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Résumé

Dans cet article les effets de la thermo oxydasan la fissuration matricielle de composites creif#90]s sont
étudiés, en utilisant des échantillons compositgbane - époxy IM7/977-2 de dimensions 180 mm 20 x 1.25
mm. Les essais de traction monotone quasi-statanieété réalisés en utilisant des échantillonsgeieret des
échantillons pré vieillis sous 1,7 bars d’oxygéeagant 24h et 48h, respectivement. Le nombre daréis transverses
a été compté durant I'essai afin d’obtenir I'évalatde la densité des fissures en fonction de faramte appliquée.
Un modele numérique a été utilisé pour évalueals te restitution d'énergie critique des échantdl vieillis et non-
vieillis et pour en identifier les valeurs critiqueUne réduction du taux de restitution d’énergiéigee dans les
échantillons vieillis par rapport a celui des émettes non-vieillies a été mesurée. L'observatidaroscopique des
surfaces polies des éprouvettes durant I'essaiagéidn a été mise en place a travers I'emploig#iques dans le but
d’identifier un lien éventuel entre les endommagetséduits par la thermo oxydation a I'échelledlecet I'apparition
des fissures transverses.

Abstract

The aim of this article is to study the effectstledrmo oxidation on matrix cracking in cross-ply/f0,]s composite
laminates. IM7/977-2 carbon/epoxy samples (dimersib80 mm x 20 mm x 1.25 mm) were firstly aged Z0°C

under 1.7 bars of oxygen for 24h and 48h, respelgtiQuasi-static tensile tests were then carrigddom virgin and
aged samples. The number of matrix cracks was eduhiring the tensile tests in order to establishetvolution of the
crack density as a function of the applied stressHese samples. A numerical model has been emgltry evaluate
the critical energy release rate of virgin and adathinates. A reduction of the critical energy eale rate
of aged samples has been measured compared to sagiple. Scanning Electron Microscopy observatiae been
carried out though replicas of the sample surfanesrder to identify a possible relationship betwebe thermo
oxidation induced damage at the local scale andriset of matrix cracking.

Mots Clés : Stratifiés croisés [0/90]s, fissuration matric@elihermo oxydation
Keywords : Cross-ply [0/90]s laminates, matrix cracking, theroxidation,

1. Introduction

Les matériaux composites sont intégrés de pluslen gans les structures aéronautiques grace a

leurs excellentes propriétés spécifiques (résistatcrigidité) et leur trés bonne résistance a la

fatigue.

Pour des applications a haute température sousoenement agressif les performances des

composites a matrice organique sont aujourd’hugzasimitées : par exemple dans les structures

aéronautiques dites ‘tiedes’ — ou la températuteded’ordre de 120°C — 190°C, la présence de

'oxygéne dans le milieu environnant induit des gassus de vieillissement accéléré (thermo-

oxydation des matrices organiques, en particuenduisant & des diminutions dramatiques de la

durée de vie.

La thermo oxydation des composites a matrice oquenfait 'objet d’études spécifiques depuis

une dizaine d’années [1-4] : ce phénomene de dffiueaction couplées conduit - d’'une part - a
1
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un retrait chimique dans la matrice lié au déparpabduits volatils et - d’autre part - a la forioat
d’'une couche oxydée dans laquelle les propriéte&amgues du matériau sont dégradées. Le retrait
chimique s’ajoute aux déformations d’origine hydegthermique, mécanique et peut contribuer de
facon importante au développement de contraintegrnes. Au niveau microscopique
(fibre/matrice), la concentration de contraintessaxt a proximité des interfaces fibre-matrice,
peut engendrer I'apparition d’endommagement. Aueaiv mésoscopique (pli composite), la
fissuration matricielle peut se développer suite laa coalescence d’endommagements
diffus/microscopiques et a la fragilisation du migté oxydé : I'interaction entre la formation d’'une
zone endommagée et la diffusion d’oxygene versomurcdu matériau peut alors accélérer la
cinétique de dégradation et altérer la durabilitésuiatifie.

Dans cet article les effets de la thermo oxydatsom la fissuration matricielle de stratifiés
composites croisés sont étudiés. Des éprouvettepagites IM7/977-2 de méme drapage [/I0
(dimensions 180mm x 20mm x 1,25mm) sont soumise$ans un premier temps - a un
vieillissement isotherme a 150°C sous 1,7 barsydjére et ensuite a un essai de traction monotone
guasi-statique. L'essai de traction est arrététérvalles réguliers pour mesurer, sur le chant pol
des échantillons, le nombre de fissures matriceii@ apparaissent dans la couche centrale a 90°,
grace a un microscope optigue monté sur le bamt@deon.

Au cours de ces mémes essais de traction, la supfatie des éprouvettes est e€galement
« enregistrée » a l'aide de répliques pour pougtablir éventuellement un lien entre la présence
des endommagements induits, au niveau microscopipae la thermo-oxydation (retraits et
décohésions fibres-matrice) et I'apparition desuies matricielles transverses dans la couche a
90°.

A partir de I'évolution expérimentale de la dengigfissures en fonction de la contrainte appliquée
obtenue, en utilisant un modele numérique oppotutaux de restitution d’énergie critique pour
les stratifiés vierges et pre-vieillis peut étralée.

2. Moyens expérimentaux

2.1. Matériaux et préparation

Le matériau utilisé dans cette étude est un corngasifibre continues de carbone de module
intermédiaire de référence IM7 et a matrice éposytiene de référence 977-2, fourni par EADS
IW — Suresnes.

Les caractéristiques thermo-€élastiques du pli veitionnel sont présentées dans le Tab. 1 (toutes
les constantes ont été fournies par EADS). La timed est suivant I'axe des fibres, la direction 2
est perpendiculaire a I'axe des fibres dans le géncouches et la direction 3 est perpendicutaire
I'axe des fibres et au plan des couches. L'épaisfen pli est de 0,250mm.

Propnetés 0
Module longitudinal (suivant la direction 1 des fibres) En 157 GPa
Module transwversal (suivant la direction 2
orthogonale aux fibil’:es] Ez2 RIS
Coefficient de Poisson dans le plan (12) Wiz 0,29
Ilodule de cisailllement dans le plan (12) 32 5 GPa
Coetficient de dilatation thermique longitudinal o 0.23x108 =
Coetficient de dilatation thermique transwversal g 108 o

Tab. 1. Caractéristiques thermo-élastiques dwpldirectionnel a 20°C.

Les essais sous chargement monotone a 20°C sdigéséaur des éprouvettes [044) de
dimensions 180 mm x 20 mm x 1,25 mm. Les deux tresale I'éprouvette sont polies afin de
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pouvoir procéder au comptage des fissures « in»silurant les essais. La Fig. 1 présente les
dimensions des éprouvettes sans talons utilisées.

180 nam

40 mm i X ‘oh servabion ! T i
> Partie utile 4" o servatio > 40 »

Fig. 1. Géométrie et dimensions des éprouvett&)BI0] de carbone/époxyde IM7/977-2.

Les éprouvettes sont polies sur une polisseuse-agimnatique en quatre étapes successives
suivant le protocole présenté dans le Tab. 2.

Etape | Drap | Nombre Dur(i(rerficnr;aque \élt)eriie Abrasive dl’:;prgﬁi
1 1000 1 1 150 Eau 30N
2 4000 1 5 150 Eau 30N
3 3um 1 5 150 Bleu 30N
4 lum 1 5 150 Rouge| 30N

Tab. 2. Protocole de polissage automatique utiliags cette étude.

Sur la Fig. 2 une observation au microscope optapita tranche polie d’'une éprouvette [Q/0D
montre que le protocole de polissage est satisfaisa

|
=,

Fig. 2. Observation sous Microscope Optique deolache a 90° aprées polissage.

2.2. Montage expérimental

Les essais de traction sont réalisés sur une madlyaraulique INSTRON 4505 (charge maximale
de 100 kN) (Fig. 3). Les vitesses maximale et malarde la traverse de la machine sont de 0,001
mm/min et 1000 mm/min, respectivement. Lors du ragat une équerre métallique que I'on pose
sur la chape et contre I'éprouvette est utiliséa de vérifier le parallélisme entre I'axe de
sollicitation et I'axe de I'éprouvette.
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Morsa

Fig. 3. Machine de traction (INSTRON 4505).

Tous les essais ont été realisés avec une vitesseadgement de 0,1mm/min : le chargement a été
interrompu a intervalles réguliers pour le comptdgs fissures. Des observations « in situ » de la
tranche polie des échantillons sont réalisées awscde I'essai sans démontage de I'éprouvette
grace a linstallation d'une caméra et dun mica® longue distance QUESTAR de
grossissement maximal 44x (Fig. 4). La caméra teéaedes images prises sur I'éprouvette vers un
ecran d’ordinateur et les fissures transversesgrgldtre comptées a chaque étape du chargement.
Le microscope longue distance QUESTAR est équifge an cadre et un systeme de lentilles
permettant de voir nettement les fissures avaesagaurer leur image avec la caméra.

Fig. 4. Montage d’observation « in situ » sur lachene d'essai pour les essais de traction monotone.
3. Modélisation de la fissuration des stratifies [f/90,]s sous chargement monotone
Dans un stratifié a fibres longues, sous linfluermde sollicitations monotones ou cycliques,
meécaniques ou thermiques, la « fissuration trasgverdans les plis les plus désorientés par rapport
a I'axe de sollicitation est en général la prerfieme d’endommagement observée.
Un grand nombre de travaux expérimentaux a été&sééslir des éprouvettes de type [0/90]s dans le
but d’identifier et caractériser les parametresspiyes et géométriques gouvernant l'initiation, la
multiplication et la saturation des fissures tramses sous chargement mécanique ou thermique.
Ceci a conduit les chercheurs a proposer des n®delepermettent de prévoir ces phénomenes.
L’analyse mécanique de I'évolution de 'endommageima@ans le composite consiste en deux
étapes principales :
= La premiere a pour but de décrire la répartitios cientraintes dans le stratifié composite
[0/90]s en présence d’endommagement. Cette étdize gbuvent une description
approchée des champs mécaniques.
» La deuxieme étape consiste en l'utilisation d’uitece de rupture afin de prévoir le
développement de 'endommagement.
On peut trouver dans la littérature différenteshudes pour représenter le champ des contraintes
dans des éprouvettes de type [0/90]s. Le modelgtaqnee le plus souvent utilisé est un modele de
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type « shear-lag ». Nairn et Mendels [5] ont faisez récemment un classement des modeles de
type « shear-lag » en développant un calcul élastitans un systeme tres général de multicouches ;
le probleme de la fissuration transverse dans tletifi¢s de type [@/90,]s est traité comme cas
particulier. Les auteurs montrent que, quelles goient les lois de répartition des contraintes
suivant I'épaisseur, toutes les approches de @edgpduisent a une équation fondamentale « shear-
lag » de la forme :
2.0
%—azri(x) =0 (Eq. 1)

ol: —L<x<+L (Fig. 5); 7 (X)est le cisaillement a [linterface des couches » est le
parameétre de type « shear-lag » qui est toujoula ftgme :

az{ 1,1 }{hlkRJrhsz} (. 2)
hlE22 h2E11 GZ3 Gl3

= Ej1, B, Gyz et Gssont les modules d'Young et de cisaillement éasts des plis
unidirectionnels ;
» kg etk sont des constantes dépendant des lois de vargativant I'épaisseur du

cisaillementr,, choisies dans les couches.

Pour un matériau proche du noétre, avec les valew8,3300 et k=0,3070, Nairn et Mendels [5]
ont montré que les contraintes obtenues par le medghear-lag »sont trés proches de celles qui
sont obtenues par la méthode des éléments finidutiisant une approche proposée par Lee et
Daniel [6], Berthelot et al. [7] ont trouvék1/3 et k=1/3 ; un bon accord avec les calculs par
éléments finis est aussi observé par ces autewer An modele plus simple, Han et al. [8] sont
arrivés a k=1/3 et k=0. L'étude de Nairn et Mendels montre la grandieadité et simplicité des
modeles de type shear-lag »

Dans cette étude, on va prendre ce modéle ayet/& et k=1/3 pour calculer la répartition des
contraintes.

Une fois la répartition des contraintes obtenuétape suivante est I'utilisation d’'un critére de
rupture afin de prévoir I'évolution de I'endommagamh (fissuration transverse dans cette étude).
Dans cette étude, nous allons utiliser un critarergétique : nous supposons que la fissure va
apparaitre quand le taux de restitution d’éneiigia@ lla formation d’'une nouvelle fissure dépasse le
taux de restitution d’énergie critique du stratifié@ fissure apparait sur le chant de I'éprouvette
propage instantanément sur toute la largeur. Neossalimité notre étude au cas élastique mais en
prenant en compte l'influence des contraintes dina thermique sur le calcul du taux de
restitution d’énergie.

Nous avons établi une formule générale pour le tdaxrestitution d’énergie d'un systéme
guelconque a partir de I'étude de Nairn [9]. Pmisappliquant ce résultat a la cellule élémentaire d
stratifié fissuré étudié, nous avons obtenu I'egpi@n du taux de restitution d’énergie associé a
I'apparition d’une nouvelle fissure entre deux tiless préexistantes.
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! 2L

Y
111 H—. S

| 4

Fig. 5. Apparition d’une nouvelle fissure dans taiche a 900 du stratifié au milieu de deux fisspréexistantes.

Considérons la cellule élémentaire de longueur AlLsuatifié fissuré limitée par deux fissures
préexistantes, en x = -L et en x = +L (Fig. 5).

Le taux de restitution d'énergie de la cellule pétte calculé en utilisant deux définitions
différentes. La premiére utilise les notions denkcanique de la fracture « discrete » [10] et d¢alcu
le taux de restitution d’énergie, G, a traverspiession :

AE,
Eq. 3
A (Eq. 3)

E, est I'énergie potentielle du systeme /&t est la variation discrete de l'aire de la zone

endommagée (I'aire d’une nouvelle fissure).
Dans ce cas, I'expression du taux de restituticgnefgie associé a I'apparition d’une nouvelle
fissure au milieu de deux fissures préexistantes g& mettre sous la forme:

G=-

G(0,d) = Grpar(0) X4 (@) (Eq. 4)
avec :
2
===2_= (1+h,) 0-———E A0 ,AT Eq.
Gnax(0) o E, Ell( 12)[0 1+h,, 1180 2 } (Eg. 5)
a a
fq(d) =2tanh) — |—-tanh — EqQ. 6
o(@) = 2tan{ 2 |-tan 2 | Eq
ou le coefficienta est donné par (Eq. 2E, :E”+—hlZEZZ, hy, Ul ; Ao, =a,—a, et
1+hy, h,

d=1/(2L) est la densité de fissures.

La deuxieme définition utilise des notions plussslques de la mécanique de la rupture, pour
lesquelles I'expression du taux de restitution diére associée a I'apparition d’une nouvelle fissur
en&=0 du bloc de longueur 2L est calculée par :

0
G=-—I|E Eq. 7
ox Bl (Eq. 7)
qui peut se mettre sous la forme :
G(0,d) = Gpax(0) xf4(d) (Eq. 8)
ou :
1Ep» 1

— 1
—(@thy,) o~
x E11 1+hy,

Gmax(a) = Eq A0, AT (Eq. 9)



Comptes Rendus des JNC 17 - Poitiers 2011

- L9, o
fd(d)—tank(Zdj Zd{l tanhz(Zdﬂ (Eq. 10)

Cette expression est utilisée par la suite dane gbdtide.
4. Reésultats expérimentaux
4.1. Evaluation de taux de restitution d’énergie critique

La Fig. 6 présente I'évolution de la densité deuiss en fonction des contraintes appliquées pour
les trois types d’éprouvette de méme drapage §@POvierges, pré-vieillies a 150°C sous 1,7 bars
d’'oxygéne pendant 24h et 48h, respectivement. Béurs d’essai ont été réalisées pour assurer la
reproductibilité des données expérimentales. Unnet décalage entre les courbes des éprouvettes
vierges et celles des éprouvettes vieillies peet@té (Fig. 6). Pour un méme niveau de contrainte
appliquée, les éprouvettes pré-vieillies présentere densité de fissures plus importante (par
exemple + 25 % pour une contrainte appliquée dépad par rapport aux éprouvettes vierges. Par
contre, on observe que les cinétiques de fissuradmnt similaires pour les deux éprouvettes
vieillies, alors que le temps de maintien & 150&@evdu simple au double.

167 oxydé (24h, 48h)
= Oh-1 ¢ 24h-1 x 48h-1 »

147 1 e 0h-2 4 24h-2 x 48h-2
—vierge — oxydé

A .
vierge

12

10

Densité de fissures (1/cm)
[ee]

0 200 400 600 800 1000 1200
Contraintes (Mpa)

Fig. 6. Evolution de la densité de fissures en fionode contraintes appliquées de stratifiés coritpeg0/9Q/0]:
éprouvette vierge (Oh) et éprouvettes pré-vieiiess 1,7 bars d’oxygéne 24h et 48h.

A partir des données expérimentales le taux déutsh d’énergie critique, G des ces trois types
d’éprouvette peut étre évalué en utilisant un zitée rupture du typ& = G.. La Fig. 7 présente le

résultat du calcul numérique pour différentes vaede G (supposé constant en fonction de la
densité de fissure) et sa confrontation avec kgltas expérimentaux.
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G,= 350400 480

167 @Im?) (@M  (im?)

* Vierge
= Oxydé (24h,48h)

14

Densité de fissure (1/cm)

N
a
*

0 200 400 600 800 1000 1200
Contrainte (Mpa)

Fig. 7. Comparaison expérimentale numérique detuéuas de la densité de fissures en fonction deramtes
appliquées (Gconstant).

On peut constater que les courbes numeériques Usspgobches des résultats expérimentaux sont
celles obtenues avec.G 480 (J/M) pour I'éprouvette vierge et G 350 (J/m) pour les
éprouvettes pre-vieillies (24h et 48h). Le viedément thermo oxydant (1,7 bars pendant 24h et
48h) d’aprés un critere utilisant des valeurs dec@tstantes en fonction de la densité de fissures -
induit une réduction du taux du restitution d’énergritique d’environ 27% par rapport a I'état
vierge. Pourtant, on peut remarquer que, en utllises valeurs de (Zonstantes, le bon accord
entre mesures expeérimentales et simulations nuoesgie’est obtenu que pour des valeurs de
densité de fissures élevées. Han et al. [8] et Hahal. [11] ont mis en évidence, pour plusieurs
types de stratifiés, une augmentation du taux datugon d’énergie critique avec la densité de
fissures. Pour mieux modéliser la zone a faiblesiiérde fissures, certains auteurs (Ogi et Takao
[12], Vinogradov et Hashin [13] ont proposé dedeces probabilistes, montrant une meilleure
simulation de la courbe densité de fissures — aontrs appliquées.

Dans cette étude, on propose un critere du type :

G(o,d) = G, (d) (Eqg. 11)

dans lequeb, (d)est une expression du taux de restitution d'éeecgitique en fonction de la
densité de fissures. Les parameétres de cette axpmeseuvent étre identifiés a travers les points
expérimentaux.

Une possible forme pous, (st du type :

G (d) =Gpin + G, (1-exp(-Rd )) (Eq)12

dans laquelle G représente le taux restitution d’énergie critiqg@erespondant a linitiation du
processus de fissuration (premiere fissure),eGR sont des parametres a identifier. Le Tab. 3
présente les parametres de I'eq. 12 identifiés [gsuéprouvettes vierges et oxydées (24h et 48h)

Vierge | Oxydé (24h et 48h)
Gmin (3/M%) | 237 209
Go (J/m°) 196 122
R 2,3 2,3

Tab. 3. Paramétres de I'expression de taux déwéen d'énergie critique en fonction de densitéfibsures
identifiées depuis les données expérimentales.

Go et Gnin sont affectés sensiblement par la thermo oxydfi@fo pour Giin et 37% pour .
8
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16 oxydé (24h,48h)

Ge(d)=209 + 122*(1-exp(-2,3*d)) vierge

Ge(d)=237 + 196%(1-exp(-2,3*d))

Densité de fissures (1/cm)
[ee)

* vierge
= oxydé (24h,48h)

0 200 400 600 800 1000 1200
Contraintes (Mpa)

Fig. 8. Comparaison expérimentale numérique detuéuas de la densité de fissures en fonction deramtes
appliguées (Gc variant en fonction de la densitéisiures).

La Fig. 8 présente une comparaison entre les meswperimentales et les simulations numeériques
obtenues en utilisant le critere (Eq. 11). Les besrexpérimentales sont reproduites correctement.
Une réduction du taux de restitution d’énergieiquié est mesurée dans les éprouvettes pré-vieillies
par rapport aux éprouvettes vierges. On peut sergies questions concernant l'origine de cette
variation. Un premier élément de réponse est lia &agilisation des surfaces affectées par la
thermo oxydation, qui a un effet sur I'amorcage l@tpropagation instantanée des fissures
transverses. On peut toutefois se poser la questiowante : existe-t-il un lien entre les
endommagements induits par la thermo oxydatioreéhélle locale (fibre matrice) et I'apparition
de fissures transverses dans les plis a 90° ?

4.2. Lien entre deux échelles

Des études dans la littérature ont montré que, tacsmposite, la thermo oxydation induit des
endommagements sous forme de retrait matricielestd&cohésions fibre/matrice [4]. Le retrait
matriciel engendre localement des contraintes sapghtaires qui s'ajoutent aux contraintes totales
et plus la zone riche en matrice est grande, pdusetrait matriciel est profond et plus les
décohésions fibre/matrice sont nombreux. Vu la ¢édo du taux de restitution d’énergie critique
dans les éprouvettes vieillies, on peut imaginer cgs zones de forte concentration de contraintes
sont le lieu ou les fissures transverses s’amaorcent

Pendant I'essai de traction, des répliques du ghalntles éprouvettes ont été obtenues dans le but
de réaliser des observations microscopiques deswéaces. La Fig. 9 présente des observations
MEB des répliques obtenues sur une éprouvetteipiiessous 1,7 bars d’oxygéne et soumise a un
essai de traction monotone.

La fissure [;
qui traverse
les contours
des fibres
dans la

x zone de
, ! forte
(A densité de
induits par la thermo oxydati{ . W y
fissure [
nwm-w aton|C roes s = |

Fig. 9. Observations MEB des répliques enregistetgaine éprouvette pfé-vieillie sous 1,7 bars dg®ne soumise a
un essai de traction monotone.




Comptes Rendus des JNC 17 - Poitiers 2011

La Fig. 9a montre une fissure transverse et desszdiendommagement local induit par la thermo
oxydation. On peut observer que la fissure n’estgssociée aux zones pré-endommagées. La Fig.
9b (tiltée 45°) montre une fissure transverse cpndrse les contours des fibres dans une zone a
forte densité de fibres et peu endommagée localepsra thermo oxydation. Donc, les résultats
montrent qu’il N’y a pas de lien clair entre leslemmagements induits par la thermo oxydation au
niveau local avec la fissuration transverse a Blefdes plis.

5. Conclusions et perspectives

Dans cette étude, les effets de la thermo oxydadiomla fissuration matricielle des stratifiés
composites croisées [0/20pnt été éetudiés. Les résultats montrent une méttaction de taux
restitution d’énergie critique dans les éprouvettiedllies par rapport a celles non vieillies. Les
cinétiques de fissuration sont identiques pourdiesx éprouvettes vieillies, alors que le temps de
maintien & 150°C varie du simple au double. La ¢&duo du taux de restitution d’énergie dans les
éprouvettes vieillies est donc liee a la fragilmatdes surfaces affectées par la thermo oxydation,
qui a un effet sur 'amorcage et la propagatiomaintanée des fissures transverses. D’autre part, de
observations MEB sur des répligues montrent qu’y & pas de lien direct entre les
endommagements induits par la thermo oxydationéahéglle fibre/matrice et la fissuration
matricielle a I'’échelle du pli.
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