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Résumeé

Cette étude porte sur les matériaux constitutifs mservoirs haute pression de type IV. Ce sontréesrvoirs en
composite carbone/époxy bobiné autour d’un lindympére. Les conditions de remplissage de ce typeédervoir
induisent des chargements mécanique et thermiqémrtes amplitudes.

Des essais de traction quasi statique et des esshErgements répétés progressifs réalisés aatifés températures (-
40°C, 25°C, 85°C) permettent d’obtenir les loiscdenportement mécanique. Les caractéristiques thesi(capacité
thermique) sont obtenues a partir d'essais de DE&C-$0°C a 150°C pour couvrir toute la plage dsaiiion du
réservoir). L'analyse des essais a mis en évidemeeinfluence non négligeable de la températurelesutois de
comportement, ce qui montre I'importance d’'une nigdéon thermomécanique pour simuler le comportgnde ces
réservoirs.

Un modele thermomécanique a été développé afintehabune estimation précise des champs thermigoeeanique
présents dans une éprouvette soumise a un chargémemomécanique représentatif du remplissage césarvoir.
Les lois de comportement non linéaires et dépepdald la température caractérisées précédemmenttiicées. Les
résultats du modéle éléments finis sont comparés s essais de fatigue thermomécanique. Une bmymélation
entre les champs de température calculés et lespshde température mesurés par camera infraroagdesue. Ce
modele nous permet aussi de connaitre I'état déraiote dans I'éprouvette. Les résultats montrantdpacité du
modele & simuler le comportement thermomécaniqaerdeériaux utilisées dans les réservoirs hydragéne

Abstract

This study focuses on the behaviour of materiadsi der type IV high-pressure tanks. These tanksrarge of carbon /
epoxy composite wound around a polymer liner. Thee the specifications required by industry, phessure within
the tank has to reach 700 bars. Fast filling of Kind of tank leads to a thermo-mechanical loading

Mechanical and thermal behaviour laws are detemininem mechanical tests (quasi-static and repeptedressive
loading tensile tests) carried out at differentpenatures (- 40 ° C, 25 ° C, 85 ° C) and from D&8&4 (from -50 ° C to
150 ° C which cover all the range of use of the&kamhese tests show a significant influence ofgerature on the
behaviour laws, highlighting the importance of thermechanical modelling to simulate the tank betavi

A thermo-mechanical model is developed, and catledlanechanical and thermal fields are compared thitke of a
specimen subjected to a thermo-mechanical loadipgesentative of hydrogen storage tank fast fillifige nonlinear
and temperature-dependent constitutive laws cheniaetl experimentally are used in this model.

An infrared camera is used in order to measurenthefield on each face of the thermo-mechanica&cspen. A
comparison is done between these tests and thelnfdsults show a good accordance between caldukmte
measured temperature fields. This model also allesv® know the state of stress in the specimdres@ results show
the capability of the model to simulate correclig thermo-mechanical behaviour of materials used} itanks.

Mots Clés : Stockage d’hydrogéne, matériau multicouche polgfde@mposite, caractérisation et modélisation thermo
mécanique
Keywords : Hydrogen storage, multilayer material, thermo-nagital characterisation and modelling
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1. Introduction

Cette étude porte sur les matériaux constitutifsrdservoirs haute pression de type IV. Ce sont des
réservoirs en composite carbone/époxy bobiné auttwm liner polymére. Pour atteindre les
spécifications demandées par l'industrie, la pogssiu sein de ces réservoirs doit atteindre 700
bars. Le remplissage rapide de ce type de réservaituit a un chargement thermomécanique de
forte amplitude [Dic 2007], [Wer 2003]. Ainsi, podes raisons de seécurité, le comportement des
matériaux et les mécanismes d’endommagement dodentonnusDans la littérature, des études
ont déja été menees sur les réservoirs haute @nessi’'aide de modéles éléments finis. Par
exemple, la pression d’éclatement d'un réservolrydfogene est étudiée par Xu a l'aide de
différents critéres de rupture tels que la conteamaximale, Hoffman, Tsai-Wu et Tsai-Hill [Xu
2009]. Dans une autre étude, une simulation d’sarx®ir bobiné est réalisée en prenant en compte
la variation de I'angle de bobinage en fonction ldeposition dans le réservoir. Ces résultats
numérigques sont comparés a des tests de pressurigaéc de I'eau [Par 2002].

Comme le remplissage rapide conduit a un chargethennomeécanique du réservoir, celui-ci est
soumis a de la fatigue a cause des successionsmgsissage et de vidange. De plus, aprés un
remplissage, la pression dans le réservoir dimiragelentement. Ainsi le chargement est composé
d'une étape transitoire ou la pression et la teatpée augmentent rapidement et d'une longue
période ou la pression et la température diminpkrd lentement (a des échelles difféerentes). Tres
peu d'études ont été réalisées sur les réserviiysigene soumis a de la fatigue. Comond et al.
proposent une méthode pour augmenter la duréeedd’'wn réservoir de type Il avec un liner
métallique [Com 2009]. Pour étudier I'impact decteargement complexe, une campagne d’essais
pourrait étre réalisée sur des réservoirs. Cepéndariype de tests prend du temps et codte cher.
Ainsi, pour valider les matériaux utilisés et lekoix technologiques avant de réaliser des
prototypes, des éprouvettes doivent étre utilise&tude présentée est une modélisation d’une
éprouvette multicouche polymére/composite sousgement mécanique et thermomécanique ainsi
gue la caractérisation des lois de comportement@dgriaux.

2. Comportement des matériaux

Le cahier des charges du réservoir prévoit unésatibn comprise entre -40°C et 85°C, c'est
pourquoi les matériaux ont été caractérisés ardiftés températures couvrant toute la plage
d’utilisation du réservoir. Les essais réalisésmmtent de déterminer les lois de comportement
meécanique et thermique des matériaux.

2.1 Comportement mécanique

Des essais de traction quasi statique et des eascimrgements répétés progressifs réalisés a
différentes températures (-40°C, 25°C, 85°C) peamnétd’obtenir les lois de comportement
meécanique.

-

'Fi. 1. Machine de traction INSTRON 4505 et enecBarvathin
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Ces essais sont réalisés sur des éprouvettesaatidimelles a 0°, 90° et +/- 45 ° prélevées dans
des tubes. De cette maniére on garde le mémed@ake fabrication que le réservoir. Des talons
sont utilisés afin d’adapter la courbure des épettes aux mors de la machine de traction
INSTRON 4505. Une enceinte SERVATHIN régulée enpgérature est utilisée pour réaliser les
essais (figure 1).
— ()°
—90°
——+/- 45°

= 25T

Contrainte

Déformation Déformation

Fig. 2. Loi contrainte - déformation pour différestorientations a 25°C (a) et Loi contrainte - défation des +/- 45°
pour différentes températures (b)

On obtient ainsi les paramétres élastiques darteddas directions du composites. La figure 2a
présente un exemple de courbe contrainte - défawmabtenue a 25°C pour chaque orientation du
composite et la figure 2b présente les résultatennis a difféerentes températures pour les
échantillons a +/-45°.

0° 90° +/-45°
Oruptured -40°C 26.7 0.42 1.2
Oruptured 25°C 26.7 0.33 1
Oruptured 85°C 26.7 0.27 0.8

Tab. 1. Contraintes a rupture normées en fonctietadempérature

Le comportement dans le sens des fibres est Imdasqu’a la rupture. On n’observe pas
d’'influence de la température sur les parametrastigues ni sur les valeurs a rupture. Pour les
essais dans le sens transverse aux fibres, onvebsercomportement légerement dépendant de la
température que ce soit du point de vue des paresnéastiques ou des valeurs a rupture (tableau
1). La rupture dans le sens transverse est unereufsagile. En cisaillement le matériau présemte u
comportement non linéaire couplé a une forte démerela la température. De plus, on observe une
perte de module en cisaillement avec la déformatsiduelle (figure 3).

= = 25T
g \ e 85
= —-40C
S g
o s 8
8= @
Q —
= © \
e
@]
=
Température C
-50 0 50 100 Déformation résiduelle

Fig. 3. Module de cisaillement : Evolution par ragpa la température et a la déformation résiduelle
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2.2 Comportement thermique

L’objectif est d’obtenir les données nécessairas garactériser le comportement en thermique du
matériau. La capacité thermique est obtenue a pkessais de DSC de -50°C a 150°C pour couvrir
toute la plage d'utilisation du réservoir (figurg €elle-ci varie de 600 J/(°C.kg) a 1300 J/(°G.kg
Les différentes courbes représentent la disperdam valeurs pour des échantillons prélevés a
différents endroits d’un tube. On peut aussi netar cette figure la valeur de la température de
transition vitreuse : 120°C. Des essais densitaquéts permettent d’obtenir les masses volumiques
des matériaux nécessaires a la résolution de ltigoude la chaleur. Les conductivités thermiques
sont obtenues par le LET a l'aide de la méthoderlflash développée au Département fluides,
thermique et combustion de I'Institut P’ [Ruf 2010]

CP (J4C k)

Température [°C)

-4l a a0 100 1480

Fig. 4. Capacité calorifique du composite en fonmetile la température (Visualisation de la dispersselon les
échantillons testés).

2.3 Bilan

Les essais realisés ont permis de caractérisemdé&riaux constitutifs du réservoir et de détermine
une loi de comportement du composite élasto-plastendommageable et thermo-dépendante.

Les résultats montrent une influence non négligedblla température sur les lois de comportement
d'ou l'importance d’'une modélisation thermomécaeriqpour simuler le comportement des
réservoirs.

3. Modélisation

Un modele thermomécanique est développé afin darditer les champs mécanique et thermique
au sein d'une éprouvette technologique créée dansut d'étre représentative du chargement
thermomeécanique d’un réservoig Haute pression [Ber 2010]. Les éprouvettes somgtduées du
collage d’'une éprouvette composite avec un lindyyséthane (figure 5). Le composite et le liner
polymeére sont les matériaux constitutifs du réservo

La géométrie du modele éléments finis s’appuie dag mesures précises des dimensions des
éprouvettes. Les éléments utilisés sont des él&m@BD20T (quadratique en déplacement et
linéaire en température). Le maillage est raffindglles zones de fort gradient, i.e. prés des leirds
dans la zone de transition du liner (figure 5).
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Polymére

Composite

Fig. 5. Géométrie du modele et conditions aux éméppliquées

Les essais de caractérisation avaient montré di&Esetices de comportement importantes entre
traction et cisaillement. Un comportement élastitju@aire fragile en traction et un comportement
fortement non linéaire en cisaillement ont été olie lors des essais. C'est pourquoi dans le
modele on utilise un critére de plasticité de Kgili est une extension anisotrope du critére de Von
Mises. Celui-ci permet de modéliser un comportemént composite a la fois linéaire en
traction/compression et non linéaire en cisaillengrace au rapport de limite d’élasticité que ce
critere permet d’introduire. De plus, la dépendathes modules d’élasticité a la température et a la
déformation résiduelle est assurée a l'aide d’'umsex subroutine » Abaqus. Ainsi, pour chaque
température d’essai (-40, 25 et 85°C) la loi udiest celle déterminée lors des essais. Entre ces
températures, une interpolation linéaire est réaligour déterminer les paramétres matériaux. La
figure 6a présente la loi de comportement en tésaédnt simulé par Abaqus comparée a celle
obtenue lors des essais sur des plis a +/-45°.edhywir sur cette figure la diminution du module
d’élasticité en cisaillement avec l'augmentation e déformation plastique. Les boucles
d’hystérésis due a la viscosité ne sont pas maasisSur la figure 6b, on peut voir I'évolution des
différentes variables du modele pour un chargemégdté progressif en contrainte. On peut voir
laugmentation de la déformation plastique aveccdamtrainte, d’'ou une perte progressive de
rigidité. L’augmentation de la déformation plaseqainsi que la perte de rigidité entraine une non-
linéarité de la déformation totale.

(b) : Modéle = Contrainte

= Module de cisaillement
== Déformation plastique
- Déformation plastique

(a) : Comparaison
modéle / expérimentale

(0]
>
=3
0
S
o
[0} @
c o
= ©
g S
c w
o Z
) S
%)
——modele| ©°

= assali v Y

" ; 0 0,2 0,4 0,6 0,8 1
Deformation Temps

Fig. 6. Loi de comportement en cisaillement : Corafs@n avec les essais et évolution des difféngatameétres du
modéle au cours d’'un essai a chargement répétéressd.
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Les essais de fatigue thermomécanique [Ber 201ti] réalisés sur ces éprouvettes en appliquant
un flux de chaleur sur la surface du liner partémmeédiaire d’un jet d’air chaud (figure 7). Afie d
modéliser au mieux ce chargement, une subroutinegied’'imposer les flux de chaleur pour les
conditions aux limites, ceux-ci étant dépendanttadmosition, de la température de paroi ainsi que
du temps. Ce flux de chaleur est déterminé a I'didbaque déterminant le nombre de Nusselt ainsi
gue la température adiabatique de paroi pour udgetaractéristiques identiques a celles du jet
utilisé lors des essais. Il est ainsi possible daser un chargement thermique le plus proche
possible de celui vu lors des essais.

Nu, = 054(Gr, Pr)s

10* <Rg <10’
Chargemen <Ras<

mécanique

— 3a(cGr Y4 14
=3AEL g
) 4L[ 4j g(Pr)

/ ofP1)= 0.75Pr2
(

+12

1

+ 08

1 Ya
0.609+1.221Pr 2+1.238Pr)
Composit¢ / ~

Jet d'air chaud

+ 0,6

104

A

/ ' —&— Température 10,2
—e— Contrainte
Polymére Nu, = 027(Gr, Pr)%1 0¢ w w ; ; —&L 0
0 100 200 300 400 500 temps (s)

10" <Rg <10°

TX_, Z l @ (b)

Fig. 7. Conditions aux limites en thermique (afytle de fatigue thermomécanique appliqué (b).

Afin de localiser I'apparition des fissures, on laisit d’utiliser un critere de rupture. Ce critéere
utilisé pour cette modélisation est un critere @inggoe 3D de type Tsai-Wu [7].

4. Résultats
Les résultats obtenus avec le modele sont compatéferents essais realisés.
4.1 Comportement mécanique

On réalise dans un premier temps un calcul pureméctinique afin de connaitre les champs de
contraintes et d’appréhender le comportement dtale éprouvette multicouche. Les drapages de
la partie composite des éprouvettes multicouchéséads sont constitués d’'un empilement de
couches A de type /- 6;) avec 15°<9,<35° et de couches B de typdi 0,) avec 75°<0,<90°.

Les séquences d’empilement étudiées sontBfAet [ABABA]s.

Les champs de contraintes observés dans le calstutsmparés a des observations microscopiques
réalisés apres 2000 cycles de fatigue mécanique @Rzeut voir sur la figure 8 que le critere de
rupture utilisé permet de localiser les zones ddemshagement dans I'éprouvette et ce quel que soit
le drapage.

Ces premiers résultats permettent de comprenaridubince de la géométrie sur le comportement
de I'éprouvette représentative. En effet, le calaag liner sur I'éprouvette en composite induit un

6



Comptes Rendus des JNC 17 - Poitiers 2011

phénoméne de flexion qui va favoriser certainsssgeur I'apparition d’'endommagements. Le
critere utilisé permet de prévoir ces sites massiadie comparer la tenue des différents drapages.

+1.265=+00
+1.142=+00
+1.020e+00

+6.776e-01 3
+5.601e-01

+4,426e-01 Modeéle

Fig. 8. Comparaison des endommagements observésraentalement (b) [Ber 2010] et du critére de Té&i (a)
pour les drapages [ABABAgt [AsB,] .

4.2 Comportement thermomécanique

Dans cette partie I'étude porte sur I'éprouvettgBAs. soumis au chargement thermomécanique
décrit dans la partie précédente avec des montéeterapérature et en charge simultanées
représentatives de I'augmentation de la pressios taréservoir au cours du remplissage puis une
diminution progressive de la température avec uimtiea en charge représentatifs de I'équilibrage

de la température avec le milieu extérieur (figubd. Les résultats obtenus avec le modéle sont
comparés a différents essais réalisés. Un esst# aealisé en mesurant a l'aide d'une caméra
infrarouge les champs de température sur les diffés faces de I'éprouvette. La comparaison des
champs de températures relevés lors de cet essmusmpermettre de valider les conditions aux

limites imposées a I'aide des coefficients d’écleahgOn observe une bonne corrélation entre les
champs de température calculés et les champs getatare mesurés par caméra infrarouge sur la
face du liner (figure 9) et sur les bords et le ded’éprouvette. Le champ de température obtenu a
'aide du modéle permet donc de connaitre la teatpée partout au sein de I'éprouvette et ce tout
au long du cycle thermomécanique.



Comptes Rendus des JNC 17 - Poitiers 2011

110 4
100 4
90 +
80
70 4

60 -

temperature (°C)

50

40 1

3oi

20 +

10 A | | | | |
0 100 200 300 400 500

temps (s)

Fig. 9. Comparaison des températures relevées gareta infrarouge et calculées avec le modele.

Dans un premier temps on utilise une loi linéalesstique indépendante de la température. On peut
voir que 'augmentation de température entrainedimenution des contraintes locales dans la zone
la plus sollicitées, soit un pli ou les fibres streés désorientées par rapport a la charge (fig0ye

[}
2 5
£ =
£ g
3 5
© [

T T T T — 01

D 100 200 300 400 —02

—— Température
Temps (s)

Fig. 10. Comparaison des contraintes en thermomi@oan(traits pleins) et en mécanique (traits pdiés)

La dilatation thermique anisotrope entraine done diminution du critere dans les plis aux fibres
désorientés par rapport a la charge. Cette dinmnuést due aux dilatations thermiques, les
propriétés matériaux ne variant pas dans ce ca® diminution du critéere implique une

augmentation de la tenue des éprouvettes, cependargssais réalisés [Ber] ont montré une tres

forte diminution de la durée de vie des éprouvesimsmis a un chargement thermomécanique
8
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comparées a celles soumis uniqguement a un chargen@anique. En effet, la durée de vie est
divisé par 20 en passant de la fatigue mécaniqitz Ia de la fatigue thermomécanique. Ce
phénomeéne peut s’expliquer par le fait que les nigtds mécaniques en traction dans le sens
transverse mais surtout en cisaillement sont aféscpar I'augmentation de température. Plus la
température augmente, plus les propriétés élastiduminuent (figure 3). De plus, 'augmentation
de la température influe trés fortement sur lestraomtes a rupture observées sur des plis
unidirectionnels en traction dans le sens transvetr&n cisaillement (tableau 1).

Un nouveau calcul a donc été réalisé en prenacompte la dépendance thermique des parameétres
mécaniques. Les résultats montrent que la diminudigs parametres avec la température entraine
une augmentation du critere de rupture calculé.r@rouve donc une rupture des éprouvettes
prématurée sous chargement thermomécanique commexpErimental. L'utilisation des lois
développées précédemment est donc nécessaire’adipréhender au mieux I'état de contraintes
d’un réservoir soumis a un remplissage rapide.

La figure 11 présente, par exemple, I'évolutionlaleontrainte de cisaillement en fonction de la
déformation de cisaillement dans la zone ou I'épettie est la plus fortement sollicitée. On
constate effectivement une augmentation de |la aimiér et de la déformation par rapport au calcul
purement élastique.

o calcul élasto-plasto-endommageable et thermo-dépendant

—— calcul élastique P

Changement de
propriété élastique

= due au changemen * ¢
0_ z
s température
N Non linéarité plastique + changement de
o propriété élastique due au changement
g > . température + endommagement
IS
o]
£ '\ ,
Décharge avec un module
¢ plus faible

Contrainte et déformation a la fin du cycle non nulles

Déformation e12

Fig. 11. Evolution de la contrainte s12 au coursrdtycle de fatigue thermomécanique dans un élédeclat plus
sollicité de I'éprouvette.

L’augmentation du niveau de contrainte, combinég diminution des propriétés a rupture avec la
température explique la diminution de la tenued@@suvettes en fatigue thermomécanique.

Avec cette loi de comportement, de la méme mamjéespour un chargement purement mécanique,
on peut voir une bonne corrélation entre la loatili; des endommagements et les zones de fortes
contraintes. Ces zones d’endommagements sont lesesngue pour le chargement purement
meécanique. Les résultats montrent que le modéleerigue développé permet de prédire les zones
ou risquent d'apparaitre des endommagements laus dhargement mécanique mais aussi
thermomeécanique.
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5. Conclusion

Des essais de caractérisation mécanique ont éisésaur des drapages a 0°, 90° et +/-45, a
différentes températures (-40°C, 25°C, 85°C) pawvdar toute la plage d'utilisation du réservoir
(refroidissement a la vidange et échauffement amplissage). Les lois de comportement non
linéaires et dépendantes de la température airtenobs ont été implantées dans un modele
numerique. Des éprouvettes représentatives d'uerveis ont été développées (éprouvette
multicouche polymeére / composite) afin de reproellér chargement de fatigue thermomécanique
subi par le réservoir. Le modele thermomécaniqueeldppé a été comparé aux résultats
expérimentaux obtenus sur ces éprouvettes. Onnbhtiee bonne corrélation entre le champ de
température calculé et le champ de températurerd@su caméra infrarouge lors des essais, ainsi
gu’'une premiere approximation du champ de conwapresent dans un réservoir soumis a un
remplissage rapide.

Le modele thermomécanique et les essais ont mdln@ortance de prendre en compte
précisément la thermique dans la modélisation derv@ir. En effet, le gradient de température
dans le réservoir entraine une modification impudale la répartition des contraintes au sein de
I'éprouvette. De plus, lors des essais, on peuwtrobs une influence marquée de la température sur
les données matériaux (cisaillement, CP, ...). Ceati@ns des propriétés sont un enjeu important
dans l'estimation de la tenue de réservoirs boldagse pression.
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