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Rupture ?

La rupture plane au dessus de nos têtes telle une épée de Damoclès. De la brisure
d'un objet jusqu'aux tremblements de terre, la rupture est omniprésente mais souvent
mal comprise et encore moins dominée. Appréhender ce qui est la cause de la rupture
de tout ce qui nous entoure est un souci de tous les jours, mêmede tous les instants
lorsque ce sont des accidents catastrophiques qui surviennent (chute d'un avion due à
l'apparition d'une �ssure dans un matériau constitutif d'une de ces pièces majeures,
rupture d'un pont, d'une cuve, brisure en deux de navires...). Ainsi, étudier l'endom-
magement et la rupture des matériaux est d'un intérêt capital en raison des coûts
économiques et humains qui résultent de tels accidents. L'étude de la rupture des
matériaux en vue d'une meilleure compréhension des mécanismes d'endommagement
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6 Chapitre 1. Introduction

est e�ectivement un domaine de recherche très actif mais la prévision de la rupture
reste encore une gageure. Dans ce sens, il apparaît crucial de pouvoir prédire la du-
rée de vie des matériaux de structure : répondre à une des préoccupations de notre
société qui réclame, de plus en plus, un contrôle quasi parfait des risques industriels.
Une meilleure connaissance du comportement des matériaux etdes phénomènes de
rupture est donc nécessaire pour avancer dans ce sens.

1.1 Discussion sur les propriétés de rupture des
matériaux hétérogènes

Au début des années 60, le sismologue K. Mogi a remarqué que lephénomène de
rupture dépend fortement du degré d'hétérogénéité des matériaux : plus le matériau
est hétérogène, plus on obtient des avertissements ; plus lematériau est parfait, plus
la rupture est traître. La rupture d'un cristal parfait apparaît alors inattendue alors
que la rupture d'un matériau déjà endommagé peut être anticipée. Pour une fois, les
systèmes complexes pourraient être plus facile à appréhender ! Cependant cette idée
n'a pas été beaucoup développée, notamment car il est di�cile de quanti�er le rôle
exact de l'hétérogénéité. Pour les matériaux hétérogènes,l'idée est que, soumis à une
contrainte, des micro-�ssures isolées vont apparaître et,lorsque la force est augmen-
tée ou sous l'e�et du temps, vont se développer et se multiplier, conduisant à une
augmentation du nombre de �ssures. Généralement, les micro-�ssures vont fusionner
jusqu'à rupture totale. Nous nous attendons alors à ce que certaines grandeurs phy-
siques varient au cours du processus de rupture. De nombreuses études théoriques
et expérimentales suggèrent que la rupture des matériaux hétérogènes peut être vue
comme une transition de phase. Après avoir rappelé quelques notions générales sur
les transitions de phase, nous discuterons des analogies possibles avec la rupture des
matériaux hétérogènes.

1.1.1 Généralité sur les transitions de phases et phénomène s
critiques

Nous rappelons quelques aspects généraux de la théorie des transitions de phase
[1]. L'état d'un système macroscopique est déterminé par, d'une part, les interactions
existant entre les entités élémentaires qui le constitue etd'autre part, les conditions
extérieures imposées à celui-ci telles que la température,la pression, un champ élec-
trique, magnétique, etc. Lorsque les propriétés physiquesd'un système varient d'une
manière continue en passant d'un endroit à un autre, on dit que le système est dans
une phase donnée. Un cas particulier est donné par les systèmes physiquement uni-
formes. Si l'on suppose le système dans une phase déterminée, par exemple une phase
liquide, alors en faisant varier continûment un des paramètres extérieurs tel que la
température, le système peut passer d'une phase à une autre (la phase gazeuse si l'on
augmente la température, à pression imposée). Ce passage est appelé "transition de
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phase". Le processus qui conduit à un changement de phase estune compétition entre
l'ordre et le désordre, l'état stable étant donné par le minimum de l'énergie libre du
système. Dans le cas d'une transition contrôlée par la température, la phase ordonnée
est en général de symétrie plus grande que la phase haute température. Il y a brisure
spontanée de symétrie et l'on mesure l'ordre à partir "d'un paramètre d'ordre".

Transition du premier ordre

Il y a essentiellement deux façons di�érentes de passer d'une phase à une autre.
Pour les transitions dites de premier ordre, les deux phasescoexistent au point de tran-
sition et sont parfaitement dé�nies. Par exemple, lors de latransition liquide-vapeur,
exactement au point de transition, les deux phases en présence ont des propriétés
physiques (macroscopiques) di�érentes, caractéristiques de l'état liquide et de l'état
gazeux. On observe des discontinuités dans les propriétés physiques lorsqu'on passe
d'un endroit à un autre du système (densités di�érentes du liquide et du gaz). A la
transition, il y a coexistence de phase et dans ce cas, la longueur de corrélation reste
�nie. Celle-ci nous donne une idée de la distance typique surlaquelle deux sous par-
ties du système sont corrélées, c'est à dire s'in�uence mutuellement. Si l'on augmente
la température légèrement au dessus du point de transition, il ne subsiste en général
qu'une seule phase stable (gazeuse dans cet exemple). De cette manière, on s'attend
à observer des discontinuités dans les quantités thermodynamiques, et notamment du
paramètre d'ordre, au passage du point de transition.

Transition du second ordre

La situation est très di�érente dans le cas des transitions du "second ordre". Dans
ce cas, la longueur de corrélation du système diverge au point de transition, appelé
"point critique". Le système développe des �uctuations corrélées à toutes les échelles,
allant de la taille inférieure donnée typiquement par la taille des constituants élémen-
taires jusqu'à la taille macroscopique du système. Il n'y a plus d'échelle de longueur
naturelle du problème comme c'est le cas pour les transitionsdu premier ordre. Par
conséquent, à la transition le système se trouve dans une phase unique, la phase
critique. Les di�érences entre les propriétés physiques des phases en compétition dis-
paraissent au point critique, ce qui implique que le paramètre d'ordre s'annule de
façon continue lors de changement de phase. Des exemples simples de transitions
du second ordre sont la transition ferromagnétique-paramagnétique apparaissant à
la température de Curie pour les aimants, la transitions supraconducteur-conducteur
normal ou encore le point critique de l'eau au bout de la lignede transition de pre-
mier ordre liquide-gaz. La théorie des phénomènes critiques s'attache à expliquer
de manière quantitative le voisinage des transitions de phase du second ordre. Ty-
piquement, le paramètre d'ordre présente un comportement en loi de puissance de
l'écart au point critique. Dans le cas d'une transition du second ordre de tempéra-
ture critique Tc, on aura un paramètre d'ordrem en loi de puissance de (T � Tc) au
voisinage du point critique :m � j T � Tcj � . Ces lois de puissances sont caractérisées
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par des nombres sans dimension appelés "exposants critiques". De nombreux systèmes
semblant très di�érents au point de vue microscopique présentent un comportement
critique similaire, caractérisé par un même jeu d'exposants critiques (dépendants de
la dimension du paramètre d'ordre et de l'espace considéré). On dit de ces systèmes
qu'ils appartiennent à la même "classe d'universalité". Ilest à noter toutefois que les
valeurs précises de la température critiqueTc, des amplitudes critiques (m � AT � où
A est une amplitude critique) et d'autres quantités ne sont pas des grandeurs uni-
verselles, en ce sens qu'elles dépendent très fortement desdétails microscopiques du
système considéré, re�étant directement les propriétés atomiques ou moléculaires du
problème, c'est à dire la physique à très courte échelle. Le but essentiel de la théorie
des phénomènes critiques est de déterminer les di�érentes classes d'universalité et de
prédire la valeur des exposants critiques au sein d'une classe particulière.

Percolation

La théorie de la percolation a également été appliquée à l'étude des phénomènes
critiques [2, 3]. Le modèle de percolation permet de rendre compte de l'état d'un
système composé de multiples éléments aux caractéristiques hétérogènes. La théorie
de la percolation fait partie de la famille des transitions de phase du second ordre.
Chaque phase correspond à une situation qualitative particulière déterminée par la
présence ou l'absence d'un amas percolant. Au sein d'un réseau dans lequel les liens
sont actifs avec une probabilitép et inactifs avec une probabilitéq=1� p, le seuil de
percolation pc se dé�nit comme la concentrationp à laquelle un amas de taille in�nie
apparaît dans un réseau de taille in�nie. Pour toutp > pc, une chaîne s'étend d'un côté
à l'autre du système alors que pourp < pc, il n'existe pas de chemin de ce type. Au
fur et à mesure que la proportion d'activitép s'accroît, la taille des amas augmente
mais reste de taille �nie. À partir d'une valeur critique pc, on observe l'apparition
d'un amas qui joint les bords opposés. Cet amas est l'amas percolant et la valeur de
cette probabilité critique correspond au seuil de percolation. Du point de vue d'une
transition de phase, le paramètre de contrôle est la fraction p et le paramètre d'ordre,
la probabilité d'appartenir à l'amas in�ni.

La valeur des grandeurs obtenues dans un problème de percolation dépend des
éléments microscopiques du système. Cependant, au voisinage du seuil critique, la
plupart de ces grandeurs ont des comportements qui sont indépendants de la structure
du réseau et des détails microscopiques. Ceci se résume dansles relations appelées
lois d'échelle. Pour un site, la probabilité d'appartenir àl'amas in�ni P1 (p) dépend
de la proportion d'éléments actifs. Au voisinage du seuil critique, la décroissance de
P1 (p) vers 0 s'e�ectue selon une loi puissance de (p-pc) au fur et à mesure quep tend
vers pc par valeurs supérieures :

P1 (p) / (p � pc)� pour p > pc: (1.1)

L'exposant critique � ne dépend que de la dimension d du modèle. Pour des valeurs
inférieures au seuil aussi bien que pour des valeurs supérieures, la taille linéaire des
amas �nis se caractérise par la longueur de corrélation� . Elle se dé�nit comme la
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distance moyenne entre deux sites du même amas. Au voisinagede pc, c'est-à-dire
lorsquep� pc est faible, la longueur de corrélation augmente selon :

� (p) / j p � pcj � � : (1.2)

L'exposant � est identique pourp > pc et p < pc et il ne dépend que de la dimension
d. Autrement dit, la longueur de corrélation croît au dessous du seuil de la même
façon critique qu'elle décroît au dessus du seuil. La taillemoyenne des amas �nis
S(p) suit également une loi d'échelle. Au voisinage depc, son évolution est supposée
diverger selon la relation suivante :

S(p) / j p � pcj �  : (1.3)

Là aussi, le coe�cient  dépend de la dimension où évolue le problème. De plus, la
valeur de est identique au dessus et au dessous du seuil de percolation.

Les lois d'échelles insistent sur le caractère critique de la transition de percolation.
Elles rendent compte de l'évolution de certaines grandeursstatistiques au voisinage
du seuil de percolation. La caractéristique principale de ces lois d'échelle est leur
universalité, car les exposants qui sont liés à chacune d'entre elles ne dépendent que
de la dimension du problème et pas des détails du réseau.

1.1.2 Application à la rupture des matériaux hétérogènes

Dans les matériaux hétérogènes, la rupture semble se produire par une percolation
de micro�ssures. C'est pourquoi certains physiciens ont pensé que la théorie de la
percolation pouvait être adaptée à la rupture. Celle-ci estalors considérée comme le
point critique d'une transition du second ordre dont le paramètre de contrôle est la
contrainte appliquée à l'échantillon et le paramètre d'ordre le taux d'endommagement
[4, 5]. Cet apport théorique peut-il aider à prévoir et donc anticiper la rupture d'un
matériau ?

Un certains nombre de modèles ont été proposés pour tenter de mieux comprendre
la rupture d'un milieu hétérogène. La plupart décrivent l'approche vers la rupture
globale d'un matériau hétérogène soumis à un chargement externe (augmentation de
la force appliquée ou de la déformation) [5�7]. Dans ces modèles, la rupture �nale
d'un matériau hétérogène est précédée de micro-ruptures dont le nombre et la taille
moyenne divergent au moment de la rupture (point critique).

Le modèle le plus simple de rupture critique est le modèle démocratique de �bres
(�ber bundel model ou FBM), introduit il y a 40 ans par Daniels [8]. Ce modèle,
largement étudié depuis lors [4�6, 9�19]. est illustré sur la �gure 1.1 en prenant pour
chaque �bre, le comportement le plus simple, à savoir élastique.

Dans ce modèle, la force appliquée sur un réseau de �bres élastique en parallèle
est augmentée. Une distribution initiale de seuils de rupture de chaque �bre est consi-
dérée. La contrainte est distribuée démocratiquement, c'est à dire uniformément, sur
les �bres intactes. Un élément qui atteint le seuil de rupturene peut plus soutenir de
charge, il se casse, ce qui produit une augmentation de la contrainte sur les autres
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Fig. 1.1: Illustration du modèle démocratique de �bres [20]. La charge F est répartie
uniformément sur l'ensemble des �bres intactes.

éléments. Une avalanche de rupture de �bres peut alors être déclenchée, si l'aug-
mentation des contraintes est su�sante. En général, le système se stabilise et il faut
continuer à augmenter la force pour casser le système. Si le matériau est peu hétéro-
gène, la rupture de la première �bre peut su�re à provoquer larupture du matériau.
Pour une distribution de seuils de rupture su�samment large, la rupture globale du
système sera plutôt précédée de ruptures en avalanches, dont le nombre et la taille
moyenne augmentent en loi de puissance avant la rupture.

De nombreux modèles mécaniques plus réalistes (réseaux de ressorts, modèles
d'éléments �nis), basés sur di�érents types de comportement mécaniques et de solli-
citation (endommagement, �uage, corrosion sous contrainte, loi de friction, croissance
sous-critique de fractures...) présentent également des distributions de taille d'événe-
ments en loi de puissance.

Depuis quelques années, des travaux expérimentaux sur des matériaux hétérogènes
ont mis en évidence, comme dans les modèles évoqués ci-dessus, des distributions de
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taille d'événements en loi de puissance. On peut mentionnerpar exemple les travaux
de Guarino et al. [21�24] qui ont étudié la fracture de matériaux hétérogènes (bois
aggloméré, plexiglas, résines avec �bres de verres). Ils ont montré expérimentalement
que ces matériaux, soumis à une contrainte, produisent des émissions acoustiques
bien avant la rupture. La mesure de ces signaux leur a permis d'étudier les distri-
butions spatiales et temporelles des précurseurs de la fracture et le temps de vie de
l'échantillon. Ils ont véri�é que la rupture est due à la coalescence de plusieurs micro-
fractures et que les émissions acoustiques n'ont pas d'échelle caractéristique de temps
ni d'énergie1. En e�et, Guarino et al. ont montré que les distributions desénergies
" émises et des intervalles de temps�t entre deux événements d'émission acoustique
(E.A) suivent des lois de puissance :

et
N (") / " � �

N (�t ) / �t � � (1.4)

De nombreuses autres expériences sur di�érents matériaux hétérogènes ont été
e�ectuées : des essais de �uage sur verres cellulaires [25],sur éprouvettes en plâtre
[26] et sur de la glace [27], des analyses d'émission acoustique associée au proces-
sus de fracture du niobium hydrogéné [28], des essais sur du granite [29], sur des
roches volcaniques [30, 31] ou encore des essais de tractionsur des feuilles de papier
[32]. Ces expériences ont également montré que la rupture d'un matériau désordonné,
sous contrainte, est précédée d'événements précurseurs (mesurés par émission acous-
tique). Toutes ces études montrent que la distribution de l'énergie (ou amplitude)
des émissions acoustiques et des intervalles de temps est enloi de puissance. Ces
distributions en loi de puissance sont également révélés pour des cas complètement
di�érents comme les avalanches [33] (les tailles de plaque de neige qui enclenchent
les avalanche de neige sont distribués en loi de puissance),ou encore la rugosité des
�ssures [34].

Guarino et al. [21�24] ont également révélé qu'à charge imposée ou lorsque la
charge est linéaire dans le temps, le taux d'endommagement,mesuré en terme d'éner-
gie acoustique émise par l'échantillon, présente une divergence critique près du point
de rupture du matériau. Plus précisément, dans le cas d'une charge linéaire, ils
montrent que l'énergie cumuléeE diverge en loi de puissance en fonction du pa-
ramètre réduit (Pc � P)=Pc :

E /
� Pc � P

Pc

� � 

(1.5)

avecP la pression appliquée à l'échantillon etPc la pression à laquelle l'échantillon
se rompt.

1On parle d'absence d'échelle caractéristique ou d'invariance d'échelle lorsqu'il est impossible
de mettre en évidence une échelle qui joue un rôle privilégiédans le système : on doit considérer
que toutes les échelles interviennent simultanément. Ce phénomène, que l'on nomme également
comportement en loi d'échelle, est caractérisé par des distributions des données en loi de puissance.
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Ils montrent également qu'en �uage l'énergie cumulée E accélère en loi de puissance
avant la rupture :

E /
� � � t

�

� � 

(1.6)

où t est le temps qui s'écoule et� le temps de la rupture.
Ce type de comportement a également été observé lors d'expériences sur réservoirs

sphériques (composés de di�érents composites �breux) souspression [35, 36]. Ceci est
également le cas pour les tremblements de terre [37].

La fait que la rupture puisse être vue comme une transition de phase a été abordé
de façon théorique [4, 6, 7, 10, 38�40]. Zapperi et al. [6, 7, 41, 42] ont montré par
simulations numériques de modèles discrets que la dynamique de rupture par ava-
lanches pouvait être décrite comme une transition de phase du premier ordre. Leurs
simulations sur des systèmes désordonnés, ne sont e�ectuées qu'avec des rampes de
force pour lesquelles du �uage ne peut pas avoir lieu. Selon Andersen et al. [10], la
présence de désordre dans les matériaux est un point fondamental qui peut fortement
a�ecter le processus de nucléation des micro�ssures. Le désordre (hétérogénéités) est
présenté comme un paramètre pertinent qui induit une transition tri-critique, sépa-
rant un régime où la rupture se produit brutalement, sans précurseurs préalables
(transition du premier ordre) d'un régime de second ordre avec précurseurs caracté-
ristiques (transition de type critique). Moreno et al. [12]ont montré que la rupture
pouvait être considérée comme une transition de phase du premier ou du second ordre
selon la portée des interactions : second ordre pour les interactions à longue portée
et premier ordre pour les interactions à courtes portées. D'un point de vue théorique,
la question de savoir si la rupture présente les propriétés d'une transition de phase
du premier ou du second ordre reste relativement ouverte.

1.2 Choix des matériaux d'étude

L'objectif de cette thèse est de tester expérimentalement les prédictions des mo-
dèles statistiques de rupture dans les milieux hétérogènes. La validation de ces mo-
dèles pourrait aboutir à une amélioration du pouvoir de prévision de la durée de vie
restante de matériaux. Les matériaux visés par cette démarche sont des matériaux de
structure, utilisés dans des industries de pointe (aéronautique, nucléaire, génie civil,
génie chimique). Les matériaux sont en grande partie hétérogènes et cette hétérogé-
néité joue un rôle mal compris dans l'étude de la durée de vie.C'est pourquoi des
essais préalables doivent être menés sur des matériaux modèles à propriétés contrôlées
a�n de maîtriser au mieux cette hétérogénéité.

De plus, comme nous l'avons vu, les nouvelles approches de physique statistique ne
sont valables que si la multi�ssuration se développe jusqu'à un point de percolation ;
ceci suppose des points d'arrêt pour les micro�ssures a�n d'éviter que l'une d'elle
ne se développe d'une manière catastrophique conduisant à la ruine du matériau
(cas typique d'une �ssure dans un verre d'oxyde homogène à l'échelle du front de
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�ssure). Notre choix se porte donc sur des matériaux hétérogènes pour lesquels les
hétérogénéités constituent ces points d'arrêt.

Nous choisissons de baser notre étude sur des matériaux simples. Nous allons
suivre l'endommagement de matériaux sollicités par l'enregistrement de l'activité
acoustique ; il est donc préférable, pour simpli�er l'étude, de réduire au maximum les
sources pouvant être à l'origine de l'émission acoustique (E.A). Nous entendons alors
par matériaux simples, des matériaux composés d'un unique constituant en opposi-
tion aux matériaux composites. En e�et, les mécanismes sources attendus lors de la
sollicitation de matériaux composites �breux (composés d'une résine et d'un mélange
de �bres) [43�45] sont principalement : la �ssuration matricielle, la décohésion in-
terfaciale, les ruptures de �bres, le délaminage...[46�48]. En revanche, des matériaux
composés d'un unique constituant peuvent présenter un nombre plus réduit de sources
d'E.A, essentiellement liés à la création et la propagation de �ssures. Nous désirons
également étudier des matériaux dont les paramètres sont aisément ajustables.

Les mousses solides en polymère vitreux nous paraissent desmatériaux particu-
lièrement bien adaptés. Dans ce cas, la présence de pores constitue l'hétérogénéité.
Ainsi, cette hétérogénéité peut être quanti�ée en nombre de pores : plus il y a de pores
(matériau moins dense), plus il est hétérogène. Il est possible d'avoir des hétérogé-
néités (dimensions des pores et des parois) ajustables et d'obtenir des hétérogénéités
plus ou moins régulièrement réparties. En général, nous considérerons qu'un maté-
riau, dont la distribution de taille des pores est très dispersée, est très désordonné.
Les mousses solides polymères o�rent l'avantage supplémentaire d'avoir des propriétés
mécaniques très dépendantes de la température, ce qui permetd'envisager une étude
de l'in�uence des propriétés mécaniques (de fragile à ductile) d'un type de structure
donné. Notons en�n que l'environnement (taux d'humidité, présence de produits chi-
miques divers), peut jouer un rôle très important sur la rupture et ne sera pas étudié
dans le cadre de cette étude, mais sera parfaitement contrôlé.

Notre choix s'est porté sur les mousses polyuréthane (PU) rigides et les résines
époxy poreuses. Les mousses PU que nous étudions sont des mousses à porosité
fermée qui ne peuvent pas être obtenues à l'état massif ou très dense. Cependant,
nous cherchons à obtenir une gamme de microstructure la pluslarge possible, d'où
l'intérêt d'étudier également les résines époxy. En e�et, il est possible d'avoir des
résines dont le taux d'hétérogénéité est plus faible : résines très denses jusqu'à sans
porosité. De plus, les résines époxy présentent des distributions de taille des pores
plus serrées (désordre moindre) et ces hétérogénéités sontmieux réparties. En outre,
les mousses PU sont des matériaux moins fragiles que les résines époxy.

Nous pourrons ainsi étudier l'in�uence des di�érentes caractéristiques des maté-
riaux sur le processus de rupture :

� la densité du matériau (hétérogénéité)
� la distribution de la taille des pores (désordre)
� les propriétés mécaniques (di�érentes lois de comportement)
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1.3 Objectifs

L'objet de la thèse est d'étudier les mécanismes physiques de la rupture de ma-
tériaux hétérogènes par le suivi de l'activité acoustique.Les progrès récents en E.A
permettent de suivre en temps réel de l'endommagement de matériaux sollicités [48�
51] et notamment l'identi�cation des mécanismes sources dela fracture [52�57]. Pour
éviter de rentrer dans une identi�cation trop longue de ces mécanismes, nous avons
choisi des matériaux simples dans lesquels les sources d'E.A sont réduites. Nous e�ec-
tuons une étude statistique de di�érents paramètres d'émission acoustique : l'énergie
acoustique" émise par un événement endommageant et le temps�t qui s'écoule entre
deux émissions acoustiques consécutives, dans di�érentesconditions.

Plusieurs densités de mousses polyuréthane et résines époxy sont réalisées. Dif-
férentes morphologies de matériau (distribution de tailledes hétérogénéités plus ou
moins large) peuvent ainsi être étudiées. Il est également possible d'obtenir des hété-
rogénéités variables (di�érentes dimensions de pores) quiseront plus ou moins bien
réparties. Des essais mécaniques conduit jusqu'à rupture sont réalisés sur les di�é-
rentes densités de mousse pour tester l'in�uence de ces paramètres sur l'évolution
de l'endommagement, avant rupture de l'échantillon. Nous cherchons alors à déter-
miner des lois phénoménologiques pour décrire l'évolutionde l'émission acoustique
avant cassure du matériau dans le but de mieux comprendre le processus de rupture.
Nous nous attendons à l'existence de lois de puissance ; nous véri�erons cet aspect et
nous attacherons à déterminer de quelle façon la porosité etla nature plus au moins
désordonnée du matériau in�ue. Nous verrons s'il est aussi important de distinguer
les conditions de chargement sur le type de rupture : essais àvitesse de déformation
constante et essais à contrainte imposée. Les mousses sont également testées à di�é-
rentes températures, nous permettant ainsi d'étudier le rôle des lois de comportement
dans le processus de rupture.

De plus, nous allons véri�er si le taux d'endommagement, mesuré en terme d'éner-
gie acoustique cumulée, présente une divergence critique près du point de rupture du
matériau [21�24, 35, 36] et tenter de comprendre si la rupture de ce type de matériaux
se comporte comme le point critique d'une transition de phase du second ordre.

Pouvons-nous alors déterminer des lois universelles de l'endommagement pour la
prévision de la rupture, indépendantes de la morphologie dumatériau, des conditions
de chargement et des lois de comportement ?

Dans le chapitre 2, nous allons rapidement présenter les matériaux choisis pour
notre étude après avoir exposé une étude succincte sur les caractéristiques méca-
niques des matériaux cellulaires polymériques. Nous décrirons alors les dispositifs
expérimentaux et les techniques de mesures employées pour,d'une part, caractéri-
ser les matériaux et, d'autre part, étudier les mécanismes physiques du processus de
rupture dans les matériaux hétérogènes.

Dans le chapitre 3, nous exposerons les résultats expérimentaux obtenus sur des
expériences de traction et de �uage sur les mousses polyuréthane et les résines époxy, à
température ambiante. Nous discuterons des e�ets de l'hétérogénéité et du désordre
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de ces matériaux sur la formation de micro�ssures et leur dynamique par analyse
statistique des données d'émission acoustique.

Au chapitre 4, nous étudierons alors les e�ets des propriétés intrinsèques du ma-
tériau (loi de comportement) sur le processus de rupture suite à des essais de traction
et de �uage sur les mousses PU à di�érentes températures.

En�n, dans le chapitre 5, nous tenterons de discuter et de valider nos précédentes
observations grâce à des essais de traction in situ de tomographie couplés à l'émis-
sion acoustique. A partir de ces images de tomographie, nousétudions un modèle
"éléments �nis" a�n de confronter nos essais expérimentauxaux résultats d'une mo-
délisation. Nous présenterons, en�n, les résultats d'une étude préliminaire qui montre
que certains résultats peuvent être décrits par à un modèle de rupture par activation
thermique.
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Chapitre 2

Caractéristiques des matériaux
étudiés et techniques d'étude
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Comme nous l'avons vu en introduction, notre choix d'étude s'est porté sur les
mousses polyuréthane (PU) rigides et les résines époxy poreuses.

Les mousses polyuréthane sont souvent des élastomères mais endessous de leur
température de transition vitreuse, celles-ci ont un comportement semblable aux ther-
moplastiques. Ces mousses possèdent une structure cellulaire : mousses à cellules
ouvertes ou fermées. Elles peuvent avoir des distributionsde pores plus ou moins
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dispersées selon leur densité. Ces matériaux ne sont pas fragiles à température am-
biante.

Les résines époxy sont des polyépoxydes thermodurcissables dont la distribution
de pores est plus étroite comparée aux mousses PU. La taille des pores des résines
époxy est plus petite et plus régulière ; de plus, leur répartition est plus homogène.
Ces matériaux sont plus fragiles à température ambiante.

Après avoir exposé une étude bibliographique non exhaustivesur les éléments de
mécaniques des matériaux cellulaires polymériques, nous présenterons rapidement les
mousses polyuréthane et les résines époxy. Nous mettrons alors en avant les carac-
téristiques physico-chimiques des matériaux avant d'exposer les techniques utiles à
l'étude du processus de rupture.

2.1 Éléments de mécaniques des matériaux cellu-
laires polymériques

Les matériaux hétérogènes choisis pour notre étude sont desmatériaux cellulaires.
Cette morphologie confère à ces matériaux des caractéristiques particulières. Tirant
pro�t à la fois des propriétés du matériau solide et de la structure, ils présentent
l'avantage d'avoir des propriétés mécaniques remarquables étant donné leur faible
densité.

Outre l'étude du processus de rupture des matériaux hétérogènes, il est important
d'avoir accès à une caractérisation des matériaux a�n d'établir des relations entre le
procédé d'élaboration, la structure et les propriétés de ceux-ci. Mais surtout, la carac-
térisation peut être utile à la compréhension du processus de rupture. Les éléments
de mécaniques des matériaux hétérogènes sont largement étudiés [58�64].

De plus, des études ont été consacrées aux di�érents aspectsde la modélisation du
comportement mécanique des matériaux cellulaires [65�68]. Nous distinguerons deux
grandes approches : l'étude analytique basée sur l'analysede structures périodiques
et l'étude numérique essentiellement basée sur la modélisation par éléments �nis de
structures périodiques ou plus complexes générées numériquement à partir de mousses
réelles.

2.1.1 Caractéristiques mécaniques des matériaux cellulaires

Les matériaux cellulaires élargissent considérablement la gamme de propriétés des
matériaux denses. Leurs propriétés (mécanique, thermique, électrique, acoustique,
etc.) sont généralement mesurées par les mêmes méthodes quecelles utilisées pour
les matériaux denses. Nous allons décrire le comportement mécanique général des
matériaux cellulaires. Nous nous intéresserons dans un premier temps au comporte-
ment uniaxial en traction : essais classiques pour l'étude de la rupture. Nous expo-
serons ensuite le comportement de ces matériaux en �uage (soumis à une contrainte
constante). D'un point de vue pratique, une connaissance précise du comportement
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en �uage semble essentielle étant donné que les matériaux destructure sont la plupart
du temps soumis à des conditions d'utilisation impliquant des charges sur de longues
durées. C'est également important d'un point de vue plus théorique. En particulier,
certains travaux [21�24] ont montré que le taux d'endommagement présentait une
divergence critique près du point de rupture du matériau lors d'essais de �uage.

a) Traction

Le comportement d'une mousse polyuréthane vitreuse [69] lors d'un essai de trac-
tion (vitesse de déformation constante_" = 4:10� 4, température ambiante) est sché-
matisé sur la �gure 2.1 (a). Celui d'une mousse fragile est représenté sur la �gure 2.1
(b). Plusieurs domaines peuvent être di�érenciés pour le comportement de la mousse
PU. Les travaux de Gibson et Ashby [65] ont permis d'associer chaque domaine à un
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Fig. 2.1: Comportement mécanique (a) d'une mousse polyuréthane[69] et (b) d'une
mousse fragile [65] sollicitées en traction .

mécanisme de déformation grâce à des analyses en microscopie. Le premier domaine
est linéaire et correspond à la réponse élastique des paroisdes cellules du matériau
(�exion des arêtes et étirement des parois si les cellules sont fermées). Le compor-
tement non-linéaire est dû en partie à la réorganisation de la structure, aux plus
grandes déformations (supérieures à 2%). En e�et, les arêtes des cellules qui se trou-
vaient initialement à un certain angle de l'axe de traction �nissent par se réorienter
pour s'aligner avec ce dernier. A la sortie du domaine élastique, un plateau anélas-
tique et plastique se poursuit jusqu'à rupture. En revanche, pour les mousses fragiles,
une �ssure apparaît lors de la réponse linéaire sur une arêteplus faible ou sur un
défaut préexistant et se propage de façon catastrophique jusqu'à rupture rapide et
fragile.

b) Fluage

Dans le cas d'un régime à contrainte imposée, appelé encore �uage, les matériaux
commencent à �uer de manière irréversible. Le �uage est une déformation lente, conti-
nue, qui est une fonction du temps et de la température en plus desa dépendance en
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contrainte. La �gure 2.2 illustre l'évolution typique de la déformation d'un matériau
au cours d'un essai de �uage.

Fig. 2.2: Réponse type d'un matériau polymère soumis à une contrainte imposée [70]

Quels que soient les matériaux, trois domaines plus ou moinsapparents se dis-
tinguent.

� le �uage primaire : l'application de la contrainte à l'inst ant t=0 provoque une dé-
formation instantanée élastique, suivie d'une déformation dépendante du temps.
Cette zone s'étend sur un intervalle de temps d'autant plus réduit que les condi-
tions de sollicitation sont sévères.

� le �uage secondaire : la déformation varie à peu prés linéairement avec le temps.
La vitesse de déformation est quasi constante (vitesse de déformation minimale).

� le �uage tertiaire : cette zone est caractérisée par une augmentation de la vitesse
de déformation. Elle est associée à l'apparition d'un endommagement croissant
allant jusqu'à rupture du matériau.

Ces trois stades ne sont cependant pas spéci�ques aux matériaux polymères. Ce
qui est spéci�que aux polymères est l'aspect viscoélastique. Cet aspect peut être mis
en évidence par le suivi de la complaisanceJ (t) = "=� en fonction du temps pendant
la durée du �uage. Dans le cas de �uage basse température et à faible déforma-
tion, la déformation est principalement constituée de la contribution anélastique, la
viscoplasticité n'apparaissant que pour des temps de �uage longs. La déformation
observée lors d'un essai de �uage est partiellement recouvrable après suppression de
la contrainte. Cette caractéristique est particulièrement intéressante car elle permet,
après un temps de recouvrement su�samment long, de séparer lestrois composantes
de la déformation : élastique, anélastique et viscoplastique. La �gure 2.3 représente
schématiquement ces trois contributions. Lorsque la température et la déformation
augmentent, la déformation viscoplastique devient de plusen plus importante dépas-
sant même la déformation anélastique.
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Fig. 2.3: Evolution de la complaisance pendant un test de �uage. Trois contribu-
tions di�érentes composent la déformation : les parties élastique (1), anélastique (2),
viscoplastique (3) [71].

L'ensemble des courbes de la �gure 2.4 (a) représente le comportement en �uage
mis en évidence dans le cas d'un polyéthylène (PET) amorphe à293�K [71].

a) b)

Fig. 2.4: Évolution a) de la complaisance mesurée en �uage pour di�érentes
contraintes, dans le cas d'un PET amorphe et b) de la complaisance maximaleJmax

déterminée en �n de �uage, en fonction de la contrainte [71].

Deux domaines apparaissent :
� A faible contrainte : les courbes de complaisance se superposent sur une courbe

unique. La complaisance est indépendante de la contrainte,le comportement
est linéaire avec la contrainte.

� A forte contrainte, au contraire, les courbes de complaisance ne se superposent
plus, la complaisance devient dépendante de la contrainte.Le comportement
devient non linéaire.

La �gure 2.4 (b) reproduit l'évolution de la complaisance obtenue au bout du temps
de �uage t f . Cette représentation met en évidence la contrainte� c limite entre le
domaine linéaire et non linéaire. Pour e�ectuer des essais de �uage menés jusqu'à
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rupture, nous devrons appliquer une contrainte nettement supérieure à cette limite
entre les deux domaines.

Ces comportements sont vrais pour des matériaux massifs. Nouspouvons penser
que le comportement des mousses vitreuses en �uage di�ère légèrement. En e�et, de
la plasticité peut apparaître plus tôt due aux concentrations de contraintes locales
qui pourraient avoir lieu , causées par la présence de pores.Dans ce cas, la partie du
�uage linéaire serait plus courte.

c) Dépendance en température

La solidité et la résistance des matériaux dépendent également de la température.
Gibson et Ashby [65] ont di�érencié deux contributions à l'in�uence de la tempéra-
ture sur les propriétés des mousses. La première provient dumatériau dont la mousse
est constituée, la seconde provient du �uide (gaz ou liquide) qui remplit les cellules.
Lorsque la mousse est déformée, le �uide des pores se déformeou est forcé à passer
de cellule en cellule. La compressibilité d'un gaz dans une mousse à cellules fermées
dépend de la température, une nouvelle dépendance en température est ainsi intro-
duite. Cependant, l'apport du gaz est souvent négligeable et une mousse basée sur
un polymère viscoélastique est elle même viscoélastique.

Le comportement viscoélastique d'un matériau polymère est dépendant du temps
mais aussi de la température. Les �gures 2.5 (a) et (b) illustrent cette dépendance
en température : le module élastique est tracé en fonction dela température, pour
un polystyrène amorphe et une mousse PU, à fréquence de 1 Hz. Di�érentes régions
peuvent être distinguées sur ces courbes.

Au sein de la première région, le matériau est vitreux ; aucunmouvement, même
local, peut avoir lieu et le matériau est très fragile. EntreT� et T� , dans le plateau
vitreux, les caractéristiques du matériau varient peu maisle matériau devient de
moins en moins fragile au fur et à mesure que l'on s'approche de la relaxation � . A
la relaxation � , les chaînes ont une certaine mobilité et des mouvements collectifs
des molécules peuvent avoir lieu. Dans cette relaxation� le module chute de trois
décades environ.T� correspond à la température de transition vitreuse (Tg) lorsque
la fréquence de sollicitation est de l'ordre du hertz. Le plateau caoutchoutique est dû,
dans un polymère non réticulé ou semi-cristallin, aux n÷udsd'enchevêtrement ou
aux cristallites, qui empêchent l'écoulement du matériau.Au delà d'une température
Td, les chaînes se désenchevêtrent et le polymère peut s'écouler. Sur un élastomère
(polyuréthane ou résine époxy) les mêmes phénomènes sont observés hormis le fait
que la réticulation chimique empêche l'écoulement des chaînes.

Nos essais sur les mousses PU et les résines époxy seront e�ectués en dessous de
T� . Ainsi, nous pourrons faire des expériences sur des matériaux de fragile (basses
températures) à plus déformable (proche deT� ). En revanche, au dessus deT� , le
module est trop faible pour e�ectuer les essais attendus (impossible d'e�ectuer des
expériences d'émission acoustique étant donné l'amortissement trop élevé).
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Fig. 2.5: Évolution du module élastique en fonction de la température, à une fré-
quence de 1 Hz (a) d'un polystyrène amorphe et (b) d'une moussepolyuréthane [69],
montrant les di�érentes régions du comportement viscoélastique.

2.1.2 Modèle analytique

Dans le cas de structures régulières, les mousses peuvent être décrites par un
assemblage de poutres représentant les arêtes des cellules, avec en plus des parois
si la mousse est à cellules fermées [65]. Ces structures sontsupposées périodiques.
Elles sont construites à partir de la répétition d'une cellule élémentaire généralement
représentée par un polyèdre. Moyennant un certain nombre d'hypothèses sur les mé-
canismes de déformation de ces structures, il est possible d'établir la forme de la
dépendance des propriétés mécaniques de la mousse en fonction de ses paramètres
morphologiques, des propriétés du matériau constitutif etde paramètres ajustables.
Les deux types de structures régulières habituellement étudiés sont des cellules élé-
mentaires, une à forme cubique (�gure 2.6 (a) et (b)) et une à forme tétrakaidécaè-
drique (�gure 2.6 (c)).

La forme cubique a été proposée par Gibson et Ashby [65] dont lacellule élémen-
taire est représentée sur la �gure 2.6. Les arêtes des cellules ouvertes sont décrites par
des poutres à section carrée de longueurl et d'épaisseurt. Pour les mousses à cellules
fermées, les parois sont représentées par des plaques d'épaisseurt f et les arêtes ont
une épaisseurte. Nous noteronsE � , G� et � � respectivement le module d'Young (mo-
dule élastique), le module de cisaillement et le coe�cient dePoisson de la mousse.
Ces modules seront exprimés en fonction du module du matériau dense,Es, et de la
densité relative� � =� s de la mousse (� � étant la densité apparente de la mousse et� s

la densité du matériau dense).
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a) c)b)

Fig. 2.6: Cellule élémentaire proposée par Gibson et Ashby pour modéliser (a) les
mousses à cellules ouvertes et (b) les mousses à cellules fermées et (c) cellules de
forme tétrakaidécaèdrique [65].

a) Traction

En régime élastique linéaire, Gibson et Ashby considèrent que les modules des
mousses à cellules fermées sollicitées en traction sont déterminés par trois compo-
santes : la première est la �exion des arêtes, la seconde est l'étirement des parois qui
se produit suite à la �exion des arêtes impliquant la déformation des cellules et la
dernière composante est la pression du gaz contenu dans les cellules. Ces modules
sont décrits par les relations suivantes :
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avec � la fraction de polymère contenu dans les arêtes d'épaisseurte ; (1 � � ) la
fraction de polymère contenu dans les parois d'épaisseurt f et p0 la pression de gaz
initiale.

Notons que l'analyse par éléments �nis de structures tétrakaidécaèdriques fermées
avec des parois à épaisseur uniforme donne [66] :
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La structure tétrakaidécaèdrique (�gure 2.6 (c)) est composée de 14 faces dont
6 faces carrées et 8 faces hexagonales et se rapproche de certaines structures réelles
notamment celles des mousses polymères à très faible densité. Les lois décrites par
Simone et Gibson (dont l'équation 2.4) négligent la déformation des arêtes face à celle
des parois et omettent l'in�uence de la pression de gaz à l'intérieur de la cellule.
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L'e�ondrement plastique des mousses en traction apparaît lorsque celles-ci sortent
du régime élastique linéaire : long plateau sur la courbe contrainte/déformation, dé-
formation non recouvrable. Pour les mousses à cellules fermées, les parois se déforment
par étirement viscoélastique et plastique. La contrainte d'e�ondrement peut être dé-
crite par la relation suivante [65] :

� �
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� 0; 3
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� s
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+ 0; 4(1 � � )
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� s
+
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avec � ys la contrainte limite d'élasticité du matériau constitutif et � �
pl la contrainte

d'e�ondrement plastique du matériau cellulaire (valeur dela contrainte au plateau) ;
p0 la pression à l'intérieur des cellules etpat la pression atmosphérique. Le modèle
attribue le terme à la puissance3=2 de la densité à la déformation plastique des
jonctions des arêtes et le terme linéaire à l'étirement des parois. En traction, la
rotation des arêtes diminue le moment de �exion de telle sorte qu'au bout d'une
déformation de 1/3 environ, les arêtes des cellules sont alignées avec l'axe de traction.
La déformation suivante nécessite l'extension plastique des arêtes elles-mêmes. Sur
cet intervalle de déformation supérieur à 1/3, la contrainte � � passe de� �

pl à la valeur :
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Pour des déformations supérieures à 60-70 %, la rigidité desmousses en traction
augmente. Lorsque les jonctions des arêtes ne peuvent plus se déformer les arêtes
s'alignent et les cellules s'allongent : l'étirement plutôt que la �exion domine alors la
déformation. Cependant, les études sur les mousses PU [69] que nous étudions ont
montré que cette phase de densi�cation n'existe pas en traction pour ces mousses,
leur rupture a lieu avant.

Toutefois, des études expérimentales en traction sur mousse polyuréthane [62, 63]
valident les modèles décrits précédemment. Ceci suggère que ces modèles, basés sur
de simples géométries de cellules, peuvent être utiles à décrire certaines propriétés
mécaniques et physiques importantes des mousses.

b) Fluage

Une modélisation du �uage des matériaux cellulaires a été e�ectué par Andrews
et al. [67] ; celle-ci s'applique au �uage des mousses (polymère ou métallique). Ils ont
développé des expressions pour le �uage en �exion des arêtesde cellules permettant
la prédiction du taux de �uage des mousses à partir des propriétés des parois des
cellules et de la densité relative.

Les parois des mousses à cellules cubiques fermées sont des membranes qui sup-
portent les contraintes de la mousse lorsque celle-ci se déforme. Si ces parois sont
planes, la contrainte qu'elles supportent (� � l=tf avec l la longueur et t f l'épaisseur
des parois) les oblige à se déformer à un taux :
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avec � � la contrainte extérieures appliquée à la mousse et_"0 et � 0 des constantes
caractérisant le �uage du matériau solide constituant les parois des cellules. Si toute
la matière de la mousse était contenue dans les parois, le taux de déformation de
la mousse, dans sa totalité, serait proportionnel à cet_". En déformation uniaxiale,
environ les deux tiers des parois supportent la contrainte en tension et doivent s'étirer
en �uage aboutissant, pour une mousse à cellule fermée idéale, à :
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mais ceci est rarement le cas. Il est plus réaliste de supposer qu'une fraction � du
solide est contenu dans les arêtes et le reste dans les parois. De la même manière que
Gibson et Ashby [65] avaient évalué la limite d'élasticité, la réponse est analysée en
égalant le taux de travailF � avec le taux de dissipation d'énergie de la �exion et de
l'étirement des arêtes et des parois des cellules :
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Lorsque tout le solide se trouve dans les arêtes (� = 1), l'équation se réduit à :
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Lorsque les parois sont planes et d'épaisseur uniforme (� = 0), celle-ci se réduit à
l'équation 2.8. Des études expérimentales en �uage ont été e�ectuées sur des mousses
d'aluminium à cellules ouvertes [67] a�n de valider ce modèle. Des essais sur le ma-
tériau constitutif de la mousse ont également été réalisés.Ils ont également montré
que le temps à rupture sous conditions de �uage pouvait être prédit par la relation
de Monkman-Grant [72] :

log� + m log _" = B: (2.11)

avec � le temps à rupture etm et B des paramètres relatifs aux conditions d'essais
(traction, compression). Ainsi, si le taux de déformation en�uage est connu, la durée
de vie peut être anticipée.

2.1.3 Modélisation par éléments �nis

Les études théoriques et analytiques permettent d'identi�er des paramètres per-
tinents intervenant dans le comportement mécanique des mousses comme la densité
relative ou les propriétés du matériau constitutif. Malgrél'aspect attrayant que pré-
sentent ces modèles en terme de simplicité de formulation, ils ne peuvent être exploités
sans calibrage expérimental. Ils présentent aussi l'inconvénient, de par leur caractère
régulier, de ne pas rendre compte des hétérogénéités de déformation souvent pré-
sentes dans les matériaux cellulaires. D'autres approchesfaisant intervenir l'aspect
hiérarchique des matériaux cellulaires ont été proposées ouvrant ainsi la voie à une
modélisation plus réaliste du comportement mécanique des mousses.
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a) Du continu au discret

Nous trouvons ainsi des modèles éléments �nis 3D où la mousse est considérée
comme un milieu continu avec des �uctuations de densité locale au sein de la mousse
capable de rendre compte des hétérogénéités de déformation [73]. Ce type de mo-
délisation nécessite néanmoins un calibrage important faisant appel à la description
macroscopique du comportement mécanique de la mousse pour une grande plage de
densité. Une fois cette étape franchie, la prévision des sites de localisation semble
remarquable.

A une échelle encore plus réduite nous retrouvons des modèlesbasés sur des géo-
métries numériques générées aléatoirement ou reproduisant des structures de mousses
réelles [68, 74, 75]. Les analyses obtenues (essentiellement dans le domaine élastique)
ont montré les potentialités qu'o�raient ces modèles en terme de prévision des hété-
rogénéités de déformation au sein du matériau cellulaire [76, 77]. Les stratégies de
modélisation vont, de plus en plus, vers la description la plus détaillée et la plus
réaliste possible de la structure des matériaux cellulaires et vers une réduction des
paramètres d'entrée des modèles pour ne garder que ceux du matériau constitutif.
Dans ce contexte, la tomographie à rayons X se démarque particulièrement du fait
qu'elle est capable de fournir l'image 3D réelle de la mousse. Les avancées techno-
logiques réalisées dans ce domaine rendent désormais possible l'acquisition d'image
de haute résolution de grand volume de matériaux représentatifs. La méthode des
éléments �nis peut ensuite être utilisée pour établir des modèles basés sur une telle
description géométrique.

b) Étude d'un modèle basée sur une structure réelle

La technique de tomographie X permet, lors d'essais mécaniques in situ (expliqués
plus loin dans le chapitre 2, paragraphe 2.4.3), de donner des informations quant aux
mécanismes de déformation au sein de la mousse étudiée [78�80]. Cependant, ceci ne
permet pas de révéler le procédé continu de déformation ni les champs de contrainte
correspondants. Les travaux de Youssef et al. [78] montrent que cette information
peut être obtenue en simulant un essai mécanique au moyen d'une modélisation par
éléments �nis basée sur la structure réelle de matériaux cellulaires. Ces auteurs ont
notamment travaillé à partir d'images 3D de la structure d'une mousse polyuréthane
a�n de modéliser le comportement en compression de cette mousse.

La construction de ce modèle en éléments �nis s'e�ectue en plusieurs étapes :
� la binarisation de l'image tomographique, qui est en niveaux de gris, a�n de

distinguer numériquement les alvéoles de la matrice. Un exemple d'image binaire
résultante est représentée sur la �gure 2.7 (a).

� la construction, à partir de l'image 3D, d'une surface discrétisée (décrite par
des triangles) qui constitue une frontière entre la partie solide et le vide de la
mousse.

� le maillage volumique, construit en partant de cette surface. Il s'agit d'un
maillage tétraèdrique qui fournit des résultats plus précis que le maillage voxel
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/ élément.
Le maillage du volume a été réalisé de façon à re�éter au plus près la microstructure
cellulaire tout en essayant de réduire au maximum les degrésde liberté dans le modèle.

Le modèle éléments �nis résulte du maillage d'un volume décrit avec une résolution
de2� 2� 2�m 3/voxel. Le type d'élément est C3D10M, provenant du code commercial
d'ABAQUS [81]. Il s'agit de tétraèdres à 10 n÷uds avec une interpolation quadratique.
Le modèle géométrique obtenu par éléments �nis est représenté sur la �gure 2.7 (b).

a) b)

Fig. 2.7: (a) Image 3D de tomographie et (b) modèle géométrique, d'une mousse PU.
[82]

Tous les éléments du maillage sont a�ectés de la même loi de comportement corres-
pondant à celle du matériau dense constituant la mousse. Lorsde son étude, S. Youssef
considère que le matériau constitutif présente un comportement élasto-plastique dé-
crit par une loi bilinéaire. En revanche, par souci de simplicité, les hypothèses de
calcul ne prennent pas en compte l'adoucissement intrinsèque du comportement du
matériau solide. Quatre paramètres sont nécessaires pour calibrer cette loi : le module
d'Young, le coe�cient de Poisson, la limite élastique et le coe�cient de durcissement
du matériau massif.

Lors d'un véritable essai de traction, l'une des surfaces compressées reste �xe,
l'autre est mobile alors que les bords latéraux sont libres.Cependant, le volume
modélisé pour la simulation n'est qu'une partie d'un plus gros bloc de la mousse réelle.
Pour les conditions aux limites, les bords latéraux sont considérés comme libres. Deux
types de conditions aux limites sont alors appliquées aux bords supérieur et inférieur
en compression : glissement nul ou glissement parfait. S. Youssef a montré que la
condition appliquée n'in�uence que très peu le résultat au niveau global [78]. La
réponse macroscopique autant que les mécanismes de déformations locales peuvent
alors être étudiés.

Une étude systématique de la densité du maillage et de la tailledu volume élé-
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mentaire a permis d'optimiser les paramètres du modèle a�n de réduire les temps
de calcul. Le modèle établi par S. Youssef a été validé par desessais e�ectués sur
mousse PU : à l'échelle macroscopique par les résultats expérimentaux en compres-
sion uniaxiale et à l'échelle locale par les observations detomographie réalisées en
compression in situ. Le champ de contraintes e�ectives a également été obtenu. Et,
bien que le modèle ne rende pas compte de la rupture, il est capable de localiser les
zones de forte sollicitation qui précèdent la rupture.

2.2 Présentation succincte des matériaux étudiés

Tous les polymères peuvent être produits sous forme de mousse et il existe un
grand nombre de techniques d'élaboration. Nous pouvons néanmoins distinguer trois
voies principales. La première voie consiste à provoquer lacroissance de porosités par
production ou injection d'un gaz à l'intérieur du polymère avant solidi�cation. La
deuxième est basée sur des techniques d'émulsion. La dernière s'inspire des procédés
de séparation de phases. Nous élaborons les mousses polyuréthane selon la première
méthode et les résines époxy par séparation de phase.

2.2.1 Mousses polyuréthane

Les mousses polyuréthane (PU) sont des produits expansés, qui se distinguent par
la nature de leur structure cellulaire. Dans notre cas, nousétudierons des mousses à
cellules fermées.
La synthèse de ces mousses résulte de la formation de liaisons uréthane provenant de
la réaction d'un polyisocyanate (groupements -NCO) avec un polyol possédant des
groupements hydroxyles (-OH).

Nous donnons un aperçu du principe d'élaboration des moussesPU, qui est détaillé
en annexe A. Les mousses PU utilisées sont obtenues en mélangeant une matrice poly-
mère (constituée de polyols, de catalyseurs et d'un tensioactif) avec un polyisocyanate
et de l'eau. L'isocyanate réagit avec le polyol pour former les liaisons uréthane. Cette
réaction exothermique s'accompagne d'un dégagement gazeux de dioxyde de carbone,
liée à la réaction eau/polyisocyanate, qui permet une expansion plus ou moins mar-
quée de la mousse. Le contrôle de la quantité d'eau permet d'ajuster la densité �nale
du produit. D'autres réactions secondaires permettent d'obtenir des réseaux plus ou
moins structurés. Toutes ces réactions, facilitées par descatalyseurs, s'e�ectuent sur
une échelle de temps de l'ordre de quelques minutes, à température ambiante.

Le produit �nal se présente sous forme d'un bloc cylindrique. Ces blocs sont dé-
coupés en disques, et la densité apparente� � des mousses élaborées est calculée en
divisant la masse de chaque disque par son volume. Quant aux densités relatives,
elles sont calculées en divisant les densités apparentes par la densité du polyuré-
thane : � � =� s. La procédure d'élaboration n'a pas permis d'obtenir du polyuréthane
complètement massif : le mélange de la suspension et du polyisocyanate introduit des
bulles d'air qui sont emprisonnées lors de la polymérisation. Ceci contribue d'ailleurs
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à limiter le contrôle expérimental de la porosité lors de la fabrication. La densité
théorique du polyuréthane a donc été estimée à partir de la densité des composants
chimiques de base en émettant l'hypothèse que la densité ne varie pas lors des réac-
tions chimiques. Celle-ci a été estimée à� s = 1180g:l� 1, valeur cohérente avec celles
trouvées dans la littérature [65].

La gamme de densité relative� � =� s obtenue est assez large : de 0,3 à 0,9. Celle-ci
reste cependant dans le domaine des mousses dites haute densité. Diminuer la densité
permet d'obtenir des mousses avec des tailles de pores plus grandes et de manière
concomitante, la distribution de tailles de pores devient plus large.

2.2.2 Résines époxy poreuses

Les polymères polyépoxyde thermodurcissables obtenus parréaction de polycon-
densation d'un oligomère époxyde avec un comonomère durcisseur sont des matériaux
ayant une large gamme d'applications pratiques (matériauxcomposites, revêtements,
vernis, peintures, colles). Parmi les di�érents types de matrices polyépoxyde, celles
à base de diglycidyl éther de bisphénol A et d'un durcisseur de type amine ont été
largement étudiées [83�87]. Les mécanismes de réactions époxy-amine sont décrites
en annexe A. Cette annexe décrit également l'élaboration de matériaux poreux par
séparation de phase (par addition d'un liquide de faible masse molaire, hexane, cy-
clohexane ou eau).

Nous nous focaliserons sur la préparation de matériaux polymères poreux par
séparation de phase par trempe chimique (Chemically InducedPhase Separation,
CIPS) [88�90]. La mise en ÷uvre des résines époxy poreuses que nous avons e�ectuée
est détaillée en annexe A. Néanmoins, nous décrivons rapidement l'élaboration entre-
prise. Le système initial est composé de monomères réactifset d'un additif qui est un
liquide de faible masse molaire. Le choix de l'additif est crucial : il doit être miscible
dans le mélange initial et incompatible avec le réseau �nal.Pour faciliter les processus
de di�usion à travers le réseau thermodurcissable, l'additif doit être complètement
dégradé en phase gazeuse. Toutefois, la dégradation ou l'évaporation de l'additif doit
se produire après avoir ��gé� la matrice thermodurcissable.Dans la technique que
nous utilisons, le système initial est composé de monomèresréactifs :

� le diglycidyléther du bisphénol A, DGEBA 332, un diépoxyde ;
� une amine aliphatique trifonctionnelle du type polyoxydede propylène de la

série Je�amine : Je�amine T403
et d'un solvant non réactif alcane (cyclohexane). Le cyclohexane (qui doit être un bon
solvant pour les monomères réactifs et un mauvais solvant pour le réseau réticulé)
forme une seconde phase pendant la réticulation du polymère. Après la séparation
de phase, la phase liquide est évaporée en séchant à une température supérieure à
la température de transition vitreuse (Tg). Des matériaux polymères poreux sont
obtenus avec une étroite distribution de taille et une morphologie de pores fermés.
Nous notons une augmentation de la taille moyenne des pores, de la distribution
de taille et de la fraction volumique avec la quantité de solvant. Des températures
au dessus deTg sont conseillées pour faciliter l'évaporation du solvant permettant
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simultanément une post-réticulation. Toutefois, cette température ne doit pas être
trop élevée (en dessous de la température de fusion) a�n de nepas endommager
la structure. Ceci assure une stabilité aux échantillons obtenus, ce qui devrait nous
permettre de tester les matériaux aussi bien en dessus qu'endessous de la température
de transition vitreuse.
Les résines époxy poreuses que nous avons obtenues sont de densité relative � � =� s

comprises entre 0,7 et 0,92. Il est possible d'obtenir des échantillons massifs.

2.3 Caractérisations physico-chimiques des maté-
riaux étudiés

2.3.1 Détermination de la température de transition vitreu se
et de la stabilité des matériaux

Calorimétrie di�érentielle à balayage thermique

L'analyse enthalpique di�érentielle (DSC : Di�erential Scaning Calorimetry) est
une technique utilisée pour déterminer précisément la capacité thermique d'un corps.
Elle est utilisée pour en déduire des informations sur la stabilité en température de la
structure d'un matériau. Cette technique consiste à mesurer l'énergie à apporter pour
maintenir à la même température un récipient contenant l'échantillon à analyser et
un récipient vide servant de témoin. Cette énergie est mesurée au cours d'un balayage
en température. Les transformations ou relaxations du matériau consommant ou
restituant de l'énergie sont décelées par l'intermédiairedes variations d'énergie à
apporter à l'échantillon par rapport au témoin. Dans le cas qui nous concerne, la DSC
est utilisée pour déterminer la température de transition vitreuse (Tg) des mousses
et leur évolution physique au cours du temps. Les essais sontréalisés sur un appareil
de type Pyris Diamond de Perkin-Elmer à une vitesse de 10�C/min entre -10�C et
130�C.

Résultats

La �gure 2.8 représente l'évolution des variations de la capacité calori�que � Cp

de di�érentes mousses PU, en fonction de la température.� Cp est proportionnel à la
di�érence de chaleur fournie par les deux appareils de chau�age pour une température
donnée. Cette analyse enthalpique di�érentielle nous indique que la zone de transition
vitreuse est large. La température de transition vitreuse,calculée au point d'in�exion,
est de75� 2� C. Celle-ci reste constante quelle que soit la densité de la mousse, aux
incertitudes expérimentales près.

La forme des courbes nous indique qu'il se produit des changements de structure
dans le matériau. Nous pouvons donc nous attendre à une évolution sensible des
propriétés mécaniques sur de petites plages de température. Les variations autour de
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Tg sont continues et non brutales, il en sera de même pour les propriétés mécaniques :
le matériau va passer progressivement d'un comportement vitreux à ductile.
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Fig. 2.8: Analyse par calorimétrie di�érentielle à balayage thermique de mousses
PU de densités relatives de 0,3 à 0,84,� t = 10� C=min. Les niveaux de� Cp sont
arbitraires.

En ce qui concerne les résines époxy, nous avons tout d'abordvéri�é la température
de transition vitreuse de la matrice époxy-amine sans cyclohexane qui est d'environ
83�C, ce qui est cohérent avec la littérature [91]. Pour les résines poreuses de densité
relative 0,7, les courbes de DSC montrent queTg est autour de 80�C (�gure 2.9) suite
au traitement thermique complet. Le résultat est identiquepour les résines de densité
relative 0,92.
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Fig. 2.9: Analyse par calorimétrie di�érentielle à balayage thermique d'une résine
époxy de densité relative 0,7,� t = 10� C=min.
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2.3.2 Évolution de la mobilité moléculaire en fonction de la
température

Spectrométrie mécanique

L'analyse mécanique dynamique permet d'étudier la réponsemécanique d'un ma-
tériau viscoélastique soumis à une sollicitation dynamique en fonction de la tempé-
rature ou de la fréquence. La contribution à la contrainte résultant de la viscosité est
responsable d'un déphasage entre sollicitation et réponse. La sollicitation sinusoïdale
de fréquence! peut être à contrainte imposée ou à déformation imposée :

� � = � 0 exp(i!t ) ou " � = "0 exp(i! t) (2.12)

Il en résulte, en régime linéaire, une déformation (ou une contrainte) également sinu-
soïdale et déphasée d'un angle� :

" � = "0 exp(i!t � � ) ou � � = � 0 exp(i! t + � ) (2.13)

De manière à rester dans le domaine linéaire, les sollicitations sont de très faibles
amplitudes (entre10� 4 et 10� 6 en déformation). Le module dynamique complexeG�

s'exprime par le rapport� � ="� :

G� = G0+ iG00 (2.14)

La partie réelleG0 est la partie conservative (élastique) du module complexe et la par-
tie imaginaire G00correspond au module de perte et caractérise l'énergie dissipée par
le matériau due à sa viscosité. Le coe�cient de frottement intérieur tan(� ) = G00=G0

représente la proportion d'énergie dissipée sous forme de chaleur dans un échantillon
par rapport à l'énergie élastique mise en jeu au cours du cycle. La lecture du module
complexeG� et de tan(� ) en fonction de la température ou de la fréquence donne
accès aux relaxations associées aux divers degrés de liberté des chaînes moléculaires.

L'analyse mécanique dynamique est réalisée à l'aide d'un viscoanalyseur Metravib
S.A. Les dimensions des échantillons, de forme parallélépipèdique, sont approxima-
tivement : 15mm de longueur, 5mm de largeur, 1,5 mm d'épaisseur. Les essais sont
e�ectués à une fréquence constante de 1 Hz et à des températures allant de -150�C à
120�C à une vitesse de1� C=min.

Résultats

Des essais de spectrométrie mécanique e�ectués à 1 Hz nous permettent de vi-
sualiser la réponse viscoélastique linéaire d'une mousse PUde densité relative 0,63.
Les variations du facteur de pertetan(� ) et du module élastique G' en fonction de
la température sont représentées sur la �gure 2.10. Nous ne nous intéressons pas ici
à la réponse en fréquences mais à l'e�et de la température à unefréquence donnée.

Nous observons un comportement vitreux entre entre -20�C et 40�C avec un mo-
dule élastique qui évolue très peu en fonction de la température. A partir de 45�C,



34 Chapitre 2. Caractéristiques des matériaux et technique s

�150 �100 �50 0 50 100
10

�2

10
�1

10
0

ta
n

f

�150 �100 �50 0 50 100
10

7

10
8

10
9

10
10

Temp�rature (�C)

G
' (

P
a)

a

b

T
b

T
a

G'

Fig. 2.10: Spectrométrie mécanique d'une mousse PU de densité relative 0,63 à 1 Hz.

nous assistons à une importante chute du module élastique associée à la relaxation
principale du polyuréthane (relaxation� ). Cette relaxation, identi�ée par le maxi-
mum de tan(� ), se situe à environ 85�C. Nous remarquons également la présence
d'une relaxation secondaire� autour de -75�C, avec un second pic sur la courbe de
tan(� ). Des études préalables [69, 82] ont montré que ces relaxations étaient observées
quelle que soit la densité relative.

Les essais mécaniques seront uniquement e�ectués au-dessous de la température
de relaxation � . Pour des conditions d'essais à des températures situées endessous
ou proche deT� , le polymère sera très fragile. Cette fragilité diminuera au fur et à
mesure que la température d'essai se rapprochera deT� (module plus en plus faible).

2.3.3 Caractérisations morphologiques

a) Caractérisation bidimensionnelle : microscopie électr onique à balayage

Principe du microscope électronique à balayge (MEB) L'observation de la
microstructure alvéolaire des matériaux étudiés peut êtreréalisée par microscopie
électronique à balayage. Le fonctionnement du microscope est basé sur l'émission
d'électrons produits par une cathode et la détection de signaux provenant de l'in-
teraction de ces électrons avec l'échantillon. Ces électrons qui iradient la surface de
l'échantillon pénètrent profondément dans le matériau et a�ectent un volume appelé
"poire d'interaction". Le volume de cette poire dépend du numéro atomique moyen
de l'échantillon et de l'énergie des électrons incidents. Dans ce volume d'interaction,
les électrons du faisceau vont perdre leur énergie par collisions multiples avec les
atomes du matériau générant ainsi de nombreux phénomènes secondaires (réémission
d'électrons et de photons, absorption d'électrons...). L'image est obtenue séquentiel-
lement point par point, en déplaçant le faisceau d'électrons primaires sur la surface de
l'échantillon. Elle est alors reconstruite en utilisant lesignal généré par les di�érents
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détecteurs pour moduler la brillance d'un tube cathodique.
Les échantillons sont soit fracturés dans de l'azote liquide a�n d'obtenir des cas-

sures nettes, soit polis. Ils sont ensuite métallisés d'une�ne couche d'or a�n de rendre
l'échantillon conducteur. Les clichés sont réalisés sur unmicroscope Jeol 840 ALGS
avec une tension de �lament de 15 kV.

La distribution apparente en taille des cellules et des parois peut alors être calculée
manuellement ou à l'aide de logiciels d'analyse d'images. Cette méthode présente
néanmoins des limites. En e�et, le fait d'avoir recours au polissage de l'échantillon
peut introduire des artefacts de mesure en modi�ant l'état de la surface (arrachement
de matière, déformation des parois, élimination de porosité). D'autre part, les mesures
e�ectuées sur les images MEB donnent des valeurs apparenteset non pas réelles :
l'intersection entre les coupes réalisées et les cellules est aléatoire. Il est cependant
possible de passer de la distribution apparente de la tailledes cellules à la distribution
des diamètres réels par un calcul classique.

Il est également possible d'analyser des faciès de rupture au MEB a�n de déceler
des mécanismes de la fracture.

Résultats Les matériaux cellulaires peuvent être considérés à plusieurs échelles.
Ils présentent une morphologie hiérarchique à trois échelles communément appelées
micro, méso et macro. L'échelle micro se situe au niveau des parois et des arêtes où
nous observons la microstructure du matériau constitutif. Les études portant sur cet
aspect sont rares. Néanmoins, les études existantes ont pu montrer l'importance du
comportement intrinsèque de la matrice solide sur le comportement �nal de la mousse.
Selon Gibson et Ashby [65], c'est le comportement de la matrice qui conditionne le
classement du comportement des mousses. A l'échelle méso, nous nous intéressons à
l'arrangement des cellules au sein de la matrice, à leur taille et leur forme ainsi qu'à
celles des parois. En�n, à l'échelle macro, le matériau est considéré comme homogène.
Il est essentiellement dé�ni par sa densité.

Les observations de mousses PU ont mis en évidence la nature des cellule formées.
Dans la gamme de densité étudiée (0,3-0,9), les cellules apparaissent essentiellement
sphériques et fermées. La �gure 2.11 représente un cliché enmicroscopie électronique
à balayage d'une mousse PU de densité relative 0,66.

La morphologie des échantillons de résine époxy est étudiéepar MEB (�gure
2.12) après qu'ils ont été polis. La distribution des pores est plus serrée que celle des
mousses PU avec des tailles de pores plus petites (proches des 10�m ).
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100 µm

Fig. 2.11: Cliché en microscopie électronique à balayage d'une mousse PU (� � =� s =
0; 66).

Fig. 2.12: Observation au MEB d'une résine époxy (� � =� s = 0; 92).

b) Caractérisation tridimensionnelle : tomographie à rayo n X

Principe de la tomographie à rayon X La tomographie à rayons X est une
technique non-destructive qui permet d'obtenir des imagesde l'intérieur d'un solide
[79]. Selon le principe de radiographie, elle tire pro�t despropriétés d'interaction d'un
faisceau de rayons X avec la matière. Selon la loi d'absorption de Beer-Lambert (cf.
Eq 2.15), le nombre de photons transmisN t par une tranche de matière traversée par
un faisceau d'énergie E dépend du nombre de photons incidents N0 et du coe�cient
d'atténuation � de la tranche de matière traversée :

N t (E) = N0(E) exp
h

�
Z

4 x
�E (x; yt ; zt ) dx

i
(2.15)

Selon la trajectoire du faisceau, le coe�cient d'atténuation varie en fonction des
propriétés de la matière traversée (�gure 2.13).

Ce coe�cient dépend de l'énergie du faisceau incident, de ladensité� de la matière
et de son numéro atomiqueZ . Dans le domaine photoélectrique (E < 200 keV),�
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Fig. 2.13: Principe physique de la tomographie à transmission à l'intérieur d'une
coupe dans le plan (x,y) enz = zi . L'intensité du rayon sortant dépend de la nature
de la portion de matière traversée.

s'écrit pour un point de coordonnées (x,y,z) [92] :

� ! (x; y; z) =
K�Z 4

! a
avec 3� a � 4: (2.16)

avec K un facteur de proportionnalité et! la pulsation.
En plaçant un détecteur photoélectrique derrière l'échantillon, les photons trans-

mis sont détectés et l'information est retranscrite numériquement en un niveau de gris
proportionnel à N t (E). Si le détecteur est un plan, l'image résultante (appelée radio-

Fig. 2.14: Schéma du principe d'acquisition de projections en tomographie.

graphie) est la projection de toutes les sections du volume radiographié parallèles au
détecteur sur un même plan (�gure 2.14).

L'image obtenue peut être di�cile à interpréter si la structure interne du volume
radiographié est complexe. La tomographie permet de pallier à ce problème en réali-
sant une cartographie tridimensionnelle du coe�cient d'atténuation. Radon a montré
en 1917 que toute fonction de deux variables� (x; y) peut être reconstruite à partir
d'un ensemble d'intégrales mesurées sur di�érentes droites du plan(O; x; y), plan dans
lequel est dé�nie la fonction. En se basant sur ce principe, la tomographie consiste
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à enregistrer plusieurs radiographies tout en tournant l'échantillon entre 0� et 180�.
L'image tridimensionnelle est reconstruite en utilisant un algorithme de rétroprojec-
tion �ltrée [93] (�gure 2.15).

Projection Rétro projection

Filtrage

Fig. 2.15: Schéma de principe de la rétroprojection �ltrée.

Un dispositif de tomographie est composé essentiellement de trois parties (�gure
2.16) : une source de rayons X caractérisée par sa plage d'énergie et sa cohérence,
un système d'acquisition composé généralement d'un détecteur radioscopique à écran
�uorescent et d'une caméra CCD (Charge Coupled Device), et en�n une plate-forme
de rotation sur laquelle est �xé soit l'objet à tomographier, soit l'ensemble source
détecteur.

Fig. 2.16: Schéma de principe de la rétroprojection �ltrée.

Actuellement, nous trouvons plusieurs types de tomographes selon le champ d'ap-
plication. La di�érence essentielle se situe au niveau de larésolution spatiale du dispo-
sitif et de sa vitesse d'acquisition. Les tomographes médicaux (scanner) et industriels
possèdent des résolutions qui varient de 300�m jusqu'à 10 �m . Pour atteindre des
résolutions plus importantes, il est nécessaire d'avoir une bonne brillance de la source
de rayons X. Un faisceau su�samment brillant peut être délivrépar un synchrotron
de 3ème génération tel que l'ESRF (European Synchrotron Radiation Facility) de
Grenoble utilisé dans cette étude.

Conditions d'essais à l'ESRF Nos expériences ont été réalisées sur la ligne BM05
de l'ESRF, avec l'aide d'Eric Maire, Joanna Hoszowska, Fabien Lefebvre, Csilla Kadar
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et Wolfgang Ludwig. La taille de la source X est de 100�m avec une ouverture angu-
laire inférieure à un microradian. Étant donné la grande distance source/échantillon
(une dizaine de mètres), la taille du faisceau de rayon X est importante. Ce faisceau
X est parallèle et polychromatique. A�n de sélectionner l'énergie, le faisceau est mo-
nochromatisé par un réseau. L'orientation du monochromateur permet de faire varier
l'énergie entre 7 keV et 100 keV. Dans le cas de notre expérience, l'énergie est réglée
à 14 keV. Les informations transmises par l'échantillon sont enregistrées grâce à un
système composé d'un détecteur haute résolution permettant de convertir les rayons
X en lumière visible et d'une caméra CCD (rapide et à bruit réduit).

Il existe trois modes d'acquisition possibles : la tomographie en mode absorption,
la tomographie en mode contraste de phase et la holotomographie. La tomographie
en mode absorption repose sur le principe d'absorption décrit précédemment. Dans
ce cas, le détecteur doit être le plus proche possible de l'échantillon. La tomographie
en mode contraste de phase tire pro�t de la di�érence d'indice de réfraction des dif-
férentes phases du matériau. Cette di�érence induit un déphasage entre les rayons
X transmis. Ce mode est obtenu en plaçant le détecteur à quelques centimètres de
l'échantillon (�gure 2.17). Il est surtout utilisé dans le cas où la di�érence d'absorp-
tion entre deux phases serait faible et permet ainsi de mieuxdétecter l'interface entre
ces deux phases. La holotomographie est une succession de tomographie en contraste

Fig. 2.17: Distribution de l'intensité du signal émergeant à di�érentes distances de
l'échantillon. Au contact, le mode en absorption pur est retrouvé. A distance plus
éloignée on retrouve le mode en contraste de phase (near �eldregion).

de phase mais à di�érentes distances de l'échantillon. Ellepermet d'obtenir la car-
tographie de la densité d'électrons et donc de la densité de masse dans le matériau.
Dans notre cas, étant donnée que l'énergie faisceau de rayonX est un peu trop élevée,
le polyuréthane présente un faible coe�cient d'absorptionquasi-équivalent à celui de
la phase gazeuse. Les images sont prises en mode contraste de phase en plaçant la
caméra à 70 mm de l'échantillon, 900 projections sont acquises pour reconstruire le
volume avec un temps de pause de 0,3 secondes par projection.

La résolution de l'image est limitée par le scintillateur qui transforme les rayons
X en lumière visible. Elle est ensuite réglée grâce à un jeu delentilles optiques placé
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devant la caméra et permettant par grossissement sur le CCD d'avoir des résolutions
allant de 0,3 �m à 40 �m . La résolution est de 6,9�m dans notre étude.

Résultats La �gure 2.18 regroupe quatre photos de mousses PU de di�érentes
densités relatives : ces photos sont des coupes 2D extraitesde reconstruction de
tomographie X. Nous pouvons constater que la microstructure des mousses de densités

r* /r s = 0.9

r* /r s = 0.4r* /r s = 0.58

r* /r s = 0.77

500µm
r* /r s = 0.9

r* /r s = 0.4r* /r s = 0.58

r* /r s = 0.77

500µm

Fig. 2.18: Coupes 2D de tomographie de mousses PU de di�érentes densités relatives.

relatives allant de 0,9 à 0,4, change avec la densité.

Les distributions de taille des pores (�gure 2.19 (a)) et desparois (�gure 2.19 (b))
pour les di�érentes densités de mousse PU ont été calculées par analyse d'image sur
la reconstruction 3D de la mousse [82].
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Fig. 2.19: Distribution volumique des diamètres de pores et des épaisseurs de parois
pour di�érentes densités relatives de mousses PU.

Il existe deux types de méthodes pour mesurer une granulométrie :
� Par comptage d'objets : le logiciel compte un à un tous les objets (dé�nis comme

des agglomérats de voxels connectés, chaque objet étant séparé par une couche
d'au moins un voxel d'épaisseur de matrice) contenus dans notre échantillon. Le
logiciel dresse ensuite un tableau contenant notamment le volume, la sphéricité,
les coordonnées du centre de gravité de chacun des objets connectés, etc. Ce
tableau peut être traité de façon statistique pour calculerla moyenne et l'écart
type de chaque paramètre ou en présenter un histogramme.

� Par morphologie mathématique : l'image est traitée grâce à un cycle de crois-
sance et d'érosion des voxels présentant la couleur (noir oublanc) de la phase
à analyser.

Initialement Après érosion Après dilatation

Fig. 2.20: Principe de la granulométrie par morphologie mathématique

La première image de la �gure 2.20 représente un objet contenu dans une des
images 3D. Elle subit alors une érosion de 2 voxels suivant les trois directions.
Une représentation 2D de son état serait la deuxième image. Puis, cette der-
nière subit une dilatation (troisième image) qui termine lecycle. Le logiciel
fait ensuite la di�érence entre l'image 1 et l'image 3, et compte le nombre de
voxels qui ont disparu : cela représente la fraction de matière dont l'épaisseur
est inférieure à 2 voxels. Le cycle est alors répété en augmentant le taille de
l'érosion/dilatation jusqu'à disparition de toute la matière. L'érosion se faisant
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suivant les trois directions, la dimension que mesurera le programme est la plus
petite dimension de la phase analysée c'est à dire son épaisseur. L'avantage
de cette méthode est de ne pas requérir la séparation initiale des éléments à
analyser. En e�et, la séparation se fait automatiquement grâce aux ouvertures
successives. Nous pouvons ainsi remonter à la distribution en taille des alvéoles
mais aussi, en travaillant sur l'image inverse, à la distribution de la taille des
parois. Il est à noter que les statistiques �nales intègrentles alvéoles tronquées
situées au voisinage des bords. Cette méthode semble pertinente pour calculer
les distributions des épaisseurs des parois, elle l'est peut-être moins pour les
distributions des diamètres des pores.

Nous utilisons la seconde méthode pour nos analyses et l'élément structurant utilisé
est un octaèdre. Les calculs ont été e�ectués sur des blocs de3003 voxels.

Nous constatons sur la �gure 2.19 (a) que plus la densité diminue, plus la position
du maximum semble se décaler vers les diamètres plus grands :le diamètre moyen
des pores varie de25 �m à 90 �m respectivement pour les densités relatives allant
de 0,9 à 0,4. La largeur des spectres a tendance à diminuer dans le sens des densités
croissantes. Nous constatons également l'apparition de discontinuités vers les grands
diamètres d'autant plus marquées que la densité est élevée.Ces discontinuités se
manifestent par la présence d'alvéoles isolées de grande taille. La �gure 2.19 (b)
montre les histogrammes de distribution volumique de l'épaisseur des parois pour les
quatre densités. Nous constatons que les spectres se décalent vers les petites valeurs
de parois quand la densité diminue : les parois sont de plus en plus �nes pour les
mousses de faibles densités. Une di�érence se remarque entreles densités relatives
0,9, 0,77 et 0,58, 0,4 dans les épaisseurs de parois.

2.4 Techniques d'étude de la rupture des maté-
riaux

2.4.1 Essais mécaniques aux grandes déformations

Traction et �uage sur machine de traction simple

Nous étudions la réponse mécanique en grande déformation de mousses polyuré-
thane de densité relative allant de 0,3 à 0,84 et de résines époxy de densité relative
0,7 et 0,92. Des essais de traction et de �uage sont e�ectués sur une machine hydrau-
lique MTS (Mechanical Testing System), à mors pneumatiques, ayant une capacité de
chargement de 5kN. La mesure de la force de chargement s'e�ectue par l'intermédiaire
d'une cellule dynamique à jauge de contraintes, située dansla traverse mobile. Un
four équipé d'un système de régulation thermique permet de travailler à température
contrôlée. Des essais préliminaires ont permis de dé�nir les conditions expérimentales
optimales. Pour les essais de traction uniaxiale, la vitesse de déplacement de la tra-
verse est �xée à 0,3mm:min � 1. La vitesse de déformation nominale est constante
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( _" = 10� 4s� 1)1 . La contrainte nominale � n = F=S0 et la déformation nominale
"n = ( L � L0)=L0 (déterminée par le déplacement de la traverse) sont enregistrées
jusqu'à rupture du matériau. S0 et L0 sont respectivement la surface et la longueur
initiale de l'échantillon, L est la longueur au cours de l'essai et F la force appliquée.
Pour les essais de �uage, les éprouvettes sont soumises à di�érentes charges constantes
selon la densité de la mousse, et l'allongement résultant est mesuré au cours du temps.
Les essais de �uage peuvent être très long, ce qui imposent uncontrôle rigoureux de
la température.

Nos campagnes d'essais sont tout d'abord e�ectuées à température ambiante pour
les essais de traction sur les mousses PU et les résines époxy. Des essais de traction
et de �uage sont également réalisés à di�érentes températures (50� C, � 10� C, � 20� C,
� 30� C et � 65� C) sur les mousses PU de densité relative de 0,58. Environ une dizaine
d'essais2 ont été e�ectués pour chaque condition expérimentale. Ces essais sur mousses
PU et résines époxy sont e�ectués sur des éprouvettes, de type haltère de dimensions
3� 10� 50 mm3 (�gure 2.21). Cette géométrie est utile pour obtenir une rupture �nale
située dans la zone utile des éprouvettes.

50 mm

10 mm

Fig. 2.21: Éprouvette type haltère d'une mousse PU.

Parallèlement aux essais de traction et �uage décrits précédemment, des expé-
riences sont entreprises sur une chambre à haute pression, basée sur les travaux de
thèse d'Alessio Guarino [15]. Le dispositif expérimental et le système d'acquisition
sont décrits en annexe B. Malheureusement, malgré les nombreuses modi�cations sur
le système, nous n'avons pu exploiter les essais sur plaquesde mousse PU, suite à de
multiples problèmes.

2.4.2 Émission acoustique

a) Dé�nition

L'émission acoustique (E.A) correspond, selon la norme AFNOR [94], à un "phé-
nomène de libération d'énergie élastique sous forme d'ondes élastiques transitoires
au sein d'un matériau durant des processus dynamiques de déformation". Un maté-
riau soumis à déformation dissipe de l'énergie en créant des microdéplacements de

1Étant donné que la déformation du matériau ne dépasse jamaisles20%, la vitesse de déformation
"vraie" peut également être considérée comme constante.

2Parfois moins de dix essais ont été réalisés en conservant unminimum de trois, cependant la
plupart du temps dix essais ou plus ont été e�ectués.
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matière dont une fraction se trouve sous la forme d'ondes élastiques [49, 53]. Ces
ondes se propagent dans le matériau et subissent d'éventuelles modi�cations avant
d'atteindre la surface de l'échantillon étudié. La vibration de surface est recueillie
par un capteur piézo-électrique qui produit en réponse un signal électrique : le si-
gnal d'émission acoustique. Par abus de langage, nous employons le terme d'émission
acoustique pour désigner la technique de mesure. Cette technique est utilisée pour
l'étude de phénomènes physiques et des mécanismes d'endommagement des matériaux
et comme méthode de contrôle non destructif (CND). Celle-ci permet de détecter en
temps réel l'existence de défauts évolutifs ; en revanche, elle ne permet pas d'obtenir
de cartographie des défauts existants dans une structure donnée.

Généralement, nous distinguons l'émission acoustique continue de l'émission acous-
tique discrète ou par salves. Pour cette dernière, le signald'E.A a la forme d'une
sinusoïde amortie (salve). Ce type d'émission a pour origine des mécanismes très
énergétiques comme les phénomènes d'initiation et propagation de �ssures condui-
sant à la rupture. Lorsque les salves sont si fréquentes qu'elles se chevauchent, le
signal d'E.A se traduit par une augmentation apparente du bruit de fond. Cette E.A
devient alors continue.

Dans notre cas d'étude, nous nous intéressons uniquement aux signaux de type
discret et nous considérons que l'endommagement est un événement acoustique qui
peut provenir de l'apparition soit d'une �ssure, soit de plusieurs �ssures qui ne peuvent
être résolues en temps.

b) Les paramètres d'émission acoustique discrète

Nous nous plaçons dans l'hypothèse où chaque salve correspond à un événement
physique dans le matériau, et où la forme de la salve est directement liée aux carac-
téristiques de cet événement. Ainsi, il est important de relever tous les paramètres
pouvant permettre de caractériser un type de signal discretdans le but de pouvoir
remonter jusqu'à l'identi�cation des di�érents mécanismesphysiques mis en jeu. Les
corrélations établies entre les paramètres d'émission acoustique et les sources ne sont
pas universelles en raison de la dépendance des paramètres d'E.A avec la géométrie de
l'échantillon, les propriétés du matériau et le système d'acquisition. Les paramètres
classiques qui peuvent être extraits du signal d'E.A sont représentés sur la �gure
2.22. Une salve est dé�nie par rapport à un seuil d'acquisition prédé�ni par l'expéri-
mentateur et est bornée par la première et la dernière alternance dépassant ce seuil.

Les principaux paramètres enregistrés en temps réel sont lessuivants :
� L'amplitude maximaledu signal exprimée en décibels ; la distribution d'ampli-

tude couvre la plage0 � 100dB, A(dB) = 20log10(Vs=Vref ) avecVref = 1�V ,
� L'énergie du signal (intégration du signal au carré),
� La durée correspond au temps qui sépare le premier et le dernier dépassement

de seuil,
� Le nombre de coupsou le nombre d'alternances correspond au nombre de fran-

chissements de seuil par le signal sur toute sa durée,
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Fig. 2.22: Principaux paramètres mesurés en temps réel sur une salve d'E.A.

� Le nombre de coups au piccorrespond au nombre de franchissements de seuil
par le signal entre le premier dépassement de seuil et l'amplitude maximale,

� Le temps de montéecorrespond au temps qui sépare le premier dépassement de
seuil et l'amplitude crête du signal,

� La fréquence moyenne: cette valeur donnée par la plupart des systèmes d'acqui-
sition ne correspond pas à la transformée de Fourier du signal mais au nombre
de coups d'une salve divisé par sa durée.

c) Acquisition des signaux

La détection de l'onde élastique en surface d'un matériau, et sa conversion en un
signal d'émission acoustique, sont assurés par des capteurs généralement de nature
piézo-électrique. Ceux-ci sont placés en surface du matériau et sont couplés avec
celui-ci grâce à un couplant visqueux, le plus souvent un gelsilicone. Le rôle du
couplant est d'améliorer la transmission des ondes entre la surface de l'échantillon
et le capteur. Le signal détecté est ensuite ampli�é, échantillonné puis stocké pour
traitement ultérieur.

Deux types de capteurs sont utilisés en E.A. Les premiers, dits �large bande�,
possèdent une bande passante régulière dans une zone étendue de fréquences allant
jusqu'au MHz. Ils présentent l'avantage de peu modi�er la forme réelle du signal,
mais possèdent en revanche une faible sensibilité. Les seconds, dits �résonnants�,
ont une bande passante moins large et présentent un pic de réponse aux alentours
d'une fréquence donnée. Cette caractéristique entraîne une modi�cation de l'allure
des signaux ainsi que de leur contenu fréquentiel ; cependant, les capteurs de ce type
permettent la détection de signaux de plus faible amplitude. Ce sont des capteurs
résonnants qui sont utilisés pour le système d'acquisition.

d) Paramètres de détection

L'émission acoustique est continuellement enregistrée pendant les tests e�ectués
avec le système d'acquisition de données MISTRAS 2001 de la société Euro Phy-
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sical Acoustics (E.P.A) avec une pré-ampli�cation de 40 dB. La fréquence d'échan-
tillonnage est de 8 MHz et la bande passante est de 50 kHz - 1,2 MHz.Des essais
préliminaires ont permis de choisir les capteurs piézo-électriques les plus appropriés
à nos conditions et aux matériaux étudiés. Les capteurs utilisés sont deux capteurs
résonants basses fréquences, R15 E.P.A (pic de résonance à 150 kHz). La �gure 2.23
représente la courbe de calibration de ces capteurs, fournie par Euro Physical Acous-
tics.

Fig. 2.23: Courbe de calibration des capteurs R15 (Euro PhysicalAcoustics).

Les capteurs sont placés sur la surface de l'éprouvette (�gure 2.24), permettant
ainsi la localisation des sources acoustiques. Ils sont tenus à l'aide d'un ruban silicone,
couplés à l'aide d'un gel silicone et positionnés à une distance de 40 mm entre leurs
centres respectifs. Les formes d'ondes sont numérisées en temps réel, ainsi qu'un
certain nombre de paramètres relatifs aux signaux.

20

3

R4

20

100 50

20

3

R4

20

100 50

20

3

R4

20

100100 50

Force

Capteur
Piezo-électrique Synthèse des

signaux d’E.A

Enregistrement
de l’activité
acoustique

10

20

3

R4

20

100 50

20

3

R4

20

100 50

20

3

R4

20

100100 50

Force

Capteur
Piezo-électrique Synthèse des

signaux d’E.A

Enregistrement
de l’activité
acoustique

10

20

3

R4

20

100100 50

20

3

R4

20

100100 50

20

3

R4

20

100100 50

Force

Capteur
Piezo-électrique Synthèse des

signaux d’E.A

Enregistrement
de l’activité
acoustique

10

Fig. 2.24: Échantillon pour essais mécaniques couplés au contrôle de l'E.A.

Les paramètres de con�guration permettent de déterminer les caractéristiques des
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salves acoustiques. Des simulations de sources d'émissions acoustiques qui consistent
en la rupture d'une mine de graphite 2H [95] considérée commeun point source (�gure
2.25) sont réalisées au préalable a�n de régler le système.

Fig. 2.25: Rupture de mines de graphite [95].

Parmi ces paramètres de réglage, nous trouvons les fenêtres d'acquisition tempo-
relles glissantes nommées PDT (Peak De�nition Time), HDT (HitDe�nition Time)
et HLT (Hit Lockout Time), dé�nies comme suit :

� PDT : constante de temps qui sert à la détermination de l'alternance maximale
d'une salve, elle permet de dé�nir le pic de plus forte amplitude.

� HDT : constante de temps qui permet à chaque voie d'acquisition de déterminer
la �n d'une salve et donc d'arrêter les mesures faites sur celle-ci. Ceci permet
d'individualiser les salves : le HDT doit être à la fois assez long pour assurer
la mesure d'une salve entière et assez court pour réduire le risque que deux
événements séparés soient traités comme une seule salve.

� HLT : constante de temps qui correspond à une plage d'inhibition de l'acquisi-
tion permettant d'inhiber les échos secondaires.

Ces valeurs régissent la manière dont seront calculés les paramètres sur les signaux
et dépendent en particulier des propriétés du matériau. Elles ont été évaluées expéri-
mentalement pour les mousses PU, puis véri�ées pour les résines époxy. Les valeurs
retenues sont résumées dans le tableau 2.1.

PDT 200�s
HDT 400�s
HLT 800�s
Seuil 28 à 32dB

Tab. 2.1: Paramètres d'acquisition du système Mistras 2001.

Le seuil d'acquisition, également présenté dans ce tableau, est �xé en fonction
des capteurs et du bruit environnant, de manière à ce qu'une salve ne soit pas enre-
gistrée lorsque l'échantillon n'est pas sollicité, dans les conditions normales d'essais
(placement des capteurs, couplage, bruit de fond généré par la machine de traction...).
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e) Vitesse de propagation des ondes dans les matériaux et att énuation

Un paramètre important pour la localisation des événements d'E.A est la vitesse
de propagation des ondes acoustiques dans les matériaux (tableaux 2.2 et 2.3).

Matériaux � � =� s Vitesse moyenne (m:s� 1) Atténuation (dB) /35 mm
PU 0,3 900 40
PU 0,38 1000 35
PU 0,58 1250 30
PU 0,63 1300 25
PU 0,67 1300 25
PU 0,80 1500 20
PU 0,84 1550 20
PU 0,9 1700 15

Epoxy 0,7&0,92 1800 15

Tab. 2.2: Vitesses de propagation des ondes et atténuation pour di�érents échan-
tillons à température ambiante.

Pour les essais e�ectués à température ambiante, celle-ci a été évaluée à l'aide des
sources simulées par rupture de mines. Pour les essais en température, la vitesse a
été obtenue par des tests où l'un des capteurs devient émetteur et l'autre récepteur
car l'échantillon est inaccessible.

De la même manière, l'atténuation des ondes a été quanti�ée pour une distance
entre les capteurs de 35 mm (tableau 2.2 et 2.3). Pour les mousses PU, l'atténuation
augmente lorsque la densité diminue et que la température croît.

Température Vitesse moyenne (m:s� 1) Atténuation (dB) /35 mm
50�C 900 40
26�C 1250 30
-10�C 1300 25
-20�C 1350 25
-30�C 1400 20
-65�C 1800 15

Tab. 2.3: Vitesse de propagation des ondes et atténuation pour des échantillons de
mousse PU de densité relative 0,58 à di�érentes températures.
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f) Suivi du comportement mécanique couplé à l'E.A et localis ation

Pour chaque test, nous e�ectuons le suivi mécanique de la contrainte en fonction
de la déformation (essais de traction) ou de la déformation enfonction du temps
(essais de �uage). Parallèlement, nous entreprenons la corrélation de cette évolution
avec le nombre d'événements d'E.A caractérisant l'endommagement du matériau. En
outre, la position de ces événements physiques créés sous sollicitation est estimée
le long de l'éprouvette. L'utilisation de plusieurs capteurs est nécessaire pour cette
localisation. Pour les essais e�ectués sur éprouvettes haltères, une localisation linéaire
est réalisée : uniquement deux capteurs sont nécessaires. La position de la source liée
à un signal reçu est calculée en fonction des di�érences de temps d'arrivée des signaux
aux capteurs et de la vitesse de propagation des ondes, supposée constante dans le
matériau considéré. Typiquement, nous déterminons la distance séparant l'événement
des capteurs comme s'il s'était produit sur la ligne médianeliant le centre des deux
capteurs. Par ailleurs, seul un certain nombre d'événements peut être repéré sur
l'éprouvette. Uniquement les événements d'amplitude plus élevée ont pu atteindre les
deux capteurs, c'est à dire ceux qui donnent un signal sur lesdeux capteurs au dessus
du seuil de détection. De nombreuses études expérimentales ont déjà été e�ectuées
sur di�érents matériaux où il était question de localisation spatiale des événements
d'E.A [21, 25, 32, 56, 96, 97].

g) Estimation de l'énergie d'un événement

Nous étudions l'énergie acoustique" émise par un événement endommageant et
le temps �t qui s'écoule entre deux émissions acoustiques consécutives : ce sont les
principales caractéristiques décrivant la dynamique de la rupture. A cause de l'atté-
nuation des signaux d'E.A dans le matériau, l'énergie mesurée par chaque capteur
dépend de la distance entre la position où l'événement a eu lieu et les capteurs. La
�gure 2.26 est un exemple de l'atténuation de l'amplitude maximum en fonction de
la distance au capteur pour une mousse PU (� � =� s = 0:38).

Nous pouvons donc supposer que l'atténuation de l'énergie est de la forme :
8
><

>:

"1 = "0 exp
�

� x
�

�

"2 = "0 exp
�

� (d� x)
�

� avec 0� x � d

avec"1 et � 2 les énergies reçues par les deux capteurs,"0 la véritable énergie émise,
� le coe�cient d'atténuation (relatif au matériau) et d la distance entre les deux
capteurs. A�n d'avoir une information plus précise sur l'énergie, nous prenons en
compte l'atténuation. Pour d'obtenir une énergie indépendante de la positionx où
l'événement s'est produit, nous déterminons l'énergie étudiée par :

" =
p

"1 � "2 = "0 � exp

 
� d
2�

!

/ "0

désormais proportionnelle à l'énergie �vraie�.
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Fig. 2.26: Amplitude maximum du signal en fonction de la distance au capteur sur
une mousse PU de densité relative 0.38. La courbe correspondà la loi A / exp(� 0:3x).

Nous analysons les densités de probabilitéN (") de l'énergie" et la densité de
probabilité N (�t ) des intervalles de temps�t . N (") représente la probabilité d'obtenir
des émissions acoustiques d'énergie" et N (�t ) représente la probabilité d'obtenir des
intervalles de temps de longueur�t .

2.4.3 Essais de traction in situ en tomographie

Un autre moyen d'étudier le phénomène de la rupture est de coupler le suivi de
l'activité acoustique à la technique de tomographie X et ce lors d'essais de traction
in situ menés jusqu'à rupture. Des essais mécaniques in situon déjà été e�ectué par
tomographie X [76, 98] mais pas encore avec le couplage de l'émission acoustique.
Ces essais sont réalisés à l'aide d'une machine de traction-compression développée à
l'INSA de Lyon et spécialement conçue pour être montée sur lesplates-formes tour-
nantes des tomographes de l'ESRF [99]. La �gure 2.27 présente une vue d'ensemble
de la machine et une vue détaillée de l'emplacement de l'échantillon. A�n d'éviter
toute obstruction des rayons X par des éléments de la machinedurant les 180� de
rotation, la transmission de charge entre le plateau supérieur mobile et le plateau
inférieur �xe est assurée par un tube en PMMA. Ce tube, qui supporte la partie su-
périeure de la machine, a été soigneusement poli a�n d'avoirune épaisseur constante
sur toute la circonférence et une surface exempte de rayures.L'absorption, initiale-
ment faible, sera uniforme quelle que soit sa position angulaire. Le polissage limite
aussi le contraste de phase sur les images dû à la présence du tube. Le déplacement du
plateau supérieur est assuré par un moteur pas à pas, placé à l'intérieur de la colonne
métallique supérieure. Celui-ci est piloté par ordinateuret la charge est enregistrée
par un capteur de force également relié à l'ordinateur. La machine peut travailler en
traction et compression avec une charge maximum de 5 kN.

Les essais sont réalisés sur des éprouvettes de mousses PU dedi�érentes densités
relatives (de 0,4 à 0,9) à température ambiante. Les éprouvettes sont entaillées en
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Capteurs
piézo-électriques

Fig. 2.27: Dispositif de traction in situ adapté aux plates formes de rotation de
l'ESRF et schématisation des éprouvettes dont la section centrale est plus faible.

leur centre ou de section plus petite (�gure 2.27) a�n que la rupture ait lieu dans
une zone couverte par la caméra. Les échantillons sont sollicités en traction uniaxiale
quasi-statique, avec une vitesse de traverse constante (10� 3mm:s� 1). Plusieurs prises
d'images sont réalisées : l'état non déformé suivi de di�érents pourcentages de défor-
mation nominale.
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Notre étude porte sur le processus de rupture des matériaux hétérogènes. Il semble
que plus le degré d'hétérogénéité et le degré de désordre du matériau sont grands,
plus le processus de rupture est progressif, la rupture �nale se produisant suite à
l'apparition préalable d'événements précurseurs. A l'autre extrême, un cristal parfait
montrerait une rupture brutale à partir de la nucléation d'une seule micro�ssure, sans
événement précurseur observable. Le degré d'hétérogénéité et le désordre du matériau
semblent alors être des paramètres importants dans la description de la rupture.

Des essais mécaniques conduits jusqu'à rupture sont donc réalisés sur des mousses
PU et des résines époxy de di�érentes densités pour tester l'in�uence de ces para-
mètres sur l'évolution de l'endommagement, avant rupture del'échantillon. Dans ce
chapitre, toutes nos expériences sont e�ectués à température ambiante. La détection
des événements précurseurs est e�ectuée par le suivi de l'activité acoustique. Nous
nous attacherons à comprendre les relations entre les caractéristiques de l'émission
acoustique et la nature hétérogène et désordonné du matériau.

Nous allons voir qu'il est aussi important de distinguer les conditions de char-
gement sur le type de rupture : essais à vitesse de déformation constante et essais
à contrainte imposée. Pouvons-nous alors déterminer des lois universelles de l'en-
dommagement pour la prévision de la rupture, indépendantesde la morphologie du
matériau et des conditions de chargement ?

3.1 Observations préliminaires du comportement
mécanique

3.1.1 Essais de traction

Le comportement mécanique des mousses PU est tout d'abord étudié en traction
uniaxiale (vitesse de déformation quasi constante,_" = d"=dt = 10� 4s� 1) à tempéra-
ture ambiante. Les conditions d'essais sont décrites dans la section 2.4.1.

La �gure 3.1 représente les courbes contrainte/déformation pour des échantillons
de densité relative� � =� s allant de 0,3 à 0,84. Chaque courbe correspond à un essai de
traction représentatif sur un échantillon de densité relative précise. Indépendamment
de la densité, nous observons un comportement mécanique élastique aux petites dé-
formations, conformément à la loi de Hooke,� = E � " . Cette déformation élastique
apparaît à l'instant où la contrainte est appliquée (la déformation est indépendante du
temps). A la sortie de cette zone, la contrainte n'est plus proportionnelle à la déforma-
tion et une déformation anélastique et plastique intervient (par abus de langage, nous
appellerons cette déformation, déformation plastique). Ensuite, la contrainte néces-
saire pour poursuivre la déformation augmente jusqu'à un maximum : la contrainte
au plateau� pl ou contrainte d'e�ondrement plastique. Étant donné que nous étudions
la contrainte nominale et non vraie, celle-ci peut parfois diminuer jusqu'au point de
rupture (jusqu'à une certaine déformation :" r ).
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Fig. 3.1: Courbes contrainte/déformation pour des essais de traction sur mousses PU
de densité relative de 0,3 à 0,84 à température ambiante.

Les valeurs du module d'YoungE � , de la limite d'élasticité � �
e, de la contrainte

au plateau � �
pl et de la déformation à rupture" r sont résumées dans le tableau 3.1.

Les valeurs répertoriées sont des moyennes sur les di�érents essais pour une den-
sité donnée. La limite d'élasticité de chaque mousse correspond à la contrainte à
partir de laquelle le matériau s'écarte de la loi de Hooke. Toutefois, cette limite
n'étant pas très nette dans tous les cas, il a été dé�ni une limite d'élasticité conven-
tionnelle en métallurgie,� �

e : c'est la valeur de l'e�ort unitaire pour lequel l'allon-
gement permanent résiduel, après maintien de l'éprouvettesous charge pendant 10
secondes, est égal à 0,2 %. Nous supposons que la non linéaritéobservée sur la courbe
contrainte/déformation est due au comportement anélastique et non pas à un com-
portement élastique non linéaire. A�n d'obtenir cette limite d'élasticité, nous traçons,
sur les graphes contrainte/déformation, une droite parallèle à la droite � = E � � " ,
dont l'abscisse à l'origine est 0,002.

� � =� s E � (MPa) � �
e (MPa) � �

pl (MPa) " r

0,3 164 � 13 2,6 � 0,1 3,7 � 0,1 0,055� 0,018

0,38 252 � 8 4,4 � 0,1 5,7 � 0,5 0,054� 0,015

0,58 496 � 33 7,8 � 0,7 10,0 � 1,7 0,036� 0,012

0,66 694 � 36 12,2 � 1,8 16,2 � 1,7 0,048� 0,015

0,8 871 � 16 15 � 1 23 � 2 0,05 � 0,012

0,84 1060� 17 16,3 � 2,3 23,4 � 6,8 0,043� 0,024

Tab. 3.1: Caractéristiques mécaniques pour di�érentes densités de mousses PU sol-
licitées en traction à température ambiante (vitesse de déformation _" = 10� 4s� 1).
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Notons que les valeurs expérimentales du module d'YoungE � , pour les di�érentes
densités, sont obtenues directement à partir du déplacement de la traverse, mais sans
utilisation d'extensiomètre. Ces valeurs ne tiennent pas compte de la déformation de la
machine et sont sûrement légèrement plus faibles que les valeurs réelles. La dispersion
des données correspond aux écarts types sur les di�érentes valeurs obtenues pour une
densité donnée. Pour chaque gamme de densité, les variations des valeurs peuvent être
assez importantes, surtout pour la contrainte maximale et l'allongement à rupture.
Ceci nous suggère que les échantillons provenant d'une mêmemousse peuvent avoir
des distributions d'hétérogénéités assez di�érentes.

Nous allons désormais étudier ces caractéristiques mécaniques par analogie avec le
modèle présenté par Gibson et Ashby [65]. Ceci n'est e�ectué qu'à tire de comparaison
car ce modèle est décrit pour des mousses très peu denses. En e�et, la structure des
mousses que nous étudions est di�érente de celle décrite parle modèle où la structure
de la mousse est représentée par un assemblage de cellules constituées par des parois
et des arêtes. Hors, dans notre cas, les mousses de hautes densités ne peuvent pas
vraiment être vu sous cet angle car il n'existe pas à proprement parler d'arêtes.

a) Domaine linéaire

Nous observons une évolution croissante du module élastiqueE � en fonction de
la densité de la mousse. Cette évolution peut être étudiée enconsidérant le modèle
établi par Gibson et Ashby [65] (équation 2.1) pour les mousses à cellules fermées. Ce
modèle, rappelons-le, attribue le terme au carré de la densité à la �exion des arêtes et
le terme linéaire à l'étirement des parois (cf paragraphe 2.1.1). La faible pression de
gaz initiale qui correspond, dans notre cas, à la pression atmosphérique (0,1 MPa),
nous permet de négliger le troisième terme de l'expression 2.1 qui devient :

E �

Es
� � 2

 
� �

� s

! 2

+ (1 � � )
� �

� s
(3.1)

avecEs le module élastique du polyuréthane et� la fraction de polymère contenue
dans les arêtes par rapport aux parois. Étant donné que nous ne connaissons pas la
variation de � en fonction de la densité relative, nous considérons� constant.

La variation expérimentale deE � en fonction de� � =� s est décrite par la fonction
polynomiale du second degré suivante :

E � = 1220(� � =� s)2 + 186(� � =� s) (3.2)

A partir de cette équation, nous pouvons déterminer le module élastique du polyuré-
thane et � ; les valeurs obtenues sontEs = 1570 MPa et � = 0; 88. Les valeurs de�
couramment utilisées pour les mousses polyuréthane sont comprises entre 0,6 et 0,9
[62, 65], nos résultats sont donc bien en accord. Rappelons que les valeurs deE � sont
obtenues sans correction de la déformation de la machine. Cependant, ceci ne change
pas l'évolution de ce module en fonction de la densité.
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La �gure 3.2 montre l'évolution du rapport E � =Es en fonction de la densité relative
des mousses de polyuréthane à température ambiante. Cette évolution est décrite par
la fonction suivante :

E �

Es
� 0; 77

 
� �

� s

! 2

+ 0; 12
� �

� s
(3.3)
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Fig. 3.2: Module d'Young relatif en fonction de la densité relative des mousses PU,
à température ambiante lors d'essais de traction. La courbecontinue représente la
fonction d'ajustement.

Remarque : nous aurions pu penser que le modèle basé sur une structure tétra-
kaidécaèdrique [66] était plus proche des mousses que nous étudions. Cependant, les
valeurs très di�érentes des deux coe�cients de l'équation 3.3 montrent que l'équation
2.4 ne peut pas décrire correctement la mousse PU.

b) Domaine non linéaire

Pour la prédiction du domaine non linéaire des mousses, Gibson et Ashby ont
relié la contrainte d'e�ondrement plastique à la contrainted'écoulement du matériau
constitutif (équation 2.5). Si la pression du gaz est négligée nous obtenons :

� �
pl

� ys
� 0; 3

 

�
� �

� s

! 3=2

+ 0; 4(1 � � )
� �

� s
(3.4)

Cependant, pour les essais de traction e�ectués sur les mousses PU, la contrainte
� �

pl en fonction de la densité relative montre une évolution du même type que le mo-
dule d'Young et non de la forme de l'équation 3.4 (la di�érence est essentiellement
l'exposant qui est de3=2 dans l'équation 3.4 et de 2 dans l'équation 3.2). De surcroît,
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en traçant le module d'YoungE � , la limite d'élasticité � �
e et la contrainte � �

pl , norma-
lisés à leur maximum, en fonction de la densité relative (�gure 3.3), nous remarquons
une évolution similaire.
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Fig. 3.3: Limite d'élasticité des mousses normalisée à la contrainte d'écoulement du
PU massif� �

pl=� ys en fonction de la densité relative� � =� s pour des essais de traction
sur mousse PU à température ambiante.

Dans le domaine non linéaire, le comportement des mousses PUne peut être décrit
par le modèle de Gibson et Ashby pour les mousses à cellules fermées en tension.
Comme nous l'avons déjà mentionné, il semble que ce modèle nesoit pas très bien
adapté aux mousses de fortes densités.

Par ailleurs, nous ne constatons pas de corrélation évidente entre la déformation
à rupture " r et la densité relative des mousses (�gure 3.4). Il se peut quela défor-
mation �nale soit plutôt corrélée à la distribution des pores e�ective (désordre) : un
échantillon dont la distribution des hétérogénéités est plus large (présence d'un pore
plus gros, par exemple) sera susceptible de rompre plus rapidement. Cet aspect sera
discuté par la suite.

3.1.2 Essais de �uage

Le comportement mécanique des mousses PU est aussi étudié lors d'essais de
�uage à température ambiante. Une contrainte en tension est appliquée quasi instan-
tanément et maintenue à une valeur constante alors que la déformation est mesurée
en fonction du temps. Nous avons été amenés à réaliser de nombreux essais préli-
minaires qui nous ont permis de dé�nir des conditions expérimentales permettant
d'obtenir des temps de rupture raisonnables. Ces conditions d'essais : densité relative
� � =� s, contrainte appliquée� a = F=S0 (S0 étant la section initiale de l'éprouvette),
temps à rupture � et déformation à rupture �" r sont résumées dans le tableau 3.2.
Nous dé�nissons�" r de la façon suivante :" r = "e + �" r où " r est la déformation
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Fig. 3.4: Déformation à rupture" r en fonction de la densité relative� � =� s pour des
essais de traction à température ambiante.

totale jusqu'à rupture, "e = � a=E� représente la déformation élastique qui se produit
lorsque la contrainte� a est appliquée et�" r représente la partie non élastique de la
déformation (voir �gure 3.5).

Notons que les mousses plus denses supportent des contraintesplus élevées. Nous
constatons que le temps à rupture, pour des conditions expérimentales à priori iden-
tiques, est fortement dispersé. Ceci peut provenir des distributions d'hétérogénéités
variables des di�érents échantillons.

La �gure 3.5 représente la déformation en fonction du temps pour les densités
relatives � � =� s=0,3, 0,58, 0,69, 0,8 et 0,84. Chaque courbe représente un essai sur
un seul échantillon à température ambiante. Pour toutes lesdensités, l'évolution
de la déformation se rapproche des trois étapes du �uage (primaire, secondaire et
tertiaire) décrites dans la section 2.1.1. Lors de l'application de la contrainte, une
déformation élastique instantanée apparaît. Juste après,la vitesse de déformation
diminue, la pente des courbes diminuant avec le temps. Ce passage se fait rapidement.
La �gure 3.6 montre alors que la vitesse de déformation se stabilise. Il semble que
nous assistons graduellement au passage du �uage primaire au�uage tertiaire avec
une zone de transition relativement longue qui peut être associée au �uage secondaire.
Cette zone de transition est caractérisée par un minimum plutôt constant de la vitesse
de déformation (�gure 3.6). En�n, une accélération de la vitesse de déformation est
remarquée avant rupture �nale du matériau bien que celle-cisoit en général assez
faible.

La �gure 3.7 représente le temps à rupture� en échelle log en fonction de la défor-
mation élastique initiale "e pour les di�érentes densités de mousses PU. A contrainte
imposée égale, si la densité relative est plus forte alors"e est plus faible ("e = � a=E�

et le module d'YoungE � est directement relié à la densité par l'équation 3.3). Nous
notons évidemment qu'à contrainte imposée égale, le temps àrupture est plus im-
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� � =� s Contrainte � a (MPa) Temps à rupture � (s) Déformation à rupture �" r

0,84 23,3 13271 0,048
0,84 23,3 12984 0,088
0,84 22,3 6203 0,098
0,8 21 3407 0,052
0,8 21 220,7 0,014
0,8 21 4893 0,066
0,8 21 312,4 0,021
0,8 21 7439 0,069
0,8 18,3 4791,4 0,032
0,8 18,3 6186,3 0,049
0,69 19,2 20 0,023
0,69 18 46,7 0,014
0,69 16,7 1166,7 0,049
0,69 16,7 112,7 0,016
0,69 16,7 1179 0,033
0,69 16,7 591 0,026
0,58 9 7480 0,025
0,58 9 207140 0,053
0,58 9 23524 0,032
0,3 3,67 1137,4 0,036
0,3 3,67 456 0,013
0,3 4 17 0,016
0,3 4,3 2353 0,088

Tab. 3.2: Conditions des essais de �uage sur mousse PU à température ambiante.

portant pour les fortes densités. Ainsi, la contrainte maximale atteinte (valeur du
plateau) augmente avec la densité du matériau. Cela se comprend assez bien dans la
mesure où plus la contrainte appliquée est éloignée de la contrainte maximale, plus
le matériau mettra longtemps à se rompre.

En première approximation, le temps à rupture diminue de façon exponentielle
avec la déformation"e, directement reliée à la contrainte appliquée (�gure 3.7) :cette
évolution nous suggère que la déformation initiale in�ue sur le temps à rupture. Si
nous �xons "e constant (valeur de la contrainte ajustée par rapport à la valeur du
module d'Young), les temps de rupture sont logiquement voisins pour des mousses
de densité di�érente.

Nous véri�ons également que la déformation à rupture�" r , a tendance à augmenter
avec le temps à rupture comme vu sur la �gure 3.8.

La relation de Monkman-Grant [72] (paragraphe 2.1.2, équation 2.11) suggère que
si la vitesse de déformation est connue, la durée de vie du matériau peut être prédite :

log� + m log _" = B:




















































































































































































































