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Résumeé

Dans cette étude nous allons aborder le probleme de modélisation du comportement diffusif
en présence d’endommagement par la fissuration, Cet endommagement sera représenté par
une fissure transverse et décohésion de différentes type de fraction volumique d’un composite
uniforme et aléatoire. Nous proposons une modélisation de la diffusion dans la fissure basée sur
une approche thermodynamique tout en restant dans le cadre d’une approche découplée. Nous avons
abordé le probléme de la diffusion d'humidité dans un composite en présence d’endommagement
ce présentant sous la forme d'une fissure transverse et décohésion. La modélisation de la diffusion
dans le composite est supposée régie par la loi de Fick. Les résultats de modélisation de la cinétique
de diffusion d’humidité dans les composites montrent une sensibilité accrue a la présence
d'endommagement dans le cas du composite a fissure transversale par rapport au cas du composite a
fissure décohésion. En plus un fort comportement diffusif est affiché surtout pour un composite
uniforme par rapport un composite aléatoire.

Abstract

In this study we will address the problem of modeling the diffusive behavior in the presence
of damage by cracking, This damage will be represented by a transverse crack and decohesion of
different types of volume fraction of a uniform and amorphous composite. We propose a modeling
of the diffusion in the crack based on a thermodynamic approach while remaining within the
framework of a decoupled approach. We approached the problem of the diffusion of moisture in a
composite in the presence of damage this presenting in the form of a transverse crack and decohesion.
The modeling of the diffusion in the composite is supposed to be governed by Fick's . The modeling
results of the Kkinetics of moisture diffusion in the composites show an increased sensitivity to the
presence of damage in the case of the composite with transverse crack compared to the case of the
composite with decohesion crack. In addition a strong diffusive behavior is displayed especially for
a uniform composite compared to an aleatoire composite.
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Introduction générale

Les matériaux composites consistent en l'agrégation d'aux moins deux substances
non miscibles de nature différentes, se complétant et aboutissant a une substance dont la performance
globale est supérieure aux composants pris séparément. Le matériau composite est constitué d'une ou
plusieurs substances Plusieurs phases discontinues réparties dans une phase continue. La phase
continue est appelée matrice. La phase discontinue a généralement des propriétés mécaniques (dureté
et résistance) Plus que cela dans la matrice est appelé renforcement. En raison des propriétes des
matériaux composites Caractéristiques des matériaux composants, répartition géométrique des
armatures, Taille du renfort, nature des interfaces renfort/matrice, procédé de fabrication, etc.

Par conséquent, les matériaux composites sont actuellement largement utilisés dans l'industrie
et Notamment dans les domaines aérospatial et aéronautique, ou le poids est économisé sur
les structures stratégiques. Cependant, il convient de noter que si l'industrie aéronautique reste un
acteur majeur du développement de Les structures hautes performances et les matériaux composites
sont largement utilisés dans ce domaine Sports, génie civil, secteur maritime, secteur automobile,
secteur éolien Consommateur actuel de fibre de carbone) et champ pétrolier offshore. La modélisation
des composites reste un domaine de recherche ouvert car ces matériaux existent Développement
constant et de plus en plus utilisé dans la réalisation de structures industrielles. A la fin
de lI'endommagement mécanique est développé un endommagement qui permet de construire
des modeéles pratiques de comportement utilisables dans le cadre des éléments finis. Des exemples
simulant le comportement mécanique jusqu'au dernier stade de la rupture illustrent la présentation.
Ce document présente brievement les outils et les concepts nécessaires pour développer et utiliser
ces modeéles de dommages dans un cadre d'éléments finis. Nous allons examiner dans le présent
travail les conséquences de la présence de I’endommagement sur le comportement de diffusion,
tout en considérant que I'endommagement est présent dans le composite sous forme d’une fissure
transverse et décohésion contenant de l'air. La formulation de la modélisation du comportement
diffusif du composite est établi en se basant sur une approche thermodynamique tout en restant dans
le cadre d’une approche découplé (le comportement diffusif est supposée indépendante de 1’état
mécanique dans le matériau considéré). D’autre part, le comportement mécanique est modélisé
en se basant sur les notions de la mécanique de la rupture.

L'objectif de cette mémoire porte sur I'évaluation de I'effet de la présence d'endommagement
sur le comportement mécanique diffusif du composite.

Le premier chapitre porte sur une étude bibliographique ou nous fournirons quelques définitions
et concepts de base sur les composites. De plus, nous fournirons également une bibliographie
sur la modélisation de la diffusion de I'numidité dans les composites, les types de lois en présence
ainsi que les anomalies pouvant apparaitre et les facteurs d'influence.

Le deuxieme chapitre sera consacré a la modélisation de diffusion de I'hnumidité dans
un composite endommagé. Le VER représentatif de ce milieu est constitué de le composite dans
laguelle I'endommagement est sous forme d'une fissure transversale et décohésion uniforme de

différentes fractions volumiques. Nous commencgons par un composite sain dans le VER ensuite nous
1



allons voir l'effet de la présence de I’endommagement. L'effet sera quantifié sur le coefficient
de diffusion effectif et la teneur a saturation ainsi que sur la cinétique de diffusion dans le VER.

Dans le troisieme chapitre, en suivant la méme démarche de composite sein, nous allons voir
I'effet de la présence d'endommagement sur la diffusion dans un composite aléatoire
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Géneralités sur les matériaux composites

Introduction :

Les matériaux composites sont des matériaux modernes, créent un intérét progressif
de la part de nombreux secteurs industriels, et leurs utilisations deviennent de plus en plus répondues.
Un matériau composite est un assemblage d'au moins deux composants non miscibles de structure
différente et dont les propriétés individuelles se combinent et se completent pour donner
des performances globales améliorées .L'un des grands avantages des composites est que
les propriétés sont ajustables en fonction des parameétres de conception, tels que la nature des fibres,
la disposition des plis, la nature de la matrice, I'orientation et I'architecture des fibres. Le matériau
composite peut prendre des géomeétries complexes et avoir de grandes dimensions ou des formes
variées qui s’adapte aux besoins de la conception des modéles technologique facilement intégrable
pour remplir leurs roles en tant qu’élément principale de résistance aux chocs et vibration,
ou peuvent constituer des éléments secondaires qui interviennent entant qu’isolant acoustique
ou conducteur thermique et électrique, en se distinguant par leurs propriétés physiques diverses.
On peut citer a titre indicatif, I’avantage apporté par un des paramétres physique tel que le coefficient
de dilatation thermique spécifique, qui peut étre optimisé pour l'absorption d’énergie dans le cas
des éléments en coque mince des réacteurs de fusée subissant des chocs thermiques élevés ou le cas
des structures d’avions supersonique qui peuvent développer de grand déplacement sous 1’effet
des gradients de température élevées. Les différents types de matériaux composites sont définis
en fonction de la nature de matrice qui peut étre de type organique, métallique ou céramique,
et les renforts peuvent également étre de natures tres différentes comme par exemple le carbone
et le verre pour inorganiques et les aramides (Kevlar) pour ceux organiques. Donc, on peut considérer
que la matrice est la phase continue de matériau composite et le renfort est la phase discontinue
(Figurel.1).

‘matrice

renfort:

Figurel.1Structure d’un matériau composite



1.1- Constituants de matériaux composites

1.1.1 La matrice

Le role principal de la matrice dans le matériau composite est de servir d’enrobage
tout en assurant le collage entre les fibres, afin d’optimiser le transfert de contraintes mécaniques
appliquées.

La matrice permet de donner la forme requise aux matériaux et offre quelques avantages
en faveur de la tenue chimique de la structure. Le choix des matrices differe selon le domaine
d’application des composites. Il existe plusieurs types de matrice tels que les polymeres(Résines),
parmi lesquelles les polyesters, les vinylesters et les époxydes. La composition chimique
et les propriétés physiques de la résine, affectent la fabrication et les propriétés finales des matériaux
composites. Ainsi, les variations dans la composition, I'état physique ou la morphologie d'une résine
ainsi que la présence d'impuretés peuvent affecter les performances du matériau composite et leur
durabilité a long terme.

1.1.2 Résines époxyde

Le terme époxyde est une description générale de la famille de polymeéres qui sont basés
sur les molécules qui contiennent des groupes époxyde. Un groupe époxyde est une structure,
qui contient a 1’échelle atomique un cycle compos¢ par un atome d'oxygene et deux atomes
de carbone. Les époxydes sont des résines thermodurcissables polymérisables contenant un
ou plusieurs groupes époxydes durcis-sables. Les époxydes sont largement utilisés dans les résines
pour les pré-imprégnés et les adhésifs structuraux.

Les avantages des époxydes sont leur grande résistance, le module élevé, 1’excellente
adhérence, la faible rétraction, la bonne résistance chimique et leur facilité de traitement.
Lesprincipauxinconveénientssontlafragilitéetlaréductiondespropriétésenprésenced’humidité.Lecodtde
la résine est également plus élevé que celui des polyesters.

1.1.3 Résines polyester

Le terme résine de polyester thermodurcissable est un terme général utilisé pour la résine
de polyester ortho-phtalique ou d’iso-phtalique. Les résines de polyester sont relativement peu
codteuses et utilisées pour les applications de traitement rapides a faible colt. La combinaison
des polyesters avec certaines charges peut présenter une résistance a la rupture sous l'effet de I'arc
électrique. Les résines de polyester iso- phtalique présentent une stabilité thermique et dimensionnelle
et une résistance au fluage plus élevée. En général, les avantages principaux des structures composites
a matrice de résine polyester renforcées par des fibres, sont son faible codt et sa capacité a étre traité
rapidement. Les composites fibres /polyesters peuvent étre fabriquées par de nombreuses methodes,
tels que, I'empilement humide, le moulage sous presse (sous vide), le moulage par injection,
I'enroulement filamentaire, la pultrusion et l'autoclavage.



1.1.4 Matrices en resine des phenoliques

Les phénoliques, en général, durcissent par voie de condensation avec dégazage de I'eau.
La matrice résultante est caractérisée par sa resistance chimique et thermique, et par sa dureté, ainsi
que par ses produits a faible dégagement de fumée et de toxicité. Ces résines sont
des viscosités et poids moléculaires plus élevées. Par conséquent, elles sont optimales pour la
fabrication de structures composites de formes exceptionnelles et de courbures complexes.

1.1.5 Matrices en resines Polyamides

La famille de résines polyamides comprend un nombre varié de polymeres qui contiennent
une structure hétérocyclique aromatique. Les composites a matrice de polyamides caractérisent
par leur excellente performance dans les environnements sa haute température, par leur résistance
thermique, leur stabilité a I'oxydation, ainsi que leur faible coefficient de dilatation thermique.
Les principales applications des polyamides apparaissent dans les structures a moteur chaud,

ainsi que, les industries aérospatiales.
1.1.6 Matrices métalliques

Les métaux sont utilisés essentiellement pour les composites a matrice métalliques (MMC).
Les métaux sont généralement des alliages traditionnels, qui ont été développés pour étre utilisés
dans certains types de composites. Les principaux matériaux de matrice métallique sont les alliages
d'aluminium, les alliages de titane ainsi que, les alliages de fer. D’autres métaux utilisés comme
matériaux de matrice, y compris le cuivre le plomb, le magnésium, le cobalt, I'argent et les super
alliages. Les propriétés mécaniques des métaux dans les composites dépendent du processus de
fabrication [Zweben C (2002).].

1.1.7 Matrice en céramique

Les céramiques utilisées comme matrices sont le carbure de silicium, I'alumine, le nitrure
de silicium et divers ciments. Les propriétés mécaniques des céramiques, sont encore plus sensibles
au processus de fabrication que celles des métaux. La détermination de la résistance en traction
et en flexion des céramiques est difficile, en raison de leurs natures fragiles. La résistance a la flexion
dépend également de la taille de I'échantillon qui est généralement beaucoup plus élevée que celle
d'un spécimen de traction de méme taille [R. Warren Ed, (1992).].

1.1.8 Matrices en carbone

Les formes des matrices de carbone résultant de divers processus de fabrication de carbone-
carbone tendent a étre des matériaux fragiles et plutbét faibles. Les conductivités thermiques
de ces matrices varient de tres faible a élever, selon les processus de fabrication. Comme pour
les céramiques, les propriétés mécaniques de carbone sont difficiles a mesurer.



1.2 Les renforts
1.2.1 Fibre d’Aramide

Au début des années 1970, DuPont Companya introduit 1’aramide (Kevlar), une fibre organique
avec un module de traction spécifique et une résistance élevée. C’est la premiére fibre organique
a étre utilisée comme renfort dans les structures composites. Aujourd'hui, cette fibre est utilisée dans
diverses pieces structurelles, tels que, la balistique, les pneus, les cordes, les cables, les vétements
de protection. Les fibres d’aramide, sont des polyméres polyamides aromatiques, caractérisees
par une stabilité thermique élevée et des propriétés diélectriques. En autre, les fibres d’aramide
présentent une faible densité, une haute résistance a la traction et des caractéristiques exceptionnelles
de rigidité (voir le tableau 1.1).

Figurel.2 Fibres d’aramide

Caractéristiques Kevlar | Kevlar | Kevlar | Twaron | Technora
29 49 149

Massevolumiquep (kg/m®) 1440 1450 1470 1440 1390

Diametre(um) 12 12 12 12 12

Module d’YoungE«(GPa) 60 120 160 60 90

ModulespécifiqueEt/p 42 83 110 40 65

(MNm/kg)

Contrainteala rupture o, 3000 3000 2400 2600 2800

(MPa)

Contraintespécifiqueoru/p 2080 2070 1630 1800 2010

(KNm/kg)

Allongementalarupture(%) 3,6 1,9 1,5 3 4

Tableau 1.1 Caractéristiques mécaniques de mono filaments aramides



1.2.1- Fibres de carbone et de graphite

Les fibres de carbone et de graphite sont basées sur les réseaux de couches de graphéne
(hexagonal) présentent dans le carbone. Si les couches de graphéne ou les plans s'empilent dans
un ordre tridimensionnel, le matériau est défini comme un graphite. Habituellement, un traitement
prolongé du temps et de la température est nécessaire pour former cet ordre, rendant les fibres de
graphite plus colteuses [Daniel B. Miracle and Steven L. Donaldson (2001].

Le carbone et le graphite ont une capacité importante en tant que fibres de renforcement,
avec une grande flexibilité pour les propriétés qui peuvent étre fournies. Les caractéristiques
principales des composites en fibres de carbone et de graphite imprégnées dans la matrice
de polymeéres sont la rigidité et la résistance mécanique élevees (voir le tableau 1.2).En outre,
les fibres de carbone et de graphite peuvent conserver leurs caractéristiques mécaniques dans des
conditions hostiles, telles que, les températures élevées, I'exposition aux solvants et fluides courants
et aux environnements humide. Pour étre utilisé comme partie d'un matériau de structure primaire, il
doit également étre disponible en tant que fibre continue [Miles I, Rostami S (1992).].

Figurel.3 Fibres de Graphite (a), fibre de Carbone (b) [1]

Les fibres de carbone et de graphite sont caractérisées par, 1’excellente propriété mécanique
(traction et compression), la bonne conductibilité électrique et thermique. Pour cela, les fibres
de carbone et de graphite sont les plus utilisées dans les applications de hautes performances.

Caractéristiques Carbone
Masse volumique p (kg/m°) 1750
Diametre (um) 5a7
Module d’Young Ef(GPa) 230
Module spécifique E+#/p(MNm/kQg) 130
Contrainte a la rupture or (MPa) 3000-4000

Tableau 1.2 Caractéristiqgues mécaniques de carbone



1.2.2 Fibres de verre

Le verre en tant que matériau structurel a été introduit au début du XVlle siécle et a été
largement utilisé au cours du XXe siécle, avec 1’apparition du matériau fondu qui est filé ou fileté par
des filaments continus.

Les avantages des fibres de verre sont remarqués : grace a leur codt de fibre réduit, pour leurs
utilités dans certaines applications d'armement, leur résistance a la corrosion chimique ou galvanique,
leurs propriéetés électriques et enfin leur disponibilité sous forme de nombreux produits tres variés.
Le coefficient de dilatation thermique et les propriétés mécaniques par rapport aux composites
renforcées par des fibres de carbone peuvent étre considérés comme des inconvénients distincts

Figurel.4 Fibre de verre

Les composite en fibre de verre présente un inconvénient en ce qui concerne les propriétés
en traction par rapport aux composites renforcés en fibres d’aramide. Concernant, les avantages
de composite renforcés par des fibres de verre sont apparié a la bonne tenue au cisaillement
et a la compression finale avec en plus leurs bonnes capacités a 1’absorption de I’humidité (voir
le tableau 1.3). Les applications des produits de composite en fibre de verres ont multiples, telles que,
les dispositifs de filtration, I'isolation thermique et électrique, les réservoirs de pression, les produits
structuraux pour les véhicules automobiles et de nombreux usages s'appliquent en produits militaires
et aérospatiaux.

Caractéristiques Verre
Masse volumique p (kg/m®) 2600
Diamétre (um) 10 420
Module d’Young E«(GPa) 73
Module spécifique E+#/p(MNm/kg) 28
Contrainte a la rupture ory (MPa) 3400

Tableau 1.3 Caractéristiques mécaniques de verre



1.2.3 Les fibres de bore

La fibre de bore élémentaire est formée par une réaction sur un fil de tungstene chaud qui est
étiré en continu a travers un réacteur contenant BCI3 et H3. Le substrat de fil de tungsténeré agit pour
former du borure de tungsténe dans le noyau. La structure cristalline du bore déposé est considéré
comme amorphe en raison de sa petite taille. Le bore est disponible sous forme de fibre cylindrique
en deux diamétres nominaux, de 0,10 et 0,16 mm, avec une densit¢ de 2,57 et 2,49g/ cm®
respectivement.

Le module de traction et la résistance de la fibre de bore sont entre 40 GPa et 3600 MPa.
La conductivité thermique et la dilatation thermique sont faibles (voir le tableau 1.4).Le codt des fibres
de bore est plus élevé que les fibres de carbone.

Les fibres de bore sont trouvées presque exclusivement sous la forme de pré-imprégnés en
filament dans la matrice époxyde, et utilisée pour des applications aérospatiales exigeant la haute
résistance et / ou la rigidité ainsi, pour le renforcement sélectif dans les articles de sport. L'utilisation
la plus notable de cette fibre est les sections stabilisatrices des avions militaires F-14 et F-15.

Caractéristiques Bore Bore+B4C | SiC
Masse volumique p (kg/m3) 2600 2600 3000
Diametre (um) 100-150 | 100-150 100-150
Module d’Young Ef (GPa) 430 430 410
Module spécifique E¢/p(MNm/kg) 165 165 140
Contrainte a la rupture o, (MPa) 3822 4000 3900
Contrainte spécifique o /p(kNm/kg) 1460 1540 1300

Tableau 1.4 Caractéristiques mécaniques des fibres de bore, bore-carbure de bore et silice
1.2.4 Fibre de silice

Les fibres de silice sont produites comme le verre, par fusion, et sont utilisées essentiellement
en raison de ses hautes tenues chimiques et thermiques dans les tuyéres pour les moteurs de la fusée
(Tableau 1.4).

1.2.5 Fibres de polyéthylene de haut module

Les fibres de polyéthyléne de haut module présentent une trés bonne résistance a la traction
mais une mauvaise mouillabilité. Pour des structures peu sollicitées, on peut encore utiliser des fibres
synthétiques courantes de polyamide ou polyester.

1.2.6 Les fibres naturelles

Les fibres naturelles peuvent étre extraites de matériaux fibreux d'origine animale ou végétale,
les plus utilisées sont les fibres de Coton, Lin, Sisal, Cactus ... etc. Les fibres naturelles possedent
des propriétés de type isotrope transverse et peuvent atteindre celles des fibres deverre.Cependant,
ces fibres ont mauvaise compatibilité fibre-matrice.


https://fr.wikipedia.org/wiki/Fibre_v%C3%A9g%C3%A9tale
https://fr.wikipedia.org/wiki/Coton
https://fr.wikipedia.org/wiki/Lin_cultiv%C3%A9
https://fr.wikipedia.org/wiki/Sisal

Figurel.5 Fibre naturelle de Cactus

1.3 Les Types de matériaux composites :

Selon leur taux d’utilisation, les composites sont classés en deux grandes classes :
les composites a grande diffusion et les composites hautes performances :

1.3.1 Les composites a grande diffusion

Ils occupent une portion de 95% des composites utilisés. Ce sont en général des plastiques
armés ou des plastiques renforcés, le taux de renfort est de 30 %. Dans 90 % des cas, 1’anisotropie
n’est pas maitrisée car les renforts sont des fibres courtes.

Les principaux constituants de bases sont les résines polyesters avec des fibres de verre.
Dans ce cas le renfort et la matrice sont a des couts voisins.

1.3.2. Les composites hautes performances

IIs sont principalement utilisés dans 1’aéronautique et sont d’un cout élevé. Les renforts sont
plutét des fibres longues. Le taux de renfort est supérieur a 50 %, et ce sont les renforts qui influent
sur le cout. Les propriétés mécaniques (résistance mécanique et rigidité) sont largement supérieures
a celle des métaux, contrairement aux composites a grande diffusion. [BERTHELOT, Jean-Marie].

1.3.3. Composite stratifié

Ils sont constitués d'un ou plusieurs renforts (sous forme de fibres longues et courtes et / ou
des grains) ayant de bonnes propriétés mécaniques notamment en traction, disposés dans une matrice
généralement en résine. Le role principal de la matrice est de transmettre les efforts mécaniques
au renfort (résistance a la compression ou a la flexion). Elle permet de donner la formes ou haitée
au produit réalisé. Elle assure aussi, la protection dure en fort contre les différentes conditions
environnementales (Figurel.6). Les différents types de matériaux composites stratifiés sont définis
en fonction de la nature de la matrice qui peut étre de type polymeére, métallique, carbonique
ou céramique.

10



Stratifié

Figurel.6 Structure composite stratifie

1.3.4 Composite sandwich

Les sandwichs sont des matériaux constitués en deux feuilles ou plaques (peaux) de faible
épaisseur et de grande rigidité collées au droit des extrémités supérieures et inférieures d’un matériau
de faible masse volumique (I’ame). Le role essentiel de 1’ame du sandwich est la transmission
par cisaillement les actions mécaniques en interactions avec les deux peaux extérieures (figure 1.7).
Le matériau sandwich est un excellent isolant thermique et acoustique. En méme temps les sandwichs
se distinguent par une robustesse a la flexion alliée a une légereté économique.

Structure Sandwich

Peau

Figurel.7 Structure sandwich [1]
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1.4 Vieillissement par ’humidité des matériaux polymeéres et composites a matrice
polymere

Le phénomeéne de vieillissement humide des polyméres et composites & matrice polymeére
(CMPs) est cause par I’absorption et la diffusion d’eau en leur sein, lorsqu’ils sont exposés
a un environnement humide. La diffusion est définie par Crank comme étant le processus par lequel
la matiére est transportée au travers d’un systéme a la suite de mouvements moléculaires aléatoires
[Crank, 1975]. Cela est dd au fait que les matrices organiques sont en général hydrophiles. En effet,
ces matrices comportent des sites polaires attracteurs de molécules d’eau, capables de se lier a ces
derniéres par des liaisons hydrogene. Cette absorption d’humidité peut entrainer des modifications
de la structure chimique et des propriétés physiques du matériau. La diffusion d’eau dans
des matériaux polymeres a beaucoup été étudiée au cours de ces dernieres décennies [Apicellaetal.,
1983; Chateauminoisetal., 1993; Popineauetal., 2005 ; Arhantetal., 2016]. Ce phénomeéne a été
associé au volume libre [Mc Kague et al. 1978], a la formation de liaisons hydrogéne entre 1’eau et le
polymere [Ennis et Karasz, 1986], ou encore a la création de clusters [LeGac et al., 2014].

Cette section présente les différents types de mécanismes d’absorption, ainsi que les effets
induits par la diffusion d’eau dans les matériaux polymeres et CMPs. Ces travaux ayant pour but final
d’étudier le phénomene de diffusion d’eau dans une structure multi-matériaux, on abordera également
la question du transport de I’humidité a ’interface entre deux matériaux.

1.4. 1 Les mécanismes d’absorption

L’eau peut diffuser au sein d’un matériau composite soumis a un environnement humide selon
différents processus physiques. Cette sous-section introduira ainsi le phénoméne de transport
de I’humidité dans le volume dit «libre» d’un réseau polymeére, mais aussi celui de I’interaction eau-
polymére. On présentera également la notion d’eau libre et d’eau liée.

1.4.2 Le transport de I’eau par le volume libre

Le volume libre est défini comme étant 1’espace inoccupé par les molécules dans un solide
ou unliquide. Comme le montre la Figure 1.8, le volume libre V. (en bleu) correspond donc

a la différence entre le volume macroscopique des contours externes d’une piéce polymére \/ (en vert)
et le volume réellement occupé par les molécules constituantes /., (en orange).

Y

ok
X

Figurel.8— Schématisation du volume libre .=/, [julie cocaud 2019]
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Le volume libre peut étre attribué aux irrégularités d’arrangement moléculaire [Adamson,
1980]et a I’agitation thermique qui engendre temporairement une mobilité des micro-cavités
qui constituent le volume libre, ce qui permet la circulation des molécules d’eau [Chen et al.,
2001].Ces «vides» peuvent ainsi permettre a I’cau de diffuser depart et d’autre d’un matériau
[Youssefetal.,2009]. De nombreux travaux ont essayé d'établir un lien entre la diffusion dans
un matériau et le volume libre de ce dernier [Barrer, 1951 ; Macqueen et Granata, 1993 ; Linde et al.,
2018].Cependant, d'un point de vue expérimental, la fraction de volume libre est difficilement
caractérisable [Soles et al., 2000]. Il est aussi intéressant de relever que, puisque la quantité de volume
libre dépend de la distribution moléculaire et de la mobilité segmentaire du réseau polymeére, elle est
donc aussi influencée par la densité de réticulation, le degré de durcissement ainsi que par
le vieillissement physique du matériau [Starkova et al., 2013].

1.4.3 L’interaction eau-polymere

Il a été montré que 1’eau ne se propage pas seulement par les micro-cavités a I’intérieur duré
eau polymeére. L’eau peut aussi diffuser en créant des liaisons hydrogeéne avec les sites polaires
des chaines polymeres [Moy et Karasz, 1980 ; Cotugno et al., 2005 ; El Yagoubi et al., 2015],
tels que les groupements hydroxyles ou amines présents dans les résines époxy. En effet, ces résines
comportent un nombre important d’atomes d’oxygene et d’azote, porteurs d’excés d’électrons,
favorisant les interactions eau-polymere.

Un grand nombre d’auteurs ont mis en évidence ce type d’interaction eau-polymére par
analyses de spectroscopie RMN du solide (Résonnance Magnétique Nuclaire) [Moy et Karasz, 1980
Jelinski et al., 1985 ; Zhou et Lucas, 1999a]. D’autres chercheurs ont quant a eux utilisé
la spectroscopie IR (infrarouge) a transformée de Fourrier [Antoonetal., 1981; Mustoetal., 2000;
Cotugnoetal.,2001]. Ces techniques d’analyse spectroscopique permettent en effet d’obtenir
des informations sur la structure moléculaire d’un polymere. Par conséquent, elles rendent possibles
I’identification d’interactions entre le réseau polymere et des molécules d’eau.

1.4.4 Les effets induits par la diffusion d’eau

Le phénoméne de diffusion d’eau au sein d’un polymére ou d’un CMP peut avoir
de nombreuses répercussions, notamment sur les propriétés initiales du matériau. On parle
de vieillissement d’origine physique ou chimique. Dans les deux cas, il peut étre réversible ou
irréversible. Cette sous-section présentera les principales conséquences du vieillissement humide,
pour ces deux types de matériaux.

1.4.5 Le Gonflement

La diffusion d’eau au sein d’un matériau polymére peut induire une augmentation
de son volume. Ce phénomene est appelé dilatation ou gonflement hygroscopique
[BondetSmith,2006]. Plusieurs auteurs ont montré que I’augmentation du volume d’un polymére
est inférieure au volume de molécules d’eau absorbées [McKague et al., 1978 ; Adamson, 1980].
De plus, ce phénomeéne de dilatation hygroscopique semble augmenter a partir d’un certain seuil
de teneur en eau, a partir duquel il varie quasi-linéairement avec cette derniére [Adamson, 1980
; Marqueetal.,2008].Adamson explique ainsi qu’une partie des molécules d’ecau diffusant dans
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le polymere commence par occuper le volume libre de ce dernier, ne provoquant pas
de gonflement, tandis qu’une autre partie de I’eau dissocie les liaisons hydrogéne entre
les chaines pour en créer de nouvelles avec le réseau, ce qui entraine alors un gonflement.
Ce type de molécules d’cau constitue I’cau liée de type | qui, selon Zhou et Lucas, entraine
a la fois le gonflement hygroscopique et la plastification du matériau [Zhou et Lucas, 1999a].
Par conséquent, plusieurs auteurs ont établi un paralléle entre les phénomeénes de gonflement
hygroscopique et de plastification [Vanlandin ghametal., 1999; BondetSmith, 2006; He,
2012].Une représentation schématique du gonflement hygroscopique induit par le phénomene
de plastification est donnée en Figure 1.9.

molécules

olymeére lastification et gonflement
d'eau poly p g

Figure 1.9 Schematisation du gonflement hygroscopique induit par la rupture de liaisons
hydrogene inter-segmentaires [julie cocaud 2019]

I.5 Modélisation de la diffusion par des approches découplées

Dans la littérature, certains modeles permettent uniquement la description du mécanisme
hygroscopique, tandis que d'autres permettent de considérer d'éventuelles interactions entre I'état
mécanique du matériau en place et la paramé fusion de comportement des lois. Le premier appelé
découplé, tandis que les autres sont appelés modeéles couplés. Nous ne traitons ici que le cas des
modeles découplés

1.5.1 Modele de Fick

Le modele de diffusion de I'humidité le plus couramment utilisé est celui de [W.K.
Loh, A.D]. Il s'agit d'un modeéle de diffusion libre monophasé basé sur une analogie avec le
modele de Fourier de conduction thermique. D'un point de vue purement mécanique, la loi est
basée sur la théorie des volumes libres [W.K. Loh, A.D] [A. Fick]. Elle consiste a relier
linéairement le vecteur flux massique du solvant au gradient de concentration de ce dernier
La premiére loi de Fick décrit la relation entre le flux de matiere J et le gradient de la
Concentration eneau c :

J=—Dgradc  (l.1)
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Ou D est le tenseur des coefficients de diffusion dans le matériau. Ce tenseur caractérise la
vitesse avec laquelle I’humidité se propage dans le matériau.

La seconde loi de Fick d’écrit, quant a elle, le bilan de la conservation de matiere au cours d’un
intervalle de temps. La loi de la conservation des especes indique que I'opposé de la variation
par unité de temps de la quantité de particules diffusant dans un volume donné est égal au flux
sortant:

9c —diyy (12
ot

La littérature rapporte, que de nombreux matériaux suivent en pratique une cinétique
de sorption fickienne, comme en témoignent, par exemple, les travaux suivants: [M. Autran, R.
Pauliard, L. Gautier, B. Mortaigne, F. Mazeas, and P. Davies], et [J. Jedidi, F. Jacquemin,
A. Vautrin].

1.5.2 Modele de Carter et Kibler

En pratique, on observe cependant tres fréquemment des écarts a la loi de Fick
découplée. Prenons le cas, par exemple, de résines époxy : les travaux de Zhou et al., Loh
et al. et El Yagoubi et al. [J. Zhou, J.P. Lucas] [H.G. Carter, K.G. Kibler, Langmuir] [P.
Kanouté] montrent, que dans certaines conditions, le comportement diffusif de ces polymeéres
peut s’écarter considérablement de la loi de Fick classique.

Ainsi, d’autres modeles permettent de prendre en compte I’existence de deux familles
de molécules de soluté interagissant avec un solide. La premiére est constituée des molécules
libres de diffuser dans le matériau (d’une maniére analogue a celle décrite dans la théorie du volume
libre), alors que la seconde famille correspond aux molécules liées au réseau de chaines
carbonées, ce qui les empéche de participer activement au phénomene de diffusion.
Dans le cadre de cette approche, des molécules, libres a un instant donné, peuvent
ultérieurement se retrouver piégeées, et inversement. La figure (Figure. 1.10) ci-apres illustre
graphiquement les différents mécanismes mis en jeu lors de ce processus de sorption. Ce type
de processus désorption peut étre représenté par une cinétique de Langmuir, en utilisant
le modele développé par Carter et Kibler [H.G. Carter, K.G. Kibler, Langmuir]. Les travaux
de thése de Kanouté [P. Kanouté] et de [T. Peret], entre autres, illustrent ce type de
comportement diffusif.

Le modéle de Carter et Kibler repose sur la seconde loi de Fick ainsi que sur les équations
fondamentales suivantes:
J=—Dgradn (1.3)
a—N:)(n—nN (1.4)
ot

C=n+N (1.5)

Ou n est la concentration en molécules libres de diffuser, tandis que N est la concentration
en molécules liées. yetnsont respectivement les probabilités pour qu’une molécule d’eau mobile
devienne liée et inversement.
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Ainsi ce modeéle tient-il compte de deux phases de molécules d’eau. Une phase de molécules
d’eau liées et une phase de molécules d’eau mobiles (eau libre). Les molécules d’eau libres

deviennent liées avec une certaine probabilitéypar unité de temps (s'l). A Tinverse,

les molécules liées se delient avec une probabilité n. Si 1’on considére (t) molécules d’eau libre
et (t) molécules d’eau liées, par unité de volume, a un instant donné t, a 1’équilibre on aura

XNoo=NNo (1.6)
@
Réseau Eau Eau o
polymere libre liée

Instantl O ® O OO ® (@)

o

Instant 2 ?. —-© O

9

Instant 3 'O.
&0

Figure 110. Mécanismes de diffusion des molécules d’eau au sein d’un réseau
polymere selon la cinétique de sorption de Langmuir, a
3 instants successifs [T. Peret].

Ce modele est particulierement adapté aux matériaux contenant un volume libre
important, des liaisons polaires donnant lieu a la création de liaisons hydrogénes et a des
matériaux avec des morphologies hétérogenes.
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1.1 Introduction

Dans ce chapitre nous allons aborder le probleme de modélisation du comportement diffusif
en présence d’endommagement par la fissuration, pour laquelle le probleme a été bien cerné
et des solutions plus raffinées ont été proposées par plusieurs auteurs (Ladeveze et Le Dantec, 1991
; Allix et Ladeveze, 1992). Dans les matériaux composites la prise en eau ou I'humidité relative
en présence d’endommagement sous forme de microfissures, (Lundgren et Gudmundson, 1998,1999,
Perreux et al. 2002). Une attention particuliére a été portée a 1'étude d’un probléme connexe dans
les travaux de (Gueribiz et al. 2009, 2011; Bourennane et al. 2019 ). Les auteurs modélisent les effets
induits par la présence d'endommagement sur le coefficient de diffusion et la capacité maximale
d’absorption d’humidité en faisant I’hypothése qu’a saturation ces fissures.

Cet endommagement sera représenté par une fissure transverse et décohésion de différents
types de fraction volumique. Ensuite, nous proposons une modélisation de la diffusion dans la fissure
basée sur une approche thermodynamique tout en restant dans le cadre d’une approche découplée
(le comportement diffusif est supposé indépendant de 1’état mécanique dans le matériau considéré).
Pour le cas d’une fissure transverse et décohésion d’une matrice polymérique renforcé avec des fibres
sous forme uniforme.

11.2 Diffusion dans le composite sain

Dans ce cas nous considérons que le VER représentatif de composite a fibre imperméable est
constitué de la matrice dans laquelle sont noyees les fibres. Nous supposons une distribution
réguliéres des fibres et une continuité du milieu entre la fibre et la matrice du sorte que aucune
porosité ou autre défaut qui donne lieu a discontinuité n'existants Figure 11-1. Sur les bords de ce VER
est imposée une teneur en eau en termes d’humidité relative HR(%). Le (VER) de composite saine
est constitué d’un milieu continu au sein duquel aucune porosité ou autre défaut n'existe (Figure I1.1).
Sur les bords de ce VER est imposée la capacité maximale d’absorption d’humidité Mm(%).
Dans ce contexte, on supposera que cette quantité est relice a 1’humidité relative HR du milieu
environnant selon I’expression identifiée par (Loos et Springer, 1979) comme valide sur un grand
nombre de polyméres et de composites a matrice polymere (Weitsman, 2012) :

|\/l~n=OtH|:13 1.1
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Figure I1.1 VER relatif a un composite saine

Le domaine occupé par le VER est noté 77 dans lequel chaque point est repéré par ses cordonnées

(X, y). Selon I’hypothése d’une approche découplée pour laquelle les paramétres de diffusion
(coefficient de diffusion et la teneur en humidité) sont indépendants de 1’état mécanique, ce cas de
la diffusion est supposée régit par la loi de Fick [Crank, 1978, Delasi, R., Whiteside, J.B, 1978].

Dans ce cas le probléme local a résoudre dans le VER peut étre exprimé par I'équation 11.2:

W):Dﬂn (xyt) survx R %
mxy t)= M, (HR(%)) aux bord de la résine € p
m(xy 0)= my(xy) VXy€Ev

\

I\

1.2

1] Représente les frontieres du domaineV ¢, =9V, M, la teneur en humidité My imposée

aux frontieres du domaine 1) de la matrice, D est le coefficient de diffusion de la matrice, ITb(X, y)
est la teneur en humidité existant dans le VER a I’instant t=0 qui est généralement considérée nulle.
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Pour la résolution du probléme nous adopterons une résolution par éléments finis, en utilisant
le logiciel (Comsol ®). Les paramétres utilisés dans cette solution sont illustrés dans le Tableau I1.1.

Paramétre hygroscopique

Résine pur (934) Fibre imperméable (Verre)

Humidité Relative HR (%) 60 % 60 %
o 0.063 ---
B 1.4
Coefficient de diffusion 3.01x10% D=0
isotrope D (mm?/s)
Condition aux limite sur ym My = 19.44 %
Masse volumique p(Kg/ m?3) 1300 2500

Tableau 1.1 Données des parametres utilisés dans la résolution du probléme de diffusion [Alfred
al., 1979; Gueribiz et al., 2009 , 2011; Bourennane et al., 2019 ]

Pour cette résolution, I'équation (I1.2) sera adimensionnée en effectuant le changement de variable

. X D. , o
suivant: H=T,9=—K, T=—Zt, (ou L représente la longueur du VER, les dimensions du VER
X

deviennent égale 1x1 au lieu de LxL ). Pour cette résolution la fraction volumique des fibres est

prise égale 50% de I’ensemble du VER, La solution du probléme donne la distribution de la teneur
en humidité dans le VER représentée sur la Figurell.2
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Figure 11.2 Distribution de la teneur en humidité dans le cas de la matrice saine (a): chargement en
humidité selon X, (b): selon Y, (c) selon XY).
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Figure 11.3 Evolution de cinétique de la diffusion dans le VER selon X, selon Y et XY.
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Dans la Figure I1.3 est présentée 1’évolution de la teneur moyenne ou cinétique de la diffusion dans
le dans le composite sien (VER). Peut étre obtenue a chaque instant juste par 1’utilisation de la
fonction intégration de la solution du Logiciel Comsol® cette courbe est présentée sur la Figure 11.3.
Nous constatons ne pas une différence entre les courbes selon X et selon Y . Mais il y a une différence
significative entre la courbe pour un chargement XY.

11.3. Diffusion dans le composite endommagé pour une fissure transverse

Nous considérons ici le cas de la diffusion dans le composite ayant une fissure transversale.
Dans ce cas, la fissure commence a ’une des internes du VER et s’étend a 1’intérieur de celui-Ci
comme indiqué sur la Figure 11.4. Dans le cadre de la modélisation du processus de diffusion de
I’humidité au sein d’un matériau qui a une fissure transverse pour différente type de la fraction
volumique de fissure 1%, 3%, 5%, entre les fibres. Sur les bords de ce VER est imposée une teneur
en eau Mm, Figure 1.4 Au départ, cette fissure est supposées remplie en air sec. Dans la matrice
la diffusion est supposée régit par la loi de Fick [Springer, 1981,1987, 1988]. Le VER est supposé
étre constitué de trois phases : la matrice, les fibres et la fissure, la fibre est supposée imperméable.
Dans ce cas, le probleme cellulaire de diffusion a résoudre dans le VER est défini par le systeme
d’équation suivant I1.3:

Mm
Vi

,_
-—
—
—
«—
=
-—
-—
-—

}

QOO0

Fibre imperméabl e

Q00O
OQOOO

INRRRE

Matrice

Fissure transverse

O
O O
O O ,
O O
O L
O QO
SRR

@) (©)

=

EIRIIRIIREE

Mm

IRRRRE

Figure 11.4 (a): VER relatif au composite endommagg; (b): Fissuration transverse (source,
Gamsted et Sjogren, 1999 )
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%):Dﬁm Xyt survx Rk

ﬂ:o a linterface fibre / matrice
aAXy) - (11.3)
m (xy t=M, (HR%) aux bord de la résinee p
Maid* Y0 =X
interface cavité / résine

m(xy 0)=my(XY) V Xy €Ev

La resolution du probleme de diffusion dans le cas de composite endommagée par 1’équation (11.3).
Les parameétres utiliseés dans la résolution du probleme correspondants a ceux du Tableau (I1.1).

11.3.1 La teneur a ’interface matrice / fissure

Nous partons de I’hypothése que la fissure dans la matrice est remplie d’air et nous raisonnons
en termes d’humidité relative pour cet air. Ce taux d’humidité relative dépend de 1’environnement
extérieur dans notre cas la matrice polymere. (Bourennane et al., 2019, Gueribiz etal., 2009, 2011) :

1
Rvsx(Mm/a) g

100< Pyt P\/sx(l\/lm/ oc)

X =0,62%

(11.4)

=

Ou Bﬁm, F\’,S, X sont respectivement : la pression atmosphérique, la pression de vapeur saturante et

I’humidité absolue exprimée en (Kgau/ Kgairsec) dans la fissure.
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Figure 11.5 Cartographie de la diffusion d'eau dans un composite endommagé par une fissure
transversal

Dans la Figure 1.5 est présenté la résolution du probléme de diffusion dans le cas
du composite endommaggé, est présentée 1’évolution de la cinétique de diffusion dans ce cas, selon
laquelle la fissure tend a avoir une forme transversale. Notons que la forme géométrique de la fissure
choisie. Dans la Fig I1.5 sont présentés les résultats de la simulation sous forme de cartographies
de diffusion.
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Figure 11.6 La cinétique de diffusion dans le cas d’endommagement sous forme d’une fissure
transversale pour différente de fraction volumique.
(@) selon X. (b) Selon Y, (c) Selon XY

La Figure 11.6 présente I'évolution de la cinétique de diffusion prédite pour une fissure transversale
dans un composite uniforme. Nous constatons un écart significatif sur la vitesse de la cinétique
de diffusion, pour un allongement accentué de la fissure transversale dans le sens Y et sens XY,
pour le sens X, Nous constatons un écart ne pas important entre les courbes de 3% et 5% de la fissure.
mais nous constatons la vitesse tend a décroitre lorsque la fraction volumique de fissure tend vers 1%.
Ceci explique que le fissure entraver la vitesse de la cinétique de diffusion. D’autre part,
nous constatons, dans le cas du chargement XY les courbe de la cinétique de diffusion
le comportement Dual Fick, est plus prononcé par rapport au chargement dans le sens X et Y. Parce

qu'il y a deux ponte sur les courbes de sens XY, mais pour le sens X et Y nous constatons la cinétique
Fieckienne.
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I1.4. Méthode d’identification dans le cas d’un comportement Dual Fick

Le mod¢le Dual Fick est utilisé dans 1’étude des vieillissements ou I'endommagement des polymeéres
et composites dans le cas ou les relevés expérimentaux de la prise en eau présentent un écart par
rapport a la loi de Fick. (Placette et al. Parscau et al., 2011, 2016). Le mode¢le basé sur I’hypothese
de deux somme cinétiques de type Fickienne interviennent simultanément Figure 11.7. Ainsi deux
processus se produisent en paralléle avec deux coefficients de diffusion D1 et D2, de méme
que deux capacités maximales d’absorption d’humidit¢ Msl et Ms2. Dans ce cas I’équation
qui décrive le processus global de diffusion s’écrit :

Cas 2D :

R0 32T ) o{3R 5] w

Selon (Crank, 1975) Les solutions correspondantes sont respectivement :

20 D*(2klf D *(2rl)
= |8 1 kot | | _
i) 1[22] i (@) P ||

1.6

- D;, D2 M: (x,t)

D,, M2 (.?c, t)_

P aal

D, .M (x,t)

Teneur d'eau

Temps
Figure 11.7 Principe du modéle Dual Fick : (2D)

L’identification des paramétres de diffusion (Di, Msi) est effectuée en confrontant les valeurs
de la solution obtenue par Comsol® a la solution analytique dans ce cas. Pour cela on utilise
un algorithme
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Les modeles homogénes pour le composite endommagé dans ce cas présentés sur la Figures 11.8
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Figure 11.8 Modele équivalent du composite endommagé pour le cas 2D

Coefficients de diffusion effective et teneurs a saturation

Fissure transverse uniforme

Composite endommagé (vs=50%)

Chargement selon XY
Fraction volumique qff @ff W Vb
fy = 1% 20 0.17 0.047 0.95
v =3% 70 0.21 0.092 0.908
v =5% 72 0.449 0.078 0.9212

Tableau 11.2 Résultats d'identification des coefficients de diffusion effectifs selon XY.

Dans le Tableau 11.2, les résultats de la détermination des courbes (c) de la Figure. 11.6 sont présentés
dans le cas d'un chargement dans la direction XY. Sous ces termes, comme mentionné précédemment,
nous avons un comportement Dual Fick de la géométrie transverse aprés quoi deux coefficients
de diffusion effectifs sont determinés, nous constatons les premiers coefficients de diffusions est
supérieur au second. Ceci est confirmé a la courbe d'évolution de la cinétique de diffusion qui indique
que le processus de diffusion est initialement accéléré et ralenti a mesure qu'il approche

de la saturation. Parce que la vitesse de diffusion effectif D1 plus rapide.
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11.5. Cas d'une fissure décohésion

Nous considérons ici le cas de la diffusion dans une matrice ayant une fissure décohésion.
Dans ce cas, la fissure commence a I’une des interne du VER et s’étend a I’intérieur de celui-ci comme
indiqué sur la Figure 11.6. Dans le cadre de la modélisation du processus de diffusion de I’humidité
au sein d’un matériau qui a une fissure décohésion pour différente type de fraction volumique
(1%, 3%, 5%).

Y
Mm
N EER
fibre impérméable — 'BYRYEY — :
- e
matrice — ) ) )l -—
—_,+ -—
= - x
fissure décohésion_, | J( (|l e
— | e - -—
trrrtt ettt
Mm

Figure 11.10 VER relatif au composite endommagé (a) : diffusion unidirectionnelle selon I'axe XY

Dans le cadre de la modélisation du processus de diffusion de I’humidité au sein d’un matériau
qui a une fissure décohésion pour différente type de fraction volumique 1%, 3%, 5% , Sur les bords
de ce VER est imposée une teneur en eau en terme humidité Mm Figure 11.10, Au départ, ces fissures
sont supposées remplies en air sec. Dans la matrice la diffusion est supposée régit par la loi de Fick
[Springer, 1981,1987, 1988]. Le VER est supposé étre constitué de trois phases : la matrice, les fibres
et la fissure, la fibre est supposée imperméable. Dans ce cas, le probléme cellulaire de diffusion
a résoudre dans le VER est défini par le systéme d’équation suivant :

_8m(ax,ty t):DArr(x,y t) survx Rx
an
= ——=0
aAxy)
m (xy t=M,(HR(%)) aux bord de la résine e p

mavitc(x’ y’ t) = X

a linterface fibre / matrice

N\

interface cavité / résine
m(xy 0)=my(xy) VXyE€v
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Pour la resolution du probleme de diffusion nous adoptons la méme démarche suivie dans le cas
de composite endommagée, I’équation (I1.1) sera adimensionnée et les parameétres utilisés dans
la résolution du probléme correspondants & ceux du Tableau (I1.1).
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Figure 11.11 Diffusion d'eau dans un échantillon présentant un endommagement sous la forme
d'une fissure décohésion

Dans la Figure 11.11 est présenté la résolution du probleme de diffusion dans le cas du composite
endommagé, est présentée 1’évolution de la cinétique de diffusion dans ce cas, selon laquelle la fissure
décohésion. Notons que la forme géométrique de la fissure choisie. Dans la Figure 11.11 sont présentés
les résultats de la simulation sous forme de cartographies de diffusion.
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Figure 11.12 Evolution de la cinétique de diffusion dans le cas d’endommagement sous forme
de décohésion uniforme fibre/matrice (a) selon X ; (b) Selon Y; (c) Selon XY.

Dans la Figure I1.12 sont tracées les courbes de 1I’évolution de la cinétique de diffusion pour
un composite présentant un endommagement sous forme d’une décohésion fibre/matrice. Trois types

de fraction volumique de cet endommagement sont considéerées (1%, 3%, 5%). Pour un chargement
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en humidité dans le sens X nous constatons un écart important entre la courbe. Pour ces derniéres

I’évolution de la cinétique de diffusion est Dual Fick pour toute les directions sens X et Y et XY.

Coefficients de diffusion effective et teneurs a saturation

Fissure décohésion uniforme

Composite endommageé (vf =50%)
Chargement selon XY
Fraction volumique Dl D%ff Vi Vb
fy = 1% 33.53 0.17 0.056 0.94
fy =3% 46.48 0.205 0.05 0.949
fy =5% 47.45 0.23 0.054 0.94

Tableau 11.3 Résultats d’identification pour les parameétres de diffusion (Figure I1.12-c)

Dans le tableau I1.3 sont présentés les résultats d’identification pour les courbes (c) de la Figure 11.12
dans le cas d’un chargement dans le sens des XY. Selon ces conditions, comme nous 1’avons
mentionné auparavant nous avons un comportement Dual Fick pour une géométrie décohésion
de différent type de fraction volumique. Par la suite deux coefficients de diffusion effective sont
identifiés dons le premier est supérieur au deuxieme, de plus, ces résultats sont similaires.

11.6 Conclusion :

Nous avons abordé le probleme de la diffusion d'humidité dans un composite en présence
d'un endommagement se présentant sous la forme d'une fissure transverse et décohésion.
La modélisation de la diffusion dans le composite est supposée régie par la loi de Fick tandis que dans
la fissure, une approche thermodynamique a été mise en ceuvre. Deux cas ont été traités avec
des différentes fractions volumique: le cas ou la fissure transverse uniforme et fissure décohésion
uniforme. Deux parametres ont été choisis pour la modélisation de la fissure : sa configuration
géométrique et sa fraction volumique. A titre de comparaison, Dans ce cas, les effets induits par une
variabilité de la fraction volumique de ces fissures. Dans le cas transverse, les résultats obtenus
montrent les coefficients de diffusion significative lorsque la fissure présente une forme décohesion.
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I11.1 Introduction

Dans ce chapitre nous aborderons la modélisation du comportement diffusif en présence
d'endommagement par fissuration d'un composite amorphe, le probleme n'était pas d'une grande
importance par rapport au comportement mécanique du composite, pour lequel le probleme est bien
défini. Des solutions plus précises ont été proposées par plusieurs auteurs, apport d'eau ou d'humidité
relative en présence d'endommagement sous forme de microfissures Une attention particuliére a été
portée a I'étude d'un probléme connexe dans les travaux de (Gueribiz et al. 2009, 2011 ; Bornan
et al., 2019). Les auteurs ont modélisé les effets des endommagements sur le coefficient de diffusion
et la capacité maximale d'absorption d'humidité en supposant que ces fissures étaient saturées.

Cet endommagement sera représenté par une fissure transversale et décohésion. Ensuite,
nous proposons de modéliser la diffusion des fissures en nous basant sur une approche
thermodynamique tout en restant dans un cadre d'approche découplé. Dans le cas de fissure
transversale et de décohésion d'un composite aléatoire.

I11.2 Diffusion dans le composite sain

Dans ce cas, on considere un VER représentatif du composite avec une fibre imperméable.
Nous supposons une répartition amorphe des fibres et une continuité du milieu entre les fibres
et la matrice telle qu'il n'y ait pas de porosité. La composite sonore (VER) consiste en un milieu
continu dans lequel il n'y a aucune porosité ou autre défaut. La capacité maximale d'absorption
d'humidité est imposée sur les bords de cette VER. Dans ce cas, cette grandeur sera supposée liée
a I'humidité relative HR du milieu environnante selon I'expression définie par (Loos et Springer,
1979).

M. =aHR”

.1
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Figure 111.1 VER relatif a un composite saine

Le domaine occupé par le VER est noté 77dans lequel chaque point est repéré par ses cordonnees

(X, y). Selon I’hypotheése d’une approche dispersée pour laquelle les parametres de diffusion
(coefficient de diffusion et la teneur en humidité) sont indépendants de 1’état mécanique, ce cas
de la diffusion est supposée régit par la loi de Fick [Crank, 1978, Delasi, R., Whiteside, J.B, 1978].

Dans ce cas le probléme local a résoudre dans le VER peut étre exprimé par :

am(x,yt) =DAMX Yy t) surnx Rk
m(x,yt):I\/Im(HR(%)) aux bord de la résinee v
m(x y 0)=my(xy) VXy€En

\§

(111.2)

N

77 Représente les frontiéres du domaine 77 Vin =0 77, M, la teneur en humidité M imposée

aux frontiéres du domaine 77 de le composite, D est le coefficient de diffusion de le composite,
rT])(X, y) est la teneur en humidité existant dans le VER a I'instant t=0 qui est généralement
considérée nulle.
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Pour la résolution du probléme nous adopterons une résolution par éléments finis, en utilisant le
logiciel (Comsol ®). Les paramétres utilisés dans cette solution sont illustrés dans le Tableau I11.1.

Parametre hygroscopique

Résine pur (934) Fibre imperméable (Verre)

Humidité Relative HR (%) 60 % 60 %
a 0.063
B 14 -
Coefficient de diffusion 3.01x10% D=0
isotrope D (mm?/s)
Condition aux limite sur ym My = 19.44 %
Masse volumique p(Kg/ m?®) 1300 2500

Tableau. 111.1 Données des parametres utilisés dans la résolution du probléme de diffusion [Alfred
al., 1979; Shirrell et al., 1978; Gueribiz et al., 2009 , 2011; Bourennane et al., 2019 ]

Pour cette résolution, I'équation (I11.2) sera adimensionnée en effectuant le changement de variable

suivant: ¢ T ,S—K, =3 t (ou L représente la longueur du VER, les dimensions du VER

deviennent égale 1x1 au lieu de LxL ). Pour cette résolution la fraction volumique des fibres est

prise égale 50% de I’ensemble du VER, La solution du probléme donne la distribution de la teneur
en humidité dans le VER représentée sur la Figure 111.2
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Figure 111.2 Distribution de la teneur en humidité dans le cas de composite sain chargement en
humidité selon X, selon 'Y, selon XY) .

m O — B 0 B e e s B B
M_ — } IJ--""__'I_,,_...u.-
m // i
P
/ R
R
0,8 ,’ 7.-,"
. 7
04
I o7
P ====-sensX
0,6 . 7
’ | 7 - = SensXY
7/

. ¥

' ”J ....... . Sens Y

. A
0,4 I,

'l

|
0,2 i"

0

0 0,2 0,4 0,6 0,8 1 [
T

Figure 111.3 Evolution de cinétique de la diffusion dans le VER selon X, selon Y et XY.
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Dans la Figure II1.3 est présentée 1’évolution de la teneur moyenne ou cinétique de la diffusion dans
le dans le composite sien (VER). Peut étre obtenue a chaque instant juste par I’utilisation
de la fonction intégration de la solution du Logiciel Comsol® cette courbe est présentée sur la Figure
I11.3. Nous constatons il y a une petite différence entre les courbes selon X et selon Y parce que
la dispersion des fibres ne pas uniforme (Amorphe). Cela prouve que le rble des fibres a un effet sur
la cinétique de la diffusion dans le sens X et Y et XY.

111.3. Cas d'une fissure transverse aléatoire

Nous considérons ici le cas de la diffusion dans un composite ayant une fissure transverse aléatoire
a l'intérieur, celui-ci comme indiqueé sur la Figure 111.4. Dans le cadre de la modélisation du processus
de diffusion de I’humidité au sein d’un matériau qui a une fissure transversal pour différente type
de fraction volumique (1%, 3%, 5%), la condition sur les frontieres de cette fissure est identique
a celle appliquée sur les autres frontiéres du VER [ Roy et Bandorawalla, 1999Mu et al., 2013, Yue Li
et al., 2016] en a garde les meme condition avec la forme uniforme.
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Figure 111.4 VER relatif au composite endommagé selon I'axe XY
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_c?m(ax,ty t):DAn(xy t) survx R%

%ZO a linterface fibre / matrice
im 0y =M (HR(%))  ax bord de la résinee 7 .3

mavitgx’ y’ t) = 5(
interface cavité / résine

m(x,y 0)=my(xy) VXyEv

Pour la résolution du probléme de diffusion nous adoptons la méme démarche suivie dans le cas
de composite aléatoire endommagé, 1’équation 111.3 sera adimensionnée et les parametres utilisés
dans la résolution du probléme correspondants a ceux du Tableau I11.2. Pour la valeur du coefficient
de diffusion d’humidité dans la fissure. Pour le composite, le taux de renforcement des fibres est pris
égale 50% et celui des fissures est de 5%. Pour la forme géométrique de la fissure exprimée par

le parametre 1, nous considérons trois forme géométrique de la fissure, suivant que la fissure peut
avoir une forme transversale qui correspondant a des faibles valeurs de m ou une forme convexe
relative a des valeurs moyennes de 1 ou a la limite 1 de se cas correspondant a i egale 1.
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Figure I11.5 Cartographie de la diffusion d'eau dans un échantillon présentant un endommagement
sous la forme d'une fissure transverse pour différente fraction volumique

La Figure 111.5 présente la solution au probléme de diffusion dans le cas du composite endommagé,
et présente I'évolution de la cinétique de diffusion dans le cas d'une fissure transversale aléatoire,
selon laquelle la fissure tend a avoir une forme de fissure transversale. Notez que la géométrie de la
fissure est choisie dans la Figure 111.5, les résultats de la simulation sont présentés sous la forme de

cartes de diffusion.
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Figure 111.6 Evolution de la cinétique de diffusion dans le cas d’endommagement sous forme
d’une fissure transverse aléatoire différente fraction. (a) selon X. (b) Selon Y, (c) Selon XY.
Dans le Figure I11.6 sont tracées les courbes de 1’évolution de la cinétique de diffusion dans le cas de
I’endommagement sous forme d’une fissure transversale d'un composite aléatoire sous différents
chargements en humidité. Pour tout type de chargement, les courbes montrent une évolution de type
Dual Fick prononce dans le sens X et XY par rapport aux autres courbes dans le sens Y, surtout

lorsque la fissure tend vers une fraction volumique 5%.
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Coefficients de diffusion effective et teneurs a saturation

Fissure transverse aléatoire

Composite endommageé (vf =50%)

Chargement selon XY
Fraction volumique Dt Dl My Vb
fy =1% 22.02 0.18 0.165 0.833
fy =3% 46.36 0.24 0.111 0.888
fy =5% 439.11 0.49 0.113 0.886
74

Tableau I111.2 Résultats d’identification pour les paramétres de diffusion (Figure II1.6-C)

Dans le Tableau I11.2, les résultats de la détermination des courbes (Figure 111.6-c). Sont présentés
dans le cas d'un chargement dans la direction XY. Sous ces termes, comme mentionné précédemment,
on a un comportement Dual Fick de la géométrie transverse puis on détermine deux coefficients
de diffusion effectifs dans le premier est supérieur au second dans tout les trois cas. Cela correspond
a la courbe cinétique évolutive de diffusion indiquant que le processus de diffusion est initialement
accéléré et ralenti a mesure qu'il approche de la saturation. En revanche, que le coefficient de diffusion
effectif, ces résultats indiquent que ce dernier augmente lorsque la fraction volumique de la fissure
augmente.
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I11.4 Cas d'une fissure décohésion aléatoire

Nous considérons ici le cas de la diffusion dans un composite avec une fissure décohésion aléatoire.
Dans ce cas, ce dernier est comme indiqueé sur la Figure 111.7. Dans le cadre de la modélisation du
processus de diffusion de I'humidité au sein d'un matériau avec une fissure de décohésion amorphe
d'un type de fraction volumique différent (1%, 3%, 5%)

Y Mm
o b bdbd | R
fibre imperméable __, : -—
e | v -
matrice :' - X
fissure décohésion __ ' %
Mm - Mm
A0 O O S S R GRS 1 O P
Mm
(@) (b)

Figure 111.7 (a) VER relatif au composite endommage, (b) fissure décohésion aléatoire

Nous considérons ici le cas de la diffusion dans un composite ayant une fissure décohésion aléatoire.
Dans ce cas, la fissure commence a 1’une des internes du VER et s’étend a I’intérieur de celui-Ci
comme indiqué sur la Figure 111.7. Dans le cadre de la modélisation du processus de diffusion
de I’humidité au sein d’un matériau qui a une fissure décohésion pour différente type de fraction
volumique (1%, 3%, 5%). Sur les bords de ce VER est imposée une teneur d’eau en terme humidité
Mm Figure 111.8. Au départ, cette fissure est supposée remplie en air sec. Dans le composite
la diffusion est supposée régit par la loi de Fick [Springer, 1981,1987, 1988]. Le VER est supposé
étre constitué de trois phases : la matrice, les fibres et la fissure, la fibre est supposée imperméable.
Dans ce cas, le probléme cellulaire de diffusion a résoudre dans le VER est défini par le systeme
d’équation suivant :
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%):Dﬁrr(x,y t) survx R%

—ar] -

aAxy)

mxy t=M,(HR(%)) ax bord de la résinee n

mavite(x,y,t):)? 1.4
interface cavité / résine

mexy 0)=my(xy) V Xy €Ev

0 a linterface fibre / matrice

Pour résoudre le probléeme de diffusion, on adopte la méme démarche que dans le cas du composite,
les dimensions de I'équation 111.1, et les parametres utilisés pour résoudre le probleme correspondant
a ceux du tableau I11.2, seront déterminé. Quant a la valeur du coefficient de diffusion de I'hnumidité
de la fissure, nous acceptons la méme hypothese proposée dans le cas du composite endommageé. Le
taux de renfort fibreux est de 50% et le taux de fissuration est de 5%. Pour la géométrie de fissure
exprimée par le paramétre n, on considere trois formes de rupture volumique, selon que la fissure
peut avoir une forme de décohérence correspondant aux valeurs basses de ou une forme convexe par
rapport aux valeurs intermédiaires de n ou a la fin de Le cas correspondant a égal a 1.
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Figure 111.8 Cartographie de la diffusion d'eau dans un échantillon présentant un endommagement
sous la forme d'une fissure décohésion aléatoire de composite pour différente fraction volumique
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La Figure 111.8 présente la solution au probléme de diffusion dans le cas du composite endommagg,
et présente I'évolution de la cinétique de diffusion dans le cas d'une fissure décohésion aléatoire,
les résultats de la simulation sont présentés sous la forme de cartes de diffusion.
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Figure 111.9 Evolution de la cinétique de diffusion dans le cas d’endommagement sous forme
d’une fissure décohésion aléatoire différente fraction volumique. (a) selon X. (b) Selon Y,
Selon XY.
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Les évolutions de la cinétique de diffusion sont illustrées sur la Figure 111.9. Les évolutions
pour le composites et ses constituants semblent avoir une évolution de type Dual Fick plus prononcé.
Comme il est prévu la présence de la décohésion aléatoire a provoqué une augmentation significative
de la teneur a saturation et un changement dans le comportement diffusif du composite. Ce ci dévoile
un processus de diffusion trés accéléré au départ suite a la présence d’un forte gradient en humidité
entre la frontiere du VER amorphe et son intérieur. Ce processus décélére au fur et a mesure que les
fissure décohésion concentrée au centre de VER s’approchent de saturation. Cette décélération est
affiché sur les courbes de la cinétique de diffusion du composite, par une déviation de la pente
indiquant ainsi le début du deuxiéme stage de diffusion selon tous les directions X, Y, XY.
Tandis que I'on constate une égalité de la vitesse de diffusion cinétique et sa congruence par rapport
a 3% et 5%, et avec une légére augmentation de la cinétique de leur diffusion par rapport a leur
homologue sur I'axe Y. On remarque également la méme chose pour I'axe XY avec l'axe Y.

Coefficients de diffusion effective et teneurs a saturation

Fissure décohésion aléatoire

Composite endommagé (vf =50%)
Chargement selon XY
Fraction volumique D't Dl My Vb
fV =1% 45.17 0.16 0.198 0.802
fy =3% 48.53 0.196 0.186 0.814
fy = 5% 48.56 0.21 0.126 0.873

Tableau I11.3 Résultats d’identification pour les paramétres de diffusion (Figure I11.9-c)

Dans le tableau I11.3, les résultats de la détermination des courbes (Figure.lll.6-c), est présenté dans
le cas d'un chargement dans la direction XY. Sous ces termes, comme mentionné précédemment,
nous avons le comportement Dual-Fick de la géométrie de décohésion, puis définissons deux
coefficients de diffusion effectifs, dans le premier est supérieur au second dans les trois fractions
volumiques. Cela correspond a la courbe de diffusion cinétique évolutive qui indique que le processus
de diffusion est initialement accéléré et ralenti a mesure qu'il approche de la saturation, ces résultats
sont plus proche, Nous expliquons qu'en raison du changement de la géometrie de la fissure.
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I11.5 Comparaison entre les résultats de composite uniforme et composite
aléatoire

A ce stade, nous comparerons les résultats obtenus a partir de ces deux études entre les cas de
fissuration, cas d’une fissure transverse pour un composite uniforme et aléatoire, le deuxieme cas

d’une fissure décohésion, avec des différentes fractions volumique.
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Figure 111.10 Comparaison entre les coefficients de diffusion effectifs selon XY
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Comme le montre la figure 111.10, apres avoir etudié les résultats suivants obtenus pour I'évolution
des fraction volumique el la géomeétre de la fissures dans ces deux cas par rapport le composite,
On constate que pour les premier et deuxiéme cas, ou la taille de la fissure représente 1% et 3%,
les résultats obtenus pas un écart ou significative entre les courbes, pour une fraction volumique 5%,
nous remarquons une divergence des résultats pour la fissure transversale avec une augmentation
notable de la vitesse de diffusion et le coefficient de diffusion par rapport a la fissure décohésion dans
les deux cas de composite uniforme et aléatoire, Nous concluions que la fissure transversale aide au
processus de diffusion et accélére méme, par rapport la forme décohésion, I’augmentation de la
fraction volumique peuvent étre augmenté la vitesse de diffusion .

Nous confirmons également les résultats obtenus dans les tableaux suivants :

Coefficients de diffusion effective et teneurs a saturation

Composite endommagé (vf =50%)

Chargement selon XY pour une fraction volumique 3%

fof [gff M Vb
Uniforme fissure 70 0.21 0.092 0.908
transversale
Uniforme fissure décohésion 46.48 0.205 0.05 0.949
aléatoire fissure transversale 46.36 0.24 0.111 0.888
aléatoire fissure decohésion 48.53 0.196 0.186 0.814

Tableau 111.4 Résultats d’identification pour les paramétres de diffusion pour une fraction
volumique 3%
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Coefficients de diffusion effective et teneurs a saturation

Composite endommagé (vs =50%)

Chargement selon XY pour une fraction volumique 5%

fof D%ff M \Y7)
Uniforme fissure transversale 72 0.449 0.078 0.9212
Uniforme fissure décohésion 47.45 0.23 0.054 0.94
Aléatoire fissure transversale 74 0.49 0.113 0.886
aléatoire fissure décohésion 48.56 0.21 0.126 0.873

Tableau I11.5 Résultats d’identification pour les paramétres de diffusion pour une fraction
volumique 5%

Coefficients de diffusion effective et teneurs a saturation

Composite endommagé (vi =50%)

Chargement selon XY pour une fraction volumique 1%

Dfﬁ D%ﬁ W Vb
Uniforme fissure 20 0.17 0.047 0.95
transversale
Uniforme fissure décoheésion 33.53 0.17 0.056 0.94
aléatoire fissure transversale 22.02 0.18 0.165 0.833
aléatoire fissure decohésion 45.17 0.16 0.198 0.802

Tableau I111.6 Résultats d’identification pour les paramétres de diffusion pour une fraction
volumique 1%
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Conclusion générale

Ce travail de mémoire, a porté sur la modélisation du comportement mécanique
d'un composite a matrice polymérique en présence d'endommagement. L’objectif d'évaluer
le comportement de diffusion effectifs d'un composite endommagé uniforme et aléatoire pour
une fissure transverse et décohésion. Le probléme est abordé une modélisation du comportement
mécanique du milieu endommagé est proposée, en partant des notions de la mécanique de la rupture,
nous avons établi une approche analytique simpliste pour évaluer I'effet de I'endommagement sur
le coefficient de diffusion effectif du composite endommagé. En partant de [I'hypothése
que I'endommagement est sous forme d'une fissure ayant une forme transverse et décohésion présente

dans un composite.

La modélisation de la diffusion dans le composite est supposée régie par la loi de Fick tandis
que dans la fissure supposée remplie en air, repose sur approche thermodynamique. Deux parametres
ont été choisis pour la modélisation de la fissure : sa configuration géométrique et sa fraction
volumique. En ce qui concerne la position, deux cas représentatifs des fissures dans les matériaux
ont été traités. Le premier représente le cas ou la fissure transverse et le deuxiéme concernant les cas
d’une fissure décohésion. Au départ nous avons commencé par le cas de la composite sien.
Dans ce second cas, les effets induits par une variabilité de la fraction volumique de ces fissures ont
été investigués. Avec la fissure transverse, les résultats obtenus montrent une diffusion significative
lorsque la fissure présente une forme transversale. Il semble, en outre, que cette fissure soit trés
sensible a la fraction volumique. Par contre, pour la fissure décohésion, on constate toujours un écart
similaire, compris pour un composite soit uniforme ou aléatoire par le VER. Dans le cas d’une
fissure transverse, les résultats montrent un écart de comportement significatif par rapport au cas
d’une fissure décohésion. En ce qui concerne la cinétique de diffusion, il apparut qu’elle influencé
par la présence de ’endommagement. La géométrie de la fissure il fait accélérer ou décélérer
le processus de diffusion. Les résultats de modélisation de la cinétique de diffusion d'humidité dans
les composites montrent une sensibilité accrue a la présence d'endommagement dans le cas
du composite a fissure transversale par rapport au cas du composite a fissure décohésion. En plus
un forte du comportement diffusif est affiche surtout pour un composite uniforme par rapport un
composite aléatoire.
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