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Introduction

La sensibilité au choc des explosifs est un aspect important dans la stireté des munitions. A la
suite de plusieurs accidents impliquant des munitions (USS Enterprise, USS Forestal en 1967...),
les industriels de 'armement ont commencé a développer dans les années 70 des explosifs dits
«insensibles ». Dans des situations accidentelles comme des incendies (augmentation progres-
sive de la température dite cook-off) ou des chocs provoqués par des impacts de fragments ou de
balles, ces explosifs ne doivent pas détoner, mais plutot briler.

Cette volonté d'un gain de sécurité passe, entre autres, par une meilleure compréhension de
la phase d’initiation et une meilleure connaissance des seuils d’amorcage par choc, qui n’étaient
jusqu’alors étudiés que dans le cadre d'un amorcage volontaire, et pas du point de vue de la vul-
nérabilité. Dés les années 50, des études ont révélé que la sensibilité au choc d'un matériau éner-
gétique est liée a sa microstructure [21]. En effet, 'onde de choc interagit avec la microstructure
et crée des sauts de pression et des hausses de température localisées. Les zones de température
plus élevées sont appelées points chauds. Ces points chauds sont de potentiels sites d’amorcgage
de la détonation. La formation des points chauds est complexe a étudier car, du fait de 'échelle
spatiale et temporelle du phénomeéne, une observation directe a pendant longtemps été impos-
sible. En effet, la taille des points chauds est de I'ordre du micrometre et leur durée d’existence est
de l'ordre de quelques dizaines de nanosecondes.

Parallelement a ces études expérimentales, de nombreux modeles ont été développés pour
décrire la transition du choc a la détonation (TCD) dans un explosif. La plupart de ces modeéles
sont homogeénes et ne prennent pas directement en compte la microstructure. Certaines spécifi-
cités microstructurales, comme la porosité ou encore la granulométrie, apparaissent toutefois de
maniére indirecte dans des équations d’état via l'introduction de parametres numériques empi-
riques. Une amélioration de la prédictivité de ces modeles, de plus en plus complexes et détaillés,
nécessite une meilleure compréhension de la formation des points chauds.

Le développement du calcul haute performance et des codes de simulations numériques a
permis la réalisation de simulations a I’échelle mésoscopique (échelle de la microstructure). Les
simulations mésoscopiques, en modélisant directement I'interaction d’'une onde de choc avec une
microstructucture donnée, permettent d’enrichir les modeles de TCD et de mieux comprendre
certains résultats expérimentaux.

Lobjectif a long terme des travaux menés sur ce théme est la réalisation de simulations nu-
mériques mésoscopiques prédictives de I'amorcgage d’explosifs suite a un choc. A partir d'une mi-
crostructure quelconque (endommagée ou non) et de la composition de I’explosif, il serait alors
possible d’évaluer le seuil de détonation. Une premieére étape pour accéder a cet objectif est une
meilleure compréhension de I'influence de certains parametres microstructuraux, comme la po-
rosité intra-granulaire, la distribution de la taille des grains ou encore la morphologie des grains
sur la formation des points chauds. Lendommagement mécanique (fissuration puis friction entre
les grains, création de bandes de cisaillement) est également un parametre qui peut entrainer la
formation de points chauds. Cette thése, coencadrée par le CEA/DAM, I'ISL et le CMM, soutenue
par la DGA/AID, a pour but de mieux comprendre le role de certains parametres microstructuraux
sur la sensibilité au choc de matériaux énergétiques. La thése a également permis de développer
des outils pour étudier de maniére quantitative, le réle de 'endommagement. Dans cette étude,
seules des observations visuelles de microtomographies de matériaux endommagés sont réali-
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sées.

Plan d’étude

Pour étudier I'influence de la microstructure et, prochainement, de 'endommagement sur
la sensibilité au choc, nous travaillons sur trois matériaux hétérogenes composés de grains d’ex-
plosif (70 % en masse) et d'une cire faisant office de liant (30 % en masse). Ces trois matériaux
énergétiques ont été formulés a I'Institut de recherches franco-allemand de Saint-Louis (ISL). Ils
ont la méme composition, mais des microstructures différentes : distribution de taille des grains,
forme des grains, porosités intra-granulaires. Nous travaillerons essentiellement par comparai-
son entre ces trois matériaux. Des expériences d’'impacts ont été réalisées par I'ISL, en amont de
cette étude, pour déterminer les seuils de sensibilité au choc soutenu de ces trois matériaux. Cette
étude expérimentale révele que, bien qu’ayant des compositions identiques, les trois matériaux
présentent des seuils d’amorcage en détonation différents. Ces résultats expérimentaux vont ser-
vir de référence pour notre étude. Des microtomographies de chaque matériau ont été réalisées
au CEA Gramat pour visualiser les différences entre les trois microstructures.

Le travail réalisé au cours de cette these se décompose en plusieurs phases (Fig. 2). La premiére
étape est I'exploitation et la caractérisation des différentes microstructures. Dans ce but, les mi-
crotomographies sont filtrées et segmentées avec un logiciel de segmentation développé lors de la
thése de T. Chabardes menée au CMM [22]. La collaboration entre le CEA et le CMM pour mettre
au point un outil de segmentation de milieux granulaires a débuté dés 2003 au cours de stages et
d’un post-doctorat. Elle s’est poursuivie dans le cadre d'une REI (Recherche Exploratoire et Inno-
vation) a partir de 2009 [23, 24]. La derniére version du code de segmentation a été développée
lors de la thése de T. Chabardes [22] qui s’est achevée en 2017. Les ressemblances et différences
entre les microstructures sont ensuite identifiées sur les microtomographies segmentées en déter-
minant les parametres suivants : la covariance spatiale, la granulométrie par ouverture, la réponse
élastique a la déformation déterminée par méthode FFT et la géométrie des grains. Nous en pro-
fitons également pour extraire les grains labellisés pour former une base de données de grains
d’explosifs réels.

La deuxieme phase est la réalisation de simulations numériques dynamiques non réactives.
Le code de simulation OURANOS du CEA est utilisé avec un solveur eulérien. Les simulations sont
réalisées directement sur des volumes microtomographiés segmentés. Nous vérifions si, avec les
outils de modélisation actuels, nous sommes capables de retrouver les mémes tendances de sen-
sibilité que celles obtenues expérimentalement par I'ISL. Les microstructures réelles étant com-
plexes, nous travaillerons également dans un futur proche sur des microstructures virtuelles. Un
code a été développé au cours de la thése pour permettre la génération de microstructures re-
présentatives du matériau réel, a partir de la base de données de grains. Avec ces microstructures
virtuelles, il est possible de contrdler certaines propriétés microstructurales et ainsi décorréler cer-
tains parametres, pour en étudier I'influence sur la sensibilité au choc.

La troisiéme phase est 'étude de I'influence de I'endommagement sur la sensibilité au choc.
Des expériences de récupération sont dimensionnées puis réalisées a I'ISL. L'objectif est d’'im-
pacter un échantillon de chaque matériau sous le seuil de détonation, puis de le récupérer sans
endommagements supplémentaires. Les échantillons endommagés sont ensuite microtomogra-
phiés. Lanalyse des microtomographies permet d’observer les modes d’endommagement préfé-
rentiels et I'influence de la microstructure sur ces modes d’endommagement. De la méme ma-
niere que ce qui a été effectué sur le matériau sain (Fig. 2), les grains segmentés peuvent étre
extraits pour former une bibliothéque de grains endommagés, puis des simulations numériques
dynamiques non réactives peuvent étre réalisées sur les microtomographies et sur des microstruc-
tures virtuelles aux propriétés contrdlées. Ces deux dernieres taches sont laissées en perspectives,
pour des travaux futurs.
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* Intégration de 'endommagement des grains

Simulations humérigues dynamigques

FIGURE 2 — Plan de travail
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Cette these est le résultat d'un travail collaboratif entre trois institutions. LISL a formulé et ca-
ractérisé les trois matériaux composés de grains d’explosif et de cire. C’est également sur ce site
qu’ont été effectuées les expériences de récupération sous choc. Le CEA Gramat, quant a lui, a
réalisé les microtomographies et mis a disposition ses outils de simulations numériques. Enfin, le
Centre de Morphologie Mathématiques de MINES ParisTech (CMM) apporte son savoir-faire dans
le domaine du traitement d’images pour I’exploitation des microtomographies, la génération de
modeles numériques et le calcul FFT.

Organisation du manuscrit

Le manuscrit est divisé en quatre grandes parties, chacune composée d'un ou de plusieurs
chapitres. La premiére partie est une étude bibliographique qui comporte trois chapitres. La these
fait en effet intervenir plusieurs disciplines scientifiques : la détonique et la physique des chocs,
la simulation numérique, le traitement d’images. Les trois chapitres introduisent les bases et les
notations propres a chacun de ces trois domaines. L'objectif est que tout lecteur, méme non initié,
soit en mesure d’aborder et de comprendre 'ensemble du manuscrit. Ainsi, le premier chapitre
(Chap. 1) introduit les matériaux énergétiques et la modélisation de leur amorcgage par choc. Le
deuxieme chapitre (Chap. 2) présente des généralités sur les simulations dynamiques a I'échelle
mésoscopique. Un état de l'art y est également réalisé sur les mécanismes conduisant a la for-
mation de points chauds. Le troisieme (Chap. 3) et dernier chapitre de cette partie aborde le trai-
tement d'images avec une description des différents outils de morphologie mathématique. Ces
outils permettent de segmenter et de caractériser des microstructures. Enfin, le logiciel de seg-
mentation SAMG, développé lors d'une these précédente pour segmenter des milieux granulaires,
est présenté en détail.

La deuxiéme partie porte sur la caractérisation des matériaux énergétiques. Elle est égale-
ment décomposée en trois chapitres. Nous étudions trois matériaux composés de grains de RDX
et de cire mais de microstructures différentes. Le chapitre quatre (Chap. 4) résume les proprié-
tés physico-chimiques, mécaniques et la modélisation du comportement sous choc du RDX et
de la cire. Le chapitre cinq (Chap. 5) présente le traitement d’images effectué sur les microto-
mographies des différents matériaux d’étude. L'outil SAMG est utilisé pour réaliser la segmenta-
tion. Un controle de la taille des volumes étudiés, et de la qualité de la segmentation est réalisé.
La segmentation est vérifiée en comparant les diametres et densités des grains de RDX obtenus
par traitement d’'images avec des mesures expérimentales. Le chapitre six (Chap. 6) est une ca-
ractérisation des volumes microtomographiés segmentés. Cette caractérisation s’effectue a deux
échelles. Une premiére étude a I'échelle du volume est effectuée en mesurant les parametres sui-
vants : la covariance spatiale, la granulométrie par ouverture et la réponse élastique du matériau
a une déformation par calculs FFT. La deuxieme échelle est I'échelle du grain. En effet, tous les
grains segmentés sont extraits et caractérisés avec une série de descripteurs géométriques pour
former une bibliothéque de grains.

La troisiéme partie est composée de deux chapitres et traite des simulations dynamiques a
I’échelle mésoscopique. Le chapitre sept (Chap. 7) présente une méthodologie pour générer de
nouvelles microstructures, représentatives du matériau réel, mais dont les propriétés microstruc-
turales sont controlées. La représentativité des modeles est évaluée en comparant la covariance
spatiale, la granulométrie du liant et la réponse élastique avec celle du matériau réel. Le chapitre
huit (Chap. 8) montre les simulations numériques a I’échelle mésoscopique réalisées avec le code
de calcul OURANOS. Ces simulations permettent d’identifier ou se forment de maniere préféren-
tielle les points chauds.

Enfin, la derniere partie et le dernier chapitre décrivent les expériences de récupération sous
choc réalisées a I'ISL. Ces expériences consistent a impacter des échantillons des matériaux sous
le seuil de détonation, puis a les récupérer sans les endommager davantage. L'objectif est d’obser-
ver l'influence de la microstructure sur I'endommagement des grains. Le chapitre neuf (Chap. 9)
présente la mise au point du dispositif expérimental et les premiéres observations effectuées sur
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les microtomographies des échantillons endommagés.
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Chapitre 1

Introduction sur les matériaux
énergétiques

Ce chapitre présente, dans un premier temps, les définitions relatives aux matériaux énergé-
tiques ainsi que les principaux modeles de détonation. Dans un second temps sera abordé I’amor-
¢age par choc des explosifs. La description de la théorie des points chauds ainsi que I'état de I'art
sur les différents parametres microstructuraux favorisant leur formation seront également évo-
qués. Enfin, seront résumés les différents modeles et criteres permettant de modéliser 'amorcage
d’un explosif par choc.

1.1 Généralités sur les matériaux énergétiques

Un matériau énergétique est un matériau susceptible de libérer une grande quantité d’énergie
en un temps trés court [5]. Ces matériaux stockent de I'énergie chimique qui se libére au cours
d’une réaction exothermique d’oxydo-réduction que I'on appelle également explosion. Le terme
explosion peut définir plusieurs phénomeénes; c’est pourquoi il en existe plusieurs définitions.
Nous choisissons, ici, d'utiliser la définition donnée par Thevenin [25] : «]’explosion est un phé-
nomene au cours duquel se dégage, en un temps extrémement court, une énergie importante ».
Une molécule énergétique comprend a la fois une partie oxydante et une partie réductrice. D'une
maniere générale, des atomes d’oxygéne impliqués dans des systémes hypervalents comme NO»
ou ClO4 font office d’oxydant, tandis que des atomes d’hydrogene et/ou de carbone remplissent
le role de réducteur. Un matériau énergétique peut étre un solide, un liquide ou un gaz.

Un matériau énergétique est susceptible de se décomposer selon trois régimes : la combus-
tion, la déflagration et la détonation. Il n'y a pas de consensus sur les définitions exactes de ces
trois régimes de décomposition. Nous nous appuyons sur 'ouvrage « The Detonation Phenome-
non» [26] pour les définitions de la déflagration et de la détonation. La combustion n’est, quelques
fois, pas considérée comme un régime de décomposition mais est vue comme une déflagration
particuliere. Nous choisissons ici de faire la distinction.

Une définition de la combustion est disponible dans le dictionnaire de pyrotechnie [27] : « 1é-
action de décomposition exothermique et auto-entretenue d’'un matériau énergétique ou d'un
mélange oxydo-reducteur dont le front de réaction se propage a une vitesse inférieure a celle du
son dans I'air ». La combustion transforme les réactifs en produits ce qui libere I'énergie stockée
sous forme de gaz chauds. La propagation de la combustion est contr6lée par la conductivité ther-
mique et les changements d’état. La combustion est donc un phénomene «lent» qui n'est pas
associé a une augmentation significative de pression. Ainsi, la destruction des matériaux énergé-
tiques est réalisée par combustion lors d’opérations de briilage.

Lors d'une déflagration, une génération rapide de gaz chauds conduit a une augmentation de
la pression et/ou a la formation d’ondes de surpression. D’'une manieére générale, une déflagration
est composée d'une onde de compression suivie d'un front de réaction. Siles échanges thermiques
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se font principalement par conduction dans le cas de la combustion, il se font principalement par
convection, phénomene plus rapide, dans le cas de la déflagration.

Lors d'une détonation, la vitesse de réaction est supersonique. L'onde de choc est dite réactive
car elle transforme les réactifs en produits. La pression et la température augmentent au passage
de la détonation et la vitesse des produits diminue jusqu’a atteindre une vitesse sonique. La vi-
tesse de propagation de I'onde de détonation est caractéristique de I'explosif. Elle ne dépend pas
de l'intensité de la sollicitation initiale, mais uniquement de 1'état thermodynamique initial. On
parle de détonation de Chapman-Jouguet ou détonation CJ. Nous reviendrons plus en détails sur
la modélisation de la détonation dans la section 1.2. Le mode de sollicitation le mieux maitrisé et
le plus courant pour mettre un explosif en détonation est le choc. On parle de Transition Choc-
Détonation (TCD). La mesure de la sensibilité d'un matériau énergétique est, par ailleurs, basée
sur les seuils de TCD (voir sous-section 1.3.1).

Les matériaux énergétiques peuvent étre classifiés en trois groupes : les poudres propulsives,
les compositions pyrotechniques et les explosifs [5]. Cette classification est principalement liée a
l'utilisation et au régime de décomposition du matériau, plutdt qu’a sa composition.

Les poudres propulsives englobent les propergols et les poudres pour armes a tube. Elles brii-
lent ou déflagrent et ont pour role de propulser des fusées, des munitions ou encore de gonfler des
airbags.

Les compositions pyrotechniques déflagrent. Ces compositions ont des effets différents : pro-
duire du bruit, de la fumée (fumigenes), de la lumiere (feux d’artifices, fusées éclairantes) ou en-
core de la chaleur (fusées incendiaires).

Enfin, la derniére classe contient les explosifs. Au sein de cette catégorie, on retrouve encore
une distinction entre explosifs primaires et secondaires. Les explosifs primaires sont trés sensibles,
ils demandent peu d’énergie pour détoner. Leur seul mode de décomposition est la détonation.
IIs sont principalement utilisés dans les détonateurs pour amorcer des explosifs secondaires. Les
explosifs secondaires demandent plus d’énergie pour détoner, ils sont plus stables. En modulant
I'intensité de la sollicitation, les explosifs secondaires peuvent briiler, déflagrer ou encore détoner
avec de nombreuses transitions possibles entre les trois modes de décomposition. La déflagration
est néanmoins difficile a obtenir. Les explosifs secondaires peuvent étre utilisés dans des compo-
sitions militaires mais également dans le civil par 'industrie miniere, par les spéléologues ou par
les pisteurs pour le déclenchement d’avalanches.

Pour finir ce paragraphe introductif, une présentation des explosifs secondaires les plus connus
est proposée. Les explosifs sont souvent des dérivées nitrés c’est-a-dire qu'’ils portent le groupe
fonctionnel -NO,. Ce groupe peut étre attaché a :

— un atome d’oxygene pour former un ester nitrique,
— un atome de carbone pour former un nitro aromatique ou un nitro aliphatique,
— un atome d’azote pour former une nitramine.

Les groupes fonctionnels jouent un role sur la stabilité au choc et la performance d'un explosif.
Un explosif est jugé performant si sa masse volumique pg, sa vitesse et sa pression de détonation
sont élevées.

La nitroglycérine (NG), industrialisée dans les années 1860 par Nobel, est un ester nitrique.
I s’agit d'un des explosifs les plus connus car il entre dans la composition de la dynamite. Un
autre explosif tres connu est le trinitrotoluéne aussi appelé TNT. Cette molécule a été utilisée a
grande échelle dans les munitions allemandes lors de la 1°™ Guerre Mondiale. Une généralisa-
tion de I'utilisation des nitramines comme I’hexogene (RDX) ainsi que la découverte de 'octogéne
(HMX) se sont effectuées au cours de la 2°™¢ Guerre Mondiale. Le RDX et le HMX sont encore
couramment utilisés aujourd’hui. Une nitramine plus récente, synthétisée en 1986, est le CL-20
(ou hexanitrohexaazaisowurtzitane). C’est actuellement la molécule la plus performante avec une
vitesse de détonation théorique d’environ 10000 m/s et une pression de détonation théorique de
48,23 GPa [28].

10
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Les propriétés de détonation des explosifs introduits ci-dessus sont rassemblées dans le ta-
bleau 1.1. Les mesures de vitesse et de pression dépendant de la densité de 1'explosif, on indique
également la masse volumique quand l'information est disponible. Les formules topologiques de
ces méme explosifs se trouvent sur la figure 1.1.

TABLEAU 1.1 — Propriétés de détonation de différents explosifs

Masse volumique Vitesse de Pression de
Sigle Etat maximale détonation (m/s) détonation (GPa) Référence
Pmax (kg/m3) et pg (kg/m?) et po (kg/m?)
NG Liquide 1590 7650 25,3 [5]
TNT Solide 1654 6942 (a 1637) 18,9 (2 1637) [12]
RDX Solide 1806 8639 (a 1767) 33,8 (a1767) [12]
HMX  Solide 1905 9110 (a 1890) 39,5 (a 1900) [12]
CL-20  Solide 2000 9400 42,0 [5]
CHs
OsN NO
o N02 2 2
OO
2 2
NO,
(a) (b)
NO, O2N, _  NO2  one /‘A\ N—NO2
NN NN,
O,N NO, O2N NO- 0,

(©) (d) (e)

FIGURE 1.1 - Formules squelettiques de différents explosifs : (a) nitroglycérine (NG), (b) trinitrotoluéne
(TNT), (c) hexogene (RDX), (d) octogéne (HMX) et (e) hexanitrohexaazaisowurtzitane (CL-20)
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CHAPITRE 1. INTRODUCTION SUR LES MATERIAUX ENERGETIQUES

1.2 Théories classiques de la détonation

Cette section a pour but de présenter les éléments clés de la physique des chocs [29, 30] ainsi
que les modeles de détonation de Chapman-Jouguet (CJ]) et de Zeldovitch, Von Neumann, D6-
ring (ZND). La modélisation d'un choc et de la détonation sont les briques élémentaires initiales
et finales d’'une Transition Choc-Détonation (Fig. 1.2). A noter que dans cette thése, nous nous
intéressons seulement a I’étape d’amorcage.

Chocdans un T — Détonation
explosif S48 de I'explosif
temps

FIGURE 1.2 — Schéma du principe de la mise en détonation par choc d’un explosif, soit des étapes de la TCD

1.2.1 Physique des chocs

Un choc est une discontinuité qui se propage dans un milieu (Fig. 1.3). La discontinuité con-
cerne les grandeurs thermodynamiques comme la température, la pression et la densité mais aussi
la vitesse matérielle.

Les bilan dela masse (1.1), dela quantité de mouvement (1.2) et de I'énergie totale (1.3) s’écrivent
en régime hydrodynamique sous les formes suivantes :

po(D—ug) =p(D-u), (1.1

P —Po =po (D — up) (1~ up), (1.2)
1

e—eOZE(P0+P)(v0—U), (1.3)

ou p est la masse volumique, D la vitesse de la discontinuité soit de I’'onde de choc, u la vitesse
matérielle, P la pression, v = 1/p le volume spécifique et e I'énergie interne de I'état (P,v,T). Lin-
dice 0 représente I’état initial, I'état sous choc n’a pas d’indice. Ces équations sont aussi appelées
relations de saut ou relations de Rankine-Hugoniot. Les étapes de calculs pour les obtenir sont
présentés en détail dans la these de T. Elia [31].

Les équations (1.1), (1.2) et (1.3) sont insuffisantes pour décrire le comportement de la ma-
tiere derriere le front de choc. Il manque une relation liant de maniere indépendante la pression a
la masse volumique (ou la contrainte a la déformation). Cette relation est appelée équation d’état
et est caractéristique de chaque matériau. L'équation d’état lie tous les états que peut prendre le

front de choc

u Uo
> D e
* >
Ps ps Ts e PD’ pO- TO! eO
Milieu choqué Milieu au repos

FIGURE 1.3 — Schéma d’'une onde de choc se propageant dans un milieu au repos
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matériau. C’est une surface dans 'espace (P,v,e). Léquation (1.3) décrit une transformation mé-
canique par choc. C’est également une surface dans I'espace (P,v,e). Lintersection de ces deux
surfaces est la courbe d’Hugoniot, qui a partir d'un état thermodynamique initial, donne tous les
états atteignables par une transformation de type choc. En pratique, I'équation d’état du matériau
n'est souvent pas connue. La courbe d’'Hugoniot est alors obtenue expérimentalement avec une
multitude d’essais sous choc. La sollicitation varie a chaque essai pour obtenir un nouveau point
(P,v) pour le méme état de référence. La courbe d’'Hugoniot ne décrit pas le chemin de compres-
sion pour passer de I'état initial (Py, vp) al’état final (P, v). C’estla droite de Rayleigh qui représente
ce chemin de compression par onde de choc. La droite de Rayleigh est obtenue en combinant les
équations (1.1) et (1.2). Elle représente donc la conservation du débit massique et de la quantité
de mouvement entre |’état initial et I’état final. Sa pente est égale —pgDz.

P — Py = p3D? (vp - v) (1.4)
P
A
<+— Hugoniot
Pl..._.
: <«—Droite de Rayleigh
: de pente -p,°D?
P0 . » v

v Vo

FIGURE 1.4 — Représentation dans le plan (P,v) de la courbe d’Hugoniot et de la droite de Rayleigh

La courbe d’'Hugoniot peut aussi s’exprimer dans I'espace (P,u) avec les relations de sauts, on
parle alors de polaire de choc.

1.2.2 Modele de détonation de Chapman-Jouguet (C]J)

Le modéle de Chapman-Jouguet a été développé simultanément et de maniere indépendante
par D. Chapman [32] et E. Jouguet [33]. Londe de détonation est considérée comme une onde
de choc réactive en régime hydrodynamique. Le modele CJ est donc construit avec les relations
de Rankine-Hugoniot. Lhypothese principale est la suivante : ’explosif se transforme instantané-
ment en produits de détonation au passage de 'onde de choc. Par conséquent, la zone de réaction
chimique est infiniment mince et la vitesse de réaction infiniment grande. Les gaz chauds, pro-
duits de réaction, sont a I’équilibre a I’aval du choc. La diffusion et la conduction ne sont pas prises
en compte. L'énergie chimique libérée lors de la transformation des réactifs en produits intervient
dans ’équation de conservation de I'énergie :

i 1
e—egze—eé’mdu”s=E(P0+P)(v0—v)+Q (1.5)
avec eg roduits I'énergie de formation des produits de détonation et Q I'énergie chimique. Cette

relation de conservation décrit les états (P,v) atteignables par les produits de détonation a partir
de I’état initial (Py, vo) des réactifs. Cette courbe est appelée courbe de Crussard. La courbe de
Crussard est la courbe d’Hugoniot des produits de détonation a partir de I’état (eg, po, Po). Le pole
(point décrivant I’état initial) ne se trouve donc pas sur la courbe de Crussard, mais sur la courbe

13



CHAPITRE 1. INTRODUCTION SUR LES MATERIAUX ENERGETIQUES

d’Hugoniot. L'état initial et I'état final ne se trouvent pas sur la méme courbe car il ne s’agit plus
du méme matériau a cause de la transformation chimique de I'explosif en produits de détona-
tion. Le point CJ est I’état final des produits de détonation a I’équilibre thermodynamique. Cette
solution correspond au point de tangence entre la droite de Rayleigh et la courbe de Crussard
(Fig. 1.5). Il est observé expérimentalement que la vitesse de propagation de I’onde de détonation
est constante et ne dépend que du matériau. Les conditions de stabilité (thermodynamique et hy-
drodynamique) de cette onde de détonation conduisent a la sonicité : D = ¢ + u. Cette onde étant
sonique elle ne peut pas étre perturbée par ’aval.

Droite de Rayleigh

Ves Vo

> v

FIGURE 1.5 — Représentation dans le plan (P,v) de la courbe d'Hugoniot, de la courbe de Crussard et de la
droite de Rayleigh pour déterminer I'état CJ

Cette modélisation simple a mettre en équation est toujours utilisée dans de nombreux codes
de calculs. En toute rigueur, elle est restreinte au cas d'une onde plane. Or des études expérimen-
tales ont montré que la vitesse de détonation dans une cartouche cylindrique dépend de son dia-
metre et que le front de détonation est courbe.

1.2.3 Modele de détonation de Zeldovitch, Von Neumann, Doring (ZND)

Le modeéle de détonation ZND est développé simultanément dans trois pays différents par J.
Zeldovich [34], J. Von Neumann [35] et W. Doring [36] pendant la 2¢me Guerre Mondiale. La déto-
nation est modélisée comme un choc plan inerte et stationnaire suivie d'une zone de réaction ot
les réactifs se transforment en produits de détonation jusqu’aI’état CJ. Le choc inerte a une vitesse
subsonique par rapport a I’aval. Aux trois relations de conservation (1.1),(1.2), (1.5) est ajoutée une
nouvelle équation pour modéliser la génération des produits de détonation.

dpA
%+Vp)\u:pR (1.6)

ol R est la cinétique de réaction et A 'avancement de la réaction (A € [0, 1]).

Le pic de pression apres le passage du choc est appelé pic de Von Neumann. Il se situe sur la
courbe d'Hugoniot car la réaction chimique qui transforme les réactifs en produits n’a pas encore
eu lieu juste apres le passage du choc. Il y a conservation du débit massique entre I'amont et ’aval
du choc donc I'état ZND se situe également sur la droite de Rayleigh (Fig. 1.6). Le pic de pression
de Von Neumann est environ deux fois supérieur a la pression CJ.

D’autres modeles se sont développés a partir du modéle ZND pour permettre de décrire les

ondes de détonation courbes [37] et courbes et instationnaires [38]. Des modeles plus récents pro-
posent de nouvelles structures de I'onde de détonation donc un nouveau découpage. On trouve
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P
A4 Hugoniot
ZND
PCJ _____
Crussard
Droite de Rayleigh
Pol - ___ -

n ’ V
Ves Vo

FIGURE 1.6 — Représentation dans le plan (P,v) de la courbe d’'Hugoniot, de la courbe de Crussard et de la
droite de Rayleigh pour déterminer I'état CJ et I'état ZND

par exemple le modele NEMD [39] ou le modéle NE-ZND [40]. Une description plus détaillée des
différents modeles de détonation a été réalisée dans la thése de V. Chuzeville [41].

Les modeles les plus employés dans les codes de calculs hydrodynamiques restent tout de
méme les modeles CJ et ZND car ils sont faciles a implémenter et donnent des résultats cohérents
avec les expériences pour la plupart des explosifs.

1.3 Transition Choc-Détonation (TCD)

Un explosif est mis en détonation lorsqu’il regoit suffisamment d’énergie extérieure pour ini-
tier les réactions chimiques et atteindre le régime de la détonation. Le dépo6t d’énergie externe doit
étre suffisant pour d’'une part, compenser les inévitables pertes d’énergie et, d’autre part, chauffer
le matériau pour démarrer les réactions chimiques auto-catalytiques et conduire a leur emballe-
ment (explosion thermique).

Dans le cadre de cette étude, nous nous intéressons a 'apport d’énergie par onde de choc.
La sensibilité au choc d'un explosif est une caractéristique importante. En effet, les explosifs sont
souvent mis en détonation grace a un choc produit par un détonateur ou un slapper. Dans ces cas
précis, le fonctionnement de I'explosif est dit nominal, I’explosif détone de la maniere souhaitée
et au moment souhaité. Mais I'amorcage par choc peut aussi étre accidentel suite a une chute, un
impact de fragment ou un impact de balle. Le fonctionnement de la charge explosive est alors dit
non nominal car I'amorcage n’est pas voulu.

1.3.1 Mesure de la sensibilité au choc d’un explosif

La sensibilité au choc d’'un matériau énergétique dépend du type de sollicitation : forme du
choc (plan ou courbe), pression, durée. Il existe plusieurs dispositifs expérimentaux avec des types
de sollicitation différents. Nous présentons dans cette sous-section quatre moyens de mesure : le
test du « mouton de choc », le « gap test », le « wedge test » et «'impact de plaque ».

Le principe du test du mouton de choc est de lacher une masse métallique sur I’échantillon
d’explosif a tester depuis une certaine hauteur. La hauteur est progressivement augmentée jusqu’a
ce que les échantillons détonent dans 50 % des cas. Il s’agit d'un test de type go/ no go ou détone/ne
détone pas. Les machines de test varient d'un laboratoire a I'autre mais le principe reste le méme.
On retrouve notamment des différences sur le poids et la forme des masses, la quantité d’explosif
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FIGURE 1.7 — Schéma du small gap test de 'US Naval Ordnance Laboratory (image extraite de [1]).

testé ou encore le confinement de I'explosif [42]. Les tests du mouton de choc sont des tests de
caractérisation standardisés reconnus par I’OTAN. Le chargement avec le dispositif du mouton de
choc n’est pas un choc plan pur car il y a du cisaillement et du frottement.

Le gap test ou test de I'Indice d’Amplitude a la Détonation (IAD), est souvent constitué de
quatre éléments : une charge donneuse qui génére une onde de choc, une barriere qui atténue le
choc, une charge receveuse, une plaque témoin (Fig. 1.7). Encore une fois, la configuration peut
changer d’'un laboratoire a I'autre mais le principe reste le méme. L'explosif a tester, charge rece-
veuse, est placé dans un tube en acier a c6té du bloc atténuateur et de la charge donneuse. La
plaque témoin se trouve au bout de cet empilement, apres la charge la charge receveuse. La dé-
tonation de la charge donneuse génere une onde de choc non plane et non soutenue (profil de
pression triangulaire) qui traverse le bloc barriére pour arriver dans le matériau a caractériser.
L'épaisseur du bloc barriere est diminuée jusqu’a ce que la charge receveuse détone c’est-a-dire
jusqu’a ce que la plaque témoin soit perforée. Il s’agit donc d'un test de type go/ no go [42]. Les gap
test sont des tests standardisés reconnus par 'OTAN.

Le wegde test, ou test du coin, permet de déterminer la sensibilité au choc d'un explosif en
mesurant sa profondeur d’amorcage. Un choc parcourt une certaine distance dans un explosif
avant de 'amorcer. La distance dépend du niveau de pression du choc. Plus la pression de choc
est élevée, plus la profondeur d’amorcage est faible. La variation de la profondeur d’amorcage en
fonction de la pression sur une échelle logarithmique est linéaire. Cette représentation est appe-
lée diagramme Pop-plot, d’aprés le nom du chercheur Popolato qui I'a utilisé la premiere fois [2].
La courbe Pop-plot est caractéristique d'un explosif ce qui permet de comparer la sensibilité au
choc de plusieurs matériaux (Fig. 1.8). Pour déterminer cette profondeur d’amorcage, une onde de
choc est générée avec un générateur d’onde plane (GOP). Cette onde traverse ensuite une plaque
de transfert avant d’atteindre le matériau a tester. Le matériau de la plaque de transfert permet
d’atténuer et de controdler la pression du choc transmis a I'explosif. Pour le test du coin, le GOP
génére une onde de détonation donc un choc non soutenu. L'explosif a tester, placé au-dessus de
la plaque de transfert, a une forme de coin. Cette forme spécifique permet de suivre la propaga-
tion de 'onde de choc dans le matériau avec une caméra a fente. Un schéma d’un des premiers
dispositifs utilisé par Campbell et al. [3] est présenté sur la figure 1.9a. L'explosif est recouvert
d’une fine couche de matiere métallique réfléchissant la lumiére émise par un flash pyrotech-
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FIGURE 1.8 — Diagramme Pop-plot de différents explosifs [2]
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FIGURE 1.9 - (a) Schéma du dispositif expérimental historique du test du coin et (b) image obtenue par la
caméra a fente sur un échantillon de cyclotol (RDX/TNT 65/35) [3]

nique, et la caméra a fente est alignée de maniére précise pour détecter le reflet de la lumiere. Au
passage de 'onde de choc, la surface réfléchissante de I'explosif est détruite. Cette extinction de
la lumiere permet de suivre la propagation de 'onde de choc dans le milieu. Lors de la transition
choc-détonation, la vitesse de propagation de 'onde augmente ce qui entraine une rupture de
pente sur 'acquisition de la caméra et I'identification de la profondeur d’amorcage (Fig. 1.9(b)).
Cette configuration historique n’est actuellement plus utilisée. Le chargement avec le test du coin
est un choc plan pur non soutenu. Un choc est considéré comme soutenu lorsque la pression dans
le matériau est maintenue pendant un laps de temps suffisamment long pour conduite a la réac-
tion. Pour un choc non soutenu, au contraire, la pression est immédiatement relachée.

Une méthode alternative pour étudier les propriétés d'un explosif et définir son diagramme
Pop-plot est 'impact de plaque [43]. Londe de choc est générée par 'impact d'une plaque proje-
tée par un lanceur a gaz comprimé ou a poudre. Cette plaque impacte la plaque transfert derriere
laquelle se trouve I'explosif. L'épaisseur de 'impacteur permet de moduler la durée du choc. En
effet, la durée du choc correspond a la durée que met I'onde pour faire un aller-retour dans I'im-
pacteur. Plus I'impacteur est épais, plus le choc est soutenu. Cette méthode est donc plus avan-
tageuse pour caractériser la sensibilité au choc d'un explosif car le chargement est un choc plan
pur et soutenu dont il est possible de controler de maniére indépendante I'intensité et la durée du
choc.
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FIGURE 1.10 — Schéma de la formation des points chauds suite a un choc inerte. D est la vitesse de 'onde
de choc.

1.3.2 Introduction de la théorie des points chauds

En 1952, Bowden et Yoffe [21] introduisent la théorie des points chauds pour décrire la TCD,
et permettre d’expliquer que cette TCD est possible avec des apports d’énergie externe (choc)
bien inférieurs au niveau requis pour obtenir un chauffage homogene de I'explosif. Le principe
est le suivant : 'onde de choc interagit avec les hétérogénéités de la microstructure, ce qui génere
des surpressions et des élévations de températures localisées appelées points chauds. Ces points
chauds peuvent éventuellement croitre jusqu’a coalescence pour former une zone de réaction
derriere le front de choc (Fig. 1.10). Un régime de déflagrations locales est alors atteint. Les points
chauds sont les sites localisés de démarrage des réactions chimiques. Le modeéle d’amorcgage par
points chauds est donc décomposé en trois étapes : 1) I'allumage des points chauds, 2) la forma-
tion de déflagrations locales, 3) la coalescence des fronts de déflagrations locales. En reprenant le
schéma des étapes de la TCD, on peut maintenant commencer a détailler I'étape de I’amorcage
(Fig 1.11). Pour des chocs soutenus de faible niveau de pression, la premiere étape est limitante
tandis que pour les chocs brefs et intenses, c’est la deuxieme étape qui est dimensionnante et qui
pilote la vitesse de réaction.

On dit que les points chauds sont de potentiels sites d’amorcage car ils ne conduisent pas tous
a la déflagration. Les réactions chimiques étant des réactions auto-catalytiques, elles s’emballent
a partir d'un certain niveau de température. C’est I'’explosion thermique [44]. Sila température du
point chaud dépasse la température seuil, on parle de points chauds critiques. Pour une tempé-
rature de point chaud donnée, il faut un certain temps avant que I'explosion thermique ait lieu.
Ce temps sera d’autant plus court que la température du point chaud est élevée. La température
atteinte dans un point chaud est dépendante de la pression de choc initiale et de la microstruc-
ture. La microstructure, et plus particulierement la présence de porosité, conduit a la formation
de points chauds au passage d'une onde de choc par phénoméne d'implosion de pore (sous-
section 2.3.1). La température atteinte lors de 'implosion d'un pore est d’autant plus importante
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FIGURE 1.11 - Schéma des étapes de 'amorcage par points chauds.

que le choc est fort et que le pore est grand. En fonction de la pression du choc, de la durée du
choc et de la taille d'un point chaud, il existe donc une température critique a atteindre pour que
I'explosion thermique ait lieu. Dans le cadre des chocs faibles (cadre de la these), le choc doit étre
soutenu et les porosités suffisamment grandes pour atteindre la température critique.

Létude des points chauds critiques s’est faite dans un premier temps de maniére analytique
[45-47]. L'idée est de déterminer la température critique du point chaud en fonction de sa taille
pour que la chaleur produite par réaction chimique soit suffisamment élevée pour contrebalan-
cer la dissipation par conduction thermique. Ces résultats dépendent fortement de la vitesse de
réaction chimique utilisée pour modéliser la transformation des réactifs en produits (souvent en
plusieurs étapes [48]). Dans un second temps, la taille des points chauds critiques a été déterminée
a partir de simulations mésoscopiques de I'implosion d'un pore [49, 50]. Ces nouvelles méthodes
d’analyse sont assez récentes et ont été rendues possibles avec I'accroissement des capacités de
calculs et 'amélioration des solveurs numériques. Les résultats obtenus en prenant en compte le
phénomeéne d’'implosion de pores donnent des diametres de pores inférieurs a ceux obtenus de
maniere semi-analytique. Cela semble plus cohérent avec les observations expérimentales de la
taille des défauts intra-granulaires dans les matériaux énergétiques qui sont classiquement com-
pris entre 0,1 et 10pum. Une fois encore, les résultats dépendent de la maniere de modéliser la
cinétique chimique (une seule étape pour [49, 50]).

Déterminer les points chauds critiques revient a identifier tous les points chauds qui vont in-
tervenir dans la premiere étape du modéle d’amorcage. D’autres études se sont intéressées aux
critéres limitant la deuxieme étape du modéle d’amorcage (coalescence des points chauds). L'idée
est qu'un point chaud critique isolé n’est pas en mesure de conduire a une détonation établie dans
un explosif. Il faut donc définir un critére spatial, comme un nombre critique de points chauds par
volume ou une distance critique entre deux points chauds, pour que la coalescence ait lieu. La dé-
termination d’'un critére spatial est, pour 'instant, quasi empirique. Ainsi certaines études consi-
deérent une fraction surfacique critique de 0,22 mm~2 ce qui est équivalent 2 deux points chauds
dans un carré de 3mm de c6té [51-54]. Une autre étude détermine la densité de points chauds
critiques pour que 50 % de I'explosif réagisse en 1 s, 0,1 pus ou 0,01 ps [55]. Cela correspond a une
densité de points chauds critiques comprise entre 1 x 103 et 1 x 10> mm?® ou une distance moyenne
comprise entre 0,1 et 100 um entre deux points chauds. La densité de points chauds est donc bien
plus élevée que dans les premiéres études. Cette forte variation est liée au fait que, jusqu’a présent,
il n'y a pas eu d’observation directe de la formation et de la coalescence des points chauds.
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Lobservation directe de la formation des points chauds est complexe car les temps d’appari-
tion des points chauds sont de 'ordre de quelques nanosecondes et leur tailles sont de quelques
micrometres. Bassett et al. [56, 57] développent depuis plusieurs années une nouvelle méthode
expérimentale qui permet d’étudier directement la formation des points chauds. Le principe est
d’impacter avec un projectile une mince couche d’environ 40 um du matériau a étudier. La tem-
pérature et I'émissivité globale sont relevées au cours du temps, ce qui permet de déterminer la
fraction volumique de points chauds au cours du temps. L'étude des points chauds s’est donc, jus-
qu’a présent, faite de maniere indirecte, en étudiant I'influence de la microstructure sur les seuils
d’amorcage des explosifs.

1.3.3 Parametres microstructuraux influencant la sensibilité au choc

Plusieurs études expérimentales ont démontré 'influence de la microstructure des explosifs
sur leur sensibilité au choc. Ce paragraphe est un résumé des différents parametres microstructu-
raux identifiés comme ayant une influence sur la formation de points chauds.

Le premier parametre microstructural jouant un role sur la sensibilité au choc est la granulo-
métrie de I'explosif. Certaines études ont montré qu'une réduction de la taille des grains entraine
une augmentation de la sensibilité. D’autres, au contraire, démontrent l'inverse. Campbell et al. [3]
ont mesuré par test du coin la sensibilité au choc de deux échantillons de TNT pressés a la méme
densité mais avec une granulométrie différente. L'échantillon avec les petits grains détone pres de
deux fois plus t6t que I'échantillon avec les gros grains. Moulard et al. [58, 59] ont observé I'effet
inverse sur des échantillons composés de 70 % en masse de RDX et d'un liant en polyuréthane. Le
test du coin est, comme précédemment, utilisé pour obtenir la sensibilité au choc mais la configu-
ration est telle que la sollicitation est soutenue. Le résultat dépend en fait de la sollicitation : pour
des pressions élevées, la granulométrie fine est la plus sensible, alors que pour des pressions mo-
dérées et soutenues, c’est la granulométrie la plus grossiére. Cette inversion de sensibilité a une
pression critique a été observée avec le test du coin [59, 60]. Une étude bibliographique plus com-
plete sur I'influence de la taille des grains sur la sensibilité au choc a été réalisée par Khasainov et
al. [61].

Si 'on trouve de nombreuses études sur le role de la taille des grains, il y a nettement moins
de résultats sur l'influence de la distribution de taille des grains. Song et al. [62] réveélent cepen-
dant que ce parametre influence la sensibilité a 'impact. Dans cette étude, la stabilité thermique
et mécanique d’échantillons de RDX pressés est étudiée. La taille médiane des grains de RDX est la
méme mais la distribution est, dans un cas tres étendue, dans I'autre cas bien plus étroite. La sen-
sibilité a I'impact est étudiée avec le test du mouton de choc. Les résultats indiquent que I’échan-
tillon avec la distribution de taille la plus étendue est la plus sensible. Ces résultats ont été confir-
més par des simulations numériques réactives a I’échelle mésoscopique [63]. Cette différence de
sensibilité provient du fait que les points chauds ont plus de facilité a grandir jusqu’a coalescence
lorsque la distribution de taille est plus étendue.

Linfluence de la forme des grains a été étudiée sur des échantillons composés de grains de
RDX et d'un liant polyuréthane par Van der Steen er al. [64]. Les échantillons contiennent des
grains de formes irréguliéres et endommagés ou bien des grains sphériques. La sensibilité au choc
est déterminée avec le gap test et révele que les échantillons les moins sensibles sont ceux avec
les grains les plus sphériques. Cette étude confirme que la morphologie des grains est importante
mais il est difficile de quantifier dans quelles proportions car d’autres parametres varient d'un
échantillon a I'autre. Ainsi, en plus d'un changement de forme des grains, il y a également une
légere variation sur la granulométrie.

Dans les études présentées ci-dessus, la porosité extra-granulaire est identique d'un échan-
tillon testé a 'autre. C’est un parametre facilement ajustable et contrdlable car les expériences
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sont menées sur des explosifs comprimés. Pour obtenir une porosité extra-granulaire plus impor-
tante, il suffit de moins comprimer le matériau lors de la mise en forme. Linfluence de la porosité
extra-granulaire, ou de la densité, a été étudiée expérimentalement par wedge test sur des échan-
tillons a base de RDX [3], de tétryl [65] ou encore de PETN [66]. Les trois études indiquent une
profondeur d’amorcage plus faible lorsque la porosité extra-granulaire est importante. Pour de
trés hauts niveaux de pression, en revanche, la différence est mineure [65]. Ce résultat met en évi-
dencel'existence de plusieurs modes d’initiation selon la pression du choc. Pour de faibles niveaux
de pression, la sensibilité au choc est davantage influencée par certains parametres microstructu-
raux.

Si la porosité extra-granulaire est facilement quantifiée a travers la densité du matériau, les
moyens expérimentaux permettant de mesurer la porosité intra-granulaire sont plus complexes
et plus récents. Les méthodes actuelles permettant de mesurer la porosité intra-granulaire de ma-
niere quantitative sont : la flottation (brevet ISL) [67,68], la diffusion de neutrons aux petits angles
(Small Angle Neutron Scattering ou SANS) [69], la thermoporosimétrie ou encore la diffraction X.
Le dispositif de flottation est décrit plus en détails dans la section 5.2.3. Une mesure plus qualita-
tive a également été réalisée avec des essais de compression quasi statique [70]. Aprés avoir quan-
tifié le volume de défauts intra-granulaires, il est également intéressant de déterminer la nature de
ces défauts. En effet, les défauts peuvent étre des pores mais également des inclusions de solvant.
Les espéces chimiques présentes dans les cavités intra-granulaires ont été déterminées pour des
grains de RDX cristallisés, soit dans de I'acétone, soit dans du cyclohexanone [71]. L'étude expéri-
mentale révele que la majorité des défauts contiennent de I’eau et du solvant ainsi que de I'air en
moins grande quantité. Nous n’avons toutefois pas acceés a la répartition de ces especes chimiques
dans les cavités. En d’autres termes, nous ne sommes pas capables de dire si certaines cavités sont
remplies uniquement d’air ou bien si chaque cavité est remplie d'un mélange des trois especes.
La détermination des especes présentes dans les cavités est importante car le mécanisme d’im-
plosion de pores (voir section 2.3) responsable de la formation de points chauds, est affecté par ce
qu’il contient (gaz ou fluide).

Linfluence des défauts intra-granulaires sur la sensibilité au choc a été étudiée sur des com-
positions RDX/cire [72,73] et HMX/cire [74] (70/30 % en masse). Le principe du dispositif expéri-
mental utilisé est d'impacter le matériau a tester avec un projectile cylindrique de petite taille. Le
choc est plan et soutenu. La vitesse du projectile est augmentée progressivement jusqu’a atteindre
le seuil de détonation, c’est a dire la vitesse pour laquelle 50 % des échantillons détonent. Il s’agit
d’'un test de type go/no go. Une description plus complete du dispositif expérimental est réalisée
dans la section 4.3.3. Les résultats de ces études montrent que les échantillons sont d’autant plus
sensibles que le volume de défauts intra-granulaires est important.

Dans les différentes études expérimentales portant sur l'influence de la taille des grains sur
la sensibilité au choc, des mesures sur la quantité de défauts intra-granulaires n’étaient pas dis-
ponibles. Or, on sait que les défauts intra-granulaires sont en grande partie responsables de la
formation de points chauds a cause du mécanisme d’effondrement de pores. De plus, la proba-
bilité que les gros grains contiennent des défauts intra-granulaires est plus élevée que pour les
petits grains pour la plupart des matériaux (ce n’est pas le cas des grains de RDX recristallisés par
exemple). Il existe donc une corrélation entre la taille des grains et la présence de défauts intra-
granulaires. Cette corrélation entraine une incertitude sur I'influence de chaque parametre sur la
sensibilité au choc. Si des simulations numériques a I’échelle mésoscopique ont confirmé le role
de la granulométrie, une étude expérimentale a démontré que I'influence du volume de défauts
intra-granulaires était prépondérante devant celle de la granulométrie [73]. Cette méme étude in-
dique aussi que la porosité extra-granulaire est un parametre négligeable devant la porosité intra-
granulaire.

Un autre parametre microstructural pouvant influencer la formation de points chauds est
I'état de surface des grains. Linfluence de ce parametre, plus complexe a mesurer et a modéli-
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ser, est encore al’étude.

Enfin, la présence d’'impuretés peut également influencer la sensibilité au choc. On s’intéresse
en particulier au cas du HMX et du RDX. Le RDX peut étre synthétisé de deux manieres différentes :
celle de Bachmann ou celle de Woolwich. Pour ces deux voies de synthése, le HMX est un sous-
produit présent en plus ou moins grande quantité. La voie Bachmann produit tres peu de HMX
contrairement a la voie Woolwich. Le HMX peut donc se retrouver dans 'explosif final en tant
qu'impureté. Des études expérimentales quantifiant la quantité de HMX dans des échantillons
composés de RDX ont néanmoins démontré que ce parameétre était secondaire pour la sensibilité
au choc [75,76].

Cette étude bibliographique nous a permis d’identifier les parametres microstruraux influen-
cant la sensibilité au choc : la porosité intra-granulaire, la morphologie des grains, la taille des
grains, la porosité extra-granulaire, 1'état de surface des grains et la présence d'impuretés. Ces ré-
sultats expérimentaux alimentent et permettent de perfectionner les modeles d’amorcage et les
simulations dynamiques a I’échelle mésoscopique.

1.3.4 Modéeles d’amorcage par choc

Ce paragraphe a pour objectif d’introduire les différents modeles existants et de mettre en
évidence I'importance d'une meilleure compréhension de la formation des points chauds pour
améliorer ces modeles. Il ne s’agit pas de décrire en détail chaque modéle mais plut6t d’expliquer
quels sont les principes utilisés pour les construire. Des descriptions plus completes sont dispo-
nibles dans différentes théses et articles [31,41, 55].

Les modeles d’amorcage visent a prévoir le plus fidélement possible I’amorcage par choc (sou-
tenu ou non soutenu) d’'un explosif. Ces modéles ne prennent pas en compte les hétérogénéités de
la microstructure. Les particularités de la microstructure comme la porosité ou la taille des grains
apparaissent généralement de maniére indirecte dans les équations d’états des réactifs.

Dans un premier temps, des criteres d’initiation empiriques ont été développés pour résumer
etregrouper les résultats expérimentaux pour différentes sollicitations. Les critéres les plus utilisés
sont ceux développés par Walker et Wasley [77] puis par James [78]. IlIs s’expriment sous la forme
P21 = cst avec P la pression du choc, T sa durée et cst une constante. Le tracé de cette courbe cri-
tique permet de différencier deux domaines : sous la courbe il n'y a pas de détonation, au-dessus,
la détonation a lieu. Ce critére n’étant pas validé pour tous les explosifs, différentes modifications
et ajustements y sont apportés au cours des années [78-80].

Hubbard et Johnson [81] introduisent les bases des modeéles d’amorcages cinétiques en 1959.
Les modéeles cinétiques sont composés de quatre briques élémentaires : une vitesse de réaction
chimique, une équation d’état des réactifs solides, une équation d’état des produits de détonation
gazeux, une loi de mélange qui génere une équation d’état du mélange réactif non réagi et pro-
duits de détonation. Les différentes lois de mélange ainsi que les équations d’états des produits
de détonation ne sont pas détaillées dans ce paragraphe. Des informations complémentaires sont
disponibles dans l'article de Handley et al. [55]. Les étapes de transformation des réactifs en pro-
duits étant encore mal connues, la transformation se fait souvent en une seule étape. Les modeles
d’amorcage sont semi-empiriques avec un certain nombre de parameétres ajustables pour repro-
duire les résultats expérimentaux. Les différents modeéles ont été améliorés au cours du temps
pour étre de plus en plus prédictifs et généralisables a tous les types d’explosifs. On peut ainsi dis-
tinguer plusieurs générations de modéles d’amorcage.
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Modele de 1°™ génération

Le modele Forest Fire [82] est un modele de 1°™ génération construit pour retrouver les pro-
fondeurs d’amorcage des essais Pop-plot. C’est un modele empirique qui décrit I’évolution de la
vitesse du front de choc en fonction du temps. Il se base uniquement sur des observations expé-
rimentales, les phénomenes physiques comme I’amorgage par points chauds ne sont pas pris en
compte.

Modele de 2°™€ génération

La prise en compte des points chauds est réalisée dans les modéles de 2°™¢ génération. Apres
des améliorations successives, Tarver [83] propose en 1985 un modele de cinétique de réaction
du type Ignition & Growth en 3 étapes : initiation des points chauds, croissance lente des points
chauds jusqu’a coalescence, transition vers la détonation lorsque la moitié de 1'explosif a réagi.
Ce modele nécessite 12 parametres ajustables. Le nombre de points chauds initiés pour la pre-
miere étape dépend de la pression du choc. Les équations d’états pour les réactifs et les produits
sont de type Jones Wilkins Lee (JWL) et la loi de mélange est basée sur un équilibre thermique et
mécanique. Ce modeéle d’amorcage est implémenté dans beaucoup de codes hydrodynamiques.
Le modele WSD [84] fonctionne sur le méme principe. Les équations d’état des produits et des
réactifs sont différentes mais la cinétique de réaction en trois étapes et la loi de mélange restent
identiques.

Le développement des moyens de mesure ont permis d’accéder a des vitesses matérielles au
sein de I'explosif. De nouveaux modeles sont construits a partir de ces nouvelles données comme
le modeéle CREST. La cinétique de réaction ne dépend plus de la pression mais de I'entropie des ré-
actifs. Léquation d’état pour les réactifs est de type déformation finie [85] et 'équation d’état pour
les produits de réaction est une JWL modifiée. Laloi de mélange est une ISE (Isentrope Solid Equa-
tion) assumant un équilibre mécanique mais un déséquilibre thermique. Le modele CREST [86]
prend en compte les effets de la porosité et de la température initiale. Il fait une distinction entre
les points chauds qui apparaissent suite a une interaction de ’'onde de choc avec la microstructure
et ceux qui apparaissent suite aux réflexions d’ondes. On trouve également, dans les modeles de
28me ggnération les modeles SURF développé par R. Menikoff [87] et KRAKATOA développé par G.
Damamme [88] puis par G. Baudin [89].

Le modele JTF (Johnson Tang Forest) [90] aussi appelé empirical hot spot model est novateur
car la température n’est plus homogene au sein de chaque phase. En effet, il distingue la tempéra-
ture moyenne dans la phase des réactifs et la température des points chauds. Ce modele est donc
basé sur un amorcage thermique. La vitesse de réaction A est écrite sous la forme :

f

1-—

==

W+ [A-u-1)]

points chauds ~
croissance homogene

f
G(P Py), (1.7)
foY

avec [ la fraction massique d’explosif décomposé dans les points chauds, f le degrés de réaction
des points chauds (0 < f < 1) et fp une valeur seuil pour débuter la phase de croissance homo-
gene dans I'explosif. En effet, lorsque f < fo, la vitesse de réaction dépend de 'avancement de la
réaction dans les points chauds car (f — fo)/ (1 — fy) = 0. La cinétique de décomposition autour des
points chauds est modélisée avec une loi d’Arrhénius et est donnée par I'équation (1.8). L'évolu-
tion de la température des points chauds 65 est donnée par I'équation (1.9).

_af _ “_5) _
f==0 f)Z(e§ exp(—a/0;) (1.8)
ab, =L _grrp- 4 (1.9)

dt Cp
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Les coefficients a et Z correspondent a la température d’activation et au facteur pré-exponentiel
de laloi d’Arrhénius. I est le coefficient de Gruneisen, K le module de compressibilité isotrope, g
le flux de chaleur et ¢, la capacité calorifique a pression constante.

La phase de croissance homogene qui décrit 'avancement de la réaction dans le reste de I'explosif
dépend de G(P,Ps) qui est une fonction de la pression de choc Py :

9’»‘(P3)) 1.10)

G(BPs) = GoP (1 +
OPs

avec Go un parametre ajustable et Z (P,) lavitesse de réaction du modele Forest-fire. La croissance
est construite de telle sorte que pour des pressions de choc élevées (& (P;) > GoPs), la croissance
est contrblée par le modeéle Forest-fire G(B P;) = Z (Py), tandis que pour des choc faibles G(B, P;) =
GgP;. La vitesse de réaction du modele Forest-fire est mise sous la forme :

P 7-n
1+(P—3) ] (1.11)
0

: P,\"
#w)=afg)

avec A, B, n et m des parametres ajustables.

La construction du modele JTF par bloc permet, en ajoutant des briques, d’'étre employé pour
certains matériaux énergétiques particuliers. Il a ainsi été adapté pour modéliser 'amorcage de
matériaux fortement comprimés ou avec une granulométrie fine [91]. Pour ces types de maté-
riaux, le mécanisme de croissance homogene peut étre prépondérant devant le mécanisme de
réaction des points chauds. Un nouveau bloc de croissance homogéne a donc été ajouté. Celui-ci
n’est plus décorrélé, mais en compétition avec le mécanisme des points chauds. Le modele JTF a
également été adapté pour modéliser 'amorcage de compositions aluminisées [92,93].

Le modeéle WSD(T) [94] est également un modele d’amorcage thermique. Il est similaire au
modele WSD, mais la cinétique de réaction est controlée par la température plutdt que par la
pression. Les trois phases de la réaction (initiation des points chauds indexée I, croissance des
points chauds indexée G, combustion jusqu’a la détonation indéxée B) contribuent successive-
ment a la vitesse de réaction (Eq. (1.12)). Le passage d'un régime a I’autre se fait avec une fonction
Sx dépendant de 'avancement de la réaction A.

r=nS1(A) +rgSg(A) + rg [1 = Sg(A)] (1.12)

Les vitesses de réaction rx des différents régimes sont données par :

T \™
rx = kx (T_*) SxA) (1.13)
avec kx, nx, T* des parametres ajustables pour retrouver les résultats expérimentaux. La fonction
fx(A) module la vitesse de réaction de chaque régime.

Modele de 3°™¢ génération

La formation des points chauds dans les modeles de 2°™¢ génération est définie de maniére
empirique, en ajustant un nombre plus ou moins important des parametres du modéle pour re-
produire des résultats expérimentaux. C’est a partir des modeles de 3°™¢ génération que I'ap-
parition des points chauds va étre plus intimement liée a la microstructure grace a la prise en
compte de certains mécanismes. La tendance des nouveaux modeles est d’utiliser des parametres
caractérisés expérimentalement plutot qu’empiriquement. Cela est rendu possible par 'améliora-
tion simultanée des moyens expérimentaux et numériques. On trouve ainsi le modele américain
CHARM [95] et le modele francais AMORC [96] et AMOREA [97] ol 'apparition des points chauds
est basée sur le mécanisme d’implosion de pores.
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Dienes et al. [98] développent et améliorent au cours des années le modéle SCRAM basé sur
la formation de points chauds par apparition statistique de fissures. Les modéles d’amorcgage
prennent en compte de plus en plus de phénomeénes physiques et deviennent de plus en plus
complexes. La formation des points chauds par friction des levres des fissures est aussi ’approche
retenue dans les travaux de Picart et al. [99].

Cette complexité croissante va souvent de paire avec un nombre de parameétres ajustables de
plus en plus importants qui peuvent étre quelques fois difficiles a déterminer. Ce sont les limites
des modeles de 3™ génération.

Les points chauds sont des parametres d’entrée de beaucoup de modeles de cinétique de réac-
tion. Leur localisation et les mécanismes de leur formation restent des points clés pour modéliser
plus finement 'amorcgage d'un explosif par choc. Les simulations a I’échelle mésoscopique (voir
chapitre 2) permettent de répondre, en partie, a ces besoins.
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Chapitre 2

Simulations dynamiques sur des
matériaux énergétiques a I'échelle
mésoscopique

Les simulations numériques a 1'échelle mésoscopiques ont pour objectif d’étudier 'interac-
tion d'une onde de choc avec la microstructure d'un matériau énergétique. L'échelle mésosco-
pique se situe entre I’échelle de la molécule et I’échelle macroscopique. Elle permet de distinguer
la microstructure du matériau.

Les simulations mésoscopiques permettent d’enrichir les modeles de TCD mais également
de mieux comprendre et d’approfondir certains résultats expérimentaux. Les matériaux utilisés
pour les expériences présentées dans la sous-section 1.3.3 sont des matériaux réels dont les mi-
crostructures sont complexes. Il est impossible, expérimentalement, de faire varier uniquement
un seul parametre entre deux microstructures. Certains parametres microstructuraux peuvent, de
plus, étre corrélés comme par exemple la taille des grains et le volume de défauts intra-granulaires.
D’autres parametres sont encore tres difficiles a controler expérimentalement, comme par exemple
la taille des défauts intra-granulaires dans les grains d’explosif. Les simulations numériques per-
mettent de travailler sur des géométries idéales, mieux maitrisées, et ainsi d’étudier 'influence
des différents parametres microstructuraux. C’est également un moyen de mieux comprendre les
mécanismes de formation des points chauds étant donné qu’il n'est pas possible actuellement
d’observer et de mesurer les phénomeénes mis en jeu de par leurs temps caractéristiques (~ 1079 s).

2.1 Codes de calculs dynamiques

Les équations des bilans, les lois de comportements et les équations d’états sont présentées
brievement dans les paragraphes suivants. Le lecteur peut se référer aux références [100-103] pour
une description plus compléte. Un code de simulation dynamique résout les équations du bilan
de la masse (2.1), du bilan de la quantité de mouvement (2.2) et du bilan de I'énergie totale (2.3).
Les bilans s’écrivent sous forme intégrale dans un référentiel animé d’une vitesse U,

d .
EfpdV'+fp(ﬁ—U).ﬁdS'=0, 2.1)
\% S
d - / - — N o / - ! - /
—f puidV +fpu®(u—U).ndS =f pFdV +fg.ndS, 2.2)
dt Jv S \Y% S

=2 =2
e+ ”—)dv’+f(e+ ”—)(ﬁ—ﬁ).ﬁds’zfpﬁ.ﬁdv’+fg.a.ﬁds’—fz;.ﬁds’, 2.3)
2 S 2 v S S

il
dt Jv
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LECHELLE MESOSCOPIQUE

avec V le volume, S la surface, p la masse volumique, i la vitesse matérielle, e 'énergie interne
massique et § le flux de chaleur. F représente les forces volumiques s’exercant sur le milieu, il
peut s’agir par exemple de la pesanteur ou de forces électromagnétiques. o est le tenseur des
contraintes qui modélise les efforts internes générés par la déformation du volume. Il peut se dé-
composer en une partie sphérique et une partie déviatorique 1 :

o=-Pl+T1, (2.4)

I étantle tenseur identité et la pression P étant égale a un tiers de la trace du tenseur des contraintes

1
P=og,= gtrg. (2.5)

De maniere analogue, le tenseur des déformations € peut se mettre sous la forme :
e=gpl+e (2.6)

ou la déformation moyenne est donnée par la variation relative de volume AV/V

3

1 1AV 1 y9—v 1 vg
€y = —tre = = ( ) ( 1).

- 2.7
3 - 3V 3 @7

v v

La décomposition du tenseur des contraintes amene a des modélisations séparées de Petde o :
P=f(e,T), (2.8)

T=1E,&,T,..). 2.9)

La pression est reliée a la déformation moyenne €, grace a une équation d’état. Le déviateur des
contraintes T est lié au déviateur des déformations ainsi qu’a un nombre plus ou moins important
d’autres grandeurs en fonction de la loi de comportement utilisée (voir section 2.2.1).

La résolution du systéme s’effectue couramment par méthode des éléments finis, mais on
trouve aussi d’autres méthodes de résolution comme la méthode des cellules (Method of Cells
MOCQ) [104] ou la méthode des éléments discrets (Discrete Element Method DEM) [105]. Les codes
de simulation par éléments finis discrétisent I'espace en éléments. Un élément est formé de plu-
sieurs nceuds qui définissent une maille. Le systéme d’équations présenté ci-dessous est résolu
pour chaque élément, ce qui permet d’accéder aux champs de contraintes, de déformations, de
température, de pression... On trouve principalement deux méthodes de résolution : la méthode
lagrangienne et la méthode eulérienne. Dans la configuration lagrangienne, le maillage est attaché
aux objets et se déforme avec eux. Dans la configuration eulérienne, au contraire, la grille est fixe
et les objets se déplacent et se déforment sur cette grille. Les codes eulériens permettent de trai-
ter plus simplement les grandes déformations car ils s’affranchissent des déformations de mailles
trop importantes et, dans le pire des cas, des retournements de mailles. Le pas de temps étant
calculé a partir du plus petit élément, une déformation de maille importante fait chuter le pas de
temps et rallonge les calculs. Les inconvénients des solveurs eulériens résident dans la gestion des
contacts et des frottements entre les différents objets qui sont plus complexes a prendre en consi-
dération [106]. C’est pourquoi les simulations mésoscopiques s’intéressant a la décohésion entre
les grains d’explosifs et le liant, a la fissuration et a la friction entre les grains [52, 107-109] sont
réalisées avec un solveur lagrangien. Une exception est le travail de Brauer et al. [110] qui étudie
la décohésion liant/grains avec un solveur eulérien. Enfin, certaines simulations mésoscopiques
sont réalisées avec un solveur ALE (Arbitrary Lagrange Euler) combinant la méthode lagrangienne
et eulérienne [111,112]. Les calculs sont menés avec le formalisme lagrangien puis, lorsque les dé-
formations deviennent trop importantes, les objets sont remaillés et le calcul se poursuit.

Dans notre étude, les simulations mésoscopiques sont réalisées avec un solveur eulérien qui
se décompose, en réalité, en une phase lagrangienne et une phase de projection des grandeurs sur
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la grille fixe. Dans une description lagrangienne du mouvement, la vitesse du référentiel est égale
2 la vitesse matérielle (U = #). Les équations (2.1), (2.2) et (2.3) se simplifient sous la forme :

d
— [ pav’' =0, 2.10
dtfvp ( )
d = av7! v/ > Q!
—fpudV =prdV +f0.ndS, 2.11)
dt Jv A% s
d 1—22 / =R / - - ! -
—f e+—|dV =pr.udV +f0.u.ndS —fq.ndS. (2.12)
dt Jv 2 % s S

Lors de simulations de l'interaction d’'une onde de choc avec une microstructure, différents
phénomenes peuvent étre négligés comme la conduction thermique, le rayonnement thermique
et les forces externes. Si la conduction thermique est prise en compte dans certaines études [113—
116], elle est globalement négligée car le temps caractéristique de la conduction thermique (~ 1076
s) est supérieur au temps caractéristique mécanique (~ 107 s). Un calcul des temps caractéris-
tiques en fonction de la taille des grains d’explosif est présenté dans le chapitre 9 pour justifier
cette hypothese. La radiation thermique n’est, généralement, pas intégrée dans les calculs mé-
soscopiques d’interaction d'une onde de choc avec une microstructure [117]. Des études expéri-
mentales semblent néanmoins indiquer qu’elle joue un réle [118]. Les forces extérieures comme
la gravité n'ont qu’'un effet négligeable pour des phénomeénes de quelques microsecondes. Elles
ne sont donc pas prises en compte dans les simulations dynamiques.

2.2 Modélisation a I'échelle mésoscopique

2.2.1 Modélisation du comportement des matériaux

Dans une simulation a I’échelle mésoscopique de matériaux solides, il faut affecter a chaque
phase du matériau une équation d’état (Equation of State EOS) et une loi de comportement dans
le but de lier les parties sphérique et déviatorique du tenseur des contraintes et des déformations.
Dans le cas des simulations réactives, une EOS et une loi de comportement sont également né-
cessaires pour les produits de réaction et pour le réactif partiellement réagi. La force de cohésion
entre le liant et les grains d’explosifs ou encore le coefficient de friction entre les grains sont aussi
des parametres a ajuster lorsqu’ils sont pris en compte dans les simulations.

Dans le cadre de la these, nous réaliserons des simulations eulériennes non réactives, c’est
pourquoi les éléments de modélisation des produits de réaction ne sont pas présentés.

Il est courant de déterminer les propriétés d'un matériau a de faibles vitesses de déformation
avec des essais de traction et de compression. Il est déja plus difficile d’accéder a ces propriétés
en dynamique. Les moyens de caractérisation les plus utilisés pour déterminer les propriétés d'un
matériau sous choc sont les barres d’'Hopkinson (aussi appelées barres de Kolsky) [119] ou I'im-
pact de plaques (voir section 1.3.1). La caractérisation des matériaux énergétiques est encore plus
complexe car le matériau peut réagir violemment. Une difficulté supplémentaire réside dans le
fait que les moyens d’essai habituels sont adaptés pour de la caractérisation macroscopique (voir
test de Steven et barres d'Hopkinson sur PBX dans [99,120]), et non de la caractérisation al'échelle
de la microstructure. La caractérisation du comportement sous choc de matériaux énergétiques a
I'échelle microscopique est encore tres récente [121]. Les données sont, par conséquent, encore
incomplétes et disponibles seulement pour quelques explosifs.

Les incertitudes sur des grandeurs comme la capacité calorifique, le coefficient de conduc-
tion thermique, les parametres des EOS et des lois de comportement restent importantes. Pour
des simulations réactives, d’autres parametres encore moins maitrisés interviennent, comme les
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cinétiques chimiques des transformations des réactifs en produits.

Les lois de comportement

La résistance a la déformation d’'un matériau est modélisée grace a une loi de comportement.
Laloi de comportement fait le lien entre le tenseur des contraintes et le tenseur des déformations.

Sous de faibles déformations, la microstructure du matériau n’est pas modifiée de maniere
irréversible. Le matériau retourne dans son état initial dés que la contrainte est relachée. Le ma-
tériau est alors modélisé avec un comportement élastique linéaire out thermo élastique linéaire
lorsque la température intervient. Dans le cas d'un matériau isotrope, la partie sphérique et dé-
viatorique du tenseur sont données dans le tableau 2.1 ol1 Kt et Gt sont les modules de compres-
sibilité et de cisaillement isotherme, v le coefficient de Poisson et E le module d’Young. §; jestle
symbole de Kronecker égal a 1 lorsque i = j et 2 0 lorsque i # j. Dans cette étude, les calculs FFT
quasi statiques présentés dans le chapitre 6 sont menés en supposant que les différents consti-
tuants ont un comportement élastique linéaire.

TABLEAU 2.1 — Modélisation de matériaux isotropes avec des comportements élastique linéaire et thermo-
élastique linéaire

Elasticité linéaire (loi de Hooke)
P = f(em) = 3Krey =Ky (2 -1)
1= f(e') = 2Grée’

.—_ Ev o4 B oo
OU T = {oy)a—zv EkkOij T v €ij

Thermoélasticité linéaire
P= f(€m,T) =Kt (% - ) +aKtT
1= f(e') = 2Grée’

I'c,
v

ouo;;=[Kr (%2 -1)+aKrT|§;; +2GT8;]. avec aKt =

Lorsqu’'un matériau est modélisé avec une loi de comportement viscoélastique, sa réponse
dépend de la vitesse du chargement. Pour des phénomeénes dynamiques, il est souvent nécessaire
d’utiliser ce type de loi car la réponse du matériau dépend de la vitesse de déformation £ d’out
o = f(g,§,...). Ce phénomene peut étre illustré en considérant un sac de sable. Le sac de sable est
trés malléable a de faibles vitesses de déformation. En revanche, ce méme sac de sable est capable
de stopper un projectile. Il est donc bien plus résistant pour des vitesses de déformations élevées.

Pour des déformations plus importantes, des modifications irréversibles peuvent avoir lieu.
Ces déformations irréversibles, dites plastiques, peuvent prendre la forme de fissures, de bandes
de cisaillement. La limite au-dela de laquelle des déformations subsistent est définie avec une
fonction § appelée limite d’écoulement plastique. La limite d’écoulement plastique peut étre plus
oumoins complexe selon les phénomeénes pris en compte. Elle peut ainsi dépendre de la contrainte,
de la déformation, de la vitesse de déformation, de la température... Dans le cas d'une modélisa-
tion avec une plasticité parfaite, § ne dépend que de la contrainte § = §(0;;) et est définie de telle
sorte que :

— si§(0;) <0, le comportement est élastique;
— si§(o;j) =0etd§(o;;) =0, le comportement est plastique.

Les lois de comportement élasto-plastiques ou visco-€élasto-plastiques modélisent la réponse élas-
tique ou visqueuse puis plastique du matériau.

30



CHAPITRE 2. SIMULATIONS DYNAMIQUES SUR DES MATERIAUX ENERGETIQUES A
LECHELLE MESOSCOPIQUE

La loi de comportement de Johnson-Cook est, par exemple, est une loi visco-plastique per-
mettant de prendre en compte I'effet de I'écrouissage, de la vitesse de déformation et de la tempé-
rature. La contrainte dans le matériau est donnée par :

.
1+Cln (—p)

o= [A+BEZ] -

(2.13)

L T=To™
-5
avec g, la déformation plastique équivalente, €}, la vitesse de déformation plastique équivalente
et €y = 1 la vitesse de déformation de référence. Le coefficient A représente la limite élastique, les
coefficients B et n quantifient I'écrouissage, les coefficients C et m quantifient, respectivement, la
sensibilité du matériau a la vitesse de déformation et a la température. To = 300 K et T sont les
températures de référence et de fusion du matériau. Dans cette étude, la loi de comportement de
Johnson-Cook est utilisée dans les calculs de dimensionnement d’'une expérience de récupération
sous choc (Chap. 9).

Plus la modélisation du matériau est fine, plus I'implémentation dans un code de calcul est
complexe et plus les temps de calculs deviennent importants. Une loi complexe nécessite éga-
lement plus de données qu’il faut déterminer expérimentalement. Les matériaux énergétiques
sont souvent modélisés a I’échelle mésoscopique avec des lois de comportement élastoplastiques
[107,112,113,122-124] ou viscoplastiques [49,54,111,125,126]. Le liant, s'il est présent, est modé-
lisé avec des lois viscoélastiques [53, 107, 108].

Les équations d’état

Les équations d’état s’appuient sur les relations de la thermodynamique. Elles relient les dif-
férentes grandeurs thermodynamiques entre elles, et plus particulierement la partie sphérique du
tenseur des contraintes (soit la pression P) a la partie sphérique du tenseur des déformations (soit
la variation de volume vy/v). L'énergie interne massique e(v, s) est une fonction du volume mas-
sique v et de I'entropie massique s et est donnée par de = —Pdv + Tds. Les dérivées premieres
de I'énergie interne permettent d’accéder a la pression et a la température. Les dérivées secondes
permettent d’accéder a différents coefficients thermodynamiques comme le module de compres-
sibilité isotrope Kj, la capacité calorifique a volume constant c, ou encore le coefficient de Grunei-
sen I'. Pour des matériaux solides, le coefficient de Gruneisen ne dépend que du volume massique
(2.14). Cette hypotheése est justifiée par Debye [127] en considérant des oscillations quasi harmo-
niques d'un réseau cubique d’atomes. L'intégration de (2.14) meéne a I'équation d’état incomplete
(2.15) dite de Mie-Gruneisen. Cette forme d’équation d’état est largement utilisée dans les codes
de simulations.

oP
F:v(—) =I'(v) (2.19)
oe),
P:P*(v)+lvv)[e—e*(v)] (2.15)

P*(v) et e*(v) sont la pression et I'énergie sur une courbe de référence. La courbe de référence
peut étre une courbe de compression par choc (courbe d'Hugoniot), une courbe de compression
isentropique ou une isotherme a 0K.

Dans la plupart des cas, ¢, est constant et la température est alors calculée par :

e—e*(v)

T=T"()+ (2.16)

Cy
La courbe de référence utilisée le plus couramment, lorsqu’il n'y a pas besoin d’accéder a la
température, est la courbe de compression par choc. L'énergie de référence ey (2.17) est directe-
ment calculée a partir de la relation d’"Hugoniot (1.3) :

1
eH(v):eo+§(PO+PH(v))(vo—v). 2.17)
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Une relation linéaire entre la vitesse du choc D et la vitesse matérielle u est observée expérimen-
talement. La vitesse du choc en fonction de la vitesse matérielle est donnée par la relation linéaire
D = ¢y + su ou ¢y est la vitesse du son dans le matériau et s une caractéristique du matériau. En
combinant cette relation avec la relation de la conservation de la masse (1.1), il est possible d’ex-
primer la vitesse du choc uniquement en fonction du volume spécifique v :

Co
D=——77——. (2.18)

v
1+s(——1)
Vo

Lexpression de la pression de référence est ensuite obtenue grace aux équations (2.18) et (1.2) :

v c
Py (v) = Py +po 1——)— (2.19)

)

Les formulations de Murnaghan et de Birch-Murnaghan peuvent prendre pour référence une
isotherme a 0 K. La formulation de Murnaghan est basée sur 'hypothese que le module de com-
pressibilité sur une isotherme varie linéairement en fonction de la pression Kt (P) = K +K(’) (Pr—Pyp)

0Ky ) . .
avec K, = (ﬁ) . L'énergie et la pression de référence sont données par :
T

der(v) = (—PT(U) +chg)dv. (2.20)
_ KO Vo K()
PT(v)_PQ+K—6 (7) —1]. @2.21)

Lintégration de I'énergie dépend du choix des formes de ¢, (T) et de I'(v). Ces grandeurs sont
généralement considérées comme des constantes.

Pour des niveaux de pression trés élevées (supérieur a 100 GPa), I’équation d’état ne reproduit
plus correctement la polaire de choc. Le formalisme de Birch-Murnaghan permet de corriger ce
biais. La pression est alors donnée par :

3K,
Pr(v)=—v

> (2.22)

(1}0)7/3 (y0)5/3
4 v

1+ Z (K, - 4) ((%)2/3 - 1) .

La formulation de référence de Cochran-Chan [128] utilise également une isotherme a 0K
comme courbe de référence. Le coefficient de Griineisen I' et la capacité calorifique a volume
constant ¢, sont considérés comme des constantes. La pression est modélisée comme la somme
d’un potentiel attractif et d'un potentiel répulsif :

Pr(v) = A, (U—lj’)El —A, (V—UO)EZ (2.23)

Cochran et Chan proposent de déterminer les coefficients A;, Ay, E; et E, a partir d'une polaire de
choc D = ¢ + su. Le CEA Gramat a développé une autre méthode qui permet de mieux restituer
les états sous choc pour des pressions élevées [41]. Cette nouvelle méthode utilise toujours les
données de la polaire de choc. L'énergie sur I'isotherme a 0 K est donnée par : der(v) = —Pr(v)dv.
Par intégration, on obtient :

All/() (l}o)El_l Azl)() (l)()

E2—1 T
- +e9—c,Ty. 2.24
Ei—1\p E,—1 v) 0= w0 (2.24)

er(v) =

D’autres formes de pression de référence existent dans la littérature mais les formes les plus
utilisées pour modéliser un matériau inerte sont les formes présentées ci-dessus.
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Influence du choix des modeles matériaux

Le choix des propriétés des matériaux influence les résultats des simulations numériques.
Dans I'étude de I'implosion des pores, par exemple, la prise en compte de la viscosité du maté-
riau influence les mécanismes d’'implosion du pore et les niveaux de température atteints [111,
126, 129]. Limplosion d'un pore dans un matériau viscoplastique orthotrope ou viscoplastique
isotrope conduit a la formation de bandes de cisaillement [111]. Les bandes de cisaillement n’ap-
paraissent pas lorsque la loi de comportement du matériau est élastoplastique.

Hardin et al. [115] montrent également 'importance de I'anisotropie en comparant deux mo-
deles viscoplastiques orthotropes prenant en compte 2 ou 7 plans de glissements privilégiés et un
modele homogene. La prise en compte de I'anisotropie méne a des températures localisées plus
importantes. Une variation de la limite élastique peut également favoriser certains mécanismes
de dissipation plutdt que d’autres comme le montre I'étude lagrangienne avec des éléments co-
hésifs de Keyhani et al. [116]. Les éléments cohésifs permettent de modéliser la fissuration et la
décohésion entre les grains et le liant. Une diminution de la limite élastique entraine une baisse
de la sensibilité. En effet, 'élévation de la température est alors principalement liée a la dissipation
visco-plastique de la chaleur plutét qu’a la fissuration et a la friction. La température reste globa-
lement plus élevée dans le matériau, mais elle est moins localisée que dans le cas ou I’élévation de
température se fait par fissuration des grains puis friction entre les faces fissurées.

Le coefficient de friction entre les grains et la force de cohésion entre le liant et les grains sont
également des parametres a ajuster lorsqu’ils interviennent dans la simulation. Un coefficient de
friction important entraine une température localisée plus élevée [116] et, dans le cas de la com-
paction des poudres, une propagation de I'onde de choc dans le milieu plus rapide [109]. Quant a
la force de cohésion entre les grains et le liant, son augmentation entraine une baisse de la sensi-
bilité [52].

Ces études montrent que I'observation de la formation des points chauds lors de simulations
et les mécanismes mis en jeu dépendent de la modélisation des matériaux. Les simulations mé-
soscopiques sont encore difficilement représentatives a cause de trop grandes incertitudes sur la
modélisation du comportement des matériaux énergétiques sous choc. Dans notre étude, nous
travaillerons par comparaison entre trois matériaux de méme composition, mais de microstruc-
ture et de sensibilité différentes. Notre objectif est de retrouver, avec des simulations numériques,
les mémes tendances de sensibilité au choc entre les trois matériaux que celles obtenues expé-
rimentalement, et d'identifier les parametres microstructuraux favorisant la formation de points
chauds. Tant que les constituants sont modélisés de la méme maniére pour les trois matériaux, la
comparaison est possible. Les incertitudes sur les parametres de modélisation ne seront donc pas
un obstacle dans notre étude.

2.2.2 Modélisation de la microstructure
Microstructure réelle, microstructure virtuelle

Idéalement, I'étude de l'interaction d’'une onde de choc avec la microstructure est réalisée
sur des microstructures réelles obtenues par microtomographie ou microscopie. L'acquisition se
fait couramment par microtomographie a rayons X [107, 130-133] ou nanotomographie a rayons
X [124]. Dans le premier cas, la résolution d’acquisition est de I'ordre de 3 um/voxel ce qui per-
met de travailler sur des domaines de 1'ordre du millimetre cube. Dans le deuxiéme cas, la ré-
solution d’acquisition est de 'ordre de 20 nm/voxel. La plupart des études sont réalisées sur des
coupes tomographiques 2D car un maillage 3D reste trés cofiteux et pose le probléeme de la re-
construction. On trouve toutefois dans la littérature quelques études 3D sur des volumes microto-
mographiés d'un peu moins de 1 mm3 [131,133] et sur des volumes nanotomographiés d’environ
500 um?® [124]. La microstructure réelle peut également étre obtenue par microscopie électronique
en transmission (MET) [134] ou par microscopie électronique a balayage (MEB) [135]. Les calculs
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sont alors menés en 2D sur des domaines d'une dizaine de micrometres de coté. Les microstruc-
tures réelles sont complexes : différentes formes de grains, différentes tailles de grains, présence de
porosité intra et extra-granulaires, inclusions de solvants, micro-fissurations, décohésion entre les
grains et le liant... Linterprétation des simulations numériques et I'identification des mécanismes
responsables de la formation de points chauds n’est donc pas aisée. Pour rendre le probleme abor-
dable, beaucoup d’études sont réalisées sur des géométries simplifiées.

La voie de modélisation la plus simple est de considérer les grains d’explosifs comme des
disques [108, 109, 122, 136-138] ou des spheres [139]. Les disques et spheres peuvent tous avoir
le méme diameétre [122,137-139], ou bien avoir des distributions de diamétres monomodales ou
bimodales pour modéliser plus fidelement le matériau réel [108, 109, 136]. La modélisation d’ex-
plosifs par des disques est principalement utilisée pour des simulations numériques de compac-
tion de poudres [109, 122, 136-138]. Pour travailler sur des géométries plus réalistes, les grains
d’explosifs sont souvent modélisés par des polyedres. Une fois encore, on trouve des géométries
simplifiées ou1 tous les polyedres ont la méme forme et la méme taille mais des orientations diffé-
rentes [140] et des géométries plus complexes avec une variation de forme, de taille et d’orienta-
tion des polyeédres [52,107, 114, 141]. Certains matériaux énergétiques obtenus par pressage sont
tres chargés, avec une fraction volumique de grains dépassant 95 % (Fig. 2.3). Le reste du volume
est composé de liant et de porosités. La microstructure du matériau est alors modélisée comme
un polycristal, sans liant ni vide entre les grains [54, 115,116, 142].

Méthodes de génération de microstructures

La génération de polycristaux se fait couramment avec des modeles de partitionnement de
I'espace de type germination-croissance [4, 143, 144]. Ces modeles permettent de découper 'es-
pace en plusieurs cellules. Chaque cellule représente, dans notre cas, un grain. Ces modeles de
germination-croissance se décomposent en deux étapes. La premieére étape est la phase de ger-
mination qui consiste a placer des points de maniere aléatoire dans I’espace par un processus de
points de Poisson. Chaque point, appelé germe, est labellisé. La deuxieme phase est une phase de
croissance a partir des germes. Cette phase consiste a définir la zone d’influence de chaque germe
qui représente également la forme finale d’'un grain. En considérant un domaine Q de 2", ot 2"
est 'ensemble des entiers relatifs a n dimensions avec n = 2 pour une image en 2D et n = 3 pour
une image en 3D, les zones d’influence d'une famille de germes (g;) ;c[1,, sont définies par :

Gi={xeQVj#idi(x)<djx)}, (2.25)

avec d;(x) la distance entre le point de coordonnées x et le germe g;. Selon le type de distance
utilisé, on obtient différents partitionnements de 1'espace. Pour un partitionnement de Voronof,
la distance utilisée est la distance euclidienne. Les grains sont des polyédres de formes convexes
(Fig. 2.1a). Ce partitionnement est le plus courant pour représenter des polycristaux [54,116]. Pour
un partitionnement de Laguerre, chaque germe est pondéré par un poids qui affecte le calcul de
la distance euclidienne. Les grains obtenus par partitionnement de Laguerre sont toujours des
polyédres convexes (Fig. 2.1b). Le dernier type de partitionnement couramment utilisé est celui
de Johnson-Mehl. La croissance des grains a partir des germes se fait a une méme vitesse mais la
croissance commence a des temps différents. Les grains obtenus ne sont plus des polyedres et ne
sont plus nécessairement convexes (Fig. 2.1c). Gasnier et al. [142] modifient le terme de croissance
pour avoir une vitesse de croissance anisotrope et ainsi reproduire au mieux la microstructure
d’un matériau tres chargé en TATB.

La méthode RDC (Relaxed Dual Complex) est une autre alternative pour générer des polycris-
taux. La microstructure générée est similaire a celle obtenue avec un partitionnement de Voro-
noi. Uavantage de cette méthode est, entre autres, la génération immédiate d'un maillage tétraé-
dique et la facilité d'implémentation [145]. Cette méthode de génération est utilisée par Hardin et
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FIGURE 2.1 — Microstructure générée par partitionnement de (a) Voronoi, (b) Laguerre et (c) Johnson-Mehl.
Les images proviennent de [4].

al. [115] pour modéliser un polycristal de HMX.

La génération de microstructures granulaires aléatoires se fait couramment avec des codes
de compaction. La difficulté principale de ce type de génération est d’atteindre une fraction vo-
lumique de grains importante dans des temps de calculs raisonnables. La plupart des codes de
compaction s’appuient sur l'algorithme de Lubachevsky-Stillinger [146] qui peut étre décomposé
en 3 étapes :

— placement aléatoire de points, aussi appelés germes, dans I’espace;
— affectation a chaque germe d’une vitesse de croissance et d'une vitesse de déplacement;
— croissance des grains et collision jusqu’a atteindre la bonne fraction volumique.

Ces trois étapes peuvent légerement varier mais le principe reste globalement le méme. La troi-
sieme étape, la plus cofiteuse, a été optimisée progressivement pour réduire les temps de calcul.
Le calcul des collisions se faisait initialement par dynamique moléculaire (MD Molecular Dyna-
mic), puis a été remplacé par la EDMD (Event Driven Molecular Dynamic). La MD permet de dé-
terminer la trajectoire des particules mais il est nécéssaire de connaitre, a chaque pas de temps, la
taille et la position de chaque grain. L'idée de la EDMD est de déterminer dans combien de temps
aura lieu le prochain événement (la prochaine collision), puis de mettre a jour tous les objets af-
fectés par I'événement [147]. Les codes de compaction ont d’abord été utilisés pour des empile-
ments de spheres et de disques [147,148], avant d’étre généralisés pour toutes les formes convexes
grace a l'utilisation de la carte de distance euclidienne entre les grains, pour déterminer les col-
lisions [149, 150]. Une nouvelle optimisation proposée par Amadio et al. [151] remplace la troi-
sieme étape de collision par des déplacements aléatoires. Les grains restent fixes, ils croissent sans
bouger jusqu’a ce qu’il y ait intersections. Le grain est alors légerement déplacé de maniére aléa-
toire jusqu’a ce qu’il n’y ait plus d’intersections. Le processus reprend jusqu’a atteindre la bonne
fraction volumique. Ces algorithmes de compaction permettent d’obtenir des microstructures
avec différentes formes de grains, une granulométrie étendue et une fraction volumique pou-
vant dépasser 80 %. Ces microstructures représentent correctement les microstructures réelles;
c’est pourquoi elles sont largement utilisées dans les simulations numériques a I’échelle méso-
scopique (voir par exemple [63,113,114,141,152]). Les limitations de cette méthode résident dans
le fait que les grains sont tous convexes ce qui n'est pas nécessairement le cas dans la réalité. De
plus, le nombre de formes de grains reste limité.

Pour avoir une plus grande variation dans la forme des grains, il est possible de travailler avec
des bibliothéques de grains déja constituées. Les grains sont placés dans un volume par méthode
RSA (Random Sequential Adsorption). Le principe est le suivant : un grain de la bibliotheque est
sélectionné puis placé a différentes positions choisies aléatoirement jusqu’a ce qu’il soit absorbé.
Le grain est absorbé, ou implémenté, dans la géométrie lorsqu’il n'intersecte aucun des grains
placé préalablement. Pour atteindre des fractions volumiques élevées, les plus grands grains sont
placés en premier. Cette méthode de génération est utilisée par Kim et al. [52,53] avec une librairie
constituée de grains obtenus par partitionnement de Voronoi. Pour diminuer le temps de calcul,
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un algorithme de permutation aléatoire (random shuffling algorithm) est également utilisé. Si un
grain ne peut pas étre placé dans le volume, les grains déja implantés sont déplacés de maniere
aléatoire jusqu’a ce qu'un espace suffisamment grand soit disponible pour accueillir le grain. Cette
opération fait gagner du temps car lorsque la fraction volumique devient importante, il est de plus
en plus compliqué de placer un grain dans le modéle. Le nombre de positions aléatoires sélec-
tionnés avant que le grain soit implémenté explose, et le temps de calcul se rallonge. Lutilisation
d’algorithme de permutation permet d’atteindre des fractions volumiques de 80 %.

Dans notre étude, nous utilisons une bibliothéque composée de grains réels extraits de micro-
tomographies et la méthode RSA pour générer des microstructures.

La plupart des calculs sont menés sur des géométries 2D car un maillage 3D reste encore coti-
teux en ressources. Il faut néanmoins étre conscient que certains phénomenes peuvent étre sous-
estimés dans les calculs 2D. Les températures mises en jeu lors de I'implosion d'un pore sont, par
exemple, plus faibles dans les calculs 2D que dans les calculs 3D [153, 154].

Lexploitation des simulations numériques est plus complexe en 3D. Le champ des pressions
et des températures est loin d’étre homogene. Il faut donc faire appel a la statistique pour extraire
des valeurs pertinentes [136, 155].

2.3 Mécanismes identifiés conduisant a la formation d’un point chaud

Le choc inerte déforme la microstructure de 'explosif hétérogéne. Des déformations plas-
tiques apparaissent comme des bandes de cisaillement ou des fissures qui peuvent entrainer la
formation de points chauds. D’autres mécanismes comme I'implosion de pores, la réflexion d’on-
des ou encore la décohésion entre le liant et les grains d’explosifs génerent également de la cha-
leur. Ces différents mécanismes conduisant a la formation de points chauds sont plus ou moins
prépondérants en fonction du type de sollicitation et de la microstructure du matériau. Cette
sous-partie présente les différents mécanismes identifiés qui conduisent a la formation de points
chauds, ainsi que I'influence de la microstructure sur ces mécanismes.

2.3.1 Implosion de pores intra-granulaires

Au passage d'une onde de choc, un pore peut s’effondrer en générant une surpression et une
hausse de température extrémement importantes. C’est le phénomene d’implosion de pores. Ce
phénomene a tout d’abord été étudié de maniere analytique [156, 157] avant d’étre analysé avec
des simulations numériques. Limplosion de pores est identifiée comme un des mécanismes pré-
pondérant dans la formation de points chauds.

Etant donné la taille des défauts intra-granulaires, il est nécessaire de mailler finement le mi-
lieu d’étude. Un maillage trop grossier entraine une sous-estimation de la température (6,125,129,
158]. Ces simulations numériques sont donc cofiteuses, c’est pourquoi la plupart des études sont
réalisées en 2D plan ou axisymétrique. Les rares travaux réalisés en 3D [153, 154] indiquent des
mécanismes identiques entre le 2D et le 3D mais des niveaux de pression et de température plus
importants dans le cas 3D.

Les propriétés des matériaux ainsi que les moyens de dissipation de la chaleur implémentés
dans les codes de calculs influencent également les niveaux de température. Le pore se trouve
dans certaines études au sein d'un matériau élasto-plastique parfait de cuivre [159] ou de HMX
[123, 154]. Les travaux numériques de Kapahi et al. [123, 154] reproduisent des expérimentations
d’implosion d'un pore isolé, de pores adjacents ou de pores les uns derriere les autres [160]. Si les
phénomenes sont reproduits avec un comportement élastoplastique, d’autres études signalent
I'importance de la viscosité [111, 129]. On trouve ainsi des travaux sur le HMX [111, 125] et le
TATB [49,161] avec un comportement viscoplastique. La modélisation du comportement du HMX
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dans les travaux d’Austin et al. [111] est la plus complexe avec une prise en compte du compor-
tement orthotrope du HMX et des plans de dislocation privilégiés. Cette étude montre 'appari-
tion de bandes de cisaillement suite a I'effondrement de pores. La présence de ces bandes de ci-
saillement et leur motif dépend fortement de la viscosité du matériau. Les bandes de cisaillement
n’'apparaissent pas lorsque le matériau est isotrope. Springer et al. [126] observent également ces
bandes de cisaillement en modélisant le HMX avec une loi de comportement viscoplastique de
Johnson-Cook. Les bandes de cisaillement sont localisées différemment car les plans de dislo-
cation du HMX ne sont pas considérés. Cette étude indique que les motifs et la localisation des
bandes dépendent du parameétre de la loi de comportement controlant la sensibilité a la vitesse de
déformation.

Pour des pressions élevées, 'implosion d'un pore sphérique peut se décomposer en quatre
étapes:

— une élévation globale de la température dans le matériau a cause du passage de I'onde de
choc. Le choc se propage jusqu’au pore;

— le pore commence a se déformer, la dissipation visqueuse de I'énergie entraine une aug-
mentation locale de la température. Puis, le régime de plasticité du matériau est atteint, le
pore résiste a la déformation. La température augmente a cause de la dissipation plastique;

— la déformation du pore crée un jet de matiere hydrodynamique;

— l'impact du jet de matiére sur la surface opposée de la cavité entraine une implosion du pore
et la formation de deux lobes (Fig. 2.2). Limpact génére une onde de compression dans la
matiere. Londe de compression rattrape et interagit avec le front de choc principal.

L'élévation de température la plus importante estliée a'impact du jet de matiére sur la surface in-
terne de la cavité. Une récente étude a néanmoins mis en évidence [6] qu'un second effondrement
de pore (Fig. 2.2) peut générer une température encore plus élevée. Cet effondrement secondaire
est complexe a observer car il nécessite un maillage trés fin et une résolution temporelle élevée (de
I'ordre de la dizaine de nanosecondes). Limplosion d'un pore entraine également la formation de
bandes de cisaillement [111,126]. L'élévation de température dans les bandes de cisaillement n’est
pas négligeable mais est moins importante que la température atteinte suite a 'impact du jet de
matiere ou a l'effondrement secondaire. Pour des choc faibles, il n'y a pas formation de jet de ma-
tiere. Limplosion du pore entraine une hausse de la température liée a la dissipation visqueuse de
I'énergie et a la formation de bandes de cisaillement.

Pour les pores de formes allongées et avec une orientation particuliére (entre 0 “et 45 “par rap-
port a la normale au choc), il n'y a pas de formation d'un jet de matiere. Leffondrement du pore
se fait par « pincement » (pinching mechanism) [158].

La taille des pores est un aspect important. Plus un pore est gros, plus la température géné-
rée lors de son effondrement est importante [111, 125, 157]. La forme des pores ainsi que leur
orientation influent également sur 1'élévation de la température lors de I'implosion. Des études
sur I'implosion de pores triangulaires [125, 159] indiquent que la température atteinte est plus
importante que dans des pores sphériques. La température est maximale lorsque le sommet du
triangle est orienté vers le choc, car cette configuration favorise la formation d'un jet de matiere.
D’autres études s’intéressent plus particulierement a des pores elliptiques plus ou moins allon-
gés [126, 158, 161]. Plus le pore est allongé, plus la température est élevée. La température dépend
également de I'orientation avec des valeurs maximales pour des orientations entre 0 “et 45 “par
rapport a la normale au choc, car I'implosion du pore se fait par pincement [158]. Enfin, la posi-
tion des pores est également un facteur a prendre en considération. Les pores situés proche de la
surface des grains semblent étre plus critiques [126] que les pores situés au centre. De plus, dans
le cas o deux pores sont situés I'un derriére 'autre, 'implosion du pore amont protege le pore
aval qui, par conséquent, implose avec une température plus faible que s’il était isolé. Dans le cas
ou deux pores sont décalés d'une certaine distance, I'onde de compression générée par I'effondre-
ment du pore amont interagit avec ’onde de choc et le pore aval qui implose avec une température
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FIGURE 2.2 - Schéma du principe d’implosion de pore inspiré de [5, 6]

FIGURE 2.3 — Image d’un explosif a base de TATB obtenue par microscopie optique en réflexion et lumieére
polarisée. Des bandes de cisaillement, indiquées par des fleches, apparaissent suite a la mise en forme par
pressage. Image provenant de [7].

plus importante que s'il était isolé. Ces études indiquent que, selon la position des pores dans le
milieu, leur interaction peut amplifier ou atténuer la température locale [123, 126, 154]. Ces résul-
tats obtenus par simulations numériques sont conformes aux observations expérimentales [160].

2.3.2 Bandes de cisaillement, fissuration et friction...

La formation des bandes de cisaillement est également un mécanisme important pour I’amor-
cage d’'un matériau énergétique. Lorsque la déformation plastique est importante, des hétérogé-
néités de déformations apparaissent conduisant a une réorganisation de la microstructure du ma-
tériau. Ce sont les bandes de cisaillement (Fig. 2.3). La chaleur dissipée lors de la formation de la
bande de cisaillement est intense et localisée. La température locale peut dépasser le seuil d’initia-
tion de la réaction chimique. Les bandes de cisaillement étant étendues, la coalescence des points
chauds est d’autant plus facile.

Une série d’études réalisées avec un solveur lagrangien et des éléments cohésifs [162] ont mis

en évidence I'importance de la fissuration et de la friction dans la formation des points chauds
[51-54,107,108, 116, 130, 163]. La fissuration d’un grain d’explosif entraine une augmentation de
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la surface spécifique mais permet surtout le frottement entre les faces fracturées. La température
générée par la friction entre les faces d'un grain est suffisamment élevée pour amorcer la réaction
chimique. Il n’existe actuellement aucune simulation numérique prenant en compte a la fois le
phénomeéne d’'implosion de pore et la fissuration suivie de la friction. On ne sait donc pas si I'un
de ces deux mécanismes est prépondérant et le cas échéant, pour quel type de sollicitation.

D’autres mécanismes ont été identifiés mais semblent étre de second ordre : la réflexion des
ondes de choc et la décohésion entre le liant et les grains. Suite a des séries de réflexions sur des
hétérogénéités du matériau (par exemple les grains d’explosifs dans le liant ou encore les défauts
dans les grains d’explosifs), I'interaction des ondes de choc entraine une élévation locale de la
température [87]. Mais la température atteinte ne semble pas étre suffisamment importante pour
générer un point chaud critique.

Le phénomene de décohésion entre les grains et la matrice a principalement été étudié avec
un solveur lagrangien et des éléments cohésifs [52, 107]. La décohésion augmentant les surfaces
disponibles pour la friction [107], elle favorise la formation de points chauds.

Pour résumer, les mécanismes les plus susceptibles de générer des points chauds sont : I'im-
plosion de pores, la formation de bandes de cisaillement, la fissuration suivie de la friction entre
les faces fracturées d'un grain, la décohésion entre le liant et les grains d’explosifs. La formation
des points chauds n’est probablement pas liée a un seul de ces mécanismes, mais plutét a une
combinaison de tous les mécanismes présentés ci-dessus. Lhypothése la plus répandue est que le
mécanisme prépondérant pour la formation des points chauds dépend du type de sollicitation et
est influencé par la microstructure.

2.3.3 Influence de la microstructure et de la sollicitation

Des études expérimentales avaient déja mis en évidence l'influence de certains parametres
microstructuraux sur la formation des points chauds a travers 1'étude de la sensibilité au choc
(voir section 1.3.3). Les simulations numériques permettent actuellement la reproduction de cer-
taines tendances expérimentales.

Linfluence de la taille des grains sur la sensibilité au choc a été confirmée grace a plusieurs
simulations numériques [54, 63, 136]. Pour des chocs faibles, la microstructure contenant des gros
grains d’explosif est plus sensible que celle contenant de plus petit grains [63]. Leffet inverse pour
des chocs forts est également retrouvé [54]. Ces résultats numériques sont cohérents avec les ré-
sultats expérimentaux [59]. Expérimentalement, les matériaux avec des granulométries étendues
sont plus sensibles que les matériaux avec des granulométries étroites pour des chocs faibles. Une
granulométrie étendue facilite la coalescence des points chauds car il y a moins d’espace entre
deux grains adjacents. En effet, avec une distribution étendue, les plus petits grains vont s’interca-
ler entre les plus gros grains. Si certaines études numériques retrouvent ce méme comportement
pour des distributions bimodales et des chocs faibles [63], d’autres montrent la tendance inverse.
En effet, les études lagrangiennes avec éléments cohésifs pour des vitesses de déformation de
10 s! indiquent une plus grande tenue mécanique pour les distributions bimodales. Les distri-
butions bimodales peuvent mieux absorber les déformations avec un réarrangement des grains
et ainsi limiter les fissurations sur de longues distances. Pour des distributions monomodales,
I'énergie dissipée par fracturation puis friction est donc plus importante et génere plus de points
chauds [51, 107, 108]. Ces différences de résultats d'une simulation a 'autre peuvent s’expliquer
par le fait que les mécanismes pris en compte ainsi que les régimes de sollicitations sont différents.

Conformément aux études expérimentales, les simulations numériques indiquent également
que les matériaux avec des grains anguleux tendent a étre plus sensibles que les matériaux avec
des grains de formes arrondies. L'explication avancée par les travaux de Barua et al. [107,108] est
que la décohésion entre les grains et le liant est facilitée lorsque les surfaces d'un grain sont planes.
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Linfluence de la fraction volumique de grains a également été étudiée grace a des simulations
numeériques a 1'échelle mésoscopique. La fraction volumique de grains varie d’'une géométrie a
l'autre, le reste de I'espace est occupé par du liant. Pour des chocs faibles, une des simulations
numeériques prenant en compte le phénomeéne d'implosion de pore indique que les matériaux les
moins chargés sont les plus sensibles, car ils détonent plus rapidement [141]. La porosité, et I'im-
plosion des pores, est prise en compte artificiellement en placant des points chauds de maniere
aléatoire dans les grains d’explosif. Les points chauds sont activés au passage de 'onde de choc et
génerent une chaleur prédéfinie. Cette différence de sensibilité est moins visible pour des chocs de
pression plus élevée. La méme tendance est obtenue pour la compaction de poudre de HMX avec
différentes fractions volumique de grains. La chaleur générée par des déformations plastiques et
par friction entre les grains, et donc le nombre de points chauds, sont plus importants pour de
faibles fractions volumiques [136]. Ces observations sont cohérentes avec les études expérimen-
tales réalisées sur des matériaux comprimés [3].

Mais une nouvelle fois, les résultats obtenus par simulations lagrangiennes avec des éléments
cohésifs démontrent le phénomene inverse [107, 108]. Il se forme plus de fissures dans les maté-
riaux (HMX/cire sans porosités extra et intra-granulaires) lorsque la fraction volumique de grain
est élevée. La chaleur dissipée par friction entre les faces des grains fracturées est donc plus im-
portante que pour les matériaux avec une fraction volumique de grains plus faible. Dans ces si-
mulations numériques, le phénomene d’'implosion des pores intra-granulaires n’est pas pris en
compte. Le fait que ces résultats de simulations soient en contradiction avec les résultats expéri-
mentaux pourrait indiquer que la friction entre les grains est moins importante que le phénomene
d’implosion de pores pour générer des points chauds et conduire a la détonation de I’explosif.

11 est compliqué de comparer les résultats de simulations numériques, méme lorsqu’elles étu-
dient I'influence du méme parameétre microstructural, car bien souvent les lois de comportement,
les équations d’états et les hypotheses de calculs (¢, ou I constant) varient. Actuellement, aucune
simulation numérique ne prend en compte tous les mécanismes de formation des points chauds.
11 est en effet difficile d’étudier a la fois le phénomeéne de fissuration et de friction, plus adapté aux
solveurs lagrangiens, et le phénomeéne d’implosion de pores plus adapté aux solveurs eulériens.

2.4 Conclusion

Les simulations numériques permettent de mieux comprendre les résultats des études expé-
rimentales car elles donnent des indications sur les mécanismes responsables de la formation des
points chauds; I'implosion de pores, les déformations plastiques, la formation de bandes de ci-
saillement, la fissuration et la friction entre les grains d’explosifs. Mais ces résultats dépendent
fortement de la modélisation des matériaux et des hypothéses de résolution. Si I'on sait que les
mécanismes intervenant dans la formation de points chauds dépendent de la sollicitation et de
la microstructure, on ne sait pas encore si un des mécanismes est prépondérant pour certaines
sollicitations ou microstructures. Néanmoins, I'implosion de pores et la formation des bandes de
cisaillement semblent étre les mécanismes les plus efficaces pour former des points chauds cri-
tiques.

Lévaluation de I'influence de certains parameétres microstructuraux sur la formation des points
chauds reste encore complexe. Actuellement, les simulations numériques ne permettent pas, a
notre connaissance, de modéliser les phénomeénes de fissuration, friction et décohésion (solveurs
lagrangiens) ainsi que le phénomene d’implosion de pores (solveurs eulériens). Or, pour quanti-
fier précisément I'influence de parametres microstructuraux, '’ensemble des mécanismes doivent
étre pris en compte. Sila quantification de 'influence de la taille des grains, de la forme des grains,
de la porosité extra-granulaire ou intra-granulaire reste difficile, il est clair que la porosité intra-
granulaire est un parametre majeur dans la formation des points chauds comparé aux autres.

Les simulations numériques al’échelle mésoscopique sont encore en cours de développement
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et sont souvent réalisées sur des microstructures idéales. Lors de cette theése, nous allons réaliser
des simulations avec un solveur eulérien, non réactives, de I'interaction d'une onde de choc avec
différentes microstructures. Nous travaillerons sur des microstructures réelles extraites de micro-
tomographies ainsi que sur des microstructures virtuelles, mais représentatives du matériau réel.
Les microstructures virtuelles sont formées de grains réels. Elles permettent de décorréler certains
parameétres microstructuraux et d’avoir le controle sur les grains implantés dans le modéle.
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Chapitre 3

Outils de traitement d’'images

Lors de la these, nous avons analysé et exploité des images microtomographiques. Ce cha-
pitre a pour but d’'introduire les outils de traitement d’images utilisés. Dans un premier temps,
des concepts fondamentaux sur les images sont introduits; puis, les opérateurs de morphologie
mathématique et les mesures en découlant sont présentés. Les différentes méthodes de segmen-
tation de milieux granulaires ainsi que les filtres utilisés pour débruiter des images sont ensuite
introduits. Pour finir, une description du code de segmentation SAMG, utilisé pour traiter nos mi-
crotomographies d’étude, est réalisée.

3.1 Introduction sur le traitement d’images

Une image est une représentation discréte d'une scéne de I'espace euclidien R3. La discréti-
sation dans l'espace, aussi appelée échantillonnage, se fait généralement sur une grille réguliere.
Les éléments de cette grille sont appelés pixels pour une image en 2 dimensions (2D) et voxels
pour une image en 3 dimensions (3D). A chaque élément de la grille est affectée une valeur. D’'une
maniere générale, I'intensité de chaque élément de la grille peut étre donnée par 'application :

f:Qc7">YcR™

x(X],xz,...,xn) - f(x)

7" est 'ensemble des entiers relatifs a n dimensions avec n = 2 pour une image en 2D et n = 3
pour une image en 3D. Lensemble auquel appartient I'intensité de I'élément x dépend du type
d’image étudié. En effet, si la discrétisation se fait dans 1'espace avec I’échantillonnage, elle se
fait également sur l'intensité. La discrétisation de l'intensité est aussi appelée quantification. Les
images peuvent étre binaires avec Y = {0, 1}, ou encore en niveaux de gris avec Y = {0, 1,..., Pmax}-
La valeur de p;,4x dépend de la résolution de la quantification. En effet, le nombre de valeurs
que peut prendre une image est déterminé par le nombre de bit. Une image 8 bits peut prendre
28 valeurs soit 256 valeurs (Y = 0, 1,...,255), une image 16 bits peut prendre 2!6 = 65536 valeurs
(Y=0,1,...,65536). En plus des images binaires et en niveaux de gris, on trouve également des
images en couleur. La couleur est donnée par trois scalaires donc Y < R3. 1l existe également des
images multispectrales o1 Y c R" avec n > 4.

Les microtomographies sur lesquelles nous allons travailler sont des images 3D 8 bits en ni-
veaux de gris.

3.2 Morphologie mathématique en traitement d’'images

La morphologie mathématique propose des outils non linéaires permettant d’extraire et d’étu-
dier les objets d'une image. Les différentes définitions et opérateurs sont présentés ici pour des
images binaires. Ils sont, toutefois, également disponibles sur d’autres types d'images [164]. Les

43



CHAPITRE 3. OUTILS DE TRAITEMENT D’IMAGES

opérateurs s’appliquent a des sous-ensembles X d'une image. Dans le cas d'un matériau granu-
laire, X peut représenter, par exemple, I'ensemble des grains (en blanc sur la figure 3.5(a)). XL le
complémentaire du sous-ensemble X, est le reste de I'image (en noir sur la Fig. 3.5(a)).

3.2.1 Eléments structurants

Les opérations de morphologie mathématique nécessitent un élément structurant. Un élé-
ment structurant, dans le cas binaire, définit un ensemble B c Q2. On définit le translaté B, de B
parz€Qpar:

B,={x+2,x€B,zeQ} 3.1)

On définit également le symétrique de B :
B={-b, beB} (3.2)

L'élément structurant élémentaire le plus courant est une boule. Dans un espace Q discret,
cette boule est discrétisée sous la forme d'un carré (ou d'un cube en 3D) ou d’'une croix (en 2D
ou 3D). Ils sont notés respectivement Bl, lep Béﬁ et Bé. Les indices indiquent la connectivité, c’est
a dire le nombre d’éléments auquel est connecté I'élément d’origine et ’exposant le rayon de la
boule (Fig. 3.1). Ils sont définis mathématiquement, lorsque I'origine est a (0,0) pour les éléments

2D, et a (0,0,0) pour les éléments 3D par :
Bg={(, ) lil<rljl<r}
B, ={(, p); lil+1jl<r}
By =1{G, j, ks lil <11 jl<r Ikl <7}
Bg ={(i,j,k); lil +1jl + |kl < r}

K oo o

FIGURE 3.1 - Eléments structurants élémentaires : (a) carré Bé, (b) croix lep (c) croix 3D Bé. Lorigine est
indiquée en noir.

Dans I'espace des réels, la boule euclidienne est donnée par :

Br:{xe[R"; \/xf+...+x%<r}

Le résultat d'une opération morphologique dépend de I'élément structurant utilisé (Fig. 3.4).
Le choix de I’élément structurant se fait en fonction du type de données que I’on souhaite extraire
del'image. Nous utiliserons majoritairement des éléments structurants cubiques de plus ou moins
grande taille pour notre étude. Un élément structurant cubique, centré sur I'origine (0,0,0) et de
largeur 2r + 1 est donné par :

Bos = 1{(i, j, k), lil < |jl <7kl <} 3.3)

3.2.2 Opérateurs morphologiques

Les principaux opérateurs de morphologie mathématique sont'érosion, la dilatation, I'ouver-
ture et la fermeture.
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Dilatation

Une dilatation d'un sous-ensemble X d'une image binaire est obtenue par I'union des transla-
tés de X par I’élément structurant B. Elle est notée 63X ou X @ B.

SpX=XoB=|JX,=1{z B.nX#0} (3.4)
beB

La figure 3.2 permet de visualiser le principe d'une dilatation par un élément structurant
B = {b1, b»}. Les couleurs n’ont pas de signification car I'image est binaire, elles permettent unique-
ment une meilleure visualisation. Le translaté X;, avec b; = (0,1) et le translaté X;,, avec by = (1,0)
sont respectivement représentés sur les figures 3.2(b) et 3.2(c). L'union des ensembles X, Xj, et
Xp, estle résultat de la dilatation (Fig. 3.2(d)). Cet opérateur morphologique augmente la taille des

objets présents sur I'image et réduit, voire supprime, les porosités.

EEEEEN
X Xby deX
(@) (b) (©) (d)

FIGURE 3.2 — Schéma du principe de la dilatation d'un ensemble X par un élément structurant B = {b, b»} :
(a) Image d’origine, (b) translaté par b, (c) translaté par b,, (d) I'union des translatés donnant le résultat de
la dilatation &gX en rouge

Frosion

Une érosion morphologique d'un sous-ensemble X d’'une image binaire est donnée par I'in-
tersection de tous les translatés de X par le symétrique de B I'élément structurant B. Une érosion
peut également étre vue comme I'ensemble des positions o1 'élément structurant B est entiere-
ment inclus dans X. Il est noté egX ou X e B. La figure 3.3 permet de visualiser le principe d'une
érosion par un élément structurant B = {by, by}.

egX=X©oB=[]X,=1{z B, <X} (3.5)
bcB
Lérosion supprime les particules plus petites que I’élément structurant et réduit la taille des ob-
jets.

(T T 11
t o e
b1 b2 B
! o
b, inEEEn
X X-b1 X—bz EBX
@ (b) © d

FIGURE 3.3 — Schéma du principe de I'érosion d’'un ensemble X par un élément structurant B = {by, by} :
(a) Image d’origine, (b) translaté par —b;, (c) translaté par —b,, (d) I'intersection des translatés (b) et (c)
donnant le résultat de I'érosion egX en rouge

Linfluence de I’élément structurant sur les opérations de dilatation et d’érosion est visible sur
la figure 3.4.
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Opération avec élément
structurant B = B}

6BX SBX

Opération avec élément
structurant C = B}

L

6(;X Ecx

FIGURE 3.4 - Visualisation de I'influence du choix de I’élément structurant sur le résultat d’'une dilatation
et d'une érosion

Ouverture et fermeture

Une ouverture d'un sous-ensemble X par un élément structurant B, notée ygX, est une érosion
suivie d'une dilatation. Cela revient a considérer I'union des éléments structurants inclus dans X.

YBX = 8pepX = J{B;;B, =X} (3.6)

Cet opérateur permet de supprimer les isthmes et les éléments plus petits que I'élément structu-
rant.

Une fermeture d'un sous-ensemble X par un élément structurant B, notée ygX, est une dila-
tation suivie d'une érosion.

. C
X = epdpX = J{Bo; B, = X'} (3.7)

Cet opérateur permet de réduire la porosité dans les objets et de fermer les canaux entre deux ob-
jets proches.

3.2.3 Outils de mesure morphologique

Nous utilisons, dans notre étude, deux mesures pour caractériser des microstructures : la co-
variance spatiale et la granulométrie par ouverture.

La covariance spatiale Cx mesure la probabilité que deux points x et x + h se trouvent dans le
meéme sous-ensemble X.
Cx(h)=P{xeX,x+heX} (3.8)

Avec les outils de morphologie mathématique, la covariance spatiale est le résultat d'une érosion
du sous-ensemble d’étude X par un élément structurant contenant x et x + h.

Cx(h) = &%X)ﬂ 3.9)

Mes(XUJX")

Mes(X) est la mesure de Lebesgues. Le dénominateur est égal au nombre de pixels/voxels de
I'image. Cx(h), lorsque h = 0, correspond a la fraction surfacique/volumique p de la phase X. Cette
mesure permet également d’ obtenir des informations sur la taille des objets du sous-ensemble. La
premiere baisse importante de la covariance correspond, en effet, a '’extinction des plus petits ob-
jets car la probabilité que x et x + h se trouvent dans le méme grain diminue. Sur I'exemple de la
figure 3.5(b), le diametre des plus petits éléments de I'image (Fig. 3.5(a)) est d’environ 20 pixels.
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FIGURE 3.5 - (a) Image d’'une microstructure granulaire seuillée, (b) sa covariance spatiale avec un élément
structurant linéaire horizontal et (c) sa courbe granulométrique avec un élément structurant de type carré

Pour des valeurs importantes de £, il n'y a plus de corrélations (au sens de la covariance spatiale).
La covariance tend alors vers une asymptote en p? [165]. La fraction surfacique de grains sur la
figure 3.5a est de p =0,57, 'asymptote atteinte sur la figure 3.5b est bien égale a p? =0,32. La cova-
riance spatiale étant une mesure directionnelle, elle permet également de contréler 'anisotropie
des microstructures. Une covariance spatiale identique dans plusieurs directions témoignera de
la répartition isotrope des grains dans le matériau.

Le calcul de la courbe granulométrique est basé sur 'opération de morphologie mathéma-
tique d’ouverture. La taille de I’élément structurant, noté ici A, est progressivement augmentée. A
chaque itération, les éléments de taille inférieure a A sont éliminés, puis la surface (ou volume) res-
tante est calculée. On obtient ainsi une courbe granulométrique F) donnée par I'équation (3.10).
Un exemple de courbe granulométrique par ouverture est visible sur la figure 3.5(c).

3 Mes(y X)

F\X=1
Mes(X)

(3.10)

3.3 Segmentation d’images

3.3.1 Généralités sur la segmentation

Lobjectif de la segmentation est d’identifier et de distinguer les différents objets présents dans
une image. Plusieurs approches sont disponibles pour segmenter des images. On trouve ainsi des
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segmentations par seuillage, par détection des contours ou encore par fusion ou division de ré-
gions. Il existe également des méthodes de segmentation hybrides, qui ne rentrent dans aucune
des trois catégories ci-dessus. La segmentation par ligne de partage des eaux, souvent utilisée pour
segmenter des milieux granulaires ou poreusx, en fait partie.

La maniere la plus immédiate pour segmenter une image est d’y appliquer un seuillage. Le
seuillage permet de définir plusieurs classes en fonction de I'intensité des pixels/voxels. Le seuil
peut s’appliquer a 'ensemble de 'image ou bien localement, pour s’adapter aux variations d’in-
tensité. Un grand nombre de méthodes de seuillage a été développé. Des revues de ces méthodes
sont disponibles dans la littérature [166, 167].

Une autre stratégie de segmentation est la détection des contours, car ils définissent les fron-
tieres entre les objets de I'image.

La plupart des codes de segmentation ont une approche par régions (region based segmen-
tation). Cette méthode consiste a partitionner I'image en régions, chaque région ayant des pro-
priétés similaires (couleur, intensité, texture...). On distingue dans cette catégorie deux types de
méthodologie : 1a division-fusion (split and merge) et la croissance de régions (region growth).

Dans le cas de la méthode par division-fusion, on dispose d'un partitionnement initial. Les
régions sont ensuite divisées ou fusionnées selon certains critéres, jusqu’a obtenir le partitionne-
ment final [168].

Dans le cas de la méthode par croissance de régions, les régions grandissent a partir de mar-
queurs. Une région s’étend aux pixels/voxels adjacents s'ils sont suffisamment similaires, s’ils res-
pectent le critere contrdlant la croissance des régions (similarité de I'intensité, de la texture, de la
couleur ...) [169]. La définition des marqueurs est donc une étape importante car le résultat final
dépend du nombre et de la position des marqueurs.

La segmentation par ligne de partage des eaux est un outil de morphologie mathématique
basé sur la croissance de régions et la détection des frontieres [170,171]. Cette méthode consiste a
inonder des régions a partir de marqueurs. L'image gradient est associée a une carte de relief avec
des vallées et des montagnes. La hauteur d'un point est liée a I'intensité du pixel. Les marqueurs
sont labellisés pour permettre de différencier les bassins. Lors de I'inondation des régions a par-
tir des marqueurs, des lors qu’il y a mélange des eaux d'une vallée et de I'autre, une frontiere est
mise en place : c’est la ligne de partage des eaux. Cette méthode permet de dissocier les grains
accolés. Encore une fois, la définition des marqueurs est un aspect important car la segmenta-
tion finale en dépend. En reprenant I'exemple d’'un milieu granulaire, si aucun marqueur ne se
trouve dans le grain, celui-ci n’apparaitra pas dans la segmentation finale : on dit qu'il y a de la
sous-segmentation. Si au contraire deux marqueurs se trouvent dans le méme grain, celui-ci aura,
dans la segmentation finale, deux labels : il y a de la sur-segmentation. Différentes méthodes de
définition des marqueurs sont présentées dans le paragraphe 3.3.2.

3.3.2 Segmentation d'images expérimentales de milieux granulaires

La segmentation de milieux granulaires peut s’apparenter a celle de milieux poreux. Diffé-
rentes approches ont été proposées pour segmenter ce type de matériaux. L'exploitation et la seg-
mentation des images expérimentales de milieux poreux ou granulaires est souvent décomposée
en deux ou trois étapes : un filtrage, un seuillage plus ou moins complexe et enfin une segmenta-
tion par ligne de partage des eaux s’il y a besoin d’'individualiser chaque grain ou pore.

Filtrage des images

Ce paragraphe n’a pas pour but de décrire en détail les différents filtres existants, mais plutét
de faire un résumé concis des filtres utilisés pour débruiter des microtomographies. Une descrip-
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tion plus complete est disponible dans la thése [172] et I'article [173]. On s’attarde, néanmoins, sur
le filtre bilatéral [174] utilisé pour notre étude.

Le filtrage peut avoir différents objectifs : réduire le bruit, améliorer les contrastes ou encore
détecter des frontieres. On s’intéresse ici aux filtres permettant de débruiter des images, et plus
particulierement de débruiter des microtomographies de milieux granulaires. Dans ce cadre pré-
cis, 'objectif du filtrage est de réduire le bruit sans perdre d’informations sur la géométrie des
grains, donc sur le contour des objets.

Les microtomographies sont bruitées lorsque trop peu de photons atteignent le capteur ou
lorsque I’échantillon bouge pendant 'acquisition. La numérisation ou, plus rarement, les algo-
rithmes de reconstruction peuvent également contribuer a bruiter les images [175]. Lorsque les
images sont bruitées, il n’est pas possible de les exploiter correctement avant qu’elles ne soient
filtrées. Cette premiére étape de traitement d’'images conditionne la qualité des résultats de I'ex-
ploitation des images.

De nombreux filtres, plus ou moins complexes et plus ou moins adaptés pour débruiter des
microtomographies existent. On distingue les filtres linéaires des filtres non linéaires. Les filtres
sont présentés ici sur des images 2D, ils peuvent néanmoins étre adaptés pour s’appliquer sur des
images en 3D.

Le filtre linéaire consiste a convoluer I'image avec la réponse impulsionnelle du filtre qui est
donc le noyau de convolution. Ce noyau, de taille inférieure a celle de 'image, s’y déplace afin
d’atteindre et de modifier I'intensité de chaque pixel. La nouvelle valeur de I'intensité du pixel de
coordonnées x = (xo, x1) dépend donc de son voisinage. Elle est notée I (x) et est donnée par :

m

Ie(x,x1) = Y Y Ixo—i,x1— K, j), 3.11)

i=—mj=-n

K étant le noyau de convolution de dimension (2m+1,2n+1). Pour la plupart des filtres de convo-
lution, le noyau est symétrique et son origine se trouve au centre. I(x) est 'intensité du pixel d’ori-
gine. Pour conserver la méme moyenne des intensités dans 'image avant et apres le filtrage, la
somme des coefficients du noyau doit étre égale a 1. Les bords de 'image ont un traitement parti-
culier. En effet, lorsque le centre du noyau se trouve sur un pixel au bord de 'image, une partie du
noyau se trouve en dehors de 'image. Ce probléme est résolu, ici, en dupliquant 'image en miroir
au dela des bords.

Leffet du filtre dépend des coefficients du noyau. Dans le cas du filtre moyen, tous les coeffi-
cients sont égaux a 1/M, avec M le nombre d’éléments du noyau. Cela revient a affecter au pixel a
filtrer 1a valeur moyenne des pixels environnants. Pour un filtre gaussien, les coefficients du noyau
sont donnés par la fonction gaussienne discrete. Le maximum de la fonction gaussienne se trouve
au pixel central. Ces deux filtres permettent de réduire le bruit, mais entrainent également une
perte d'informations car ils floutent les frontiéres entre les objets de 'image (Fig. 3.6(b)).

Parmi les filtres non linéaires, les filtres suivants peuvent étre utilisés pour débruiter des mi-
crotomographies :

— médian,

— de minimisation de la variation totale [176],
— de diffusion anisotrope [177],

— de débruitage par patchs [178,179],

— bilatéral [174].

Le filtre médian consiste a remplacer la valeur du pixel au centre du noyau par la valeur médiane
des pixels environnants. Ce filtre atténue les variations d’intensité (Fig. 3.6c).
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Le filtre variationnel de Chambolle [176] est un filtre qui a pour objectif de minimiser la va-
riation d’intensité totale de I'image. Le principe de ce filtre repose sur le fait que les pixels bruités
prennent des valeurs extrémes, ce qui augmente la variation totale de I'image. La perte d’'informa-
tion sur les frontiéres des objets est limitée par rapport au filtre moyen, gaussien et médian.

Le filtre de diffusion anisotrope [177] est un filtre qui s’adapte localement au contenu de I'image
en évaluant le gradient d’intensité dans le voisinage du pixel a filtrer. Lorsque le gradient est im-
portant, le filtrage est plus faible car on se trouve en présence du contour d'un objet. Lorsque le
gradient est faible, le filtrage est plus important car on se trouve dans une région homogeéne. Ce
filtre permet donc de préserver les frontieres des objets.

Le filtre de débruitage par patch (non local means) [178,179] est un filtre basé sur le principe de
la similarité de patchs. Le pixel que I'’on cherche a débruiter se trouve au centre d'un patch de taille
s. L'idée est de chercher des patchs d’intensité similaires dans toute I'image, ou dans une zone a
une distance maximale r. La nouvelle valeur du pixel dépend de l'intensité des pixels au centre
des patchs similaires. Ce filtre est adapté pour débruiter des microtomographies car il permet de
conserver I'information sur les frontiéres des objets (Fig. 3.6d). Il est néanmoins trés cofiteux, no-
tamment lorsqu’il est appliqué a des images 3D.

Le filtre bilatéral [174] affecte au pixel a traiter la valeur moyenne pondérée des pixels environ-
nants. Les pixels environnants sont pondérés par des coefficients fonction de la similarité et de la
proximité par rapport au pixel a traiter :

1

T Y 1) s(I0), 1) ¢(y,x). 3.12)

VEQy

Ip(x) =

Q. est 'ensemble des pixels dans la fenétre de filtrage. Z(x) est le facteur de normalisation
pour éviter que I'intensité globale de I'image soit plus élevée apres le filtrage :

Zx) =) sy, 1) c(yx). (3.13)
yeQ,

Les fonctions s et ¢ sont les fonctions jugeant de la similarité et de la proximité entre deux pixels.
Ce sont des fonctions gaussiennes de la distance euclidienne entre les arguments.

2

LI -1z
s(x,y)=e 2 Or (3.14)
1 IIx—yllz)2
cx,y)=e 2\ Oa (3.15)

Les parametres du filtre sont donc : sa taille (taille de 'ensemble ), la déviation standard de
I'intensité (o) etla déviation standard de la distance (04). Une méthode de sélection automatique
des parametres de filtrage, développée par T. Chabardeés [172], est décrite dans la section 3.3.3. Ce
filtre permet de préserver les contours des objets (Fig. 3.6e). Moins cotiteux que le filtre de débrui-
tage par morceaux, c’est celui qui a été retenu pour filtrer nos microtomographies.

Seuillage

De nombreuses méthodes de seuillage ont été développées [166, 167] pour permettre de dis-
tinguer différentes phases (aussi appelés classes) dans une image. Nous présentons ici les seuils
les plus utilisés pour traiter des microtomographies de milieux granulaires ou poreux.

Le premier type de seuil exploite la forme de 'histogramme. Un histogramme est une repré-

sentation graphique de la distribution des intensités des pixels (Fig. 3.7). L'axe des abscisses repré-
sente les valeurs prises par les pixels (entre 0 et 255 pour une image 8 bits), I’axe des ordonnées
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(b) (c)

(d (e)

FIGURE 3.6 — Visualisation de I'effet de différents filtres sur (a) une image d'un milieu granulaire. Les filtres
appliqués sont : (b) un filtre gaussien avec o = 3, (c) un filtre médian de taille 7, (d) un filtre de débruitage
par patchs avec s =5, r = 10 et le coefficient de similarité & = 15, (e) un filtre bilatéral avec 6, = 0.1 et 54 = 10
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FIGURE 3.7 — Histogramme de I'image 3.6a

indique le nombre de fois qu'apparait cette valeur dans I'image (Fig 3.9). Le lissage gaussien [180]
permet de distinguer plusieurs phases dans une image en identifiant les maxima et les minima
locaux de I'histogramme. Un maximum délimité par deux minima définit une phase. Ce seuil per-
met de distinguer plus de deux phases dans une image.

Le deuxiéme type de seuil comprend les seuils basés sur des méthodes de regroupement (clus-
tering method). On trouve dans cette catégorie le seuil le plus répandu : le seuil d’'Otsu [181]. 11
permet de définir deux classes (ou phases) en minimisant la variance intra-classe. Dans le cadre
d’'une microstructure granulaire, par exemple, ce seuillage est particulierement adapté pour faire
la distinction entre le liant et les grains (Fig. 3.5(a)). Contrairement au seuil d’Otsu qui ne permet
de distinguer que deux classes, le seuil K-means [182] permet d’identifier K classes. Cette mé-
thode de seuillage est également adaptée pour binariser un milieu granulaire [167]. Le nombre de
classes K est fixé par 'opérateur. Le centre de chaque classe est ensuite déterminé. Il correspond,
par exemple, a la valeur moyenne des intensités des pixels dans la classe. Chaque pixel est ensuite
réaffecté a la classe dont le centre (ou ici I'intensité) est le plus proche. Ces deux opérations sont
itérées jusqu’a ce que les classes soient stables. Le seuillage par erreur minimale [183] consiste a
considérer que 'histogramme est composé de deux gaussiennes, et a trouver la valeur seuil mini-
misant I'erreur de classification.

Le troisieme type de seuil exploite 'entropie des signaux. On trouve dans cette catégorie le
seuil Kapur [184]. La valeur du seuil Kapur correspond a la valeur permettant de maximiser la
somme des entropies de chaque phase.

Enfin, la derniére catégorie de seuil est celle des seuils adaptatifs. Le seuil adaptatif tres large-
ment utilisé pour binariser des images de milieux poreux [185-188] est celui développé par Oh et
Lindquist [189]. La binarisation de 'image s’effectue en deux étapes. La premiere étape consiste a
déterminer deux seuils TO et T1. IIs peuvent étre choisis manuellement ou automatiquement avec
un seuillage global. Les pixels ayant une intensité inférieure a TO appartiennent a une phase tan-
dis que les pixels ayant une intensité supérieure a T1 appartiennent a I’autre phase. La deuxieme
étape consiste a classifier les pixels restants, d’intensité comprise entre TO et T1. Pour ce faire, une
probabilité d’appartenance a une des deux phases est calculée pour chacun des pixels non classi-
fiés. Cette probabilité est dépendante de la covariance spatiale.

Segmentation par ligne de partage des eaux

Certaines études nécessitent de distinguer les différents objets au sein d'une classe. Dans le cas
d’un milieu granulaire, cela revient a identifier chaque grain par un label unique. Les matériaux a
segmenter pouvant étre tres différents, il existe de nombreuses procédures de segmentation s’arti-
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culant autour de I'algorithme de ligne de partage des eaux [190-195]. Ces procédures sont souvent
spécifiques au matériau et ne sont pas transposables, sans adaptations, a d’autres matériaux.

Le résultat d'une segmentation par ligne de partage des eaux est dépendant de la position et du
nombre de marqueurs (sous-section 3.3.1). Plusieurs méthodes de définition de marqueurs ont été
proposées. La méthode la plus utilisée pour définir les marqueurs est d'utiliser les maxima locaux
d'une carte de distance [172, 191, 195]. Dans le cas d'une microstructure granulaire, les maxima
locaux de la carte de distance des grains par rapport au liant correspondent au centre de chaque
grain. Cette carte de distance est ensuite inversée pour que, par analogie avec une carte de relief,
les grains soient associés a des vallées plutdt qu’a des montagnes. Lalgorithme de ligne de partage
des eaux est ensuite appliqué sur cette carte de distance retravaillée, ou bien sur le gradient de
I'image. Les marqueurs peuvent également étre obtenus a la suite d’opérations de filtrage [193].

Pour s’affranchir de I'étape de la définition des marqueurs, une méthode appelée segmenta-
tion par ligne de partage des eaux stochastique (stochastic watershed) a été développée [196]. Le
principe est de choisir des marqueurs de maniére aléatoire, puis de segmenter I'image par ligne
de partage des eaux. En fonction de la position des marqueurs, des frontiéres apparaissent ou
disparaissent par rapport a la vérité terrain (la segmentation naturelle que ’'on souhaite obtenir).
Ce processus est répété plusieurs fois afin d’obtenir, pour chaque frontiere, une probabilité d’ap-
parition. Les frontiéres ayant une probabilité d’apparition importante sont, statistiquement, les
frontieres de la vérité terrain. La ligne de partage des eaux stochastique a notamment été utilisée
sur un milieu granulaire par Faessel et al [192].

Pour finir, 'intelligence artificielle a également fait son apparition dans le domaine du traite-
ment d'images avec des algorithmes d’apprentissage automatique (machine learning). Lutilisa-
tion des algorithmes d’apprentissage automatique en traitement d’images et en particulier dans
lareconnaissance d’objets ont permis de grandes avancées techniques ces derniéres années [197].
Lapprentissage automatique s’effectue classiquement en deux étapes : la premiere étape est'en-
trainement du modele sur une grande quantité de donnés, la deuxiéme étape est la mise en pra-
tique du modéle sur de nouvelles données. Parmi les différents algorithmes d’apprentissage auto-
matique utilisés en traitement d'images sur des microtomographies, on trouve par exemple I'al-
gorithme des foréts aléatoire (random forest) utilisé pour la trinarisation (identification de trois
phases) d'un matériau [194]. Des réseaux de neurones ont également été utilisés pour détecter
des fissures dans des grains [198]. L'algorithme de ligne de partage des eaux a aussi été combiné
a différentes architectures de réseaux de neurones pour segmenter des cellules de tissus biolo-
giques [199]. L'utilisation des réseaux de neurones pour la segmentation de milieux granulaires
est un théme de recherche actif. Nous verrons dans le chapitre 5 que les segmentations dans notre
étude peuvent servir a constituer une base de données pour I'entrainement des algorithmes d’ap-
prentissage automatique.

Cette étude bibliographique nous a permis de présenter les étapes les plus courantes pour
segmenter un milieu granulaire : le filtrage suivi de la segmentation. La segmentation s’effectue
avec un seuillage si 'on souhaite distinguer un nombre limité de phases ou par ligne de partage
des eaux sil’on souhaite distinguer un nombre important d’objets. Cette étude révele également
la nécessité de choisir et d’adapter les parametres pour chacune des étapes au matériau d’étude.

3.3.3 Segmentation avec SAMG

Le code de calcul SAMG est utilisé pour segmenter nos matériaux. Il s’agit d'un outil de seg-
mentation automatique des matériaux granulaires développé au CMM par T. Chabardeés [172].
SAMG s’appuie sur la bibliothéque opensource SMIL créée par Matthieu Faessel [192]. SAMG et
SMIL sont utilisables avec le langage de programmation Python. La figure 3.8 est un schéma sim-
plifié représentant les étapes de la chaine de traitement de SAMG. On décrit brievement chacune
de ces étapes.
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FIGURE 3.8 — Schéma simplifié des étapes de la chaine de traitement de SAMG

Il arrive que I'éclairage ne soit pas uniforme au cours de I'acquisition. Ces défauts d’éclairage
sont donc préalablement corrigés par un fop hat [164]. Le top hat est un opérateur résiduel qui
consiste a extraire les objets qui ont été éliminés par une ouverture. Sur une image en niveau de
gris, il permet de compenser les changements de luminosité. Cette étape de correction n’est pas
nécessaire sur nos microtomographies d’étude.

L'étape suivante est le filtrage de 'image. L'objectif est de supprimer le bruit sans perdre d'in-
formations surla géométrie des grains et sur les frontieres. Les filtres présentés dans la section 3.3.2
sont disponibles dans SAMG. Dans le cas du filtre bilatéral [174], les parametres o, et o4 sont choi-

sis automatiquement a partir des résultats de 'analyse d'image.

Lanalyse de 'image est composée : d'une analyse de la distribution des intensités et d'une
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analyse des distributions spatiales.

Pour analyser les intensités de I'image, 'histogramme est considéré comme un mélange de
gaussiennes (Fig. 3.9). Lhistogramme est divisé en plusieurs morceaux. Une seule gaussienne
est prédominante dans chaque morceau. Le partitionnement de I'histogramme peut se faire, au
choix, par seuillage d’'Otsu [181], de Kapur [184], par erreur minimale [183] ou par lissage gaus-
sien [180]. L'approche sélectionnée par défaut dans SAMG est une approche Greedy [200] qui
consiste a décomposer successivement 'histogramme avec un ajout d'une nouvelle gaussienne
a chaque itération. Si la nouvelle courbe gaussienne introduite n’est plus dominante sur un inter-
valle centré autour de sa valeur maximale, le processus est stoppé [172]. La modélisation de I'his-
togramme par plusieurs gaussiennes doit rester la plus proche possible de la distribution d’origine
(Fig. 3.9). Chaque gaussienne définit une classe représentant une phase du matériau.

Pour analyser la répartition spatiale des objets dans I’espace, la covariance spatiale (Eq. (3.8))
de chaque classe est mesurée.

Dans SAMG, lors d'un filtrage bilatéral, le noyau spectral o, est déterminé a partir des classes
définies par des gaussiennes lors de I'étape de I'analyse de la distribution des intensités. L'idée
est d’adapter la taille du noyau en fonction de la distribution des intensités afin de conserver les
informations sur les frontiéres. Les pixels appartenant a une autre classe ne doivent, pour ce faire,
pas avoir de poids lors du filtrage d'un pixel d'une autre classe. La taille du noyau spectral doit donc
étre inférieure a la distance entre le pic de deux gaussiennes adjacentes décrivant deux classes
différentes. Cette considération permet de définir des limites inférieures o et supérieures o du
noyau spectral (Fig. 3.9) :

o..=0; (3.16)
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Le noyau spatial a moins d’influence, il est pris égal a la taille moyenne des objets de la classe
définie a partir de la covariance spatiale. Le noyau spectral et le noyau spatial dépendent donc de
la classe a laquelle appartient le pixel a filtrer.

Les phases d’analyse de 'image, soit la définition des classes a partir de 'histogramme et le
calcul de la covariance spatiale, sont alternées avec la phase de filtrage jusqu’a obtenir un nombre
de classes stable. Nous utilisons ce processus itératif avec choix automatique des parameétres du
filtre bilatéral pour débruiter nos microtomographies.

Dans certains cas, il reste encore trop de classes détectées automatiquement. Une analyse
spatiale est réalisée pour valider ou, au contraire, supprimer certaines classes. Ces classes sup-
plémentaires sont souvent des conséquences d’artefacts d’acquisitions. On pourra trouver, par
exemple, un effet de texture dans les grains c’est a dire trouver plusieurs classes pour un seul grain.

La suppression de ces classes indésirables peut s’effectuer de deux maniere différentes. La pre-
miere méthode se base sur I'algorithme de ligne de partage des eaux appliqué a I'image en niveau
de gris du gradient morphologique du matériau. Le gradient morphologique est donné par la sous-
traction du résultat d'une dilatation et d'une érosion par le méme élément structurant. L'image
résultante est une image en niveau de gris. Les contours ont des valeurs d’intensité élevées tandis
que les zones homogenes ont des intensités faibles. Un seuil est appliqué sur I'image du gradient
permettant de conserver uniquement les zones homogeénes. Ce masque est utilisé comme mar-
queur pour I'algorithme de ligne de partage des eaux sur 'image gradient. Cette méthode permet
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FIGURE 3.9 — Détermination de o ; et 0: ; pour le filtre bilatéral a partir des gaussiennes modélisant 'his-
togramme. Lhistogramme apparait en pointillé, les gaussienne modélisant les classes en bleu et rouge.

de fusionner certaines classes. La deuxieme méthode consiste a étudier la corrélation croisée entre
les classes. La corrélation croisée évalue la similarité entre deux classes en mesurant la distance
relative entre elles. Si les deux classes sont suffisamment similaires, elles sont fusionnées. Dans
notre cas, I'étape de I'analyse spatiale n’est pas nécessaire car le nombre de classe était correcte-
ment détecté apres le filtrage.

L'étape suivante est I'identification du liant. Cette identification est basée sur la percolation
des différentes phases. On dit qu'une phase percole lorsqu’il existe un chemin dans la phase per-
mettant de rejoindre chaque extrémité du matériau. Le liant sera donc plus susceptible de percoler
que les autres phases. Il arrive quelques fois, en 3D et lorsque la concentration de particules est
élevée, que plusieurs phases percolent. Pour pallier ce probleme, un grand nombre de coupes de
différentes tailles est choisi aléatoirement pour déterminer quelle classe percole le plus souvent et
est donc la plus susceptible d’étre le liant.

Il est maintenant possible de segmenter 'image avecl’algorithme de ligne de partage des eaux
pour individualiser chaque grain. L'inverse de la carte de distance euclidienne entre le liant et les
grains est déterminée (Fig. 3.11b)). Les grains sont alors assimilés a des vallées. Les marqueurs sont
définis comme les minima locaux. Linondation des vallées a partir des marqueurs avec 1’algo-
rithme watershed produit une premiere segmentation oli de nombreux grains sont sur-segmentés
(Fig. 3.11c).

La derniere étape est la correction de la sur-segmentation (Fig. 3.11d). Dans SAMG, un critere
géométrique est utilisé [22]. Ce critere rp 4 quantifie I'étranglement entre deux labels p et g adja-
cents a I'aide de la distance euclidienne. Les grandeurs v, et v, définissent les maxima de la carte
de distance par rapport au liant dans les grains labellisés p et g (Eq. (3.19)). Ils correspondent a la
valeur de la distance euclidienne par rapport au liant au barycentre des grains p et g.

vp = max(EDT(x) | x€p) (3.19)

La grandeur v, ; définitle maximum de la distance euclidienne par rapport au liant sur la frontiére
commune (notée x ~ y) qu’ont les grains labellisés p et g (Eq. (3.20)). Elle correspond donc a la
valeur de la distance euclidienne par rapport au liant au barycentre de la frontiere commune entre
les grains p et g.

Up,q = max(EDT (x) lxep,yeq,x~y) (3.20)

56



CHAPITRE 3. OUTILS DE TRAITEMENT D’IMAGES

label p label q label p label q

T

pas d'étranglement étranglement
Fog <1 Fog > 1
fusion des labels conservation des labels

FIGURE 3.10 - Illustration de la correction de la sur-segmentation avec le critére d’étranglement

Le critere d’étranglement est donnée par :

mm(vp,vq)

I'p.q (3.21)

Up.q
Pour deux grains accolés et correctement segmentés, la valeur v, 4 est inférieure a celle de min(v,, v4)
car il y a un étranglement entre les deux labels. Le critere rp, 4 est alors supérieur a 1 (Fig. 3.10). Si
un grain est mal segmenté, en revanche, il n’y a pas d’étranglement entre les labels adjacents (r),4
environ égal ou supérieur a 1) qui sont alors fusionnés.

57



CHAPITRE 3. OUTILS DE TRAITEMENT D’IMAGES

"‘ 3
Y 7. g
' S A ;"«

BOSWA N e

°

FIGURE 3.11 - Coupes extraites d'un volume microtomographié a différentes étapes du traitement de
SAMG : (a) image originale, (b) image filtrée, (c) image sur-segmentée apres la ligne de partage des eaux
et (d) segmentation finale.
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3.4 Conclusions de I'étude bibliographique

Cette premieére partie a introduit les bases et les notations de la physique des chocs et de la
détonique (Chap. 1), des simulations dynamiques a I’échelle mésoscopique (Chap. 2) et du traite-
ment d'images (Chap. 3). Le chapitre 1 a montré 'importance des points chauds dans I'amorcage
par choc des explosifs. En effet, ces derniers sont des parametres d’entrées de nombreux modeéles
homogenes. Une meilleure compréhension de la formation des points chauds est donc nécessaire
pour améliorer la précision et la prédictibilité de ces modeles de TCD. Les simulations dynamiques
(Chap. 2), al’échelle mésoscopique, permettent d’étudier la formation des points chauds car elles
simulent directement I'interaction d'une onde de choc avec une microstructure donnée. Limplo-
sion de pores et la formation de bandes de cisaillement semblent étre les mécanismes les plus
efficaces pour former des points chauds critiques. Néanmoins, les résultats des simulations nu-
mériques sont fortement dépendants de la modélisation des matériaux. Nous allons travailler lors
de cette these sur trois matériaux de méme composition, mais de microstructures différentes. En
travaillant par comparaison, et en modélisant les trois matériaux de la méme maniere, nous se-
ront capables d’identifier quels parameétres microstructuraux influencent la formation des points
chauds. La caractérisation des trois microstructures est effectuée a partir de microtomographies.
Le code de segmentation SAMG, présenté ci-dessus, est utilisé pour segmenter les microtomo-
graphies des trois matériaux énergétiques. La segmentation et la caractérisation de nos matériaux
d’étude sont présentées dans les chapitres 4, 5 et 6 suivant.
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Chapitre 4

Présentation des matériaux énergétiques
d’étude

Les échantillons étudiés au cours de la theése ont été fabriqués a I'ISL. Ils sont composés de
70 % en masse d’hexogene et de 30 % de cire. Ce chapitre présente, dans un premier temps, les
propriétés physico-chimiques et mécaniques de ces deux constituants. Dans un second temps,
les particularités relatives aux trois matériaux sont présentées : leur processus de fabrication, leur
modélisation macroscopique ainsi que leur sensibilité au choc soutenu. L'objectif de ce chapitre
est de présenter les différentes microstructures des matériaux d’étude, ainsi que les propriétés
physico-chimiques et mécaniques de ses constituants.

4.1 Propriétés de 'hexogeéne (RDX)

Le RDX, sous forme granulaire, est utilisé comme composant explosif principal dans les mu-
nitions, souvent en association avec un liant inerte (plastique) ou énergétique (comme le TNT qui
est un explosif fusible). Le RDX comprimé a une densité de 1,767 a une vitesse de détonation de
8639 m/s et une pression de détonation de 33,8 GPa [12]. En comparaison, la vitesse et la pression
de détonation du TNT sont de 6942 m/s et de 18,9 GPa pour une densité égale a 1,637 (Tab. 1.1).
Le RDX est donc un explosif puissant.

4.1.1 Propriétés physico-chimiques du RDX
Cristallographie

L'hexogene, aussi appelé RDX ou encore 1,3,5-trinitro-1,3,5-triazacyclohexane, de formule brute
C3HgNgOg, est un explosif secondaire appartenant a la famille des nitramines cycliques (Fig 4.1).

Le RDX a cinq phases polymorphiques, deux a température ambiante (phases « et 3) et trois
a des pression ou température élevée (phases y, 8 et €) [201]. A température ambiante, seule la
phase a est stable. La phase y est observée pour des pressions supérieures a 3,8 GPa (Fig. 4.2).
Nous ne considérons dans notre étude que ces deux phases. A température ambiante, le RDX se
présente sous la forme de cristaux blancs. Le RDX en phase o et y a un arrangement cristallin
orthorhombique. Les parametres de maille se trouvent dans le tableau 4.1.

TABLEAU 4.1 — Parametres de maille du RDX [20]

Parameétres de maille oRDX [20] yYRDX|[11]

(en nm) (en nm)

a 1,3182 1,2565
1,1574 1,0923

C 1,0709 0,9477
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(a) (b)

FIGURE 4.1 — Représentation d'une molécule de RDX : (a) formule topologique, (b) visualisation en 3D
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FIGURE 4.2 — Diagramme de phase du RDX. Diagramme provenant de I'article [8]

Dilatation thermique

L'étude de la dilatation thermique revient a mesurer ’expansion d'un corps en fonction de
la température a pression constante. Le RDX n’ayant pas une organisation cristalline cubique, la
dilatation thermique est anisotrope, elle n’est pas la méme dans toutes les directions. Pour un
matériau orthorhombique, le tenseur de dilatation thermique est composé des 3 coefficients dia-
gonaux. Les coefficients a4, agy et asz décrivent la dilatation le long des directions cristallogra-
phiques a, b et c. Un résumé des coefficients de dilatation thermique disponibles dans la littéra-
ture pour le aRDX est présenté dans le tableau 4.2. La plage de validité des coefficients est éga-
lement indiquée. Les coefficients de dilatation thermique obtenus expérimentalement sont simi-
laires entre les trois études alors que ceux obtenus numériquement sont plus faibles pour oy, et
a33. On calcule jusqu’a 71 % d’écart relatif pour ass entre les valeurs obtenues par Sun et al. [202]
et Sewell et al. [203]).

TABLEAU 4.2 — Résumé des coefficients de dilatation thermique du RDX disponibles dans la littérature

Expérimental Numérique
Références [204] [205] [202] [203] [206]
Température (K) 295 293  303-443 295  250-330
a;p 1x107°K™ Y 2,61 2,4 3,07 3,02 3,34
Az (1x107°K1) 8,68 8,6 8,28 4,42 6,32
az3 (1x107°K ) 7,86 8,1 9,19 5,36 6,36

Autres caractéristiques

Les autres caractéristiques physico-chimiques du RDX sont regroupées dans le tableau 4.3.
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TABLEAU 4.3 — Propriétés de I'hexogene

Propriétés Notation Valeurs Unités Référence
Masse volumique P 1,806 g/ cm’ [207]
Température de décomposition Ta 213 °C (1]
Température de fusion Ty 204 °C [207]
Enthalpie de formation AHp 318 kJ/kg (1]
Vitesse de détonation D 8639 (p=1,767) m/s [207]
Capacité calorifique a volume constant Cy 1000,39 kJ/kg/K [41]
Coefficient de Gruneisen T 1,05 - [41]
Module de compressibilité isotherme Kt 10,0 GPa (8]
Module de compressibilité isentropique Ks 10,6 GPa [41]
Gap test (LANL standard Scale Gap Test) 6,17 (p = 1,750) mm [207]
Sensibilité au frottement (BAM test) 120 N [1]
Sensibilité a I'impact (Mouton de choc 12) 22 cm [207]

TABLEAU 4.4 — Résumé des modules élastiques en GPa du RDX obtenus par différents moyens expérimen-
taux dans la littérature

Résonance Spectroscopie ISTS Simulations

a ultrason de Brillouin numériques
Références | [205] [208] | [209] [210] [211] | [212] [213] [206]
C11 (GPa) 2498 256 | 36,67 258 | 2515 | 29,74 13,79 29,5
Co2 (GPa) 19,58 21,3 | 25,67 20,1 | 20,08 | 2260 9,14 28,1
Cs3 (GPa) 17,89 19,0 | 21,64 18,9 18,21 | 22,22 10,80 29,6
Cy4 (GPa) 515 5,38 | 11,99 53 5,26 553 4,78 3,8
Css (GPa) 4,06 4,27 2,72 4,2 4,06 4,49 1,54 6,5
Ces (GPa) 6,90 7,27 7,68 7,2 7,10 7,40 3,28 10,3
Ci2 (GPa) 8,19 8,67 1,38 8,3 8,23 9,22 541 14,0
Ci3 (GPa) 580 572 1,67 6,4 5,94 596 4,04 8,6
Cos (GPa) 590 6,40 9,17 6,4 594 | 4,65 4,52 10,9

4.1.2 Propriétés mécaniques du RDX

Lhexogene a pendant longtemps été étudié uniquement du point de vue de la détonique.
Létude du comportement mécanique est plus récente. Les tenseurs élastiques du RDX et de la
cire sont nécessaires pour réaliser les simulations quasistatiques thermoélastiques que nous avons
réalisées. Le RDX ayant une structure orthorhombique et une symétrie orthotrope (trois plans de
symétrie orthogonaux entre eux), il faut déterminer 9 modules élastiques (Cy;, C22, C33, Cas, Css,
Ces, C12, C13, Ca3). Ces coefficients ont été déterminés de maniere expérimentale et numérique.

Les 9 coefficients du tenseur élastique du RDX ont été déterminés expérimentalement de trois
manieres différentes : par résonance a ultrasons, spectroscopie de Brillouin et par ISTS (Impulsive
Stimulated Thermal Scatering) (Tab. 4.4). Haussiihl [205] et Schwarz et al. [208] ont calculé les co-
efficients du tenseur élastique par résonance a ultrasons. Les résultats sont similaires avec un écart
relatif entre les valeurs de 8,6% au maximum (Cy) et de 1,4 % au minimum (C;3). Les résultats pu-
bliés par Haycraft et al. [209] et Bolme et al. [210] sont obtenus par spectroscopie de Brillouin et
présentent davantage d’écarts relatifs. En effet, les modules élastiques Cy;, Cyp, C33 sont plus éle-
vés dans la premiere étude tandis que les coefficients C; et Cy3 sont bien plus faibles. Les incerti-
tudes ne permettent pas d’expliquer de tels écarts. Néanmoins, les valeurs des modules élastiques
calculés dans la deuxieme étude sont similaires a celles obtenus par résonance a ultrasons. Enfin,
les résultats obtenus par ISTS sont cohérents avec ceux des autres méthodes expérimentales [211].
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Des caractérisations par nano-indentation ont également été réalisées [214-216]. Hudson et
al. [215] comparent les propriétés mécaniques de différents types de RDX avec plus ou moins de
défauts intra-granulaires. Les résultats de cette étude démontrent une corrélation entre la qualité
de 'hexogene et les propriétés mécaniques : les modules élastiques sont plus élevés pour les lots
de RDX comprenant le moins de défauts. En effet, un module d’Young d’environ 16 GPa pour les
types de RDX contenant peu de défauts intra-granulaires et d’environ 13,5 GPa pour les types de
RDX contenant le plus de défauts intra-granulaires sont calculés, ce qui représente une variation
de plus de 15 % des propriétés élastiques. Ramos et al. [214] et, plus tard, Weingarten et al. [216]
mesurent par nano-indentation des modules réduits sur des faces spécifiques du cristal (210),
(001) et obtiennent des résultats similaires. Nous ne prendrons pas en compte la variabilité des
propriétés mécaniques des différents types de RDX dans notre étude.

Les études numériques s’appuient sur la dynamique moléculaire. Sewell et al. [203] et Fan et
al. [212] calculent les modules d’Young et de cisaillement ainsi que les coefficients de Poisson.
Les coefficients du tenseur élastique, pour ces deux études, sont cohérents avec ceux obtenus ex-
périmentalement. Miaomiao Li et al. [213] utilisent la dynamique moléculaire pour étudier les
propriétés de formulations RDX/PAG (PolyAzoture de Glycidyle) avec différentes concentrations
de PAG. Mais les résultats obtenus avec 0 % de PAG sont éloignés de ceux obtenus expérimen-
talement. Enfin, le tenseur élastique est également calculé par dynamique moléculaire par Pal et
al. [206]. Les résultats sont différents des autres études numériques car les coefficients sont calcu-
1és pour une température de 0K, au lieu de 298 K

Les simulations de déformation quasistatiques thermoélastiques présentées aux chapitres 6 et 7
ont été réalisées en utilisant les données obtenues par spectroscopie de Brillouin fournies par
Bolme et al. [210].

4.1.3 Modélisation du comportement du RDX sous choc

Nous avons vu dans le chapitre 2 qu'’il fallait disposer d’'une équation d’état ainsi que d'une
loi de comportement pour modéliser un matériau solide sous choc. L'équation d’état peut se
construire a partir des données de compression obtenues par :

— choc;
— compression isotherme;
— compression isentropique.

Un résumé des données de compression disponibles dans la littérature pour le RDX a été réa-
lisé dans la these de V. Chuzeville [41]. Les quatre jeux de données de compression isotherme
[8-11] sont cohérents entre eux. Le changement de phase du aRDX en yRDX est a chaque fois vi-
sible autour de 3,8 GPa (Fig. 4.3). Deux jeux de données obtenus par choc, cohérents entre eux,
sont disponibles [12, 13]. Les données sous choc sont valables pour des pressions supérieures
a 7 GPa. Les coefficients de la polaire de choc (Tab. 4.5) utilisés pour de bas niveau de pression
proviennent des données de compressibilité isotherme de Olinger et al. [9]. En prolongeant cette
polaire de choc, on obtient des écarts de prés de 20 % avec les points expérimentaux (Fig. 4.3).
Chuzeville [41] a construit une polaire de choc dite « universelle » a partir de I’ensemble des don-
nées de la littérature. Nous utiliserons ces coefficients de polaire de choc au cours de notre étude
pour déterminer les propriétés sous choc de nos matériaux hétérogenes (section 4.3.2).

Nous utilisons pour les simulations dynamiques une équation d’état de Birch-Murnaghan
(voir section 2.2). Cette équation d’état permet d’accéder a la température. La phase o du RDX
n’est présente qu’a pression et température ambiante, nous modélisons donc plutét la phase du
YRDX qui est la phase présente sous choc. Les coefficients de 'équation d’état proviennent des
données expérimentales de compression isotherme fournies par Oswald et al [8] et sont résumés
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FIGURE 4.3 — Courbes de compression du RDX. Les données de Olinger [9], Yoo [10], Davidson [11] et
Oswald [8] sont obtenues par compression isotherme. Les données provenant de Dobratz [12] et de Ilyu-
khin [13] sont obtenues par choc.

TABLEAU 4.5 — Coefficients ¢ et s de la polaire de choc D = ¢y + su du RDX

Source Masse volumique (g/cm®) ¢q (m/s) s

Dobratz [12] 1,800 2870 1,610
Olinger et al. [9] 1,799 2780 1,900
Chuzeville [41] 1,806 2792 1,622

dans le tableau (Tab. 4.6).

Le comportement mécanique d'un explosif sous choc est plus complexe a caractériser du fait
de la taille des cristaux et de leur capacité a détoner. Les cristaux de RDX étant orthorhombiques,
la caractérisation de la réponse mécanique d’'un cristal doit étre effectuée dans différents plans.
La réponse a la déformation d’'un cristal de RDX, a différentes orientations, a été observée expé-
rimentalement dans un régime quasi-statique par nano-indentation [214, 216, 217]. Des impacts
de plaques sur un seul cristal de RDX ont également été réalisés pour accéder au comportement
mécanique a de grandes vitesses de déformation [218]. La pression exercée sur le cristal de RDX
reste néanmoins inférieure a 3,8 GPa pour éviter le changement de phase du aRDX en yYRDX. Ces
études permettent d’identifier les plans de glissement du aRDX.

Des modeles élasto-plastiques anisotropes non linéaires décrivant le comportement du ma-
tériau ont été développés a partir des résultats expérimentaux disponibles sur le RDX. Clayton
et Becker [219] développent un modéle élasto-plastique anisotrope pour un cristal de aRDX. Ce
modele comprend les six plans de glissement détectés expérimentalement [214]. Il n’est valable
que pour des déformations quasistatiques. Des simulations de nano-indentation sont réalisées et
comparées avec les données expérimentales [214] pour valider le modele. De bon résultats sont
obtenus selon certains plans, tandis que des écarts non négligeables sont observés dans d’autres
plans. Les chercheurs De et al. [220] proposent un modele anisotrope thermomécanique pour
modéliser la réponse d’un cristal de aRDX au passage d'un choc. Les dislocations dans le cristal se
font seulement selon trois plans de glissement. Un nouveau modele avec 13 plans de glissement
a donc été développé par Luscher et al. [221]. Finalement, le modele le plus complet est présenté
par Addessio et al. [222]. Ce modele thermomécanique anisotrope prend également en compte 13
plans de glissement et modélise en plus le changement de phase du aRDX en yRDX.
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TABLEAU 4.6 — Equation d’état et loi de comportement utilisées pour modéliser le RDX dans les simulations
dynamiques

Equation d’état : Birch-Murnaghan

Grandeur Valeur Unité

00 1,806 kg/m3

r 1,05 -

Cy 1000,39 kJ/kg/K

Ko 8,73 GPa

Kj, 11,26 -
Loi de comportement : Elasto-plastique parfaite
Grandeur Valeur Unité

G 6,08 GPa

oy 0,44 GPa

Dans notre étude, nous sommes limités par les outils de calcul dont nous disposons. En effet,
le code de calcul que nous utilisons pour modéliser les chocs (code interne CEA appelé OURA-
NOS) est initialement destiné aux calculs hydro eulérien de matériaux en grandes déformations.
Il n’est actuellement pas en mesure de prendre en compte le comportement anisotrope des grains
de RDX. Nous choisissons pour notre étude une loi de comportement élasto-plastique parfaite, a
défaut d’une loi visco-€lasto-plastique anisotrope. La limite élastique o, est une moyenne de celle
obtenue selon les trois plans cristallographiques (210), (100) et (111) de I'expérience d’'impact de
plaque sur des monocristaux de RDX réalisée par Hooks et al. [218]. Le module de cisaillement Gt
est calculé par Fan et al. a partir des coefficients du tenseur élastique, obtenus expérimentalement
par spectroscopie de Brillouin [210]. Les valeurs se trouvent dans le tableau 4.6.

4.2 Propriétés dela cire

Nous avons travaillé sur des matériaux contenant deux cires différentes. Les matériaux dont la
sensibilité au choc a été mesurée a I'ISL (voir sous-section 4.3.3) et les matériaux microtomogra-
phiés (chapitre 5) sont composés d’'une cire LICOWAX. Cette cire n’étant plus produite, elle a été
remplacée par une cire analogue de type DICERA pour les essais de récupération (chapitre 9).

4.2.1 Propriétés physico-chimiques de la cire

Nous disposons de moins d’'informations sur ces deux cires. Différentes propriétés ont tout de
méme été mesurées dans les laboratoires de caractérisation de I'ISL et du CEA Gramat :

— la masse volumique;
— le coefficient de dilatation thermique volumique;
— la température de fusion;

— la variation de la capacité calorifique a pression constante de la cire liquide en fonction de
la température.

La masse volumique a été mesurée a I'ISL et est identique pour les deux cires (p = 0,986 g/cm?).
La température de fusion ainsi que la variation de la capacité calorifique a pression constante, ont
été mesurées au CEA Gramat avec un calorimetre Calvet C80. La température de fusion de 344,5K,
ou 70,85 °C, est identique pour les deux cires (Fig. 4.4). Une régression linéaire permet d’obtenir
la variation de la capacité calorifique en fonction de la température de la cire liquide (Tab. 4.7).

Le module de compressibilité isentropique est lié a la célérité du son et a la masse volumique
(Eq. (4.1)). La célérité du son dans la cire LICOWAX et de la cire DICERA sont obtenus suite a
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FIGURE 4.4 — Mesure de la capacité calorifique en fonction de la température des cires LICOWAX et DICERA

des essais d'impact. Les coefficients sont identiques pour les deux cires. A partir de ces résultats,
on détermine le module de compressibilité isentropique (Eq. (4.1)). Le module de compressibilité
isotherme est habituellement calculé a partir des données de compression isotherme. N’ayant pas
acces a ces données, nous avons choisi de prendre un module de compressibilité isotherme égal
au module de compressibilité isentropique (Kg = Kr).

Ks = poca 4.1)

Sous cette hypothese, la capacité calorique et le coefficient de Gruneisen sont calculés. La ca-
pacité calorifique a volume constant est évaluée avec la relation de Mayer (Eq. (4.3). Le coefficient
de Gruneisen est calculé avec I'équation (4.2). Une capacité calorifique a pression constante de
cp = 2000 J/kg.K et un coefficient de dilatation thermique volumique o = 30, 7107° K~! sont utili-
sés pour les calculs. Le ¢, est choisi a partir des données expérimentales (Fig. 4.4) de la cire DICERA
a 300K. Le coefficient de dilatation thermique a utilisé est celui d’'une paraffine disponible dans
la littérature [223]. Ce choix a été confirmé par des mesures au dilatomeétre réalisées a I'ISL sur la
cire DICERA dans le cadre de la these (Fig. 4.5). Le coefficient de dilatation thermique volumique
a été mesuré entre —60 et 30 °C sur les deux cires et donne des résultats quasiment identiques.
Le coefficient de dilatation volumique, a 30 °C est environ égal a 30,7107° K~!. Les résultats sont
consignés dans le tableau 4.7.

aKtv
I'= 4.2)
Cy
Cp—Cy= TvchKT (4.3)

4.2.2 Propriétés mécaniques de la cire

Nous utilisons les propriétés mécaniques trouvées dans la littérature pour la paraffine. Le mo-
dule d’Young de la paraffine est pris a 55,7 MPa et sa limite élastique a 6 MPa [224]. Un coefficient
de Poisson de 0,37 est choisi [225]. La paraffine est considérée comme un matériau élastique iso-
trope, sa viscosité n’est pas prise en compte. Le module d’élasticité isostatique K = 29,5 MPa et le
module de cisaillement G = 20,3 MPa sont alors calculés a partir du coefficient de Poisson et du
module d'Young (Eq. 4.4 et Eq. 4.5 respectivement). Le module d’élasticité isostatique (bulk mo-
dulus en anglais) correspond au module de compressibilité isotherme de la thermodynamique.
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FIGURE 4.5 — Coefficient de dilatation thermique volumique de la cire DICERA mesuré au dilatomeétre

TABLEAU 4.7 — Propriétés de la cire

Propriétés Notation Valeurs Unités Référence
Masse volumique p 0,986 g/cm®  Mesure ISL
Température de fusion Ty 70,85 °C Mesure CEA
Capacité calorifique a pres- cpp =4, 6.1073T + 0,64

. kJ/kg/K M CEA
sion constante ‘p ¢pr =5,2.1073T-0,013 Jikg esure
Coefﬁf:ient de dilatation o 30,7.10° k-1 (223]
thermique
Capacité calorifique a vo- e 1756,11 W/kg/K  Calcul
lume constant
Coefficient de Gruneisen r 1,51 - Calcul
Module de compressibilité Kt 8,51 GPa Hypothese Kt = K
isotherme 0,295 GPa Paraffine [224,225]
Module d ibilité

odule de compressibilité Kg 8,51 GPa Caleul

isentropique
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On remarque ici que celui obtenu a partir des données de la littérature est bien différent de celui
utilisé au paragraphe précédent pour calculer I' et ¢;,. Nous manquons de données matériau pour
décrire correctement un modéle de comportement de la cire. Cependant, le biais est le méme pour
les trois matériaux ce qui n'empéche pas la comparaison entre les trois matériaux d’étude.

Kr = E (4.4)
3(1-vV)
E
Gr = 21+ V) (4.5)

La cire étant considérée comme un matériau élastique isotrope, le tenseur élastique est com-
posé de deux modules élastiques indépendants :

Ci1=Cop = Cas = — 20~ _ 0 0985 GPa = 98,5 MP
[ ] = = = = y a = y a
11 22 33 (1 +V)(1 —ZV)

E
e Cyy =Cs55 =Cgg = ——— =0,0203 GPa = 20,3 MPa
44 55 66 20+ v)
Ev

° C12 = C13 = C21 = C23 = C31 = C32 =——=0,0579 GPa = 57,9 MPa
T1+v)(1-2V)

4.2.3 Modélisation du comportement de la cire sous choc

Le comportement sous choc des deux cires s’est révélé similaire lors de sa caractérisation ex-
périmentale a I'ISL. Les coefficients de la polaire de choc se trouvent dans le tableau 4.8.

TABLEAU 4.8 - Coefficients ¢y et s dela polaire de choc D = ¢y + su des cires DICERA et LICOWAX déterminés
expérimentalement

Masse volumique (g/cm®) ¢y (m/s) s
0,986 2937 1,21

Nous construisons une équation d’état de Murnaghan (voir section 2.2) a partir des données
de la polaire de choc (Eq. 4.6 et Eq. 4.7). La cire est, comme les grains de RDX, modélisée avec une
loi de comportement élasto-plastique parfaite. Les coefficients se trouvent dans le tableau 4.9.

Ko = pocy (4.6)

Ky=4s-1 4.7)

Dans notre étude, nous ne ferons pas de distinction entre la cire DICERA et la cire LICOWAX
leurs propriétés étant identiques.
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TABLEAU 4.9 — Equation d’état et loi de comportement utilisées pour modéliser la cire dans les simulations
dynamiques

Equation d’état : Murnaghan

Grandeur Valeur Unité

00 986,0 kg/m3

r 1,51 -

Cy 1756,11 J/kg K

Ko 8,505 GPa

Kj, 3,84 -
Loi de comportement : Elasto-plastique parfaite
Grandeur Valeur Unité

G 0,0203 GPa

gy 0,006 GPa

4.3 Présentation des trois matériaux RDX/cire

4.3.1 Formulation

Les trois matériaux étudiés dans le cadre de la thése sont des formulations explosives réalisées
par I'ISL avec 70 % en masse d’hexogene et 30 % de cire. La cire fait office de liant entre les grains
de RDX. Elle est également appelée matrice. Les trois matériaux sont des matériaux de laboratoire,
avec beaucoup de liant, fabriqués pour faciliter I'’étude de la microstructure. Par enrobage et com-
pression, il est possible d’obtenir des hexocires 96:4.

Les trois matériaux ne different que par le lot d’hexogene employé. Le premier matériau est
composé d'un lot commercial de RS-RDX (Reduced Sensitivity RDX) produit par EURENCO a
Sorgues. Les grains ont une forme arrondie et de nombreux défauts intra-granulaires sont pré-
sents : pores, inclusions de solvant ou encore microfissures. Le second matériau utilise un lot de
RDX recristallisé a I'ISL pour réduire le nombre de défauts intra-granulaires et obtenir le « VI-RDX
brut», qu'on notera RVI-RDX (Raw Very Insensitive RDX). Une étape de traitement de surface ap-
pliqué sur le RVI-RDX permet d’obtenir le VI-RDX (Very Insensitive RDX) breveté par I'ISL [226]
qui est employé pour le troisiéme matériau. Le traitement de surface permet d’éliminer les angles
aigus qui apparaissent suite a la recristallisation (Fig. 4.6). Un changement de I'état de surface est
également observé au microscope apres le traitement de surface : la surface du VI-RDX est assez
rugueuse tandis que les faces du RVI-RDX sont tres lisses.

Les trois matériaux n'ont pas été obtenus par le méme procédé de fabrication (Tab. 4.10). Le
matériau RS-RDX/cire est obtenu par moulage au TMD (taux maximal de densité) de telle sorte

o RS-RDX
- 2 Contient de nombreux défauts intra-granulaires :
g -»:"‘“‘- ,-s pores, inclusions de solvant, micro-fissures

Wl ¥ Grains quelques fois maclés

1 RVI-RDX
™ Le nombre de défauts intra-granulaires a été
o réduit, le cristal a maintenant des angles aigus

e VI-RDX
4++\ Grains de formes arrondies avec peu de défauts
A N intra-granulaires

Recristallisation

Traitement de
surface

~

FIGURE 4.6 — Explications du procédé de fabrication et des caractéristiques du RS-RDX, RVI-RDX et VI-RDX.
Les images sont obtenues au microscope optique avec adaptation de I'indice de réfraction.
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Matériau Procédé de fabrication
RS-RDX/cire moulage TMD
RVI-RDX/cire coulée TMD
VI-RDX/cire coulée TMD

TABLEAU 4.10 - Liste des échantillons RDX/cire (70/30 en masse) fournis par I'ISL

qu’il n'y a pas de porosité extra-granulaire. Les deux autres matériaux, le RVI-RDX/cire et le VI-
RDX/cire, sont coulés au TMD. Pour chacun des trois matériaux, il n'y a donc pas de porosités
extra-granulaires. A noter qu’il a été vérifié expérimentalement que les deux procédés de fabrica-
tion employés (moulage TMD et coulée TMD) sont équivalents en termes de sensibilité a I’'onde
de choc. IIs ne semblent donc pas affecter significativement la microstructure des matériaux [227].

4.3.2 Modélisation macroscopique du comportement sous choc du matériau d’étude

Une polaire de choc du mélange, considérée inerte, composé de 70 % en masse de RDX et de
30 % de cire est construite a partir des polaires de choc de ses constituants. Cette méthode de
calcul a été formalisée par Saurel [228] et intégrée dans un outil Python développé au CEA Gra-
mat. La construction de la polaire de choc est basée sur trois hypotheses : I'équilibre des pressions
entre les constituants, la conservation de la fraction massique avant et apres le choc, la validité
des relations de Rankine-Hugoniot pour le mélange. Cette méthode de calcul ne permet pas de
prendre en compte les spécificités liées a la microstructure de chacun des trois matériaux. Nous
utiliserons cette polaire de choc du mélange RDX/cire pour dimensionner les expériences de ré-
cupération d’échantillons impactés (chapitre 9). Les coefficients de la polaire de choc du matériau
RDX/cire (70/30 en masse) se trouvent dans le tableau 4.11. Une capacité calorifique a volume
constant ¢, = 1227,11 J/kg/K et le coefficient de Gruneisen I' = 1,21 du mélange sont également
calculés.

TABLEAU 4.11 — Coefficients ¢y et s de la polaire de choc D = ¢y + su des matériaux RDX/cire (70/30 en
masse)

Masse volumique (g/ cm?) co (m/s) S
1,445 2756 1,41

Lapolaire de choc est utilisée pour déterminer les coefficients d'une équation d’état de Cochran-
Chan (voir section 2.2). Les coefficients Al, A2, E1 et E2 sont déterminés par une méthode de cal-
cul développée au CEA Gramat par G. Baudin dans la these de V. Chuzeville [41]. Cette méthode
de calcul alternative a celle proposée par Cochran [128] permet de mieux retranscrire la courbe
de compression. Les résultats sont consignés dans le tableau 4.12. Cette équation d’état est utili-
sée dans le chapitre 8 pour comparer des résultats macroscopiques a des grandeurs moyennes de
simulations dynamiques a I’échelle mésoscopique.

TABLEAU 4.12 — Coefficients de 'équation d’état de Cochran-Chan du mélange RDX/cire (70/30 en masse)

Coefficient Valeur Unité

0o 1,445 g/cm’
T 1,21 -

c 1227,11 J/kg/K
E, 2,878 -

E) 1,777 -

A 9,714  GPa
Ay 10,355 GPa
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4.3.3 Sensibilité au choc soutenu des trois matériaux

Des essais d'impact par petits projectiles ont été effectués, en amont de la thése, par 'ISL sur
les différents matériaux. L'objectif est de déterminer, pour chaque matériau, la sensibilité a un
choc soutenu en déterminant le seuil de détonation. Pour ce faire, un projectile cylindrique de dia-
metre 20 mm et de hauteur 10 mm est projeté sur I’échantillon avec un canon a poudre (Fig. 4.7).
La durée du choc plan est dépendante du diametre plutdt que de la longueur du projectile. En ef-
fet, les détentes latérales affaiblissent le choc. La vitesse du projectile, et donc la pression exercée
sur I'échantillon, est progressivement augmentée jusqu’a ce que I’échantillon détone dans 100 %
des cas. La vitesse du projectile est modulée en ajustant la quantité de poudre dans le lanceur.

La vitesse du projectile est déterminée par radiographie (Fig. 4.8a). Le diagnostic de la non-
détonation ou de la détonation de I'échantillon est réalisé simultanément de deux manieres diffé-
rentes, donnant toujours des résultats trés cohérents. Lutilisation simultanée de ces deux moyens
permet de palier toute défaillance de I'un ou I'autre. La premieére méthode utilise trois sondes a
ionisation disposées a 120° sur une méme section du cylindre, proche de la face de sortie du choc.
La seconde méthode consiste a enregistrer le temps de transit de ’'onde dans I'échantillon a 'aide
de sondes a court-circuit sur les faces d’entrée et de sortie du choc dans I’échantillon.

Le temps de transit est mesuré pour déterminer sil’échantillon a réagi aI'impact. En effet, lors-
qu’il y a détonation, méme partielle, le temps de transit dans I’échantillon diminue sensiblement
(Fig 4.8b).

Les résultats des expériences d'impact par petits projectiles se trouvent sur la figure 4.9. Bien
que la composition des trois matériaux soit identique, les seuils de détonation different. Ces dif-
férences démontrent 'influence de la microstructure sur la sensibilité au choc soutenu des maté-
riaux énergétiques. Les matériaux composés de RS-RDX et de RVI-RDX ont des seuils de détona-
tion d’environ 6 GPa, tandis que le matériau a base de VI-RDX a un seuil de détonation plus élevé,
autour de 7,2 GPa.

La porosité intra-granulaire entre les échantillons RVI-RDX/cire et VI-RDX/cire est identique,
en revanche, la morphologie des charges change. La différence de sensibilité entre ces deux échan-
tillons montre I'influence de la morphologie des grains sur la sensibilité au choc soutenu (Fig 4.9).

La similarité des seuils entre les matériaux a base de RS-RDX et de RVI-RDX pourrait s’expli-
quer par le fait que plusieurs parametres influencant la sensibilité au choc se compensent :

— laréduction des défauts intra-granulaires entre le RS-RDX et le RVI-RDX qui désensibilise le
matériau a base de RVI-RDX;

— la forme des grains de RVI-RDX, plus anguleux que ceux de RS-RDX, augmente la sensibilité
du RVI-RDX;

— ladistribution de taille des grains (Sec. 5.2.2) de RVI-RDX, plus étendue que celle du RS-RDX,
augmente également la sensibilité du matériau RVI-RDX/cire.

Pour mieux comprendre ces résultats expérimentaux et quantifier 'influence de différents pa-
rametres microstructuraux sur la sensibilité au choc soutenu des matériaux énergétiques, nous
allons étudier en détail et comparer la microstructure de nos trois matériaux d’étude.
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FIGURE 4.8 - (a) Radiographies a deux temps différents pour déterminer la vitesse du projectile lors de
I'impact. La radiographie du haut, postérieure a celle du bas, a été prise juste avant I'impact du projectile
avec |’échantillon. (b) Relevé du temps de transit dans un échantillon & base de RS-RDX en fonction de la
vitesse du projectile.
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FIGURE 4.9 - Seuils de détonation des matériaux avec différents types de grains de RDX obtenus par test
d’impact par petits projectiles.
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4.4 Conclusion

Ce chapitre a présenté les caractéristiques des deux constituants de nos matériaux d’étude :
I'hexogene et la cire. Les propriétés physico-chimiques et mécaniques du RDX proviennent de
la littérature. Les lois de comportement disponibles pour décrire la réponse mécanique sous choc
sont plus complexes a obtenir. Il existe toutefois des modeles décrivant finement le comportement
sous choc d'un cristal de RDX. Ils prennent en compte |’anisotropie élastique et plastique (disloca-
tion selon des plans de glissement), la dépendance a la température et a la vitesse de déformation
ou encore son changement de phase. Ces modeles n’étant pas disponibles dans les codes de cal-
culs utilisés pour ces travaux, un modele simplifié isotrope élasto-plastique parfait combiné a une
équation d’état de type Birch-Murnaghan est utilisé.

Les propriétés de la cire sont moins connues. La méconnaissance de la cire est problématique
mais l'erreur sera la méme sur les trois compositions, ce biais n'empéche donc pas la compa-
raison. La cire est modélisée, dans les simulations dynamiques, avec une loi de comportement
élasto-plastique parfaite et une équation d’état de Murnaghan.

A partir des données de chacun des constituants, nous avons construit une polaire de choc et
une équation d’état de Cochran-Chan du mélange RDX/cire. Cette modélisation macroscopique
ne permet pas de prendre en compte les différences de microstructure entre les trois matériaux,
mais permet de dimensionner les expériences de récupération (chapitre 9).

Les différences de microstructure entre les trois formulations RDX/cire (70/30 en masse) sont
étudiées a partir de 'analyse quantitative d’'images 3D de microtomographies. L'exploitation des
microtomographies et I’analyse des microstructures est décrite dans les deux chapitres suivants.
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Chapitre 5

Traitement d’images sur les images de
microtomographie

Le seuil de sensibilité au choc de trois hexocires 70:30 mais de microstructures différentes a
été déterminé expérimentalement. Ces essais ont mis en évidence une différence de sensibilité
entre les trois matériaux. Notre objectif est de mieux comprendre ces résultats expérimentaux et
I'influence de la microstructure sur la sensibilité au choc de matériaux énergétiques. Pour ce faire,
nous caractérisons finement la microstructure de chacun des matériaux d’étude en exploitant des
microtomographies.

Ce chapitre présente le traitement d’images qui a été effectué sur les microtomographies. Il
introduit, dans une premiere partie, le principe de fonctionnement d'un microtomographe et les
microtomographies des trois matériaux. La deuxieme partie présente les parametres de traite-
ment d'images utilisés pour segmenter les microtomographies. Un controle des microstructures
segmentées est ensuite réalisé. Il se décompose en deux étapes :

— une étude de la taille du volume élémentaire représentatif;

— une comparaison des résultats obtenus par traitement d’'images sur les microstructures seg-
mentées avec des résultats expérimentaux.

5.1 Présentation des microtomographies

5.1.1 Généralités sur la microtomographie

La microtomographie a rayons X (micro-computed tomography ou pCT) est une méthode
d’analyse non destructive permettant de visualiser la structure interne d'un matériau.

La microtomographie a rayons X est basée sur le principe qu'un faisceau de rayons X est at-
ténué lorsqu’il traverse de la matiere [175]. L'atténuation dépend du coefficient linéaire d’absorp-
tion du matériau p qui est fonction de la densité et du numéro atomique Z du matériau traversé.
D’apres la loi de Beer-Lambert, un faisceau de photons d’intensité I traversant une épaisseur de
matiére x a une intensité résultante I, donnée par :

I,=Ipe ™ (5.1)

Un scintillateur permet de convertir les photons X en photons visibles qui peuvent ensuite
étre détectés par différents types de capteurs (CCD, photodiode). Une image numérique 2D des
valeurs moyennes des coefficients d’absorption est ainsi obtenue. Il s’agit d'une radiographie.
Pour obtenir des coefficients d’absorption locaux, et ainsi visualiser la microstructure 3D du ma-
tériau, un grand nombre de radiographies prises a des angles légérement différents est nécessaire.
L'échantillon d’étude est donc placé sur un plateau tournant. Des algorithmes de reconstruction
permettent, en combinant les radiographies, d’obtenir des coupes 2D du matériau. En superpo-
sant ces coupes, on peut visualiser la structure interne en 3D du matériau. C’est la tomographie a
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rayons X (Fig. 5.1). On parle de microtomographie lorsque la résolution des images est de I'ordre
du micrometre.

Certains artefacts d’acquisition peuvent complexifier 'analyse des microtomographies. Les
plus répandus sont les anneaux de reconstruction et le phénomene de durcissement de faisceau
[175,229]. Les artefacts en anneaux (ring artefact) proviennent de capteurs défectueux et/ou d'un
mauvais étalonnage du détecteur. Apres la reconstruction, des anneaux de différents diametres
mais de méme centre apparaissent. Le phénomene de durcissement du faisceau (beam harde-
ning) a lieu lorsque le faisceau de rayons X est polychromatique. Les photons de basse énergie
sont absorbés plus facilement et sur de plus courtes distances que les photons de haute énergie.
Le coefficient d’absorption d’un objet (fissure, pore, grain...) dans un matériau dépend donc de
sa position. Sur des images d’échantillons cylindriques, par exemple, le durcissement de faisceau
est visible lorsque I'intérieur du matériau est plus sombre que ses bordures. Sur d’autres configu-
rations, le durcissement de faisceau est plus complexe a identifier. Il est alors difficile de savoir si
le niveau de gris obtenu représente bien I'objet ou bien s’il est tronqué suite a un durcissement de
faisceau. Pour limiter ce phénomene, des filtres peuvent étre placés derriére la source pour durcir
le faisceau et ne conserver que les photons de haute énergie.

g

“""-—_—-'/
5 i série d'images
echgnhllon sur fme détecteur A im 24
platine de rotation projetées

<>

image 3D i

. ) reconstruction
représentee tomographique
avec une série S

de coupes 2D

scintillateur
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FIGURE 5.1 — Schéma du principe de la microtomographie - image provenant de [14]

Deux microtomographes ont été utilisés au cours de nos travaux. Le premier, opérationnel au
CEA Gramat de 2009 a 2019, est un modele Bruker SkyScan 1172. Ses principales caractéristiques
sont:

— un générateur de rayon X grace a un tube microfoyer scellé de tension maximale 100kV et
puissance maximale de 10 W;

— un imageur composé d’'un scintillateur et d'un capteur CCD d’une résolution de 10 Mpx;

— une résolution spatiale maximale de 1 um lorsque les conditions sont optimales. La résolu-
tion généralement atteinte est inférieure a 5 um.

Les microstructures étudiées dans les chapitres suivants ont été microtomographiées avec le SkyS-
can 1172.

Le CEA Gramat a acquis, en 2019, un nouveau microtomographe RX Solutions EasyTom 150/160
permettant d’atteindre de meilleures résolutions. Il est constitué de deux générateurs de rayons X.
Le premier est un générateur micro foyer a tube scellé de tension maximale 150 kV et de puissance
maximale 75 W permettant d’atteindre une résolution maximale de 5um. Le second est un géné-
rateur nano foyer a tube ouvert de tension maximale 160 kV et de puissance maximale 16 W per-
mettant d’atteindre, selon les conditions, une résolution maximale d’environ 0,5pum. Deux ima-
geurs sont également disponibles : un imageur plan avec capteur photodiode et un imageur avec
capteur CCD. Ce nouveau microtomographe a été utilisé pour visualiser la microstructure des ma-
tériaux endommagés (voir chapitre 9).
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5.1.2 Microtomographies des matériaux d’étude

Un échantillon de chacun des trois matériaux RDX/cire d’'un diameétre de 10 mm et d’'une hau-
teur de 15 mm est analysé au microtomographe SkyScan. Les résolutions des différentes acquisi-
tions sont consignées dans le tableau 5.1. Nous disposons, pour chaque matériau, d’environ 3000
coupes pour reconstituer le volume (Fig. 5.2). Les zones sombres sur les microtomographies cor-
respondent aux grains de RDX, la zone plus claire a la cire. Les pores intra-granulaires apparaissent
sous forme de taches blanches a I'intérieur des grains.

TABLEAU 5.1 — Résolutions des microtomographies

Echantillon  Résolution
RS-RDX/cire 3,67 um
RVI-RDX/cire 3,67 um
VI-RDX/cire 3,54 um

Les différences de morphologie entre les grains de RS-RDX, RVI-RDX et VI-RDX sont bien vi-
sibles sur les microtomographies (Fig. 5.3). Conformément a nos attentes, les grains de VI-RDX
et de RS-RDX ont des formes arrondies alors que les grains de RVI-RDX sont plus anguleux. Dans
le matériau RS-RDX/cire, les grains ont tendance a former des agglomérats. Ce phénomene est
moins présent pour les deux autres matériaux ol les grains semblent répartis de maniére plus
homogene dans la cire. Certains agglomérats de RS-RDX sont en réalité des macles, c’est a dire
plusieurs cristaux d'une méme espéce qui s'interpénetrent selon des lois de cristallographie [230].
Les joints de macles peuvent étre des zones de fragilité. La quantité de défauts intra-granulaires
est visiblement plus importante dans les grains de RS-RDX que dans les grains de VI-RDX et de
RVI-RDX ot il y a eu une recristallisation spécifique pour les éliminer.
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FIGURE 5.3 — Coupes (600x600 pixels) extraites de microtomographies des différents matériaux : (a) RS-
RDX/cire, (b) RVI-RDX/cire, (c) VI-RDX/cire
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5.2

Traitement d’'images sur les microtomographies avec I'outil SAMG

5.2.1 Parametres de filtrage et de segmentation

Des volumes extraits des microtomographies des trois matériaux sont filtrés et segmentés avec
le logiciel SAMG (description dans la sous-section 3.3.3). Le logiciel SAMG permet de controler
chaque étape du processus en offrant la possibilité de choisir un grand nombre de parametres.

Les parametres utilisés pour segmenter nos matériaux d’étude sont précisés ci-dessous. Les
étapes du processus de segmentation sont rappelées par la méme occasion.

L'étape de correction de la luminosité n’est pas appliquée étant donné que nos microtomo-
graphies sont uniformément éclairées.

Lanalyse de la distribution des intensités est réalisée avec la méthode greedy; elle permet
d’identifier directement les deux phases : grains et matrice (Fig. 5.4b). U'analyse de la distri-
bution spatiale des grains se fait en mesurant la covariance spatiale.

Le filtre choisi pour débruiter les microtomographies est le filtre bilatéral récursif (Fig. 5.4c).
Les parametres du filtre sont déterminés automatiquement a partir des résultats de I’analyse
de la distribution des intensités et de la covariance spatiale.

Les trois matériaux d’étude étant peu chargés en grains (70 % en masse ou 56 % en volume),
I'identification du liant parmi les deux phases est aisée.

Létape suivante est la segmentation par ligne de partage des eaux (Fig. 5.4d). Les marqueurs
pour les grains sont les maxima locaux labellisés de la carte de distance des grains par rap-
port au liant. Les marqueurs dans le liant sont les maxima locaux de la carte de distance
du liant par rapport aux grains. Les marqueurs pour le liant portent tous le méme label.
Au préalable, la porosité intra-granulaire est identifiée et supprimée pour éviter d’obtenir
plusieurs maxima par grain. Lidentification de la porosité est effectuée avec la fonction
fill holes de Python qui s’appuie sur une opération de morphologie mathématique géo-
désique. Une opération de dilatation ou d’érosion géodésique est contrainte a rester dans
une certaine zone de I'image (la zone agit comme un masque). Des opérations de dilatation
géodésiques successives, contraintes par la phase du liant, sont effectuées a partir des bords
de I'image. Lorsque la stabilité est atteinte (plus de changements dans I'image méme apres
une nouvelle dilatation), les seules zones qui n'ont pas été atteintes par les opérations de
dilatation géodésiques sont les cavités occluses (voir Annexe A). La porosité est réintroduite
apres I'étape de correction de la sur-segmentation. Pour définir les marqueurs, nous choi-
sissons d'utiliser une carte de distance obtenue par érosions successives avec un élément
structurant cubique. Cette carte de distance est utilisée, car elle génere moins de marqueurs
que celle obtenue avec la distance euclidienne. En effet, nous obtenons une multitude de
maxima, donc de marqueurs, avec la distance euclidienne ce qui entraine un plus grand
nombre de grains sur-segmentés a la fin du processus. En utilisant la « distance morpholo-
gique », les maxima dans un grain sont souvent des plateaux. Les marqueurs sont alors des
zones plus larges, et leur nombre est moins important ce qui facilite I'étape de correction de
la sur-segmentation.

La derniere étape dans SAMG est la correction de la sur-segmentation (Fig. 5.4e). Cette cor-
rection s’effectue avec un critére géométrique quantifiant I'étranglement entre deux labels
adjacents. Le critere de correction est fixé a 1,4 pour le RS-RDX, 1,6 pour le RVI-RDX et 1,3
pour le VI-RDX. La différence entre les trois coefficients n'est pas significative, nous aurions
pu prendre le méme coefficient pour les trois matériaux et avoir des résultats similaires. Ces
coefficients résultent de premiers essais de segmentation et n’'ont pas été modifiés. La seg-
mentation de ces gros volumes étant coliteuse en temps et en ressources, nous n’avons pas
relancé les calculs une nouvelle fois en fixant le méme critére pour les trois matériaux.
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FIGURE 5.4 — Coupes extraites d'un volume segmenté RVI-RDX/cire a différentes étape du processus de
segmentation de SAMG : (a) microtomographie originale, (b) image seuillée, (c) image filtrée, (d) premiere
segmentation avec beaucoup de grains sur-segmentés et (d) segmentation finale apres correction de la sur-
segmentation.
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A la fin de ce processus de traitement d’images, certains grains restent malgré tout sur-seg-
mentés. Ces derniers problémes de segmentation proviennent généralement des grains maclés de
RS-RDX, ou bien des grains tres allongés de RVI-RDX et de VI-RDX. Les grains maclés sont souvent
constitués de trois cristaux qui s'interpénetrent formant trois lobes. On rappelle que la correction
de la sur-segmentation se fait en évaluant |’étranglement entre deux labels adjacents. Un étrangle-
ment important signifie que les deux labels représentent deux grains accolés mais distincts. Dans
un grain maclé, il y a bien un étranglement entre les labels associés a chacun des lobes. Par consé-
quent, le critere de correction de la sur-segmentation n’est pas efficace sur ce type particulier de
grains. Pour des grains particulierement allongés, le critere géométrique est moins adapté et ne
permet pas la fusion des labels adjacents.

Un code Python a été développé pour corriger manuellement ces derniers problemes de seg-
mentation. Il permet de choisir manuellement les labels qui doivent étre fusionnés. Le temps de
correction manuelle est compris entre 30 minutes et quelques heures selon le type de microstruc-
ture et la taille du volume a traiter.

Quatre volumes indépendants de 10002 voxels, ce qui correspond a 3, 543 mm?3 (RS-RDX, RVI-
RDX) et 3,67° mm? (VI-RDX), sont segmentés pour chacun des trois matériaux. Chaque volume
segmenté est nommeé (Tab. 5.2) avec le type de grains de RDX (RS, RVI ou VI) et une lettre (b, c,
d, ou e). Des exemples de volumes microtomographiés et segmentés se trouvent sur la figure 5.5.
Pour chaque matériau, une coupe segmentée est extraite et présentée sur la figure 5.6.

Les grains labellisés dans chaque volume segmenté sont extraits pour former une bibliotheque
de grains. Seuls les grains « entiers », c’est a dire les grains completement inclus dans le volume
sont extraits. Sur les microtomographies des matériaux RVI-RDX/cire et VI-RDX/ cire, des anneaux
de reconstruction (ring artefact) trés marqués sont observés (Fig. 5.7a). Ces anneaux de recons-
truction entrainent une mauvaise segmentation des grains (Fig. 5.7b). Les grains situés dans la
zone autour des anneaux ne sont pas inclus dans les bibliotheques de grains (Fig. 5.7c). Cela re-
présente 48 grains pour le volume RVle, 61 grains pour le volume VId et 72 grains pour le volume
Vle. Le nom, la fraction volumique de RDX frpx des volumes segmentés et le nombre de grains
extraits sont récapitulés dans le tableau 5.2.

TABLEAU 5.2 — Caractéristiques des volumes de 10002 voxels segmentés des matériaux RS-RDX/cire, RVI-
RDX/cire et VI-RDX/cire.

Nom Fraction volumique Nombre de

de RDX grains extraits
RSb 0,554 3316
RSc 0,552 3412
RSd 0,561 3296
RSe 0,555 3599
RVIb 0,550 5205
RVIc 0,559 6925
RvId 0,561 5245
RVIe 0,578 4774
VIb 0,555 6351
VIc 0,557 6491
VIid 0,554 6103
Vle 0,560 6267

Le nombre de grains constituant chaque bibliotheque de grains ainsi que la fraction volu-
mique moyenne sur les différents volumes segmentés est détaillé dans le tableau 5.3. Si la fraction
volumique de RDX est similaire pour les trois matériaux, nous trouvons une grande différence
dans le nombre de grains extraits. En effet, nous disposons d’environ deux fois moins de grains de
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FIGURE 5.5 — Volume de 1000 voxels microtomographiés de (a) RS-RDX/cire, (c) RVI-RDX/cire et (e) VI-
RDX/cire et leur segmentation associée (respectivement (b),(d), (f))
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FIGURE 5.6 — Coupes extraites de volumes segmentés de 1000° voxels pour les matériaux (a) RS-RDX/cire,
(b) RVI-RDX/cire et (c) VI-RDX/cire

(b)

FIGURE 5.7 — Coupes de 1000% voxels du volume VId présentant des anneaux de reconstruction sur (a)
la microtomographie, (b) la segmentation correspondante et (c) la zone d’exclusion pour I'extraction des
grains.
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RS-RDX que de VI-RDX. Cet écart est lié a une différence de granulométrie. Nous verrons dans la
partie 5.2.3 que la granulométrie du RS-RDX est plus étroite que celle du RVI-RDX et du VI-RDX.
Par conséquent, la bibliothéque de grains de RVI-RDX et de VI-RDX est constituée d'un nombre
important de petits grains contrairement a la bibliotheque de grains de RS-RDX qui contient des
grains de taille plus homogene, ce qui, selon la littérature, est plutdét bénéfique pour une moindre
sensitivité au choc.

TABLEAU 5.3 — Nombre de grains extraits et fraction volumique moyenne sur quatre volumes segmentés
pour chacun des trois matériaux

Matériau RS-RDX/cire RVI-RDX/cire VI-RDX/cire
Nombre de grains extraits 13623 22149 25212
Fraction volumique de RDX moyenne 55,6 % 56,2 % 55,7 %

5.2.2 Représentativité du volume segmenté

Les trois matériaux sont composés de 70 % en masse de RDX ce qui correspond a une fraction
volumique de 56 %. Nous obtenons une fraction volumique moyenne de 55,6 %, 56,2 % et 55,7 %
pour les quatre volumes segmentés de RS-RDX/cire, de RVI-RDX/cire et de VI-RDX/cire (Tab 5.3).
La fraction volumique de RDX obtenue est trés proche de celle annoncée. Néanmoins, nous véri-
fions que les volumes segmentés sont suffisamment grands pour étre représentatifs de I’ensemble
de la microstructure. Un volume est représentatif lorsqu’il est grand par rapport a toutes les tailles
caractéristiques de la microstructure (objets ou amas d’objets). Nous pouvons utiliser la théorie
de Mathéron [231] pour quantifier la représentativité d'un volume. Celui-ci dépend de la grandeur
que I'on souhaite mesurer, et de la précision recherchée. Supposons que nous cherchons a estimer
la moyenne d'un champ Z(x). Le champ Z(x) peut étre par exemple la fonction indicatrice de I'en-
semble ou bien une fonction valant 1 aux interfaces et 0 ailleurs. Dans le premier cas, la moyenne
du champ correspond a la fraction volumique d’'une phase, dans le second cas, elle est égale a la
surface spécifique de I'ensemble. Notons (Z(x))y la moyenne d'une grandeur de I'espace Z(x) sur
un volume V et (Z(x)) la moyenne de Z sur R3. La variance de la moyenne (Z(x))y sur plusieurs vo-
lumes de taille V est notée D% (V). Pour un ensemble stationnaire et ergodique, cette variance tend
vers 0 lorsque le volume tend vers I'infini (D% (V) — 0lorsque V — o0). La stationnarité (invariance
statistique par translation) des matériaux réels est controlée en tracant la fraction surfacique de
grains de RDX sur des coupes extraites d'un volume microtomographié et segmenté, en fonction
de la position de la coupe dans le volume (Fig. 5.8). Il y a peu de variation selon la position de la
coupe (variance de 2,05 x 10™%). Labsence de dérive de cette fonction 1D est cohérente avec I'hy-
pothése de stationnarité. L'érgodicité correspond au fait que toutes les réalisations d'un modeéle
ont des caractéristiques statistiquement identiques lorsque le calcul est effectué sur des volumes
suffisamment grands [232].

Matheron [231] montre que le comportement asymptotique s’exprime sous la forme :

DZ(V)—D2§+0(1/V) VA (5.2)
Z - ZV ’ 3 .

Cette équation relie la variance D% (V) alavariance ponctuelle D% (Eq. (5.3)) et ala portée intégrale
A3 (définie plus loin, voir Eq. (5.4)). La portée intégrale est homogeéne a un volume. Ces expressions
sont valables pour n'importe quelle grandeur Z(x) dont on peut calculer une moyenne (champ sta-
tionnaire) ce qui permet d’étudier, par exemple, la conductivité thermique, le module élastique, la
fraction volumique [233].

D2 = (Z(x)?) = (Z(x))* (5.3)

As ((Z(0)Z(x + h)) — (Z(x))?) dh. (5.4)

D2 Jhers
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FIGURE 5.8 — Fraction surfacique des grains dans des coupes extraites d'un volume microtomographié seg-
menté de 1000 voxels en fonction de la position de la coupe. La fraction surfacique moyenne de 55,5 % est
tracée en pointillé.

Nous nous intéressons a la fraction volumique. Dans ce cas, Z(x) peut uniquement prendre
les valeurs 0 et 1 : Z(x) = 1 dans un grain et Z(x) = 0 dans le liant. La grandeur (Z(x))y correspond
donc a la fraction volumique de grain dans un volume V. Lexpression de la portée intégrale s’écrit
maintenant sous la forme :

1

As3=—
D% heR

. [C(h—p]ldh, D5=p-p), (5.5)

avec p = (Z(x)) la fraction volumique de grains et C(h) = P{Z(x) = 1, Z(x + h) = 1} la covariance
spatiale. Pour rappel (section 3.2.3), la covariance spatiale mesure la probabilité que deux points
x et x + h se trouvent dans le méme ensemble (ici dans des grains de RDX).

La portée intégrale peut tendre vers l'infinie dans les matériaux ayant des corrélations a grande
échelle. Dans ces cas particuliers, la relation (5.2) décrivant la convergence de I'asymptote ne s’ap-
plique plus et est remplacée par une autre relation faisant intervenir un exposant [234] :

V o
D2(V) :D%(VO) ,  V—oo, (5.6)

Vp est un volume de référence et o un coefficient compris entre 0 et 1. Un coefficient inférieur a
1 témoigne d'une décroissance de la variance plus lente que dans le cas non-corrélé, et qui n’est
plus proportionnelle au volume.

Lavariance de la fraction volumique selon le volume D% (V) est évaluée en divisant les volumes
segmentés de 1000° voxels en volumes de taille V. La fraction volumique est calculée sur chacun
des volumes de taille V, la variance entre tous ces volumes est ensuite déterminée. La variance de
la fraction volumique pour des volumes de 1 voxel est calculée a partir de 10002 volumes différents.
Cela revient en réalité a calculer la variance ponctuelle. En revanche, la variance de la fraction
volumique pour des volumes de 500% voxels est calculée a partir de 8 volumes différents.

Ce calcul est effectué sur les quatre volumes segmentés de RS-RDX/cire, RVI-RDX/cire et VI-
RDX/cire. Pour chaque matériau, les données sont moyennées et tracées sur une échelle log-log
(Fig.5.9). Une loi de puissance D%(V) ~ V% est ajustée sur la partie asymptotique de chaque courbe
sur un domaine de plus de trois décades. Les équations ajustées permettent de déterminer les
grandeurs Vj et a pour chacun des trois matériaux. Les résultats sont consignés dans le tableau 5.4.
Les lois de puissance obtenues reproduisent bien I'asymptote et respectent 'équation (5.6) avec
D% = 0,25, soit p = 0,56 pour les trois matériaux. Lexposant a et le volume de référence Vy sont
propres a chaque type de matériau, donc a chaque microstructure.
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FIGURE 5.9 - Variance de la fraction volumique moyennée sur les quatre volumes segmentés pour chacun
des matériaux en fonction de la taille du volume. Les régressions linéaires associées permettent de déter-
miner les grandeurs a et Vo pour chacun des trois matériaux.

TABLEAU 5.4 — Résumé des résultats de 1'étude de la variance de la fraction volumique en fonction de la
taille du volume sur les volumes segmentés de chacun des trois matériaux.

RS-RDX/cire RVI-RDX/cire VI-RDX/cire

a 1,0 0,75 0,7
Vo (um3) 1203 933 723
D7 0,247 0,246 0,247
€re1 (%) 0,58 1,41 1,50

Les exposants a = 0.7 et a = 0.75 des matériaux a base de RVI-RDX et VI-RDX sont synonymes
de corrélations a grande échelle. Ce coefficient inférieur a 1 peut, dans notre cas, provenir de deux
facteurs : la forme des grains et la granulométrie. Un exposant a < 1 a été obtenu sur des modeles
fibreux, avec un rapport longueur/largeur important [235]. Une autre étude a montré qu'un mo-
dele booléen de spheres avec une granulométrie étendue et une décroissance lente de la queue de
distribution retourne également un exposant a < 1 [236]. Les grains de RVI-RDX et de VI-RDX ont
généralement des formes plus allongées que les grains de RS-RDX. De plus, leur granulométrie est
plus étendue avec une décroissance lente de la queue de distribution (section 5.2.3).

Lerreur relative sur la fraction volumique est calculée par :

. :2D§(V):2 (1- p)AS
rela p\/ﬁ pnvo‘

(5.7)

avec p la fraction volumique de RDX, 7 le nombre de volumes d’étude et V la taille du volume.

Lerreur relative sur la fraction volumique est calculée pour un nombre de volumes n = 4 de
taille V = 10002 voxels. Nous obtenons une erreur relative de 0,58 % pour le matériau a base de
RS-RDX, de 1,41 % pour le RVI-RDX et 1,50 % pour le VI-RDX (Tab. 5.4).

La relation (5.7) permet également de déterminer, pour une erreur relative donnée, la taille
minimale du volume représentatif. Dans notre cas, pour avoir une erreur relative inférieure a
1 %, nous devons travailler avec des volumes de 2,403, 4,983 et 5,213 mm? (ce qui correspond,
en prenant en compte la résolution des microtomographies, a des volumes de 6553, 13573 et
14713 voxels) pour les matériaux RS-RDX/cire, RVI-RDX/cire et VI-RDX/cire.
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Les erreurs relatives actuelles sont considérées acceptables pour notre étude, nous continuons
donc a travailler sur les volumes segmentés de 1000 voxels.

5.2.3 Comparaison des résultats de segmentation avec des données expérimentales

L1ISL a réalisé une série de mesures expérimentales pour caractériser les différents types de
grains de RDX. Nous disposons pour chaque type de grain :

— d’une distribution de diametre obtenue par SLS (Static Light Scattering);
— d’une distribution cumulée de densité apparente obtenue par la méthode de flottation.

Ces résultats expérimentaux sont comparés avec les résultats obtenus par traitement d’images.
Lobjectif est de montrer que le processus de segmentation est fiable car il permet d’obtenir des
résultats similaires a ceux obtenus avec des moyens de caractérisation expérimentaux.

Comparaison des distributions de diameétres

La distribution des diametres est obtenue expérimentalement par diffusion statique de la lu-
miere (SLS : Static Light Scattering) avec un appareil COULTER LS230. Cette méthode de mesure
détermine les diameétres de spheres et leur proportions relatives produisant la figure de diffraction
la plus proche (au sens des moindres carrés) de celle observée expérimentalement. La mesure est
réalisée sur environ 450 mg de matiere ce qui correspond a environ 75000 grains. La masse de
450 mg est dépendante de la taille des particules. Elle est déterminée par le systtme de mesure
pour optimiser le rapport signal sur bruit pour ses différents détecteurs optiques. Les résultats in-
diquent que la distribution de taille des grains de RS-RDX est plus étroite que celle du RVI-RDX
et du VI-RDX (Fig. 5.10). Le processus de recristallisation des grains de RS-RDX en RVI-RDX et VI-
RDX réduit le nombre de défauts intra-granulaires mais modifie également la granulométrie en
générant des grains de diametre plus important et plus faible.

Les courbes expérimentales fournies par I'appareil de mesure sont automatiquement lissées
(Fig.5.11) ce qui peut tronquer I'analyse, notamment celle de la queue de distribution. De plus, les
résultats étant présentés en volume et non en nombre, les plus grosses particules qui apparaissent
dans la queue de distribution sont en réalité trés peu nombreuses. Des courbes non lissées ont été
recalculées par I'ISL a partir des données brutes. L'exploitation des courbes non lissées ne remet
pas en cause les conclusions précédentes : la distribution de taille de grains de RS-RDX reste plus
étroite que celle des deux autres matériaux. Nous utilisons les courbes non lissées pour comparer
les diameétres obtenus expérimentalement avec ceux obtenus par analyse d’images.
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FIGURE 5.10 - Distributions des diameétres des grains de RDX obtenues expérimentalement
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FIGURE 5.11 — Comparaison de la distribution de diametre des grains de VI-RDX fournie par le dispositif de
mesure expérimental (courbe lissée) avec la courbe recalculée a partir des données brutes

Nous exploitons les microtomographies segmentées en déterminant le diamétre de chaque
grain extrait pour former la bibliotheque de grains. Nous disposons de 13623 grains de RS-RDX,
22149 grains de RVI-RDX et 25212 de VI-RDX (Tab. 5.3). En multipliant le volume de chaque
grain par la masse volumique théorique du RDX, nous calculons que notre étude est réalisée
sur 135mg de RS-RDX, 122mg de RVI-RDX et 118 mg de VI-RDX. Le diametre moyen, le dia-
metre équivalent en surface et le diametre équivalent en volume sont calculés pour chacun des
grains. Le rayon moyen est égal a la distance moyenne entre le bord d’'un grain et son centre de
masse. Les diametres équivalents en surface/volume correspondent aux diametres d'une sphere
de méme surface/volume. La figure 5.12 compare, pour chacun des matériaux, les trois types de
diameétre. Une échelle logarithmique est utilisée pour permettre de visualiser les différences qui
sont peu marquées. Des résultats similaires sont obtenus pour les grains de RVI-RDX et VI-RDX
(Fig. 5.12b et 5.12c). Le diametre équivalent en volume est tout de méme légérement plus faible
que les deux autres diametres. Pour les grains de RS-RDX, les distributions des diameétres moyens
et équivalents en volume sont quasiment identiques. En revanche, on obtient des diameétres plus
importants en calculant le diametre équivalent en surface (Fig. 5.12a). Ce phénomeéne peut s’ex-
pliquer par la présence des grains maclés. Ces derniers sont typiquement formés de trois cristaux
qui s'interpénétrent. Le grain maclé est alors constitué de trois lobes et a une forme concave. Pour
un méme volume, un grain maclé a une surface plus grande qu'un grain de forme convexe. Son
diameétre équivalent en surface est donc plus élevé que son diametre équivalent en volume ou que
son diameétre moyen.

Nous choisissons d’utiliser les diameétres équivalents en surface pour la comparaison avec les
données expérimentales. Ce choix est effectué pour, d'une part, avoir la meilleure prise en compte
des variations de formes des grains entre les trois type de RDX. D’autre part, |'utilisation du dia-
metre équivalent en surface permet une meilleure comparaison avec les résultats expérimentaux
obtenus par SLS, s’appuyant sur la surface projetée des particules.

Lors de la création des bibliotheques de grains, seuls les grains completement inclus dans le
volume sont extraits. Les grains incomplets, sur les bords du volume, ne sont pas considérés. Or, la
probabilité pour un gros grain de se trouver sur les bords du volume est plus importante que celle
associée a un petit grain. Le nombre de grosses particules présentes dans le matériau est donc
sous-estimé. Pour corriger ce biais, la correction de Miles-Lantuéjoul [237, 238] est appliquée. Le
principe de cette correction est d’affecter a chaque grain A la probabilité 1/P(A < D) avec P(A c D)
la probabilité pour A de se trouver dans le volume D :

(L-Ly)L-Ly)(L-Lz)
L3

Ly, Ly et L, sont les dimensions de la boite minimale englobante orientée du grain noté A. L est la

P(AcD)= (5.8)
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FIGURE 5.12 — Comparaison de la distribution des diametres moyens, équivalents en surface, équivalents
en volume de la bibliotheque de grains de (a) RS-RDX, (b) RVI-RDX et (c) VI-RDX
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longueur du volume cubique d’étude.

Nous comparons sur la figure 5.13 les diametres équivalents en surface (avec et sans la cor-
rection de Miles-Lantuéjoul) avec les données expérimentales. La distribution pour les grains de
RS-RDX, RVI-RDX et VI-RDX est déterminée par analyse d’images sur les quatre volumes segmen-
tés de chaque matériau, ce qui représente respectivement 13623, 22149 et 25212 grains.

La distribution de diametre obtenue par traitement d’images pour les grains de RS-RDX est
légerement décalée a gauche, vers les plus petites tailles, par rapport aux données expérimentales.
Nous avons vu précédemment que les grains de RS-RDX sont parfois maclés, donc sur-segmentés
apres le processus de segmentation des microtomographies. Cela peut expliquer le fait que nous
détectons moins de gros grains par traitement d'images par rapport aux données expérimentales.

Les distributions de diametres mesurées expérimentalement et par traitement d'images pour
les grains de RVI-RDX et VI-RDX sont similaires. De légers écarts sont visibles au niveau des queues
de distributions, pour de larges diametres. Toutefois, ces différences ne sont pas significatives car
les figures représentent les distributions de diametre selon le volume. Les écarts sur les queues de
distribution sont, en réalité, liées a quelques grains de grand volume. Dans le cas du RVI-RDX, par
exemple, seuls trois grains ont un diameétre équivalent en surface supérieur a 1100 um. La queue
de distribution pourrait étre mieux représentée en augmentant la taille des volumes segmentés.
Mais travailler sur des volumes de taille supérieure a 10003, qui correspondent a environ 125 mg
de grains, serait trop cofiteux par rapport au gain de représentativité (voir section 5.2.2).

La comparaison est donc jugée satisfaisante en I’état pour les trois matériaux.

Comparaison des distributions de densité

La distribution cumulative des densités apparentes est déterminée expérimentalement par
méthode de flottation [67, 68, 71]. Ces mesures de densité permettent d’évaluer le volume de dé-
fauts intra-granulaires. Une densité apparente inférieure a la densité maximale théorique p;,4x de
1,801 g/cm? révele la présence de pores occlus et/ou d’inclusions de solvant.

Le dispositif expérimental de flottation repose sur le principe d’Archimede. Les grains sont
immergés dans une colonne contenant un liquide dont la densité est précisément connue. Apres
homogénéisation puis décantation du mélange, les grains les plus denses se retrouvent au fond de
la colonne. IIs sont extraits, nettoyés, séchés et pesés. La densité du liquide est ensuite légerement
diminuée, puis les étapes d’homogénéisation, décantation et extraction sont reproduites. Ce pro-
cessus est répété jusqu’a ce que la majorité des grains soient extraits. Les temps de décantation
nécessaires étant longs (quelques heures), les mesures effectuées a I'ISL sont arrétées lorsque 90
a 95 % des grains sont récupérés. La mesure est reproduite deux fois pour chaque lot sur deux
échantillons indépendant d’au moins 7 g. Les résultats pour les trois types de grains de RDX sont
présentés sur la figure 5.14.

Leffet de la recristallisation est clairement visible lorsque la distribution de densité des grains
de RS-RDX est comparée a celle des grains recristallisés de RVI-RDX et VI-RDX (Fig. 5.14). Les
grains de RS-RDX contiennent beaucoup de porosités occluses et/ou d’inclusions de solvant, leur
densité est donc inférieure a la masse volumique théorique maximale de 1,801 g/cm®. Les grains
recristallisés selon un processus spécifique et dédié, au contraire, ne contiennent quasiment au-
cun défaut intra-granulaire. La plupart des grains ont donc une densité proche de la densité théo-
rique maximale. Une autre observation porte sur le fait que la distribution cumulative de densité
est identique pour les grains de RVI-RDX et de VI-RDX. Ce résultat n’est pas surprenant puisque
seule une étape de traitement de surface, n’ayant a priori aucun effet sur la porosité intra-granulaire,
différencie ces deux types de RDX.

Nous utilisons ces résultats expérimentaux pour estimer la porosité intra-granulaire totale

dans I’échantillon [67, 71]. Les calculs sont réalisés en utilisant deux hypothéses différentes. La
premiére hypothese consiste a considérer que tous les défauts intra-granulaires sont des cavités
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FIGURE 5.13 — Comparaison des diametres expérimentaux et des diameétres équivalents en surface obtenus
par traitement d'images pour les grains de (a) RS-RDX, (b) RVI-RDX et (c) VI-RDX. Les distributions en
couleurs sont celles obtenues sur les bibliotheques de grains, les distributions en gris sont celles obtenues
apres la correction de Miles-Lantuéjoul.
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FIGURE 5.15 — Définition des classes de grains de RS-RDX a partir de la premiere mesure par méthode de
flottation

remplies d’air, de densité nulle, nous parlerons de pores. La cristallisation des grains de RDX se
faisant au sein d’'un solvant, I'autre hypothése consiste a considérer que toutes les cavités sont
remplies d'un solvant de densité 1. En réalité, il a été démontré que les cavités contiennent de
l'air, de la cyclohexanone (d'une densité de 0,95) et de 'eau [71]. La cyclohexanone et!’eau sont les
solvants intervenant dans le processus de recristallisation. Des bulles d’air dans des cavités conte-
nant du solvant, se déplacant lorsque le cristal bouge, ont également été observées au microscope
optique a I'ISL. Nos deux hypothéses représentent donc les deux cas limites si’on suppose que le
solvant saturé (ou partiellement saturé) de RDX n’a pas une densité trop supérieure a 1.

Les résultats expérimentaux permettent de définir des classes de grains. La premiere expé-
rience menée sur les grains de RS-RDX, par exemple, reléve 7 points d’acquisition définissant
6 classes de grains. La premiere classe est composée de grains ayant une densité comprise entre
1,8004 et 1,8009 et représente 4,53% de la masse totale de grains caractérisés (Fig 5.15). Nous sup-
posons que les particules sont uniformément réparties dans chaque classe ce qui permet de calcu-
ler une densité moyenne d; pour chaque classe avecI'équation (5.9). Les deux points d’acquisition
de densité d; et d; 1 définissent les bornes de la classe j.

2 - r— (5.9)
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La méthode de flottation ne permet pas d’accéder a la totalité de la distribution de densités car
lors du dernier point de mesure, il reste encore des grains en suspension. Les grains manquants,
toujours en suspension a la fin de I'expérience, sont les grains les moins denses donc ceux qui
contiennent le plus gros volume de défauts intra-granulaires (inclusions de solvant ou pores). Ces
grains constituent une nouvelle classe que nous définissons de deux maniéres différentes.

— La premiere méthode consiste a supposer que tous les grains manquants ont une den-
sité égale a celle du dernier point d’acquisition. Dans le cas de la premiere mesure sur les
grains de RS-RDX, par exemple, cette classe est composée des grains avec une densité in-
férieure a 1,7946 et représente 8,44 % de la masse de grains étudiée. Le volume de défauts
intra-granulaires (pores ou inclusions de solvant) calculé avec cette méthode est une sous-
estimation du volume réel de défauts intra-granulaires.

— La deuxieme méthode utilise les résultats de I'analyse d’'images pour mieux définir la der-
niere classe de grains. Par analyse d’'images, nous avons directement acces au volume de
défauts intra-granulaires présent dans chaque grain. Nous pouvons donc facilement identi-
fier le grain avec la densité la plus faible a partir du volume du grain Vg4, et du volume de
ses cavités V.4,ir¢. Nous déterminons la densité du grain dans le cas ol les cavités sont rem-
plies d’air d'une densité quasi-nulle (porosités) et dans le cas ol les cavités sont remplies
d'un liquide de densité 1 (inclusions de solvant).

dmaxvgmin + dinclvcavité

dgrm'n = (5.10)

Vgrain +Veavite

Nous utilisons cette valeur de densité minimale pour définir la borne inférieure de la classe
des grains manquants. La borne supérieure est donnée par la densité du dernier point d’ac-
quisition de la mesure par flottation. Cette deuxieme méthode de calcul est une meilleure
estimation de la fraction volumique réelle de défauts intra-granulaires car la précision de la
mesure s'améliore pour les grains de faible densité. Toutefois, le volume de défauts intra-
granulaires déterminé avec cette méthode est probablement une sur-estimation du volume
réel car on suppose que les grains sont répartis uniformément au sein de la classe. Il est pro-
bable qu’en réalité, on trouve peu de grains avec une densité volumique proche de la borne
inférieure et plus de grains avec une densité proche de la borne supérieure.

La fraction volumique de défauts intra-granulaires est calculée, pour chaque classe, selon les
deux méthodes et avec les deux hypotheses (les défauts intra-granulaires sont des porosités ou des
inclusions de solvant) avec la relation :

dmax - dj

= — (5.11)
/ dmax - dincl

Finalement, la fraction volumique totale de défauts intra-granulaires est calculée. Ces résultats
sont comparés avec la fraction volumique totale de défauts intra-granulaires déterminée par ana-
lyse d’images sur les microtomographies segmentées (Tab. 5.5).

Les résultats, résumés dans le tableau 5.5, indiquent que la fraction volumique de défauts
intra-granulaires est différente pour les deux expériences menées sur les grains de VI-RDX. En
effet, en supposant que les défauts sont des pores, la fraction volumique calculée a partir de la
premiere mesure en utilisant uniquement les données expérimentales (méthode 1) est de 0,047 %
tandis que celle calculée a partir de la deuxieme mesure est de 0,069 %. Cet écart se justifie par un
plus grand nombre de points d’acquisitions pour de faibles densités lors de la deuxieme mesure
(Fig. 5.14). Ce résultat souligne I'importance du dernier point d’acquisition expérimental et le fait
que le calcul du volume total de défauts intra-granulaires dépend de la précision de la mesure
pour les grains de faible densité. Le volume de défauts déterminé en exploitant a la fois les don-
nées expérimentales et le traitement d’images (méthode 2) est plus de deux fois supérieur a celui
déterminé avec la méthode 1. Lutilisation de la deuxieme méthode pour calculer la fraction vo-
lumique de défauts réduit la variance entre les deux mesures effectuées sur les grains de VI-RDX.
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TABLEAU 5.5 — Fraction volumique totale de défauts intra-granulaires (en %) déterminée selon deux mé-
thodes et deux hypotheses. La premiere méthode utilise uniquement les données expérimentales pour cal-
culer la fraction volumique de défauts. La deuxieme méthode combine les données expérimentales avec le
traitement d'images pour obtenir une meilleure précision. Chaque calcul est mené en supposant que les
défauts sont soit des pores, soit des inclusions de solvant.

RS-RDX RVI-RDX VI-RDX

Cavités rempliesde ... | air  solvant air solvant air solvant
Méthode 1 exp. 1 0,126 0,284 0,0409 0,0919 0,0474 0,107
Méthode 1 exp. 2 0,126 0,284 0,0452 0,102 0,0694 0,156
Moyenne 0,126 0,284 0,0430 0,0968 0,0584 0,131
Méthode 2 exp. 1 0,460 0,591 0,183 0,229 0,135 0,189
Méthode 2 exp. 2 0,471 0,601 0,126 0,177 0,131 0,207
Moyenne 0,465 0,596 0,155 0,203 0,133 0,198
Analyse d’'images 0,403 0,090 0,119

D’une maniere générale, l'utilisation de la deuxieme méthode de calcul donne une estimation plus
précise du volume des défauts intra-granulaires.

Le volume de défauts intra-granulaires déterminé par traitement d’'images est, théoriquement,
supérieur a celui obtenu expérimentalement en supposant que les défauts sont des pores, et cal-
culé avec la premiére méthode (qui est une sous-estimation du volume réel). Le volume par trai-
tement d'images doit également étre inférieur a celui obtenu expérimentalement en supposant
que les défauts sont des inclusions de solvant, et calculé avec la deuxieme méthode (qui est une
sur-estimation du volume réel). Dans notre étude, le cas extréme consiste a considérer que les
cavités sont remplies d'un solvant d'une densité de 1. Or, le solvant piégé dans les cavités est un
solvant saturé de RDX, sa densité pourrait donc étre supérieure a 1, ce qui augmenterait la va-
leur de la borne supérieure. Les valeurs obtenues par traitement d’images sont bien comprises
entre les deux bornes théoriques. Nous sommes néanmoins conscients que nous ne détectons
pas correctement une partie des défauts intra-granulaires par traitement d’images. En effet, le
microtomographe SkyScan ne détecte pas les éléments inférieurs a environ 3 um, nous sommes
donc incapables de considérer les plus petits défauts ce qui pourrait expliquer en partie la sous-
estimation du volume de pores. Le processus de traitement d’images sur les microtomographies,
et particulierement |'étape de filtrage, est également susceptible de réduire la taille ou de suppri-
mer certains défauts intra-granulaires. La mesure de flottation, au contraire, détecte les cavités de
taille inférieure au micron mais est moins précise pour détecter les plus grosses cavités. La combi-
naison du traitement d'images avec une mesure de flottation permet d’obtenir une meilleure es-
timation de la fraction volumique de défauts intra-granulaires. L'utilisation d'un seul de ces deux
moyens entraine une sous-estimation de la fraction volumique de défauts intra-granulaires.

Lexploitation des résultats du tableau 5.5 nous fournit une derniéere information sur I'effet de
la recristallisation. Conformément a nos attentes, le volume de défauts intra-granulaires dans les
grains de RVI-RDX et VI-RDX est pres de 50 % inférieur a celui dans les grains de RS-RDX. Cette
observation souligne I'importance et I'efficacité de la recristallisation.

Pour finir notre analyse, nous comparons sur les figures 5.17 les distributions de densités ap-
parentes cumulées en masse obtenues expérimentalement avec celles obtenues par traitement
d’images sur nos bibliotheques de grains. Pour rappel, la densité de chaque grain constituant la
bibliothéque est calculée avec I'équation (5.10). Nous supposons que les cavités dans les grains
sont, soit remplies d’air (densité de 0,0), soit remplies d'un solvant (densité de 1,0).

Les distributions sont davantage conformes aux résultats expérimentaux avec ’hypothese que
les défauts sont des inclusions de solvant. On trouve des courbes similaires pour les grains de
RVI-RDX et de VI-RDX qui contiennent peu de défauts. Pour le RS-RDX, en revanche, la courbe
expérimentale ne se situe pas entre les courbes d’analyse d'images avec '’hypothese des porosités
et avec 'hypothese des inclusions. Cet écart pourrait s’expliquer par le fait que le solvant saturé
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FIGURE 5.16 — Détermination de la densité du solvant dans les inclusions pour que la distribution cumula-

tive de densité apparente des grains de RS-RDX obtenue par traitement d'images corresponde aux résultats
expérimentaux

de RDX a une densité supérieure a 1. Pour reproduire au mieux les résultats expérimentaux, la
densité des grains calculée a partir des microtomographies doit étre réalisée en considérant que
les défauts intra-granulaires sont remplis d'un solvant d'une densité de 1,2 (Fig. 5.16).

D’une maniere générale, les résultats obtenus par analyse d’images sont similaires a ceux ob-
tenus expérimentalement sous '’hypothese que les défauts sont des inclusions de solvant. Il faut
garder en mémoire que nous travaillons sur des matériaux contenant trés peu de défauts intra-
granulaires, a I'exception des grains du lot de RS-RDX. L'estimation de leur volume est donc com-
plexe et tres sensible a la résolution des images, aux nombres de points d’acquisitions expérimen-
tales, a la densité du solvant choisi... La comparaison donne donc de bons résultats méme si de
légers écarts sont observés.
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FIGURE 5.17 — Comparaison des distributions cumulatives de densités obtenues expérimentalement et par
analyse d’'images pour les grains de (a) RS-RDX, (b) RVI-RDX et (c) VI-RDX. Les cavités visibles par trai-

tement d’'images dans les grains sont considérées comme remplies d’air (courbes claires) ou d'un solvant
d’une densité de 1,0 (courbes foncées).
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5.3 Conclusions sur la segmentation des microtomographies

Les microtomographies de trois matériaux RDX/cire (70/30 en masse) avec différentes micro-
structures sont filtrées et segmentées. Le logiciel de segmentation SAMG, développé pendant la
these de T. Chabardes [172] sur la base des travaux de G. Contesse [24], a été utilisé pour segmenter
les microtomographies. Nous avons ensuite vérifié que les volumes segmentés sont représentatifs.
Cette vérification s’effectue de deux manieres :

— par I'étude de la variance de la fraction volumique en fonction de la taille du volume seg-
menté;

— par comparaison des distributions de diametres et de densités apparentes des grains obte-
nus expérimentalement par I'ISL et par traitement d’'images.

La premiere vérification permet de déterminer I'erreur relative sur la fraction volumique lors-
qu’on travaille sur des volumes de 1000° voxels. Les erreurs relatives calculées sont de 0,58 % pour
le RS-RDX/cire, de 1,41 % pour le RVI-RDX/cire et de 1,50 pour le VI-RDX. Pour travailler avec
moins de 1 % d’erreur, il faudrait travailler avec des volumes de taille supérieure a 655° voxels
pour le RS-RDX/cire, 13572 voxels pour le RVI-RDX et a 14713 voxels pour le VI-RDX/cire. Nous
considérons que les erreurs relatives actuelles sont acceptables, et que les volumes de 10003 sont
représentatifs.

La seconde vérification permet de controler la fiabilité des segmentations. Pour ce faire, nous
comparons des distributions de diametres et de densités apparentes obtenues expérimentalement
par I'ISL avec celles obtenues par analyse des volumes segmentés. La comparaison des distribu-
tions de diametres est satisfaisante. Létude de la distribution des densités nous permet de dé-
terminer la fraction volumique totale de défauts intra-granulaires. La combinaison des données
expérimentales et de I'analyse d’'images nous fournit de meilleurs résultats qu’en utilisant un seul
des moyens de caractérisation. En effet, on s’apercoit que par analyse d’images, les plus petits
défauts ne sont pas détectés car la résolution du microtomographe est insuffisante. La microto-
mographie permet, en revanche, d’accéder a la densité des grains contenant le plus de défauts
intra-granulaires ce qui n’est pas le cas du dispositif expérimental. La comparaison entre les don-
nées expérimentales et I'analyse d'images des microtomographies, dans le domaine ol1 les deux
méthodes fournissent des résultats exploitables, est satisfaisante.

Pour résumer, les volumes segmentés sont suffisamment grands pour étre représentatifs de
I'ensemble de la microstructure et I'outil de segmentation SAMG est validé car les segmentations
sont fiables et exploitables. Les volumes segmentés des trois matériaux d’étude sont caractérisés
dans le chapitre suivant pour identifier les similarités et les différences entre les trois microstruc-
tures.

Nous avons présenté brievement dans la section 3.3.2 I'apport des algorithmes d’apprentis-
sage automatique dans le traitement d’'images. Ce type d’algorithme a besoin, avant d’étre fonc-
tionnel, d'une phase d’entrainement sur une base de données. Lutilisation des algorithmes d’ap-
prentissage automatique pour la segmentation de milieux granulaires nécessite donc, dans un
premier temps, un grand nombre de volumes correctement segmentés. Les segmentations obte-
nues avec le code SAMG sur nos trois matériaux d’étude pourraient servir a constituer une base
d’apprentissage.
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Chapitre 6

Caractérisation des microtomographies
segmentées

Le chapitre précédent a présenté les parametres permettant de segmenter les microtomogra-
phies de nos trois matériaux RDX/cire. Nous avons montré que les volumes segmentés étaient
suffisamment grands et nombreux pour étre représentatifs de 'ensemble de la microstructure.
Nous avons également montré que les segmentations étaient fiables et exploitables.

Ce chapitre présente les mesures effectuées pour caractériser les trois types de microstructures
segmentées. Dans un premier temps, une caractérisation globale est effectuée en mesurant :

— la granulométrie morphologique par ouverture;

— la covariance spatiale;

— le module d’élasticité isostatique (ou module de compressibilité);
— les points de contact entre les grains.

Dans un second temps, chaque grain extrait des microtomographies segmentées est caracté-
risé avec une série de descripteurs : volume, surface, sphéricité, convexité, angularité... Nous nous
intéresserons plus particulierement aux descripteurs permettant de mesurer I’angularité d'un ob-
jet.

6.1 Caractérisation morphologique et globale

Les microstructures des trois matériaux d’étude sont caractérisées avec les outils de mesure
morphologiques introduits dans le chapitre 3.2.3 : la granulométrie par ouverture et la covariance
spatiale. Le module d’élasticité isostatique, un descripteur permettant d’'évaluer la réponse mé-
canique des matériaux a la déformation, est également calculé par méthode Fast Fourier Trans-
form (FFT). Comme on le verra, ces calculs soulignent I'importance des points de contact entre
les grains, soit de la connectivité de la phase des grains de RDX, sur les propriétés mécaniques.
Suite a ces résultats, la connectivité et les surfaces de contact entre les grains sont déterminées
pour chacun des matériaux.

6.1.1 Granulométrie par ouverture

La courbe granulométrique est obtenue suite a une série d’ouvertures de taille croissante.
Cette courbe permet de déterminer les tailles caractéristiques d'un ensemble. Dans notre cas, cet
ensemble peut représenter les grains de RDX ou bien son complémentaire (le liant). Les ouver-
tures de taille croissante suppriment de '’ensemble des objets de plus en plus grands. La courbe
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granulométrique obtenue est, par définition (section 3.2.3), équivalente a une probabilité de den-
sité cumulée.

Un élément structurant cubique est utilisé pour déterminer la granulométrie par ouverture
des grains de RDX ainsi que du liant (Fig. 6.1)). Il y a peu de variations entre les courbes granulo-
métriques des différents volumes d'un méme matériau (Fig. 6.1b, 6.1d et 6.1f). La variation la plus
importante a lieu pour le matériau a base de VI-RDX. En effet, le volume Ve a une granulomé-
trie différente avec plus de grains disparaissant pour des ouvertures de taille 10-20. Il s’agit d'un
volume atypique. Ce n’est pas surprenant d’observer de plus grandes variations sur ce matériau,
car il s’agit du matériau pour lequel I'erreur relative sur la fraction volumique de RDX est la plus
élevée (section 5.2.2).

En revanche, les courbes ganulométriques du liant pour différents volumes d’'un méme ma-
tériau sont identiques (Fig. 6.1b, 6.1d et 6.1f). Cette reproductibilité d'un volume a I'autre montre
une fois de plus que nous travaillons avec des volumes représentatifs de I'ensemble de la micro-
structure.

Une comparaison des courbes granulométriques entre les trois matériaux pour les grains et le
liant est présentée sur la figure 6.2. Une différence de granulométrie entre les trois matériaux est
visible (Fig. 6.2a). La taille maximale des grains de RVI-RDX et de VI-RDX est identique et presque
deux fois supérieure (ouverture de taille 50) a la taille maximale de grains de RS-RDX (ouverture
de taille 35). De plus, les courbes granulométriques de RS-RDX sont plus étroites que celles des
grains recristallisés. Nous pouvons tirer les mémes conclusions que celles faites lors de I'étude
de la distribution des diameétres (section 5.2.3) : la recristallisation modifie la granulométrie en
générant des grains de plus grosse taille.

Les courbes granulométriques du liant pour les matériaux a base de RVI-RDX et de VI-RDX
sont identiques. Les courbes granulométriques du liant pour le matériau a base de RS-RDX in-
diquent qu’il y a de plus grandes zones de liant par rapport aux deux autres matériaux. La pré-
sence de grandes zones de liant suggere que les grains de RS-RDX sont répartis de maniére moins
homogene dans le milieu. D’autres facteurs peuvent également influencer les courbes granulo-
métriques de liant comme la non convexité des grains maclés de RS-RDX.

6.1.2 Covariance spatiale

La covariance spatiale est mesurée sur chacun des sous-volumes segmentés (Fig. 6.3). On rap-
pelle que Cx(0) correspond a la fraction volumique p de la phase X (ici la phase des grains). La
pente al'origine, liée a la probabilité que deux points proches soient dans la méme phase, est pro-
portionnelle a la surface spécifique de grains. La baisse importante de la covariance correspond
ainsi majoritairement a I’extinction des plus petites particules. Lorsqu’il n'y a plus de corrélations
(au sens de la covariance spatiale), la covariance tend vers une asymptote en p2.

La covariance spatiale est similaire sur les volumes segmentés d'un méme matériau (Fig. 6.3).
La fraction volumique de RDX étant légérement différente d'un volume a I’autre, Cx (0) et 'asymp-
tote peuvent également étre légerement différentes. Ce phénomene est particulierement visible
pour le RVI-RDX (Fig. 6.3b) ol1 la fraction de RDX du volume noté RVIe est bien plus élevée (frpx =
0,578) que dans les autres volumes. Nous calculons des coefficients de corrélation de Pearson de
0,9999, de 0,9978 et de 0,9987 entre les quatre volumes segmentés des trois matériaux a base de RS-
RDX, RVI-RDX et de VI-RDX. Ces coefficients de corrélation élevés indiquent que les covariances
spatiales entre les différents volumes d'un méme matériau sont similaires, malgré des différences
de fraction volumique.

La covariance spatiale entre les trois matériaux est également trés proche avec un coefficient
de corrélation minimum de 0,9928 entre les volumes RSd et VIb (Fig. 6.4). Cette mesure ne permet
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FIGURE 6.1 — Granulométrie par ouverture des grains de RDX et du liant pour les matériaux (a-b) RS-

RDX/cire,

(c-d) RVI-RDX/cire et (e-f) VI-RDX/cire.
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FIGURE 6.2 — Comparaison des courbes granulométriques des trois matériaux pour (a) les grains de RDX et
(b) le liant

donc pas de faire la distinction entre les trois types de microstructures. Nous remarquons que la
covariance spatiale atteint I'asymptote en p? pour environ h = 50 pixels, ce qui est plus grand
que la taille maximale des ouvertures de la courbe granulométrique. Ce phénomeéne souligne la
présence de corrélations sur de longues distances. Ce type de corrélation apparait généralement
dans des modeles de particules rigides interdisant I'interpénétration entre les particules [239], ce
qui est notre cas.

6.1.3 Module de compressibilité

Le dernier descripteur que nous déterminons est le module d’élasticité isostatique K (bulk
modulus en anglais) également appelé module de compressibilité. Cette grandeur décrit le com-
portement mécanique du matériau en compression. Un module de compressibilité élevé signifie
que le matériau est rigide en compression.

Le module de compressibilité est calculé avec des simulations Fast Fourier Transform (FFT).
Cette méthode de résolution, introduite par Moulinec et Suquet [240], a tout d’abord été utili-
sée pour résoudre des problemes d’homogénéisation en mécanique. Les méthodes d’homogé-
néisation permettent le changement d’échelle dans la modélisation d'un matériau hétérogene.
En connaissant la microstructure du matériau et les propriétés de ses constituants, il est pos-
sible d’accéder par homogénéisation a sa description a I'échelle macroscopique. Dans un pre-
mier temps, les méthodes de résolution FFT ne calculaient les champs complets (déformations,
contraintes) que pour des problemes élastiques. On trouve maintenant des études prenant en
compte la viscoplasticité [241] et le phénomeéne de fissuration [7,242]. La résolution FFT s’effectue
directement sur des images 2D ou 3D de microstructures. Il n’est donc pas nécessaire de mailler
la géométrie, contrairement aux méthodes de résolution par éléments finis, ce qui facilite le trai-
tement de microstructures hétérogénes complexes. Les résultats fournis par méthode FFT ou élé-
ments finis sont généralement similaires. Toutefois, les simulations FFT sont moins cotiteuses en
mémoire [243].

Les lois constitutives du milieu sont traitées dans I’espace des réels, tandis que I'équilibre des
contraintes et les déformations admissibles sont traités dans le domaine de Fourier. Le passage
de I'espace des réels au domaine de Fourier est réalisé par des transformées de Fourier rapides.
Les méthodes de résolution FFT utilisent 'opérateur de Green associé aux problémes élastiques
linéaires [244], et imposent des conditions aux limites périodiques. Plusieurs variantes dans les
schémas de résolution FFT ont été proposées au cours du temps. Nous utilisons ici un opéra-
teur de Green «discret » [245] qui améliore la précision des champs aux interfaces. Ce schéma
FFT anotamment été employé pour des problemes d’homogénéisation sur des matériaux énergé-
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FIGURE 6.3 — Covariance spatiale des grains de RDX pour les matériaux a base de (a) RS-RDX, (b) RVI-RDX
et (c) VI-RDX. Lasymptote p? est tracé en pointillés noirs avec p égal a la moyenne de la fraction volumique
sur les quatre volumes segmentés de chaque matériau (Tab. 5.3).
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FIGURE 6.4 — Comparaison des covariances spatiales entre tous les volumes segmentés. Lasymptote p? est
tracée pour une valeur p égale a la fraction volumique théorique de RDX de 0,56.

tiques [246].

Nous notons g (X) le tenseur des contraintes et £(X) le tenseur des déformations au point de
coordonnées X. C est le tenseur élastique et ii est le vecteur déplacement.

Les différents volumes segmentés subissent une déformation hydrostatique isotherme de 1 %,
c'est a dire que (tr(e(X))) = 1 %, {.) est une moyenne spatiale sur la cellule élémentaire du mi-
lieu périodique. Etant donné que nous travaillons sur des volumes microtomographiés, un élé-
ment correspond a un voxel. Les grains de RDX et le liant sont modélisés par une loi élastique
a(X) = C(X) : e(X). Les coefficients du tenseur élastique de la cire, matériau isotrope, sont ceux in-
troduits dans la partie 4.2.2. Les coefficients élastiques du RDX proviennent de mesures par spec-
troscopie de Brillouin [210] et sont introduits dans la section 4.1.2. Les grains de RDX ayant un
comportement anisotrope, I'orientation de chaque grain est choisie aléatoirement par rotation du
tenseur élastique. On fait I'hypothése des petites déformations Eq. (6.1), de I'équilibre quasista-
tique et on applique des conditions aux bords périodiques.

au,- ou j

2 - L0
€ij(X) = 2 (ij + ax,-) (6.1)

Le systéme d’équations aux dérivées partielles diva = 0 est résolu par méthode FFT. Apres
s’étre assuré de la convergence de I'algorithme, nous déterminons le module de compressibilité K
(Eq. (6.2)) pour chacun des volumes noté Q :

1 tr((a(@)q)

= -——— 6.2)
3 tr((e(®)g)

Les résultats sont consignés dans le tableau 6.1. Les modules de compressibilité sont, a quelques
