial (sec) . . 5j.

i
|

7j. 10;. 15j. 31j. (saturé)

|

0% Ce 1.2 %

Figure V1.2 : Carte de la variable humidité C, en tout point de ['épaissenr de la piéce, a différentes durées de vieillissement
(en jours, indigué pour chaque carte), pour un calcul de diffusion 1D et les conditions données dans le tablean 171.1.

Profil d’eau suivant ’épaisseur de la pi¢ce a une durée t de diffusion

Un exemple de résultat est donné sur la figure V1.3, toujours pour les mémes conditions de
calcul. Les profils d’eau suivant I'épaisseur sont représentés apres différents temps de
diffusion (de 1 a 30 jours). On connait ainsi la répartition de Peau suivant ’épaisseur de la

piece apres une durée de vieillissement donnée.
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30 jours

Figure V1.3 : Profils d’ean a travers ['épaisseur pour différentes durées de vieillissement (simulé).
Les conditions sont mentionnées dans le tablean 171.1.

Evolution au cours du temps de la concentration d’eau en un point donné

11 est aussi possible de visualiser, au cours du temps de diffusion, I’évolution de la concentration
d’eau en un point particulier. Un exemple, avec les mémes conditions de calcul que
précédemment (données dans le tableau VI.1), est donné par la figure V1.4, ou sont représentées
les évolutions de la variable C_ (concentration d’eau) en différents points de I’épaisseur. On voit
ainsi que les zones pres du bord (z/e faible) atteignent rapidement un niveau de saturation. Le
temps pour atteindre ce méme niveau est d’autant plus élevé que le point considéré se trouve
proche du cceur du matériau, le cceur étant la partie médiane suivant I’épaisseur, c’est a dire la

zone la plus éloignée de la surface et donc de la source d’humidité.
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1 T . A ey
r- - ,/ fev o g
3 , ‘ // I/— —— 2z=0.01 (prés du bord)
f)m S/ '," —.— z/le=0.125
Z 05[T - ---- zle=025
o .I / ............ zle = 0.375
// zle = 0.5 (cceur de I'échantillon)
0 | | | |
0 6 12 18 24 30

Temps (jour)

Figure V1.4 : Evolution, en continu au conrs du temps de diffusion, de la concentration d'ean C, en différents points suivant
lépaissenr (donnés par 3/ e).

Détermination de la cinétique d’absorption d’eau

Une autre donnée importante obtenue a 'issue d’un calcul de diffusion de ce type est la cinétique
d’absorption d’eau. En effet, si I'on intégre la variable humidité C_ sur tout le volume de la
structure considérée, on obtient la quantité d’eau globale absorbée a un instant donné (Mt), qui
correspond a la variable mesurée expérimentalement lors des pesées, a savoir la masse d’eau
reprise. Cela permet ainsi une comparaison directe entre simulation numérique et mesures
expérimentales. Un exemple est donné sur la figure V1.5, pour un vieillissement a 60°C-100%HR.
Il apparait un trés bon accord entre les résultats expérimentaux et les simulations numériques.
D’autres comparaisons, pour différentes conditions de diffusion, montrent également un trés bon

accord, ce qui permet de valider le calcul de diffusion mis en place.
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1,4
Mt (%)
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0,6 - —— Modélisation

0,4

0,2 ]
tG) /e

0 2 4 6 8

il
£

0,0

Figure 11.5 : Cinétigue d'absorption d’ean, a 60°C-100%HK ;
Comparaison entre simulation numérique et résultats issus de pesées.

A partir de ces représentations, différentes informations peuvent étre obtenues.

Pour des conditions de vieillissement données, on peut connaitre le temps de vieillissement
nécessaire pour atteindre la saturation ; Dans Pexemple donné, il faut environ 30 jours pour
atteindre la saturation.

Pour une durée de diffusion donnée, on peut aussi estimer quelle fraction de I'épaisseur est
encore seche ou a un taux d’humidité inférieur (ou supérieur) a un taux critique d’humidité. Dans
I'exemple précédent, on voit que le cceur de la picce reste totalement sec pendant 2 jours environ,
ou bien encore qu’il reste a un niveau inférieur a 50% du niveau de saturation pendant environ 7

jours.

Influence de la température et de ’épaisseur

Bien sur, ces informations tirées des essais de simulation dépendent directement de la
température et de Pépaisseur. Si la température diminue ou si I'épaisseur augmente, le temps pour
arriver a saturation va augmenter ; de méme, la zone de cceur restera seche plus longtemps.
Différentes simulations ont donc été réalisées, en faisant varier tantot I’épaisseur, tantot la
température imposée. Les graphiques suivants permettent par exemple de visualiser et quantifier
Peffet de ces deux parametres sur le temps pour arriver a saturation (figure VI.6) et sur le temps
pendant lequel le cceur reste sec (figure VI.7). D’autres évaluations sont bien sur possibles en

fonction des renseignements recherchés par I'utilisateur.
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Temps (en années) pour
300 - atteindre la saturation
20C
250 ~
200 -
150 -
100 -|
] 40C
207 60C
O i 1 T T T 80t
0 5 10 15 20
Epaisseur (mm)

Figure V1.6 : Temps de vieillissement nécessaire pour atteindre la saturation en eau en fonction de ['épaisseur, ponr
différentes températures. Résultats issus de calenls de diffusion.

Temps (en jours)
3500 - Pendant lequel le coeur
| reste sec
] 20C
3000 H
2500 -
2000 -
1500 -
1000 - 40C
500 1 60C
0 ] ‘ ‘ ‘ - 80C
0 5 10 15 20
Epaisseur (mm)

Figure V1.7 : Temps de vieillissement pendant lequel le caenr du matérian reste sec, en fonction de I'épaissenr, pour différentes
températures. Résultats issus de caleuls de diffusion.

Concernant ces exemples présentés, il apparait tout d’abord que les variations en fonction de

I’épaisseur sont exponentielles pour toutes les conditions. Le temps pour arriver a saturation

augmente tres rapidement avec Iépaisseur. A 40°C par exemple, il suffit d'un mois de

vieillissement pour atteindre le niveau de saturation pour une épaisseur de Imm alors qu’il faut un

an et demi pour 4mm, plus de 7 ans pour 8mm, 36 ans pour 15mm et 66 ans pour 20mm. Pour
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cette méme température, on voit aussi que le cceur peut rester totalement sec pendant une durée
non négligeable. Par exemple 17 jours pour une épaisseur de 4mm ou lan pour 15mm. On
observe également clairement leffet de la température. Ces différents temps estimés diminuent
effectivement tres rapidement si la température augmente, ce qui est la conséquence directe du
fait que la diffusion est un processus thermoactivé et que le coefficient de diffusion suit une loi
d’Arrhenius (voir chapitre III). Un exemple pour une épaisseur de 15mm: le temps pour
atteindre la saturation en eau passe de 152 ans a 20°C a 36 ans a 40°C, 9ans a 60°C ou 3ans a

80°C.

V1.3 DIFFERENTS CAS TRAITES

Comme indiqué en introduction de ce chapitre, nous cherchons a avoir un modele permettant de
traiter des cas différents en terme de diffusion. Cest l'objet des paragraphes suivants qui
présentent les possibilités offertes par le modéle concernant différents cas particuliers de calculs
de diffusion, autres que le cas simple d’une diffusion 1D avec conditions de vieillissement
symétriques et invariantes dans le temps tel que vu jusqu’a présent. Les cas suivants sont
successivement présentés :

Q Diffusion suivant plusieurs directions
Diffusion isotherme avec conditions d’humidité non symétriques
Diffusion anisotherme avec conditions d’humidité symétriques
Prise en compte d’une couche de gelcoat (i.e. liner)

Cycles absorption-séchage et succession de conditions de vieillissement différentes

O 0o 0 DO O

Simulation de cycles de vol de type avion supersonique

VI1.3.1 DIFFUSION SUIVANT PLUSIEURS DIRECTIONS (DIFFUSION 3D)

Les résultats présentés précédemment considéraient une diffusion unidirectionnelle, suivant
Iépaisseur. Il est possible de considérer, dans le modele, une diffusion suivant les autres
directions. Il suffit d’imposer des conditions d’humidité, non plus seulement sur les deux faces
latérales, mais sur toutes les faces extérieures de la structure. Les probléemes de coin (conditions
aux limites en terme d’humidité et de température qui se multiplient sur les arétes et les sommets)
ont été résolus a ce stade la. Un exemple de résultat est donné sur la figure VI.8, pour une
éprouvette sur laquelle on impose des conditions de vieillissement sur toutes les faces. La

conséquence est que les surfaces sont saturées en eau immédiatement, et la visualisation des
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profils d’eau devient impossible sur ces faces. La solution est d’observer un quart d’éprouvette et

ainsi pouvoir observer la variable humidité C_ au cceur de la structure, comme indiqué sur la

tigure.

Observation d’'un quart d’éprouvette

Quart positif

0.75%

G mapd 000D fimed  mind.T7OPHE mawd 200000 la

Figure V1.8 : Schéma de définition et d’observation des résultats (carte de la variable humidité C.) pour un calenl de
diffusion3D sur épronvette simple de traction.

La détermination de la cinétique d’absorption est également possible, comme explicité dans la
section VI.2. Un exemple est donné dans la figure V1.9, pour un vieillissement a 60°C-100%HR,
ou la comparaison est faite entre résultats expérimentaux (pesées), calcul de diffusion 1D et calcul
de diffusion 3D. On voit une trés bonne concordance entre les résultats. Ceci confirme que la
diffusion suivant les faces de plus faibles dimensions peut étre négligée, comme évoqué par les

résultats expérimentaux (cf. chapitre I1I).
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Figure 171.9 : Cinétigues de diffusion a 60°C-100%HR. Comparaison entre simulation d'nne diffusion 1D, simulation
d'une diffusion 3D et résultats expérimentanx (pesées).

Les cas présentés par la suite sont traités pour une diffusion unidirectionnelle, pour une épaisseur
de 0.9mm et des parametres de diffusion correspondant a ceux identifiés sur le matériau tissé

unidirectionnel.

VI1.3.2 DIFFUSION ISOTHERME AVEC CONDITIONS D’HUMIDITE NON SYMETRIQUES

(Méme température sur les deux: faces mais humidité différente).

Les deux cas traités dans ce paragraphe sont représentatifs d’une piéce exposée a une humidité
importante sur une face (HR=100%) et a des conditions moins séveres sur 'autre (HR=58%

pour le cas (a) et HR=0% pour le cas (b)).

a 60°C-58%HR sur la face gauche, 60°C-100%HR sur la face droite (cas a)

60°C- 60°C-
58%HR 100%HR
V4
>
0 e=0.9mm

Figure V110 : Conditions anx limites imposées :
60°C-58%HR sur la face de ganche et 60°C-100%HR sur la droite.
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On a dans ce cas un coefficient de diffusion D uniforme suivant toute I'épaisseur car la
température est uniforme. I’évolution des profils d’eau au cours du temps est représentée sur la

tigure VL.11.

—a— 1
——Tj

—o— 16
—¢— 24
—— 34

z (mm)

Figure V1L11 : Profils d’ean suivant I'épaisseur pour différents temps de vieillissement et les conditions de vieillissement
suivantes : 60°C-58%HR sur la face ganche, 60°C-100%HR sur la face droite.

0 60°C-100%HR sur la face gauche, 60°C-0%HR sur la face droite (cas b)
On a dans ce cas également un coefficient de diffusion uniforme dans toute I'épaisseur car la

température est uniforme.

60°C- 60°C-
100%HR 0%HR
Z
0 e =0.9mm

Figure V112 : Conditions anx limites imposées :
60°C-58%HR sur la face de gauche et 60°C-0%HR sur la face de droite.

L’évolution des profils d’eau au cours du temps est représentée sur la figure VI.13.
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z (mm)

Figure 11.13 : Profils d’ean suivant Iépaissenr pour différents temps de vieillissement, a 60°C-100%HR sur la face ganche
60°C-0%HR sur la face droite.

Pour les deux cas, les profils d’eau sont dissyiqugs en raison du taux d’humidité différent
imposé de chaque c6té. Leurs cinétiques d’absarpbot représentées sur la figure VI.14. La
comparaison est faite entre celles-ci et le camaldiffusion symétrique (60°C-100%HR

imposé sur chaque face, courbe noire trait continu)

——60C-100%HR sur chaque face ——60T-100%HR sur chaque face
Mt (%) - - - -60C-100%HR et 60C-58%HR - - - -60T-100%HR et 60T-58%HR
---—- 60TC-100%HR et 60C-0%HR Mt/ Msat .~ 60T-100%HR et 60C-0%HR
0,7
l -
0,6 _ -
0’5 4 .- ‘ 0,8 T
'l
0.4 1 o 0,6 1
. e |
o3 e 04 1
021 '
0,11 .'_:’/ " 027 12
A /e t/e
O Fiv i O
0 2 4 6 8 10 12 0 2 4 6 8 10 12

Figure V1.14 : Cinétigues d’absorption théoriques Mi=f{1/2/ ) (figure de ganche) et Mt/ Msat=f{1'/2/ ¢) (figure de droite)
pour les denx cas dissymétriques ; Comparaison avec le cas d'une diffusion symétrique (60°C-100%HR imposé sur chaque

Sace).

On obtient aussi un niveau de saturation global plus faible que pour le cas de diffusion
symétrique (Msat=0.57% pour le cas(a) et Msat=0.34% pour le cas(b), par rapport a Msat=0.68%
pour le cas de conditions symétriques), ceci en raison d’un apport d’eau moindre sur une des

faces pour les cas (a) et (b).
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Par contre le temps pour arriver a saturation reste le méme (environ 34j) puisque la température,
moteur de la diffusion, est la méme dans tous les cas. Ceci apparait tres bien lorsque 'on trace
M/M,, en fonction du temps (figure VI.14 de droite) ou 'on voit que les courbes se superposent

presque parfaitement. Suivant les cas, on arrive donc a des niveaux de saturation différents mais a

la méme vitesse.

V1.3.3 DIFFUSION ANISOTHERME AVEC CONDITIONS D’HUMIDITE SYMETRIQUES

(Température différente et méme humidité sur les deux faces) (figure 171.15)

Le cas traité dans ce paragraphe est représentatif d’une piece exposée a une méme humidité mais
une température différente sur chacune des deux faces extérieures.

Pour exemple, on impose 20°C-100%HR sur la face de gauche, 60°C-100%HR sur la face de
droite (figure VI.15). Contrairement au cas précédent, on a dans ce cas un gradient de
température (figure VI.16), en raison des conditions imposées. Par conséquent, il y a également
un coefficient de diffusion D non uniforme suivant I’épaisseur. On sait que D dépend de la
températute suivant une loi d’Arrhenius du type D=D, .exp(-E/RT), identifiée a partir des
cinétiques d’absorption expérimentales (voir chapitre I1I). On a donc D qui varie entre 8.9.10”
mm?’s” (valeur 2 20°C) et 1.5.10" mm®*s™ (2 60°C).

L’étape de diffusion est donc plus complexe a modéliser dans ce cas. 11 faut tout d’abord simuler
une étape de diffusion thermique pour obtenir le profil de température. Ensuite, on récupere ce
profil dans le fichier de mise en donnée de diffusion et on considere la relation D(T). Le calcul de
diffusion d’eau se fait donc en prenant en compte des valeurs de D non uniformes suivant

I’épaisseur.

20°C- 60°C-
100%HR 100%HR
Z
0 e =0.9mm

Figure V115 : Conditions anx limites imposées :
20°C-100%HR sur la face de gauche et 60°C-100%HR sur la face de droite.
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T(C) D (mm?/j)
— - —Température
70 . . T 1,6E-07
—— D (loi d'Arrhenius)

T 1,4E-07
+ 1,2E-07
+ 1,0E-07
+ 8,0E-08
+ 6,0E-08

T 4,0E-08

+ 2,0E-08

O T T T T T T T T 0,0E+OO
0 o1 02 03 04 05 06 07 08 09
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Figure V116 : Profil de température et du coefficient de diffusion D suivant I'épaissenr
(paramitres d’entrée pour la mise en donnée du caleul de diffusion).

Les résultats obtenus sont les suivants (courbes pointillées) et sont comparés au cas ou l'on
impose 60°C-100%HR sur les deux faces (pas de gradient thermique, courbes continues). Les
profils d’eau a différents temps de diffusion sont représentés sur la figure VI.17, et les cinétiques

d’absorption d’eau sur la figure VI.18.

— 60C-100%HR sur chaque face
————— 20C-100%HR (Gauche) et 60C-100%HR (Droite)

Figure 11.17 : Profils d’ean suivant Iépaissenr pour différents temps de vieillissement (20°C-100%HR sur la face de
ganche, 60°C-100%HR sur la face de droite). Comparaison avec le cas de conditions symétrigues (60°C-100%HR sur
chaque face).
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Mt (%) | 60T-100%HR sur chaque face
08 - - - -20C-100%HR (face G.) et 60C-100%HR (face D.)
0,6 e -
0,4 7 "'f'f,
0.2 1 .
/r - LI

0,0 ‘ ‘ ‘

0 5 10 15

Figure 171.18 : Cinétigue d’absorption d’ean Mi=f{1/2/¢) pour les conditions suivantes: 20°C-100%HR sur la face de
gauche, 60°C-100%HR sur la face de droite (trait pointillé). Comparaison avec le cas de conditions symétriques (60°C-
100%HR sur chague face) (trait continu).

On atteint le méme niveau de saturation dans les deux cas (Ms=0.68%) mais on T'atteint moins
vite dans le cas ou une des faces est a 20°C (courbes pointillées). Ceci est normal car on a le
méme niveau d’humidité imposé des deux cotés. Par contre, pour le cas ou une des faces est a
20°C, la température (moteur de la diffusion) étant plus faible a gauche, la diffusion se fait plus
lentement a partir de cette face. Finalement, cela se répercute sur la cinétique globale d’absorption
(figure VI.18) ou l'on observe que la cinétique est plus lente dans ces conditions. Il faut environ

120 jours pour arriver a saturation alors qu’il faut seulement 34 jours dans le cas isotherme.

V.3.4 PRISE EN COMPTE D’UNE COUCHE DE GELCOAT

La présence d’une couche de gelcoat, ou liner, sur des structures composites, est tres fréquente,
notamment pour tubes de transport d’eau. Il est donc important de pouvoir la prendre en compte
dans le modéle développé.

Concernant le calcul de diffusion, il faut ajouter a la structure composite une couche de gelcoat
dont on connait I’épaisseur (e(gelcoat)) et les propriétés de diffusion (coefficient de diffusion D*

et niveau de saturation Ms®), comme représenté sur la figure VI.19.
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Figure V1.19 : Définition de la géométrie et des parametres de diffusion dans le cas de la présence d’une conche de gelcoat.

Dans le cadre d’une diffusion 1D suivant I’épaisseur (comme les cas traités précédemment), il

suffit d’imposer, de la méme maniere, des conditions de vieillissement (température et humidité)

sur les faces extérieures (faces gauche et droite).

Le cas d’exemple traité ci-dessous est réalisé pour les conditions suivantes :

Q Epaisseur de gelcoat e(gelcoat)=0.15mm, épaisseur de composite e(composite)=0.75mm, soit
une épaisseur totale e de 0.9mm.

a0 Face Gauche : 60°C-100%HR.

0 Face Droite : 60°C-100%HR.

La température est homogene dans la structure ; on prend donc en compte les parameétres

correspondant a 60°C, soit :

o D°=1.510" mm’s" et Ms® = 0.68% pour le composite verre-époxy.

o Df=06.7.10°mm’s" et Ms*= 0.68% pour la couche de gelcoat.

Les valeurs considérées pour la couche de gelcoat ont été fournies par le CETIM, pour une

résine polyester ISONPG) [Castaing, 1995].
A Tissu du calcul de diffusion, on obtient (courbes trait pointillé) les profils d’eau, entre O et

30jours (figure VI.20) et la cinétique d’absorption (figure VI.21), comparés a ceux obtenus pour

les mémes conditions mais sans couche de gelcoat (courbes trait continu).
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Figure V1.20 : Profils d’ean suivant ['épaissenr ponr différents temps de vieillissement (60°C-100%HR imposé sur les denx
Jaces), avec (trait pointillé) on sans (trait continu) conche de gelcoat.
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Figure V1.21 : Cinétique d'absorption d’ean Mt=f{t'/2/ ¢) pour les conditions suivantes: 60°C-100%HR sur les deux
Sfaces. Comparaison entre structure avec gelcoat (trait pointillé) on sans gelcoat (trait continm). Résultats de simulation
numérique d'un calenl de diffusion.

La diffusion est logiquement plus rapide au sein du gelcoat, le coefficient de diffusion attribué a
cette couche étant plus élevé (D(gelcoat) = 45.D(composite)). On voit sur la figure VI.20 que
cette couche est saturée en eau dés 3 jours de vieillissement (dans les conditions imposées pour
cet exemple).

Les cinétiques d’absorption du matériau global, composite seul ou composite+gelcoat (fig.V1.21),
montrent également I'influence de la couche de gelcoat sur la vitesse de diffusion. La saturation

en eau de la structure globale est atteinte plus rapidement dans le cas de la présence de gelcoat, 20
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jours au lieu de 34 jours sans gelcoat. On trouve ainsi un coefficient de diffusion global plus

important: D(composite+gelcoat) = 1.8 x D(composite seul).

Ce cas n’est bien sur qu'un exemple. Les coefficients de diffusion considérés peuvent étre
différents dans le cas d’un gelcoat d’une autre nature. Cependant, cet exemple est représentatif de
cas habituellement rencontrés ou le gelcoat présente des propriétés de diffusion plus élevées que
le composite. Ceci en raison de I'absence de fibres de renfort et donc un volume de résine
participant a la diffusion plus important. Egalement, en raison de la nature des résines utilisées
pour ce type de couche de protection. Finalement, le gelcoat permet une protection contre les

impacts ou les chocs subis, mais ne contribue pas a limiter ou ralentir I’'absorption d’eau.

VI.4. CYCLES ABSORPTION-SECHAGE ET SUCCESSION DE
CONDITIONS DE VIEILLISSEMENT DIFFERENTES

Le modé¢le numérique développé doit également permettre de simuler des cycles d’absorption
puis séchage, également une succession de conditions de vieillissement différentes, par exemple
une phase d’immersion suivie d’'une période moins sévere en humidité relative. Les résultats
expérimentaux sur ce type de cycles ont permis de montrer le caractere réversible du processus
d’absorption apres séchage (voir chapitre III). Quelles que soient les conditions de vieillissement,
la totalité de 'eau semble évacuée du matériau apres séchage et on retrouve la masse initiale du
matériau. Ces observations doivent donc étre intégrées au modele. Les deux exemples présentés
ici permettent de comparer les simulations numériques a des résultats expérimentaux de
validation.

Le premier exemple est un cycle d’immersion a 60°C pendant 40jours suivi d’un séchage.

Le deuxieme exemple est un cycle d’'immersion a 60°C pendant 40jours suivi d’un vieillissement a
60°C-100%HR.

Les résultats de simulations obtenus sont donnés dans la figure VI.22 et comparés a des mesures
expérimentales, obtenues par pesées, pour les mémes conditions de vieillissement. Les cinétiques
sont ici représentées en considérant le temps t en abscisse, pour plus de clarté.

Les mesures expérimentales confirment les prévisions numériques. Le modéle apparait donc apte
a simuler ce type de cylage.

A ce stade 1a, il est utile de préciser que des analyses complémentaires seraient souhaitables afin

d’établir plus précisément les cinétiques de dégradation en immersion et connaitre plus
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efficacement I’état du gradient de concentration au dela de la durée critique. Cela peut étre une

perspective de ce travail.

o Immersion 60T (Exp.)

o Immersion 40j puis séchage (Exp.)

A Immersion 40j puis 60C-100%HR (Exp.)
0 Immersion 60T (Simulation)

Mt(%) Immersion 40j puis séchage (simulation)

15] L Immersion 40j puis 60CT-100%HR (Simulation)
60C-100%HR
A‘”A‘””"A'“'”'"'A"'A' ,,,,,,,,,,
R
Immersion 60C N\ Séchage 60C _
J Lo o t (J)
0 T T T T T . I 0\ O -
0 10 20 30 40 50 60 70 80

Figure V1.22 : Cinétigues d'absorption d’ean Mt=[{t) ponr les conditions suivantes : Immersion 60°C, immersion 60°C
(40)) puis séchage a 60°C, immersion a 60°C (40)) puis vieillissement a 60°C-100%HR. Comparaison entre résultats de
simulation numérique et mesures expérimentales (Exp.).

VI.5. SIMULATION DE CYCLES DE VOL DE TYPE AVION
SUPERSONIQUE

Un dernier exemple d’application de calcul de diffusion, suivant la méthodologie mise en place,
traite un cas plus complexe de cycles de vols d’avion de type supersonique. Afin d’avoir des
conditions de vieillissement réalistes avec les conditions réelles, des données ont été obtenues
dans la littérature [Jedidi et al., 20006]. Sur ce type d’avion, des opérations de maintenance de trois
mois alternent avec des périodes de n cycles de vol, comme illustré sur la figure VI.23. Lors de la
maintenance, le matériau est confronté a des niveaux d’humidité non négligeables (autour de
50%) et absorbe alors de I'eau. Lors dun cycle de vol, qui dure 8 heures environ, il y a
successivement une période de décollage, pendant laquelle le matériau peut encore absorber de
I’eau, puis une période de vol a haute altitude ou le taux d’humidité est quasi nul et la température
élevée (130°C), pendant laquelle un séchage se produit, enfin la période d’atterrissage ou le

séchage continue mais beaucoup plus lentement car la température diminue.
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Figure V1.23 : Conditions de température et d’humidité lors des cycles de vol et de maintenance [[edidi et al., 2006].

Nous avons donc traité ce type de cycles, avec les conditions suivantes :
- Epaisseur e=4mm
- Coefficient de diffusion D fonction de la température suivant la loi d’Arrhenius
D=614.exp(-6840/T) (voir chapitre III)
- Niveau de saturation Msat=1.1% pour HR=100%.
- Cycles réalisés : (partant d’un matériau considéré comme sec), une 1° période de
maintenance (3 mois) suivie de 12 cycles de vol (96 jours en tout) suivie d’une
2°maintenance (3 mois).

- Ditfusion de type fickienne unidirectionnelle suivant ’épaisseur.

Sur la figure VI.24 est représentée I’évolution de la cinétique d’absorption d’eau au cours de
I'ensemble de ces opérations. La figure VI.25 représente un zoom sur la période des cycles de vol
uniquement. Ensuite, les figures VI.26 a VI.29 donnent les profils d’eau suivant I’épaisseur, dans
Pordre chronologique, a différentes échéances du cycle complet. Sur la figure VI.26, 'évolution
des profils, pendant une premiére opération de maintenance. Sur la figure VI.27, I’évolution
pendant un premier cycle de vol (suite a la premié¢re maintenance). Sur la figure VI.28, I’évolution
pendant les 12 cycles de vol considérés. Enfin, sur la figure VI.29, la comparaison entre les profils
a Iissue de la premiére maintenance, a l'issue des 12 cycles de vol et a l'issue de ensemble des
étapes.

Pour plus de clarté, les cinétiques sont tracées en considérant t et pas t'"/2 en abscisse.
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Figure 11.24 : Suivi de absorption d’ean an cours d’une opération de maintenance suivie de 12 cycles de vol puis d'une
denxciéme maintenance.
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Figure V1.25 : Suivi de labsorption d'ean an cours des 12 cycles de vol
(zo0m sur la partie de la conrbe de la fignre V'1.24, correspondant aux: seuls cycles de vol).
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Figure V1.26 : Evolution des profils d’eau suivant ['épaissenr pendant une premiére opération de maintenance.
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Figure 11.27 : Evolution des profils d’ean suivant I'épaissenr pendant un premier vol (qui fait suite a une période de
maintenance présentée sur la figure 1'1.26).
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Figure V1.28 : Evolution des profils d’eau suivant I'épaissenr a l'issue de 1, 3, 6, puis 12 vols (qui font suite a une période

de maintenance présentée sur la figure 171.26).
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Figure 1'1.29 : Comparaison des profils d’ean suivant I'épaissenr a lissune de la premiere période de maintenance senle (trait
pointillé), a lissue d’une 1° période de maintenance suivie de 12 vols (trait continu vert), et a lissue d’une 1°période de
maintenance suivie de 12 vols puis d’une 2° période de maintenance (trait tirets).

Les conclusions sont les suivantes. Au cours dune premicre période de maintenance tout

d’abord, le matériau absorbe de I'eau en continu (figures VI.24 et VI.26) jusqu’a un niveau global

de 0.14% et un profil donné par la courbe pointillée bleue, sans que le matériau ne soit saturé en

eau. En effet, 'épaisseur est importante et la température relativement faible et donc le temps pas

suffisant pour atteindre la saturation. Ensuite, lors d’'un premier vol (figure VI.27), on voit

qu’apres la phase de décollage, le matériau seche progressivement et rapidement en raison de la

température élevée (130°C). Puis lors des vols suivants (figure VI.28), le matériau perd

progressivement de I'eau. En effet, a chaque vol, la phase de séchage a 130°C (lors du vol a haute
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altitude) est prépondérante par rapport a la phase d’absorption d’eau lors du décollage (a
température inférieure). Ainsi a chaque cycle, le bilan global correspond a une perte d’eau. Enfin,
une deuxiecme période de maintenance, faisant suite a un certain nombre de cycles de vols (12
dans le cas traité ici), conduit a un profil d’eau semblable a celui obtenu a Iissu d’une premicre
période de maintenance (figure VI.29). L’ensemble de ces résultats montrent un bon accord avec

ceux obtenus par Jedidi sur ce méme type d’approche [Jedidi et al., 20006].

VI.6 CONCLUSION

Le traitement de ces différents cas de figure démontre la possibilité de modéliser, avec le logiciel
de calcul par éléments finis ZeBulL.oN, I’étape de diffusion pour des conditions variées. Il est
possible de traiter des cas ou température et humidité ne sont pas forcément les mémes sur les
différentes surfaces extérieures de la structure. Dans le cas d’une température non homogene au
sein de la picce, il faut utiliser la relation D(T) qui donne la dépendance du coefficient de
diffusion avec la température. De méme si plusieurs couches de matériaux différents sont
présentes, il faut affecter des propriétés de diffusion différentes a chacune.

Nous avons traité ici essentiellement des exemples de diffusion 1D. La démarche est la méme si
lon considére une diffusion suivant plusieurs directions, comme exposé dans le paragraphe
VI1.3.1. Enfin, Pexemple vu dans le dernier paragraphe démontre la possibilité de traiter des cas de
cycles absorption-séchage assez complexes et permettant de simuler des conditions réelles
d’utilisation de matériau composite. Dans le cas de structures plus complexes (plaque épaisse,
trouée...), le calcul est également possible et ne doit pas poser de probléme. Les problémes de
coins ont été résolus. Il suffit de définir la géométrie de la structure, les parametres de diffusion
du matériau constitutif et d’imposer les conditions aux limites sur les faces latérales voulues.

Cette étape de calcul de diffusion permet ainsi de connaitre la valeur de la variable humidité en
tout point de la structure, pour une durée de vieillissement donnée. L’étape suivante est donc la
simulation d’un essai mécanique qui prenne en compte un éventuel profil d’eau non uniforme et
par conséquent un gradient de propriété mécanique au sein de la piece. Cela fait Pobjet du

chapitre VII suivant.
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CHAPITRE VII

MODELISATION DU COMPORTEMENT MECANIQUE

Comme indiqué en introduction de cette partie, 'objectif est de pouvoir évaluer les
propriétés mécaniques du matériau pour n’importe quelle durée de vieillissement et/ou
n’importe quel niveau de sollicitation mécanique. Le modele, avec notamment la prise en compte
de la variable humidité, le couplage diffusion/essai mécanique, ainsi que la modélisation du

phénomene de fissuration intralaminaire, ont été présentés en détail dans le chapitre V.

Les essais expérimentaux ont permis la détermination des baisses de rigidités en fonction de la

quantité d’eau absorbée (baisse réversible) puis en fonction du chargement appliqué (baisse

irréversible due a la fissuration). Il a aussi été démontré qu’il n’y a pas de couplage direct entre ces

deux phénomeénes, au sens ou Iabsorption d’eau n’accélére pas la cinétique de fissuration et la

b

présence de fissures, créées mécaniquement, n’accélere pas l'absorption d’eau. Les deux

phénomenes contribueraient ainsi indépendamment a la baisse de rigidité du matériau, de

maniere réversible pour Phumidité et irréversible pour la fissuration.

Nous nous appuyons donc dans un premier temps sut cette hypothése pour I’écriture du modéle.

y y

Ainsi, il doit prendre en compte ces deux phénomeénes qui se cumulent et contribuent

5 ol

séparément, a diminuer la rigidité globale de la structure au cours du vieillissement et/ou d’une

sollicitation mécanique. Ainsi, si I'on considere C la matrice de rigidité du matériau vieilli et

; . ~0 , . T ..,
endommagé par fissuration et C~ celle du matériau sain (non vieilli et non sollicité), on a

(chapitres IV et V) :
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c=c’ - cfc, - f@.cF (7.1)
H_J \ )
Chute de rigidité Chute de rigidité due
due al'eau a la fissuration
(réversible (irréversible
avec @

- C. : concentration en eau au sein du matériau (%o)

- d : densité de fissures (mm), représentatif de I’état d’endommagement du matériau.

- CHet ¢F matrices représentant des chutes de rigidité dues a respectivement I’humidité et la

fissuration, identifiées a partir des résultats expérimentaux.

Des détails sur écriture du dernier terme, concernant la chute de rigidité due a la fissuration, ont
¢té données dans la section V.1 du chapitre V.

Bien sur, des cas plus complexes ou un couplage tel que décrit ci-dessus existerait peuvent étre
traités par notre mod¢le.

Le travail de simulation a donc tout d’abord consisté a identifier différents parametres du modele
pour une séquence d’empilement donnée et des conditions de vieillissement particuliéres afin de
reproduire les chutes de rigidité et les cinétiques d’endommagement mesurées
expérimentalement. Ensuite, des calculs sont menés sur d’autres séquences d’empilement et
d’autres conditions de vieillissement, avec des cyclages absorption-séchage notamment, et
comparés a des essais expérimentaux de validation.

Nous présentons donc successivement des calculs prenant en compte uniquement la baisse de
rigidité due a ’humidité, puis uniquement la baisse due a la fissuration, et enfin le couplage entre

les deux phénomenes.

VII.1 PRISE EN COMPTE DE I’HUMIDITE SEULE

Nous cherchons ici a déterminer I’évolution de rigidité du matériau due uniquement au
vieillissement dans un premier temps, donc sans prendre en compte 'endommagement par
fissuration, ceci pour différentes séquences d’empilement, de matériau unidirectionnel puis

stratifié. I.’équation (7.1) devient dans ce cas :

- 30 _ &M, (7.2)

on
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VIIL.1.1 PRESENTATION DU CALCUL
II convient tout d’abord d’attribuer la direction d’orientation du renfort voulue pour chaque pli,

comme présenté figure VIL.1 pour le cas d’une séquence 0,/90,/0,.

Définition de I'orientation de chaque pli.
Ex.:(0,/90,/0)

F

Figure VI1I.1 : Définition de l'ovientation des fibres pour chaque pli, pour la simulation numérigue par éléments finis d'un
essai de traction suivant l'axe X . Exemple pour une séquence 02/ 904/ 02,

Des détails concernant le couplage diffusion/mécanique sont exposés en détail dans le
paragraphe V.4. Rappelons simplement qu’il est nécessaire de récupérer le fichier résultats du
calcul de diffusion, donnant la valeur de la variable humidité C, en chaque nceud de la structure.
Dans les fichiers de mise en donnée du calcul mécanique, plus précisément dans la section
correspondant aux propriétés matériaux, on introduit ensuite, pour chaque pli, les dépendances
des constantes élastiques en fonction de C_, déterminées expérimentalement. Cect est illustré sur
la figure V.5.

Du fait d’une diffusion d’eau a partir de la surface et d’un profil d’eau non uniforme suivant
I’épaisseur qui en découle, il apparait un gradient de propriété mécanique suivant I’épaisseur de
diffusion. Un exemple est donné figure VIL2 pour une éprouvette unidirectionnelle [90°]
d’épaisseur 1mm, vieillie 4 jours a 60°C-100%HR. Le vieillissement a été simulé préalablement
par un calcul de diffusion. On visualise ici la valeur du module transversal E, en différents points
de la structure. Sachant que 'on a E,=17GPa pour le matériau non vieilli, on voit que 'on a des
valeurs proches de celle-ci au cceur du matériau, car la quantité d’eau absorbée y est encore faible
apres 4 jours de vieillissement. Par contre pres de la surface, le matériau est déja a des niveaux
d’humidité importants et la baisse de module est sensible (environ 7% pres de la surface).

A partir de 1a, on simule un essai de traction longitudinale, comme indiqué sur la figure, et on en
déduit E, le module transversal global de I’éprouvette. La rigidité globale du matériau est donc
déterminée a partir des rigidités en chaque point. Dans le cas de cet exemple, on trouve

E=16.55GPa.
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Gradient de propriété dans le volume
Ex. : Renfort 2 90°, e = 1mm, Vieilli 4j a 60°Cad HR

E, (GPa) 17
EEERRERERRRER

Figure V11.2 : Visualisation du gradient de propriétés mécanique apres vieillissement. Exemple d'une éprouvette 90°,
d'épaissenr 1mm, vieillie 4 jours a 60°C-100%HR, pour laquelle est représentée la carte du module transversal E.

VIIL.1.2 EVOLUTION DE RIGIDITE EN CONTINU AU COURS DU VIEILLISSEMENT

L’exemple précédent a permis d’exposer la méthode de détermination de la rigidité globale du
matériau pour un état de vieillissement donné. A partir de la, il est possible de connaitre la valeur
de cette variable pour n’importe quelle durée de vieillissement, et ceci en continu, de I’état sec a
I’état saturé en eau. Des exemples de résultats sont donnés dans les figures suivantes. On suit
I’évolution de E, rigidité dans le sens longitudinal (i.e. la direction de sollicitation), au cours du
temps de vieillissement. Pour chaque cas de simulation, des essais expérimentaux de validation
ont été réalisés et sont également représentés sur les graphiques.

La figure VIL3 donne I’évolution pour deux orientations de matériau unidirectionnel, 45° et 90°,
vieillies 2 60°C-100%HR. La figure VIL.4 pour les séquences 0,/90,/0,, 0,/90,/0,, et 0,/90,/0,,
vieillies a 60°C-100%HR. La figure VIL5 pour la séquence 0,/90,/0,, vicillie en immersion a
60°C. La figure VIL.6 pour la séquence 0,/90,/0,, vieillie en immersion a 60°C pendant 40 jours
puis séchée a 60°C. Enfin, la figure VIL.7 pour la séquence 0,/90,/0,, vieillie en immersion a

60°C pendant 40 jours puis en humidité relative a 60°C-100%HR.

Pour le cas de '’humidité relative tout d’abord (figures VIL.3 et VIL.4), en raison de la nature
fickienne de la cinétique d’absorption d’eau, la cinétique de baisse de rigidité a également les
mémes caractéristiques : baisse rapide et continue des propriétés pour les temps courts puis
stabilisation lorsqu’on atteint la saturation en eau. Dans le cas de ces exemples, la rigidité dans le
sens longitudinal baisse, entre I’état sain et I’état saturé en eau, d’environ 7% pour la séquence
[90°] (la rigidité correspond au module transversal du matériau dans ce cas), de 17% pour la

séquence [45°] et d’environ 5% pour les séquences 0,/90,/0,.
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Les baisses observées sur éprouvettes saturées en eau sont logiques concernant les séquences
[45°] et [90°] car c’est sur celles-ci qu’on été identifies expérimentalement, sur éprouvette
saturées en eau, les baisses de rigidités en fonction de la quantité d’eau absorbée. De nouveaux
essals expérimentaux réalisés cette fois ci pour des états non saturés en eau, a différentes durées
de vieillissement (figure VIL3), sont en accord avec les résultats de simulation numérique et
permettent de valider la démarche.

Concernant les stratifiés 0,/90,/0, ensuite (figure VIL4 et VIL5), des essais expétimentaux
permettent également de valider les prévisions numériques. Logiquement, les baisses de rigidité
(figure VIL.4) sont moins importantes, de lordre de 5%, que pour les séquences
unidirectionnelles. En effet, pour ce type d’empilement, seule une fraction de I’épaisseur (les plis
orientés a 90°) est sensible au vieillissement, les plis a 0° conservant la méme rigidité, car on
consideére que les fibres et par conséquent le module longitudinal du matériau n’évoluent pas avec
I’humidité.

Pour les mémes raisons, il apparait que la baisse de rigidité pour les séquences 0,/90,/0, est
légérement plus importante si épaisseur du pli a 90° augmente (figure VIL4). Il y a un écart
d’environ 1 a 2% entre le 0,/90,/0, et 1e 0,/90,/0,.

Pour cette dernicre en effet, 'épaisseur du pli a 90°, qui est le pli sensible a ’humidité car sollicité
transversalement lors de ce type d’essai de traction, est plus importante donc la baisse de rigidité
globale de la séquence, moyennée sur toute I’épaisseur, est plus importante.

Pour le cas de 'immersion (figure VIL5), en raison de la non saturation en eau du matériau, la
baisse de rigidité se poursuit logiquement en continu au cours du temps.

Enfin, i est aussi possible de suivre Iévolution de rigidité lors d’'un (ou plusieurs) cycle
d’absorption-séchage (figure VIL.G) ou alternance entre différentes conditions d’humidité
(immersion puis humidité relative, figure VIL.7). En raison du caractere réversible, apres séchage,
des baisses de propriétés dues au vieillissement, observé expérimentalement (cf. chapitre IV), le
mode¢le prévoit un retour aux propriétés initiales apres le cycle de vieillissement simulé (40 jours
d’immersion a 60°C puis séchage) (figure VIL.G). Des essais expérimentaux a différentes
échéances au cours du séchage permettent de confirmer les prévisions du modcle.

De méme, 'exemple de la figure VIL7 montre que la rigidité finale est la méme pour un
vieillissement permanent a 60°C-100%HR que pour un vieillissement en immersion a 60°C puis a
60°C-100%HR. Cela confirme que les baisses de rigidité dues a ’humidité, méme dans le cas de
I'immersion, sont réversibles apres séchage ou vieillissement dans des conditions moins séveres.

Cela est prévu par le modele et confirmé par des essais expérimentaux.
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Matériaux UD [459 et [901 - Vieilli 60CC-100%HR
Evolution de rigidité au cours du vieillissement

Simulation [459
1 o Expérimental [45]
074 | ....... Simulation [909
1 A Expérimental [909 )
t(G) 2 / e (mm)
0,6 LA T T T T LA T LA T I T L T LA 1
0 2 4 6 8 10 12
0 2 5 10 30 60 100
I I | | I | |
t (jours)

Figure V11.3 : Chute de rigidité simulée E/E, en continun au cours du vieillissement, pour un UD [45°] et un UD [90°],
vieillis a 60°C-100%HR (E rigidité snivant la direction de sollicitation). Comparaison entre simulations numériques et

essais expérimentan.

Lignes : simulations numériques
Signes : résultats expérimentaux

- L 0,190,/0;
N\*’Q_sz ,,,,,,,,,, AN O 2 / 904 / 02
’M‘M‘M‘M’E);‘/‘906 10,
t()
0,9 T T T T T T T T T T T T T T T T
0 50 100 150 200

Figure V11.4 : Chutes de rigidité simulées E/ E, en continu an cours du vieillissement, pour les séquences 02/ 902/ 02 (—),
02/ 904/ 04 (....) et 02/ 905/ 02 (_), vieillis a 60°C-100%HR (E rigidité suivant la direction de sollicitation).
Comparaison entre simulations numeériques et essais expeérimentan.
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E/Eo
- Stratifié 0 2190, /0,
1 i Evolution de rigidité au cours
] d'une immersion a 60C
i —— Simulation
095 * N A Expérimental
0,9 -
0,85 -
1 t()
0,8 ‘ ‘ ‘ ‘
0 100 200 300 400

Figure VI1.5 : Chutes de rigidité simulées E/ E, en continu an cours du vieillissement, pour la séquence 02/ 902/ 0, vieillie
en immersion a 60°C (E module élastique suivant la direction de sollicitation). Comparaison entre simulation numérique(—
) et essais excpérimentanx (A ).

E/Eo Immersion 60C Séchage 60T
1- 5 =
0,95 -
0,9 Stratifié 0 2 / 90, / 0,
Evolution de rigidité au cours du séchage
(apres 40j. dimmersion a 60C)
0,85 Immersion 40j (Simulation)
—— Séchage (Simulation)
o Séchage (Expérimental) t ()
0,8 T T T T 1
0 20 40 60 80 100

Figure V11.6 : Chutes de rigidité simulées E/ E, en continu an cours du séchage a 60°C (aprés 40 jours d'immersion a
60°C), pour la séguence 02/ 902/ 0 (E rigidité suivant la direction de sollicitation). Comparaison entre simulation
numeérique (—) et essais expérimentanx (Q).
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E/Eo Stratifié 0 » / 90, / 0, : Evolution de rigidité a 60C-
100%HR (aprés 40j. dimmersion a 60C)
1 A
0,95 B s
Immersion 60C 60C-100%HR
0,9 - '
Immersion 40j (Simulation)
085 - 60C-100%HR (suite a I'immersion) (Simulation)
’ o 60T-100%HR (suite a I'immersion) (Expérimental)
------- 60C-100%HR (simulation) ]
t()
0,8 T T T T 1
0 20 40 60 80 100

Figure V11.7 : Chutes de rigidité simulées E E, en continu a 60°C-100%HR (aprés 40 jours d'immersion a 60°C), pour
la séquence 02/ 902/ 02 (E rigidité suivant la direction de sollicitation). Comparaison entre simulation numériqgue (—) et
essais expérimentaux (Q1) et comparaison avec le cas d'un vieillissement a 60°C-100%HR seul (...).

Ces quelques exemples montrent donc la pertinence du modéle numérique qui permet de suivre
I’évolution, réversible, de la rigidité mécanique en continu tout au long du vieillissement en
humidité. Des essais expérimentaux ont permis de valider les prévisions numériques. Bien sur,
comme présenté dans le chapitre V, il est possible d’appliquer cette démarche a n’importe quelle
autre orientation de renfort, autre température ou condition d’humidité et par extension,
n’importe quelle cycle absorption-séchage ou alternance entre différentes conditions d’humidité

et de température.

Il faut ensuite analyser et modéliser I’évolution de rigidité, irréversible, due a la fissuration. C’est

ce qui fait 'objet de la section suivante.
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VII.2 PRISE EN COMPTE DU SEUL ENDOMMAGEMENT PAR
FISSURATION

L’objet de cette partie est d’étudier la prise en compte de 'endommagement par fissuration
intralaminaire dans le modéle numérique proposé. Dans cette partie, nous considérons seulement
ce phénomene, c’est a dire que nous ignorons la perte de propriété due a ’humidité. Le couplage
entre ces deux phénomenes, fissuration et humidité, est considéré dans la section suivante. Nous
avons donc dans ce cas, a partir de I’équation (7.1), une baisse de rigidité donnée par I’équation
suivante :

= ¢ - f(d).CF (7.3)

H_J

Chute de rigidité due
a la fissuration
(irréversible

on

Les résultats expérimentaux concernant la fissuration ont été présentés dans le chapitre IV et plus
de détails concernant la modélisation de ce phénoméne ont été exposés dans le chapitre V.
Rappelons que ce type d’endommagement se caractérise par apparition puis la multiplication de
fissures paralleles au sein des plis désorientés par rapport a I’axe de sollicitation, ce qui induit une
baisse de rigidité du pli fissuré et par conséquent de toute la structure. Expérimentalement, on a
pu déterminer les cinétiques d’endommagement, c’est a dire 'évolution de la densité de fissure d
(d=nombre de fissures/mm) au cours du chargement mécanique de traction imposé, ainsi que
I’évolution de rigidité, ceci pour les séquences du type 0,/90,/0,. On cherche donc a reproduire
le méme type d’essai, numériquement cette fois-ci, et suivre 'évolution de ces mémes parametres.
Nous cherchons tout d’abord a identifier les parametres de la loi d’évolution sur une séquence
particuliere, 0,/90,/0,, puis nous simulons des cinétiques d’endommagement pour d’autres

séquences, qui seront comparées a des résultats expérimentaux.

VIIL.2.1 IDENTIFICATION DE LA CINETIQUE D’ENDOMMAGEMENT SUR LA SEQUENCE 0,/90,/0,

L’identification des parameétres de la loi d’évolution est réalisée sur la séquence 0,/90,/0,. La
définition de la géométrie et de l'orientation de chaque pli est faite suivant le schéma de la figure
VIL1. Un essai de traction longitudinale est alors simulé sur ZeBuloN, sur une éprouvette
simple de traction, de mémes dimensions que celles des éprouvettes utilisées expérimentalement.

Les résultats expérimentaux ayant montré 'absence d’effet d’épaisseur sur la densité de fissures
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(voir chapitre IV), c’est bien d, densité de fissures/mm, qui est considérée comme variable
descriptive de 'endommagement.

Un premier exemple est donné figure VIL8, qui représente les cartes de la variable d a quatre
niveaux de chargement différents, indiqués sur la figure, pour une éprouvette stratifiée 0,/90,/0,
non vieillie en humidité. O représente la contrainte uni-axiale de traction longitudinale imposée de

maniere uniforme sur les extrémités de ’éprouvette.

(1) 0=150 MPa d (mm?) (2)0=200 MPa
| Q
2

(3) 0=300 MPa (4)0=400 MPa

Figure V11 .8 : Carte de la variable d (densité de fissures) pour quatre niveanx de chargement (éprouvette 02/ 904/ 02
sollicitée en traction).

Comme observé expérimentalement, il apparait que les plis a 0° (plis extérieurs) ne
s’endommagent pas (la variable d reste a 0). C’est uniquement le pli a2 90° qui s’endommage et d
augmente progressivement au cours du chargement.

On peut ainsi tracer la courbe de cinétique d’endommagement, d en fonction de O, issue de
identification, pour cette méme séquence 0,/90,/0,. La figure VIL9 représente le résultat de
I'identification avec une comparaison entre les cinétiques d’endommagement numériques et
expérimentales. Les résultats expérimentaux ont déja été présentés et commentés dans le chapitre
IV. Sont également indiqués les points pour lesquels ont été visualisées les cartes de la variable d

de la figure VIL.8 précédente. L’identification réalisée parvient a reproduire convenablement la

courbes d(0) expérimentale.
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d(mm™) 0,/904/0; (non vieill)
2,5 4)
(3) p o 0 p0
2 —
1,5
o Expérimental
14 —— Identification
0,5
Sigma (MPa)
O ! T T T T T
0 100 200 300 400

Figure V119 : Comparaison des cinétiques d’endommagement d(0) expérimentale et numérique, identifiée pour la séquence
02/ 904/ 02, non vieillie et sollicitée en traction uni-axiale de OMPa jusqu’a rupture.

VII.2.2 SIMULATION DE LA CINETIQUE D’ENDOMMAGEMENT SUR D’AUTRES SEQUENCES

La simulation de la cinétique d’endommagement est alors réalisée sur les séquences 0,/90,/0, et

0,/904/0,, avec les mémes parametres que ceux identifiés auparavant. Les résultats sont donnés

figure VIIL.10, avec une comparaison faite par rapport aux résultats expérimentaux.
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d (mm™) 02/902 /0, (non vieilli)
2,5 1
A A
A
2 _ A
15 4
A Expérimental
1 —— Simulation
0,5
A Sigma (MPa)
0 =+ A ‘ : ‘ ‘
0 100 200 300 400 500
o5 - d (mm'l) 0,/90¢/ 0, (non vieilli)
2 _
1,5 -
1 o Expérimental
—— Simulation
0,5 -
o Sigma (MPa)
0 A ‘0 T T T 1
0 200 300 400

Figure VI1I.10 : Comparaison des cinétiques d'endommagement d(O) expérimentales et simulées (@ partir des parameétres
identifiées sur la séquence 02/ 904/ 02), pour les séquences 02/ 902/ 02 (fig. du hant) et 02/ 905/ 02 (fig. du bas), non vieillies

et sollicitées en traction uni-axiale de OMPa jusqu’a rupture.

hypothese soit assez bien vérifiée.

On obtient un bon accord entre les courbes simulées et expérimentales. L’identification réalisée
parvient donc a reproduire convenablement les courbes d(0) expérimentales, ceci pour les trois
séquences. Elle n’est pas parfaite car on a di identifier un lot de parameétres unique, indépendant

de Pépaisseur, qui soit par conséquent le méme pour les trois séquences. Il semble que cette

VII.2.3 SIMULATION DES CHUTES DE RIGIDITE
On peut également obtenir de ce type de calcul les chutes de rigidité au cours du chargement,

uniquement dues a 'endommagement dans le cadre de cette section.
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Chutes de rigidité locale

Le tableau VIL1 rappelle les modules d’élasticité trouvés pour le matériau unidirectionnel,
commentés dans le chapitre V, et considérés comme propriétés matériau initiales pour chaque pli.
La figure VIL11 représente les cartes de module longitudinal local E, (en chaque point de Gauss)
a différents niveaux de chargement, pour le cas du 0,/90,/0,, non soumis au vieillissement
humide, avec E, = 0,,/¢,,.

On peut ainsi en déduire 'évolution du module longitudinal dans chaque pli (E) en fonction du

chargement appliqué. Un exemple est donné figure VIL.12, ou la rigidité dans le sens longitudinal

est donnée séparément pour le pli orienté a 0° et le pli a 90°.

Module Longitudinal Er 39 GPa
Module transversal Er 17 GPa
Module de cisaillement G 6.75 GPa

Coefficient de Poisson v 0.3

Tablean V1.1 : constantes élastiques dn matérian unidirectionnel non endommagé.

(0) 0=0 MPa
Pli 0°
Pli 90°
‘ﬁ Pll OO 9e+02 Je+03 Se+03 Teed 9e403 Te+04 TesDd 20404 Ze+04 Ze+04 Zo+04 Zo+04 3e+04 Jes04 Je+0d
— £ (e
(1) =150 MPa (2) =200 MPa

(3)0=300 MPa (@) 0=400 MPa

Figure VIL.11 : Cartes de E, (rigidité locale, anx points de Gauss, dans le sens longitudinal) a différents niveaux: de
chargement, pour la séquence 02/ 904 | 02 non vieillie.
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Module longitudinal

local E , (GPa)

40 T SRS LI
Pli 0°

30 +

Début de fissuration

20 + il

10 .
Pli 90°

0 T T T T 1

0 100 200 300 400 500
Sigma (MPa)

Figure VI1.12 : Evolution de Ej pour chaque pli an cours du chargement, pour la séquence 02/ 904/ 02 non vieillse.

Les conclusions proposées précédemment sont ici confirmées. Le pli a 0° ne s’endommage pas, la
rigidité longitudinale reste celle du matériau sain (autour de 39GPa) alors que le pli a 90°
s’endommage par apparition de fissures. En effet, la rigidité longitudinale du pli a 90° (dans le
repeére du stratifié), initialement de 17GPa, chute progressivement a partir d’'un chargement
appliqué d’environ 125MPa (début de fissuration) pour atteindre une valeur quasiment nulle

(autour de 1GPa) a saturation de la densité de fissures.

Chutes de rigidité globale

Lors des essais expérimentaux, on détermine facilement le module longitudinal global du stratifié,
noté¢ E. Cest donc ce parameétre qui sert de comparaison entre résultats expérimentaux et
simulations numériques dans la suite.

Numériquement, E est simplement le rapport entre la moyenne des contraintes dans le sens

longitudinal et la moyenne des déformations dans cette méme direction, soit E=<0,,>/<g,>.

On représente ainsi les coutbes E=f(0) (figure VIL.13) et E/E =f(0) (figure VIIL.14), pour les
trois séquences considérées, avec :

- E : rigidité globale, dans le sens longitudinal, du stratifié endommagé

- B, : rigidité globale, dans le sens longitudinal, du stratifié sain (i.e. non sollicité et non vieilli)

- 0 : chargement uniforme de traction imposé

Les simulations, obtenues a partir des mémes parametres que ceux identifiés ci-dessus, sont

comparées aux résultats expérimentaux (Exp.), déja présentés et commentés dans le chapitre I'V.
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Il apparait une trés bonne corrélation entre résultats expérimentaux et simulations numériques, et

ceci pour les trois séquences considérées.

0,/90,/0, : &  EXp. — Simulation
02/904/0,: = Exp. —-—-- Simulation
E (GPa
( ) 02/906/02 : o  Exp. - - - - Simulation
34 l
32 7 A
30 A MAOZ / 90,2\ / 02 .
28 #-—-———"—" E‘\\.
26 ---3---'9. \;-\-~~E"—-~_~_\__B_ 02/904/02
24 - R T g
22 .-.'Q--~§---Q---.
20 - 0,/90¢ /0,
18 .
Sigma (MPa
16 T T T T g \( )\
0 100 200 300 400

Figure V11.13 : Evolutions de rigidité E (E rigidité dans le sens longitudinal) en fonction du chargement de traction
appliqué, pour les stratifiés 02/ 902/ 02, 02/ 904/ 02, 02/ 905/ 02, (non vieillis). Comparaison entre simulations numériques
(lignes) et résultats excpérimentanx: (signes).

02/90,/02: A  Exp. — Simulation
02/904/0,: o Exp. —---- Simulation
0,/906/0,: o Exp.  ccce--- Simulation

0, /90, /0,
A A

>
>

0, /905 /0,

Sigma (MPa)

0,7 \ \ \
0 100 200 300 400

Figure V11.14 : Evolutions de rigidité E/E, (E rigidité dans le sens longitudinal) en fonction du chargement de traction
appliqué, pour les stratifiés 02/ 902/ 02, 02/ 904/ 02, 02/ 905/ 02, (non vieillis). Comparaison entre simulations numérigues
(lignes) et résultats excpérimentanx: (signes).
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VII.2.4 EVOLUTION DE RIGIDITE LORS DE CYCLES DE CHARGE-DECHARGE
Des simulations un peu plus complexes de cycles successifs de charge-décharge ont également été
réalisées. Deux exemples ont été traités :

0 Quatre cycles avec chargement maximum de 200MPa a chaque charge.

0 Quatre cycles avec chargement maximum de 300MPa a chaque charge.
Lévolution de rigidité dans le sens longitudinal (E/E,) au cours des cycles est calculée pour les
deux cas. Les résultats sont donnés figure VII.15. Des essais expérimentaux ont aussi été réalisés
dans les conditions du 1° cas de figure.
Il apparait une baisse de rigidité importante a I'issue du premier cycle, due a la création d’une
certaine densité de fissures. La rigidité diminue ensuite trés légérement lors d’un 2° chargement
au méme niveau, mais de manicre négligeable, puis se stabilise aprés de nouveaux chargements de

méme amplitude.

0,95 1 £

0,9 1
—>— Cycles a 200MPa (Simulation)
& Cycles a 200MPa (Expérimental)
0,85 7 ---+--- Cycles a 300MPa (Simulation)
Nombre de cycles
0,8 T T T T
0 1 2 3 4

Figure V11.15 : Evolutions de rigidité E/E, (E rigidité dans le sens longitudinal) aprés différents nombres de cycles charge-
décharge, pour un stratifié 02/ 902/ 02 (non vieills).
Deux: cas étudiés, charge a 200MPa et charge a 300MPa.
Comparaison entre simulations numériques (lignes) et résultats expérimentaux (signes).

Conclusion

Apres validation, par le modele, des chutes de rigidité dues a I'humidité dans la section
précédente, on a vu dans cette partie que le modéle numérique permet également de reproduire
convenablement les chutes de rigidité dues a 'endommagement par fissuration. Reste maintenant
a étudier la capacité du modele a traiter I'addition, ou couplage dans un cadre plus général, des

deux phénomenes, humidité et fissuration, objet des paragraphes suivants.
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VII.3 COUPLAGE VIEILLISSEMENT-FISSURATION DANS LA
SIMULATION DES PERTES DE PROPRIETES MECANIQUES

Apres Panalyse des baisses de rigidité dues aux deux phénomenes, absorption d’eau et fissuration,
indépendamment I'un de lautre, nous présentons dans cette partie les possibilités du modele
permettant de prendre en compte I'action couplée de ces deux composantes. Comme présenté en
introduction de ce chapitre, nous avons écrit notre modele avec la supposition (d’apres les
constatations expérimentales) que les deux phénomeénes contribuent indépendamment a la baisse
de rigidité du matériau, suivant ’équation (VIL.1). Nous cherchons donc a démontrer la validité
de cette hypothése. Nous cherchons a répondre a la question suivante : Un matériau vieilli puis
sollicité mécaniquement (a un niveau tel qu’on crée des fissures) et un matériau sollicité
mécaniquement puis vieilli, dans les mémes conditions, ont-ils la méme rigidité finale ?
Finalement, 'ordre dans lequel on soumet le matériau aux différentes sollicitations extérieures,
mécanique ou humidité, a til une importance sur I'amplitude des baisses de propriétés
mécaniques ?

Des simulations numériques d’évolution de rigidité ont ainsi été réalisées, avec les hypothéeses
précédemment exposées, pour différentes conditions de couplage entre sollicitation mécanique et
vieillissement imposé. Les parametres de la loi d’évolution précédemment identifiés sont ici
considérés. Des essais expérimentaux ont ensuite été menés pour tenter de valider les prévisions

du modéle.

VII.3.1 CINETIQUES D’ENDOMMAGEMENT DE MATERIAU VIEILLI

De la méme manicre que dans la section VIL.2 précédente, on simule ici ’évolution de rigidité au
cours du chargement mécanique (donc avec création d’endommagement par fissuration) d’un
stratifié de type 0,/90,/0,, cette fois-ci dans un état de vieillissement différent de I’état sec. Un
exemple est donné sur la figure VIL.16 ou est représentée cette évolution de rigidité pour un
0,/90,/0, préalablement vieilli jusqu’a saturation a2 60°C-100%HR (courbe pointillée). Elle est
comparée, dans la figure VIL.17, au cas du matériau non vieilli (courbe continue), déja exposé
dans la section précédente, et au cas d’'un matériau vieilli en immersion a 60°C. Des résultats
d’essais expérimentaux pour ces mémes conditions sont représentés par des signes. E est la
rigidité dans le sens longitudinal pour un état de vieillissement et d’endommagement donné, E_

celle pour le matériau non vieilli et non sollicité mécaniquement (donc non endommagg).
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Pour le matériau vieilli tout d’abord, on s’apercoit, comme explicité sur le graphique de la figure
VIL16, que la chute de rigidité globale est la somme des chutes de rigidité dues aux deux
phénomenes, vieillissement et fissuration, pris en compte séparément dans les sections
précédentes. De plus, la chute de rigidité due a la fissuration apparait étre la méme pour le
matériau non vieilli, le matériau vieilli 2 60°C-100%HR et le matériau vieilli en immersion a 60°C,
soit environ 7% (figure VII.17). Ceci est normal puisque le modcle est écrit de telle sorte qu’il n’y
a pas de couplage direct entre les deux phénomenes. La sensibilité du matériau a la fissuration ne
dépend pas de son état de vieillissement. Les simulations sont a ce sujet bien vérifiées par les

essais expérimentaux réalisés.

02 /90, /0, 4 Vieilli 60C-100%HR (Exp.)
E/IEc. | Vieilli 60C-100%HR (Simulation)
1
4+ Chute de rigidité due 1
au vieillissement
L SOPPPppp A. >4 Chute de
Chute de rigidite | "oidite totale
. A due a la fissuration
09 + N
Y AL A A
0.8 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ Sigma (MPa)
0 100 200 300 400

Figure VI1.16 : Evolutions de rigidité E/ E, en fonction du chargement de traction appliqué, pour un stratifié 02/ 902/ 0,
préalablement vieilli a 60°C-100%HR.
Comparaison entre simulations numériques (...) et résultats expérimentaux (A ).
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0,/90,/0, A Non vieilli (Exp.)
Non vieilli (Simulation)

A Vieilli 60C-100%HR (Exp.)
E/IE, e Vieilli 60C-100%HR (Simulation)
¢ Vieilli Immersion60T (Exp.)

L --- Vieilli Immersion60T (Simulation)
A s
A
0,9 s e \‘ R
N
\\\\‘
T e *
0,8 T T T T
0 100 200 300 400 Sigma (MPa)

Figure V11.17 : Evolutions de rigidité E/E, en fonction du chargement appliqué, ponr les stratifiés 02/ 902/ 02, non vieills,
préalablement vieilli a 60°C-100%HR et préalablement vieilli en immersion a 60°C. Comparaison entre simulations
numeériques (lignes) et résultats expérimentanx (signes).

VIL3.2 EVOLUTION DE RIGIDITE AU COURS DU VIEILLISSEMENT ET DE SOLLICITATION
MECANIQUE

De la méme manicre que dans la section VIL.1, on cherche a suivre ’évolution de rigidité en
continu au cours du vieillissement, mais cette fois-ci des sollicitations mécaniques susceptibles
d’induire de 'endommagement peuvent intervenir.

Un premier exemple permet d’observer Iévolution simultanée des différentes variables au cours
du vieillissement et de sollicitations mécaniques appliquées a certains instants. Il représente le cas
d’une séquence 0,/90,/0, (épaisseur 1.29mm) vieillie en continu a 60°C-100%HR, qui subit une
sollicitation de traction longitudinale de 200MPa (pendant 2h) apres 7 jours de vieillissement et
250MPa (pendant 24h) apres 6 jours. Les résultats (obtenus par simulation numérique) sont
donnés figure VIL.18. On suit en paralléle, au cours du temps, I’évolution de la masse d’eau
absorbée Mt, représentative de I’état d’avancement de la diffusion d’eau, de la densité de fissures

d, représentative de I’état d’endommagement, et de la rigidité globale E/E .
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100 ~
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O I I T T T I T T T T T T T
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| | L1 3;0 | [ t(ours)
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Figure V11.18 : Evolutions des différentes variables an conrs du vieillissement et des chargements mécaniques inposés
(conrbes obtenues par simulation numérique).
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Dans exemple choisi, on voit qu’apres 7 jours de vieillissement, le module élastique dans le sens
longitudinal E a baissé de 2%. La contrainte de traction longitudinale de 200MPa imposée alors
déclenche un endommagement par fissuration intralaminaire (dans le pli a 90°) ; une densité
moyenne de 0.7 fissures/mm est créée et une baisse de rigidité supplémentaite de 4% apparait.
Suivent 8 jours supplémentaires de vieillissement pendant lesquels E baisse encore de 2%. Un
nouveau chargement de 250MPa induit une baisse de E de 2%. La densité de fissures atteint cette
fois-ci 1.12mm™". Enfin 115 jours supplémentaires de vieillissement induisent une nouvelle baisse
de 2% avant saturation en eau et ainsi stabilisation des propriétés mécaniques.

Le suivi des différentes variables tel que décrit ci-dessus est donc possible pour tous les calculs
réalisés. Par la suite, on s’attache uniquement a I’évolution de rigidité, qui est finalement la

conséquence et la synthese des différentes évolutions constatées (vieillissement et fissuration).

VII.3.3 COMPARAISON DE MATERIAUX SOLLICITES MECANIQUEMENT A DIFFERENTES DUREES DE
VIEILLISSEMENT

Comme présenté en introduction de ce chapitre, on cherche a savoir si ’état d’avancement du
vieillissement a une influence sur 'importance de 'endommagement induit par une sollicitation
mécanique ultérieure, et si autrement, cette méme sollicitation mécanique « endommageante » a
une influence sur le processus d’absorption d’eau.

Les simulations présentées ci-dessous permettent de répondre a ces questions.

Le premier exemple (figure VII.19) est un ensemble de simulations numériques pour la méme
séquence (0,/90,/0,), les mémes conditions de vieillissement (simulé par calcul de diffusion),
60°C-100%HR, mais une étape de sollicitation mécanique a différents instants de vieillissement.
On a ainsi les cas d’une éprouvette non sollicité mécaniquement (courbe pointillée), puis
d’éprouvettes sollicitées en traction longitudinale, a 300MPa, apres respectivement 0 (matériau
sec), 3, 7, 15, 30, ou 100 jours de vieillissement. Le chargement de 300MPa est choisi car il
représente un niveau suffisant pour voir apparaitre un endommagement par fissuration. De plus,
concernant I’état de vieillissement a 100 jours, le matériau est dans un état saturé en eau ; pour les
durées moindres considérées, on a un état intermédiaire entre 1’état sec et I’état saturé.

Le deuxieme exemple (figure VIL.20) respecte les mémes conditions que celles présentées pour le
premier exemple. La seule différence est que le vieillissement imposé est ici en immersion a 60°C.
Les sollicitations mécaniques sont imposées a 0, 7, 15, 30, 60, 120 ou 240 jours d’immersion. On

rappelle qu’il n’y a pas de saturation en eau dans le cas de vieillissement en immersion.
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On suit alors 'évolution de rigidité dans le sens longitudinal (E/E,) au cours du vieillissement, de

Iéventuelle sollicitation mécanique puis bien sur du vieillissement qui se poursuit apres cette

derniére.

0,8

Stratifié 0,/90,/0, - Vieilli a 60C-100%HR
Evolution de rigidité au cours du vieillissement

lSigma = 300MPa

60T-100%HR

60TC-100%HR - Sollicité aprés
différentes durées de vieillissement

0,7
0

20

T T T T t (i) 1
40 60 80 100 120

Figure V1119 : Evolution de rigidité E/E, an cours du temps de vieillissement a 60°C-100%HR (Résultats de
simulation numérique). Comparaison entre le cas d’un matérian non sollicité mécaniquement (.. .) et différents cas oi le
matériau est sollicité en traction longitudinale a 300MPa (indigué par une fleche) apres différentes durées de vieillissement

(—)-

0,8 -

0,7

iSigma = 300MPa

Stratifié 0,/90,/0, - Immersion 60C
Evolution de rigidité au cours du vieilissement

Immersion 60C

Immersion 60T - Sollicité apres
différentes durées de vieilissement

t()

50

100 150 200 250 300

Figure V11.20 : Evolution de rigidité E/E, au cours du temps de vieillissement en immersion a 60°C (Résultats de
simulation numérique). Comparaison entre le cas d’un matérian non sollicité mécaniquement (.. .) et différents cas oi le
matériau est sollicité en traction longitudinale a 300MPa aprés différentes durées de vieillissement (—).
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Il apparait clairement que I’état d’avancement de la diffusion d’eau n’a finalement pas d’influence
sur la sévérité de 'endommagement créé par sollicitation mécanique. Quelle que soit la durée de
vieillissement précédent la sollicitation mécanique de 300MPa, la baisse de rigidité est de 'ordre
de 7% apres celle-ci. De méme, la baisse de rigidité lors de la suite du processus de vieillissement,
apres la sollicitation mécanique, est semblable quel que soit le cas testé. A Iissue de 'ensemble du
processus (vieillissement et sollicitation mécanique), il y a un écart de rigidité résiduelle de moins

de 0.2% entre les différents cas de figure, donc largement négligeable.

Des essais expérimentaux ont été enfin réalisés afin d’étre comparés aux prévisions numériques.
Trois cas de comparaison ont été réalisés.

O Le premier cas (figure VIL.21) correspond au cas traité précédemment (figure VIL.20). La
comparaison est faite entre un matériau sollicité mécaniquement (traction longitudinale de
300MPa) puis vieilli (en immersion a 60°C), et un matériau vieilli 40jours (méme
condition), sollicité (méme condition) puis poursuite du vieillissement.

0 Dans le deuxi¢me cas (figure VII.22), la comparaison est faite entre deux matériaux vieillis
tous deux en immersion a 60°C et sollicité en traction a 40 jours de vieillissement. Lun
est sollicité a 200MPa, 'autre 2 300MPa.

0 Dans le troisieme cas (figure VIL.23), la comparaison est faite entre deux matériaux vieillis
en immersion a 060°C pendant 40jours puis séchés. Le premier est sollicité
mécaniquement a Iissue des 40 jours de vieillissement, donc juste avant séchage. L’autre
est sollicité plus tard, apres 5 jours de séchage.

Dans les trois cas, la comparaison est faite entre simulations numériques (courbe trait continu) et

résultats expérimentaux (signes).
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E/Eo --—-- Sollicité a 0j (Simulation)
13 _ Sollicité a 40j (Simulation)
Immersion 60T X  Sollicité a 0j (Expérimental)
Sollicité a 40j. o Sollicité a 40j (expérimental)

l300MPa

= o

Immersion 60C

0.8 7 soliicité a 0j.

t (.
0,7 ‘ ‘ ‘

0 100 200 300

Figure VI1.21 : Evolution de rigidité E/ E, an conrs du temps de vieillissement en immersion a 60°C, pour un stratifié
02/ 902/ 02. Comparaison entre le cas d’un matérian sollicité en traction longitudinale (300MPa) avant début du
vieillissement et le cas d’un matérian sollicité aprés 405 de vieillissement.

Comparaison entre résultats expérimentanx: et simulations numeériques.

E/E, Stratifié 0,/90,/0, - Immersion 60T - Evolution de rigidité
——————— Non sollicité (Simulation)
14 - —--Sollicité a 40j (200MPa) (Simulation)
A Sallicité a 40j (300MPa) (Simulation)
L A Sollicité a 40j (200MPa) (Exp.)

O Sollicité a 40j (300MPa) (Exp.)

Teell Immersion 60T

e,

0,9
- Immersion 60T
A=~~~ ASolicité & 40j. (200MPa)
Immersion 60C
Sollicité a 40j. (300MPa) [0
0,8 T T 1
0 50 100 150

Figure V11.22 : Evolution de rigidité E/E, au cours du temps de vieillissement en immersion a 60°C.
Comparaison entre les cas d'un matérian non sollicité mécaniquement, et de matérianx sollicités en traction longitudinale a
respectivement 200MPa et 300MPa, apres 40j de vieillissement.

Comparaison entre résultats expérimentanx: et simulations numeériques.
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Stratifié 0,/90,/0, - Immersion 60T (40j) puis séchage
Sigma=300MPa a différents temps de séchage - Evolution de rigidité
—— Sollicité a 0j de séchage (Simulation)
O Sollicité a 0j de séchage (Exp.)
E/Eo —— Sollicité a 5j de séchage (Simulation)
1+ A Sollicité a 5j de séchage (Exp.) Sollicité mécaniquement
. a 5j. de séchage
T T [m]
A W
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Figure V11.23 : Evolution de rigidité E/ E, an conrs du temps de séchage (aprés 407 de vieillissement en immersion a
60°C), pour un stratifié 02/ 902/ 0.
Comparaison entre le cas d’un matérian sollicité en traction longitudinale (300MPa) avant début du séchage et le cas d'un
matérian sollicité apres 5 jours de séchage.
Comparaison entre résultats expérimentanx: et simulations numeériques.

Tout d’abord pour le premier cas (figure VIL.21), les résultats expérimentaux confirment les
conclusions exposées ci-dessus concernant les simulations numériques. Apres 40 jours de
vieillissement, la rigidité résiduelle est la méme, que le matériau ait été endommagé
mécaniquement avant vieillissement ou au cours de celui-ci (a 40 jours dans ce cas).
Expérimentalement, on obtient aussi un écart de moins de 2% entre ces deux configurations.
Dans le deuxiéme cas, la baisse est logiquement plus importante pour une sollicitation de 300MPa
que pour une de200MPa (baisse de 7% a 300MPa contre 5% a 200MPa). Lors du vieillissement
qui se poursuit ensuite, on s’aper¢oit que I’écart de rigidité entre les deux cas de figure demeure le
méme. La encore, pas de couplage direct entre fissuration et absorption d’eau. Le fait que
I'endommagement, c’est a dire la densité de fissures, soit plus ou moins important au sein du
matériau, n’a pas d’impact sur la capacité de celui-ci a absorber de I'eau plus ou moins vite.

Le troisieme cas prend en compte une phase de séchage supplémentaire. Apres 5 jours de
séchage par exemple, on a une rigidité semblable entre les cas pour lesquels le matériau est
endommagé par sollicitation mécanique avant séchage ou pendant celui-ci. De méme apres 30
jours de séchage (a t=70j), on obtient une rigidité résiduelle semblable dans les deux cas (E/E, de

Pordre de 0.93).
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VIL.3.4 EXEMPLE DE COUPLAGE DIRECT ENTRE DIFFUSION ET ENDOMMAGEMENT

Méme si le matériau de Détude ne permet pas d’observer de couplage direct entre
endommagement et diffusion d’eau, nous souhaitons tout de méme, comme présenté en
introduction de ce chapitre, proposer un outil numérique permettant de traiter ce type de cas.
Nous traitons donc dans ce paragraphe un exemple permettant d’illustrer ce type de couplage.
Bien sur, nous n’avons pas les données expérimentales pour valider les simulations proposées.
Nous donnons simplement les résultats de calculs numériques, basés sur un couplage arbitraire
entre les deux phénomenes.

On présente tout d’abord I'influence que peut avoir le niveau d’endommagement sur la cinétique
d’absorption d’eau. On propose ainsi la détermination des cinétiques d’absorption (en immersion
a 60°C) de stratifiés de type 0,/90,/0, qui ont subi préalablement différents niveaux de
chargement.

Les résultats numériques sont donnés figure VII.24. Pour chaque courbe est indiqué le niveau de
chargement de traction considéré et le niveau d’endommagement induit, donné par la densité de

fissures d.

Mt (%)
2,5
d = 2,2 mm* (sigma=350MPa)

27 d = 1,2 mm* (sigma=200MPa)

d = 0 (pas de sollicitation)

y t(j) 1/2
0 + I I |

0 5 10 15

Figure V11.24 : Cinétigues d’absorption d'eau (en immersion a 60°C) pour différents niveaus: d’endommagement, ponr des
stratifiés de type 02/ 904/ 0.

On visualise ainsi clairement I'influence directe du niveau d’endommagement sur la cinétique
d’absorption. La présence de fissures au sein du matériau, représentatif d’un certain état
d’endommagement, contribue a accélérer la diffusion d’eau et permet une absorption plus

conséquente.
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De la méme manicre que dans le paragraphe VIL.3.2, il est possible de simuler la durée de vie
étape par étape, lorsque des sollicitations mécaniques et environnementales se superposent. On
¢tablit arbitrairement la durée et la sollicitation lors de chaque étape. Dans 'exemple proposé, le
matériau subit les sollicitations suivantes :

Q Charge-décharge a 175MPa, absorption pendant 7 jours

O Charge-décharge a 200MPa, absorption pendant 45 jours

Q Charge-décharge a 350MPa, absorption pendant 100 jours

L’outil numérique permet de suivre en continu les évolutions de 'endommagement et de la prise
de poids par absorption d’eau (figure VIL.25). L’exemple traité est représenté par la courbe noire

et est comparé aux cas présentés dans la figure VII.24 précédente.

Mt (%)

2,

12 112
o)

0 (71.) 5 (52.) 10

Figure V11.25 : Ilustration du conplage absorption-endommagement.
Cinétique d'absorption d’ean (en immersion a 60°C) et évolution de I'endommagement d'un stratifié de type 02/ 904/ 0>
Simultanément vieilli et sollicité mécaniquement.

On voit clairement que la courbe représentant le chargement décrit ci-dessus est proche du
matériau vierge au début de I’absorption puis s’approche progressivement du matériau fortement
endommagé apres sollicitation mécanique a des niveaux élevés.

La baisse de rigidité qui en découle est immédiate, comme décrit dans les paragraphes précédents,

et les conclusions sont les mémes que celle exposées ci-dessus.
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VII.4 CONCLUSION DE LA PARTIE SIMULATION

Les différentes sections de cette partie ont permis de démontrer les différentes possibilités
offertes par l'outil numérique mis au point et confronté aux résultats obtenus expérimentalement.
Tout d’abord, la possibilité de simuler un calcul de diffusion d’eau. En imposant les conditions de
vieillissement (température et humidité) souhaitées sur les différentes surfaces latérales de la
structure, il est possible de suivre en continu au cours du temps de vieillissement I’évolution de la
variable humidité en chaque point du matériau et ainsi 'évolution des profils d’eau. Différentes
configurations de vieillissement peuvent ainsi étre traitées. Des conditions de diffusion
unidirectionnelle ou multidirectionnelle, pour laquelle on peut imposer une vitesse de diffusion
différente suivant les directions. Des conditions symétrique ou dissymétrique, pour laquelle il est
possible d’imposer des conditions de température et/ou d’humidité différentes sur les différentes
faces latérales. L’estimation du taux d’humidité en un point particulier, le temps nécessaire pour
atteindre un certain profil d’eau, I’état de saturation par exemple, sont des parametres que
P'utilisateur peut alors déterminer suivant ses besoins. Il est également possible de simuler des
cycles d’absorption-séchage ou d’alternance entre des conditions de vieillissement différentes.
Dans tous les cas de figure, des essais expérimentaux ont démontré la pertinence des prévisions
numériques.

Ensuite, la possibilité de simuler un essai mécanique, prenant en compte d’une part un gradient
de propriété au sein de la structure, dG a un certain degré d’avancement du vieillissement, et
d’autre part le phénomene de fissuration intralaminaire. Il est ainsi possible de suivre en continu
au cours du vieillissement et/ou des sollicitations mécaniques imposées, ’évolution de rigidité du
matériau.

Dans le cadre de I’étude, nous nous sommes attachés aux seuls parametres d’élasticité, car
identifiés expérimentalement comme les seuls a évoluer au cours du vieillissement. II serait bien
sur possible, grace au modele, d’envisager de la méme maniere I’évolution d’autres parametres de
la loi de comportement, dans le cadre d’un matériau qui serait différemment sensible au

vieillissement.
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CHAPITRE VIII

VALIDATION SUR STRUCTURE DE TYPE TUBE
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CHAPITRE VIII

VALIDATION SUR STRUCTURE DE TYPE TUBE

l ’ensemble des résultats expérimentaux, notamment les cinétiques d’absorption d’eau, puis
les essais mécaniques de traction, ont été réalisés sur des éprouvettes planes. De méme,
I'ensemble des simulations numériques, présentées dans les deux chapitres précédents, ont été
menées sur ce méme type de structure. Nous souhaitons donc valider I'outil numérique
développé sur une structure plus complexe. En fonction des possibilités de mise en ceuvre et des
moyens d’essais disponibles, nous avons choisi une structure de type tube, avec différentes
orientations de renfort.
Apres présentation des caractéristiques des tubes considérés, nous présentons dans ce chapitre les
résultats de simulation obtenus, en considérant les parametres identifiés sur éprouvette plane.
Des résultats de calcul de diffusion puis de calcul mécanique, couplant prise en compte de
humidité et de l'endommagement par fissuration, sont présentés. Enfin, des essais
expérimentaux de validation ont été réalisés. Les comparaisons avec les prévisions du modele

sont également proposées dans ce chapitre.

VIII.1 PRESENTATION DES TUBES

On cherche a réaliser des essais de validation sur un type de structure différent mais avec un
matériau semblable a celui considéré pour lidentification sur plaque. Les caractéristiques

suivantes sont donc considérées, comparées a celles des plaques planes :

* Méme type de résine époxy : DGEBA LY5052 avec le durcisseur associé

* Méme type de fibres : Verre de type E

* Méme taux de fibres : environ 55% en volume

Les tubes sont fabriqués par la société Bretagne Composite, par enroulement filamentaire. Un

exemple de tube £45° est donné sur la figure VIIL1.
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Figure VIIL1 : Photo de tube considéré pour l'étude (tube £45°).

Dimensions des tubes :
Les essais choisis sont de type traction longitudinale (voir ci-dessous). En fonction des moyens
d’essai a notre disposition, notamment des mors d’amarrage, les dimensions suivantes sont
définies (figure VIIIL.2) :

* Diameétre extérieur = 33mm

* Diametre intérieur = 31mm

* Epaisseur = 2mm

I’épaisseur est choisie relativement faible afin d’avoir des durées de vieillissement raisonnables.

Séquences d’empilement :

L’objectif est de retrouver, lors des essais mécaniques sur tube, les mémes types
d’endommagement que ceux rencontrés sur éprouvette plane, c’est a dire un endommagement
par fissuration intralaminaire qui apparait dans les plis désorientés par rapport a I'axe de

sollicitation (voir chapitre IV). Nous choisissons donc les séquences suivantes :
o [+45/-45]
* [70/20]

Ces séquences sont ainsi susceptibles de présenter un endommagement par fissuration
intralaminaire, lors de sollicitation de traction longitudinale, d’apres les résultats d’autres études
sur ce méme type de structures [Macquaire, 1993] ; également, les constantes élastiques sont

susceptibles d’évoluer au cours du vieillissement en milieu humide.
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VIII.2 ESSAIS DE TRACTION SUR TUBES

Des essais de traction longitudinale ont été réalisés sur les tubes présentés ci-dessus, suivant les

mémes conditions que pour les tests sur éprouvettes planes (voir section I1.2.2 du chapitre II) :
0 Pilotage en charge

Vitesse de sollicitation : 0.5MPa/s

Cycles de charges-décharges par palier de 50MPa jusqu’a rupture

Mesure de Force : cellule de force de 5 Tonnes

o o0 o O

Mesure d’allongement : mesure d’allongement longitudinal par des extensomeétres et de
déformation transversale par des jauges de déformation (figure VIIL.3).

Pour ce dernier point, notons l'utilisation de deux extensometres diamétralement opposés, de
fagon a s’affranchir d’un éventuel effet de désalignhement du tube (par calcul de la moyenne des
allongements mesurés sur chacun). Une vue générale du montage utilisé est donnée sur la figure
VIIL.2 et un zoom sur la zone du tube sur la figure VIIL.3.

Il faut signaler également le systeme d’amarrage particulier pour ce type d’essai. Le tube est
préalablement collé dans I'extrémité du mors qui est ensuite relié au reste du systeme d’attache.
Des tubes non vieillis et vieillis en immersion ont été successivement testés suivant ce protocole.
Les résultats sont donnés dans le paragraphe VIIL3, en terme d’évolution de rigidité du tube au

cours du chargement, et sont comparés aux prévisions numériques.
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Figure VIIL2 : V'ne générale du montage de traction sur tube.

Figure V1113 : Zoom sur la zome du tube.

La photo de la figure VIIL.4 représente le faciés de rupture d’un tube [+45/-45] apres essai de

traction longitudinale.
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Figure V1114 : Faciés de rupture d'un tube [+45/-45] aprés essai de traction longitudinale.

VIII.3 CALCULS NUMERIQUES SUR TUBES ET ESSAIS DE
VALIDATION

La méme procédure que celle adoptée sur éprouvette plane est reproduite ici pour évaluer
numériquement I’évolution de rigidité d’un tube au cours du vieillissement et d’une sollicitation
mécanique de traction longitudinale. Les différentes étapes sont ainsi reproduites: calcul de
diffusion puis calcul mécanique. La loi de comportement considérée est la méme que pour les

éprouvettes planes, avec les parametres identifiés justement sur ces dernieres.
VII1.3.1 DEFINITION DE LA GEOMETRIE ET DE LORIENTATION DES PLIS

11 s’agit ici d’établir la géométrie et le maillage considéré, puis d’affecter I'orientation principale du

renfort pour chaque pli. Un exemple est donné sur la figure VIIL.5 pour un tube [+45/-45].
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Figure V1115 : Maillage et définition de ['orientation de chague pli d’un tube [+45/-45].

VII1.3.2 CALCUL DE DIFFUSION
Comme présenté en détail dans les chapitres V et VI, la premicre étape d’un calcul couplé

diffusion/mécanique est la simulation de I’étape de diffusion d’cau.

0 Conditions aux limites :
Il faut imposer les conditions aux limites, sur les surfaces externes, en termes de température et
de taux d’humidité. Comme validé expérimentalement sur éprouvettes planes, on néglige ici la
diffusion a partir des extrémités du tube et on considére uniquement une diffusion
unidirectionnelle a partir des surfaces latérales. Il est cependant tout a fait possible de considérer
cette diffusion avec le modé¢le.
Un exemple de conditions aux limites est schématisé figure VIIL.6, pour le cas d’un vieillissement

en immersion et d’une diffusion symétrique a partir des surfaces intérieures et extérieures.
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Figure V116 : Exemple de conditions aux: limites imposées au tube pour un caleunl de diffusion.

Comme abordé dans le chapitre VI, différents cas de figure peuvent étre traités. Les faces
intérieure et extérieure peuvent étre soumis a des vieillissement différents, ou encore une des face
peut étre confrontée a un environnement sec. Ces différentes possibilités ne sont pas abordées ici
mais les conclusions seraient les mémes que celle apportées pour les calculs sur éprouvettes

planes.

Q Résultats :
De la méme manicre que sur éprouvette plane, on obtient, a I'issue du calcul de diffusion, la carte
de la variable humidité C, en tout point de la structure, apres une durée de vieillissement donnée,
¢galement la cinétique d’absorption d’eau sur tout le volume. Un exemple de carte de C, est

donné figure VIIL.7, pour un tube [+45/-45], vieilli 74 jours en immersion a 60°C.
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0 C, (%) 0.77
ERERERECIC I TN EanR

Figure V111.7 : Carte de la variable Ce aprés un vieillissement de 74 jours en immersion a 60°C, pour un tube [+45/-45]

Un exemple de cinétique d’absorption d’eau est proposé figure VIIL.8, pour le cas d’un tube vieilli
a 60°C-100%HR. La comparaison est faite entre simulation numérique et résultats expérimentaux

de pesées, également entre résultats sur tube et sur éprouvette plane.

Mt (%)
0,8
A
T AAL & OB
0,6 - AN
044 /| Eprouvette plane (Simulation)
Tube (Simulation)
0,2 A Tube (Pesées)
% 1G)2/ e
0 kL T T T T 1
0 2 4 6 8 10

Figure V1118 : Cinétigues d'absorption d’ean, pour un vieillissement a 60°C-100%HR.

VI11.3.3 CALCUL MECANIQUE

O Méthode de calcul :
De facon a pouvoir étre comparé aux essais expérimentaux, la simulation d’un essai mécanique
sur tube doit reproduire les mémes caractéristiques. Un chargement de traction longitudinale est

donc appliqué de maniere homogene sur les deux extrémités du tube. On détermine alors la
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rigidité globale dans le sens longitudinal, notée E, de la méme maniere que sur éprouvette plane
(voir chapitre VII). Egalement, la maniére de prendre en compte un certain état de vieillissement
du matériau est inchangée. La prise en compte, dans un calcul par éléments finis, de 'évolution
des propriétés mécaniques en fonction de I‘¢état de diffusion d’eau, est développée dans le
chapitre V. Comme indiqué en introduction de cette section, le mode d’endommagement par
fissuration intralaminaire est le seul considéré le calcul (car le choix des séquences indique que
c’est le mode d’endommagement qui intervient) et les parametres de la loi d’endommagement

sont ceux identifiés sur éprouvette plane.

O Résultats :

- Tubes non vieillis :

Tout d’abord, nous avons déterminé I’évolution de rigidité au cours du chargement mécanique
imposé, pour les deux séquences [+45/-45] et [70/20] de matériau non vieilli. Les résultats sont
donnés sur le graphique de la figure VIIL.9. La comparaison entre simulations numériques et

essais expérimentaux (décrits dans la section VIIL.2 ci-dessus) est proposée.

E/Eo

Tubes non vieillis

O  [45/-45] (Exp.)
[45/-45] (Simulation)
02 | A [70/30] (Exp.)
------- [70/30] (Simulation)

04 -

0 Sigma (MPa)

0 50 100 150 200

Figure V1I1.9 : Evolutions de rigidité, au conrs du chargement, de tubes [+45/-45] et [70/20] non vieillis. Comparaison
entre simulations numériques et essais expérimentanx (Exp.).

La cinétique d’endommagement est assez semblable pour les deux séquences. Il n’y a pas
d’endommagement pour des niveaux de chargements inférieurs a 100MPa. Pour des chargements

supérieurs, 'endommagement apparait et augmente progressivement avec 'augmentation de la
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charge appliquée. Enfin on retrouve le méme phénomene de niveau limite d’endommagement
que celui observé sur éprouvette plane. Il existe un plateau de densité de fissures maximale.

Il apparait par contre un léger écart entre résultats expérimentaux et prévisions du modele, écart
qui peut avoir les origines suivantes. Tout d’abord, il est possible que les cycles thermiques, lors
de la mise en ceuvre, n’aient pas été tout a fait les mémes pour les plaques et les tubes. Surtout, le
mode de mise en ceuvre et le mode de tissage des fibres n’est pas le méme pour les deux types de
structures. Les plaques sont obtenues a partir de tissu satin 4 (cf. section II.1 du chapitre II) alors
que les tubes sont obtenus par enroulement filamentaire. L’influence de I'arrangement particulier
de type tissu sur la cinétique d’endommagement a déja été présentée et discutée dans le
chapitre IV. On imagine donc assez facilement que la cinétique d’endommagement par
fissuration soit légerement différente entre ces deux types d’arrangements de fibres. Ainsi, les
courbes de simulation sont obtenues en considérant les coefficients identifiés sur éprouvette
planes de type tissu satin 4, qui est le seul type d’éprouvette qui était a notre disposition, alors que
les tubes ne présentent pas ce type de structure. Ceci peut donc expliquer les écarts observés.
Cependant, les différences demeurent relativement faibles, et on peut considérer que l'outil
numérique permet de prévoir convenablement la cinétique d’endommagement par fissuration

pour une structure de type tube.

- Tubes vieillis :

Le méme type de calcul a ensuite été réalisé sur tubes (virtuellement) vieillis. La séquence
d’empilement [+45/-45] et un vieilissement de 74 jours en imsien a 60°C ont été
considérés. Des essais expérimentaux de validatibgalement été menés pour des tubes
vieillis dans ces mémes conditions. Courbes de latbn numérique et résultats
expérimentaux sont reproduits figure VIII.10. Ureemparaison est faite entre tubes vieillis et

tubes non vieillis.
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Tubes [45/-45] AN =

O Nonvieili(Exp) | T oo T—o--
Non vieilli (Simulation)

m Vieilli (Exp.)
-~~~ Vieilli (Simulation) Sigma (MPa)
O T T T T
0 50 100 150 200

Figure VII1.10 : Evolutions de rigidité an cours du chargement de tubes [+45/-45] non vieillis et vieillis 74 jours en
immersion a 60°C. Comparaison entre simulations numériques et essais expérimentanx (Exp.).

Tout d’abord, on retrouve le méme type de résultats et de conclusions que ceux observés sur
éprouvette plane. Pour les tubes non vieillis, I'interprétation des résultats a été discutée ci-dessus.
Pour les tubes vieillis, on retrouve le fait qu’avant toute sollicitation mécanique, on a baisse de
rigidité sensible (de T'ordre de 23% pour I’état de vieillissement considéré), due au cycle de
vieillissement imposé. Ensuite, la rigidité baisse au cours du chargement mécanique, en raison
cette fois-ci de l'endommagement par fissuration. La cinétique d’endommagement est
sensiblement la méme que pour le matériau non vieilli, ce qui confirme que, pour le matériau de
I’étude, la présence d’humidité ne contribue pas a modifier la cinétique d’endommagement.

Par contre, un léger écart entre prévisions du modele et résultats expérimentaux est observé
également sur tube vieilli. Pour les sollicitations mécaniques les plus élevées, et par conséquent les
niveaux d’endommagement maximums (proche de la rupture), les écarts sont tout de méme
inférieurs a 10%. Les mémes explications que celles avancées dans le paragraphe précédent
peuvent expliquer les différences: différence de structure entre matériau tissé pour les
éprouvettes planes et enroulement filamentaire pour les tubes, différence de cycle thermique lors
de la mise en ceuvre.

Malgré tout, on peut conclure que les résultats sont concluants et que le modele est apte a donner
une estimation précise de I’état de rigidité et d’endommagement pour n’importe quel état de
vieillissement et niveau de sollicitation mécanique, pour une structure autre (un tube) que celle

qui a été considérée pour identifier les parametres du modele (éprouvette plane en 'occurrence).
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CONCLUSION GENERALE ET PERSPECTIVES

C ette étude avait un double objectif. En premier lieu, nous souhaitions déterminer
expérimentalement les cinétiques d’absorption d’eau et la sensibilit¢ du matériau
composite de Iétude, au vieillissement d’une part, a la fissuration intralaminaire d’autre part.
Ainsi, 'objectif était de mieux comprendre Ieffet de I'eau et de sollicitations mécaniques aux
différentes échelles du matériau et identifier ’évolution de différents parameétres mécaniques au
cours du vieillissement et/ou de chatgement mécanique.

En second lieu, nous souhaitions mettre en place, a partir des constatations expérimentales, un
outil numérique permettant de prévoir la durée de vie pour n’importe quelles conditions de
température, d’humidité et état d’endommagement, et évaluer en continu au cours du

vieillissement les propriétés du matériau.

La premicre étape du travail a consisté a déterminer comment et a quelle vitesse le matériau
absorbe de l'eau, puis linfluence de ce vieillissement sur différentes de ses propriétés. Les
conclusions et discussions sur ces résultats ont déja été développées au terme des chapitres III et
IV ; nous rappelons ici les résultats majeurs. Tout d’abord, une distinction est mise en évidence
suivant la sévérité des conditions de vieillissement. En humidité relative, que 'on peut qualifier de
conditions peu séveres, la cinétique d’absorption est fickienne quelle que soit la température. Les
relations, importantes car introduites ensuite dans le code de calcul, entre parametres de diffusion
(coefficient de diffusion et prise de poids a saturation) et température et humidité relative du
milieu, ont été établies. En immersion, la cinétique de diffusion est semblable aux temps courts,
jusqu’a atteindre un « pseudo niveau de saturation », puis il y a reprise et augmentation continue
de I'absorption d’eau. Ensuite, des essais mécaniques de traction ont permis d’établir des relations
linéaires de baisse des constantes élastiques et des propriétés a rupture en fonction de la masse
d’eau absorbée a saturation, relations uniques et communes a toutes les températures et taux
d’humidité du milieu considérés. Ces lois sont également primordiales car introduites dans la loi
de comportement du modé¢le numérique. La variable importante, pour estimer les propriétés
mécaniques pour un état de vieillissement donné, est donc bien la variable humidité. Ces
évolutions sont réversibles apres séchage, quelles que soient les conditions de vieillissement. 11
apparait par contre que, pour le composite considéré, les composantes plastiques et visqueuses ne

sont pas sensibles au vieillissement. Enfin, des essais thermomécaniques de DMTA ont permis
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d’établir une baisse linéaire de la température de transition vitreuse Tg en fonction de la méme
variable humidité, baisse également réversible apres séchage. L’ensemble de ces résultats a donc
conduit a établir le scénario de cinétique de vieillissement hygrothermique développé dans le
chapitre IV et résumé ici. Il peut se décomposer en trois phases, plus ou moins rapides selon la
température, la troisicme phase n’apparaissant que pour des conditions séveres (immersion) :

1- Pénétration des premicres molécules d’eau dans le polymere, qui se lient aux sites polaires en
cassant les liaisons secondaires, ce qui provoque le phénomene de plastification du réseau. La
cinétique de diffusion a un aspect fickien, la Tg et les constantes élastiques diminuent en raison
de I’évolution de la résine.

2- Tous (ou presque) les sites polaires sont liés a une molécule d’eau. On arrive au plateau de
saturation de la cinétique fickienne. Le réseau est plastifié au maximum. la Tg atteint une valeur
minimum.

3- L’eau qui pénetre ensuite dans le polymere ne peut le faire que dans des microvolumes créés
par la dégradation des interfaces fibre/matrice et le gonflement. Les propriétés mécaniques

peuvent encore évoluer par rapport a la phase 2.

La deuxieme étape a concerné l'analyse du phénoméne d’endommagement par fissuration
intralaminaire, tout d’abord découplé puis couplé au phénomene de vieillissement. La mise au
point d’outils spécifiques de microscopie et d’imagerie a permis 'observation des éprouvettes, la
détection des fissures, en cours d’essai de traction, et ainsi la détermination de I’évolution de
Iendommagement en fonction du chargement imposé. Pour le matériau sec (non vieilli) tout
d’abord, il est démontré que la cinétique d’endommagement ne dépend pas de I’épaisseur du pli
fissuré, en raison de la structure tissée particuliere.

Ensuite, plusieurs approches de couplage diffusion/endommagement ont été considérées.
Premicrement, il s’avére que la cinétique d’endommagement est semblable pour des matériaux
non vieillis et vieillis. Deuxiemement, il est mis en évidence que la présence de fissures,
préalablement créées par sollicitation mécanique, ne modifie pas la cinétique d’absorption d’eau.
On peut donc conclure que pour le matériau de I’étude, il n’y a pas de couplage direct entre ces
deux phénomenes, au sens ou l'absorption d’eau n’accélére pas la fissuration et la fissuration
n’accélere pas le vieillissement. Ainsi, ces deux phénomeénes se cumulent et contribuent,
séparément, a diminuer la rigidité globale de la structure au cours du vieillissement et/ou d’une
sollicitation mécanique. On propose donc une loi de variation qui considere une baisse de rigidité

du matériau ayant deux origines indépendantes : une baisse due a 'humidité, qui est réversible, et
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une baisse due a l'endommagement par fissuration (par sollicitation mécanique), qui est

irréversible.

A ce stade, il est important de souligner a nouveau que ces caractéristiques, observées
expérimentalement, sont propres au matériau de I’étude. Il est tout a fait possible qu'un autre
matériau composite, en particulier constitué d’une résine de nature différente, soit différemment
sensible au vieillissement. De méme, le type de couplage entre vieillissement et endommagement,
RETURERT A . T
que nous avons tenté d’établir, peut s’avérer étre actif pour un composite différent. Nous avons
démontré qu’il est possible de modifier, dans le code de calcul, 1a loi de variation des parameétres
mécaniques en fonction de 'humidité, également introduire la variation d’autres parametres, enfin
rendre actif ou non le couplage évoqué. Il est donc préférable, lorsqu’on veut estimer les
propriétés d’un matériau autre, de réaliser quelques essais exploratoires pour appréhender la
sensibilité a ’humidité, a lendommagement par fissuration, éventuellement au couplage entre les

deux.

I’étape suivante a été la mise en place puis la validation d’un modele de comportement qui
s’appuie sur 'analyse des résultats obtenus lors de I’étape précédente. Ce modéle englobe la prise
en compte des phénomenes de vieillissement et d’endommagement, chacun d'eux pouvant étre
rendus actifs ou non, couplés ou non, lors de lidentification. Nous avons tout d’abord
implémenté le modele dans le code de calcul ZéBul.oN, en prenant en compte la variable
humidité et le phénomene d’endommagement par fissuration, et établi la démarche de calculs
couplés diffusion/mécanique.

La premicre étape d’un calcul couplé est un calcul de diffusion. Nous avons démontré la
pertinence des calculs réalisés et proposés différents modes d’observations des résultats. I ’outil
numérique permet ainsi de suivre en continu au cours du temps de vieillissement I’évolution de la
répartition d’eau au sein de la structure. Différentes possibilités pour traiter des cas particuliers
ont été traitées et présentées en détail ; il est ainsi possible de traiter des cas de diffusion non
symétrique, de prendre en compte la présence de couches de gelcoat, enfin de simuler des cycles
d’absorption/séchage ou d’alternance de conditions de vieillissement variables au cours du temps.
L’intérét majeur est la possibilité de traiter (virtuellement) n’importe quelle condition de
température et d’humidité.

La deuxieme étape est la simulation d’essais mécaniques. La démarche mise en place permet
d’obtenir, a I'issu d’un tel calcul mécanique, I’état d’endommagement et I’état de rigidité pour

n’importe quelle durée de vieillissement et/ou sollicitation mécanique imposées. Par suite, il est
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ainsi possible de suivre, en continu au cours du vieillissement, I’évolution de la concentration en
eau, de la rigidité, de la densité de fissure (représentative de I’état d’endommagement). Différents
cas de figure ont été traités avec succes, avec prise en compte séparément ou simultanément, de
maniere couplée ou non, des phénomenes de vieillissement et d’endommagement. Des essais
expérimentaux ont permis de valider les prévisions du modele pour les différentes configurations.
La derniere étape a proposé une démarche de validation de la modélisation. Elle a consisté en la
réalisation d’essais de traction sur tube afin de confronter le modele a des cas de structures
différentes de celles utilisées pour I'identification. Elle a permis de confirmer la pertinence du
modgle.

Au final, nous avons réussi a mettre en place un modele numérique qui a I'avantage d’étre
complet et qui posséde une capacité prédictive certaine. Il est ainsi possible d’estimer les pertes de
performances en continu au cours du temps en prenant en compte I'endommagement et le
vieillissement en milieu humide. Nous avons vu également que I'introduction de ce mod¢le, en
particulier la prise en compte de la variable humidité, dans un code de calcul par éléments finis,
offre de nombreuses possibilités, notamment dans I’aide au dimensionnement de structures. Il est
tout a fait envisageable d’utiliser ce code de calcul et le modele développé pour traiter des cas de

structures plus complexes, en employant la méme démarche.

kerskokrsk

En I’état actuel de nos travaux, nous pouvons identifier plusieurs axes de travail.

0 Une action intéressante serait de valider le modele mis en place sur des matériaux et
structures différents. Des essais pourraient tout d’abord étre menés sur des matériaux
différemment sensibles a ’humidité, présentant par exemple un couplage plus marqué entre
endommagement et vieillissement humide. Il serait ensuite pertinent de tester la robustesse du
mode¢le sur des structures plus complexes, également sous d’autres modes de sollicitations.

0 La modélisation de endommagement proposée dans cette étude décrit la fissuration
intralaminaire. Cependant a I’échelle de la structure, pour des niveaux de charge plus élevés, ou
pour des empilements spécifiques, 'endommagement interlaminaire doit étre pris en compte. La
modélisation du délaminage permettrait de compléter le modé¢le proposé ici. La thése de Y.
Duplessis Kergomard, effectuée en parallele de celle-ci, doit permettre d’établir un critere
d’initiation du délaminage, permettant de prédire la localisation et le niveau de chargement du

début de ce phénomene. Il serait alors profitable d’intégrer la modélisation de ce type
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d’endommagement dans le modéle développé, et par suite d’étudier les éventuels couplages entre

humidité et initiation et développement du délaminage.

Q Pour pouvoir estimer de maniere fiable la durée de vie des CMO, il est aussi nécessaire de
s’'intéresser davantage aux critéres de rupture. Nous avons identifié expérimentalement leffet
néfaste de '’humidité sur les propriétés a rupture (en plus de Peffet néfaste sur les constantes
élastiques). Il apparait donc évident que pour évaluer plus précisément les pertes de performances
résiduelles, la prise en compte de 'humidité (et de la température) dans un criteére de rupture peut

étre considérée.

korskokrsk
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Annexe 1: Observations au MEB au cours du vieillissement

Les clichés qui suivent ont été obtenus sur des facies de rupture d’éprouvettes de traction
(matériau UD), vieillies différentes durées en immersion a 40°C ou a 60°C.

Ces observations sont commentées dans le chapitre IV.

Matériau non vieilli

228



Annexes

MATERIAU VIEILLI (8 SEMAINES EN IMMERSION A 40°C)

MATERIAU VIEILLI (1 SEMAINE EN IMMERSION A 60°C)
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7 mm
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MATERIAU VIEILLI (14 SEMAINES EN IMMERSION A 60°C)
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Compiegne, France, Mars 2005.

J. Mercier, A. Bunsell, P. Castaing, |. Renard, Caractérisation et modélisation du vieillissement de
matériaux composites, Revue des Composites et des Matériaux Avancés (RCMA), 84, 189-219,
Novembre 2005.
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