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Résumé

Pour cette étude, un automate cellulaire a été développé pour simuler la formation d’une microstructure sphérolitique
par un processus de nucléation croissance. De plus, les effets d’interface sont pris en compte par l’intermédiaire du ratio
entre l’énergie libre de germination en surface et celle dans le fondu massif. L’outil numérique offre la possibilité de
reproduire la zone transcristalline et de contrôler sa taille. Cet outil permet de générer des microstructures sphérolitiques
en conditions de cristallisation isotherme, fournissant l’orientation des cristallites en chaque point du Volume Élémentaire
Représentatif (VER). Ces VER peuvent ensuite être utilisés pour estimer les champs de contrainte et de déformation à
l’aide de la méthode des éléments finis ou d’algorithme de transformation de Fourier rapide (FFT).

Abstract

For this study, a cellular automaton has been developed to simulate the formation of a spherulitic microstructure through
a nucleation-growth process. Additionally, interface effects are taken into account through the ratio between the surface
nucleation free energy and the bulk free energy. The numerical framework allows reproducing the transcrystalline zone and
controlling its size. This framework enables the generation of spherulitic microstructures under isothermal crystallization
conditions, providing the orientation of crystallites at each point of the Representative Volume Element (RVE). These
RVEs can then be used to simulate the stress and strain feilds using finite element methods (FEM) or fast Fourier transform
(FFT) algorithm.

Mots Clés : Génération de microstructures, Sphérolites, Cristallisation isotherme, Transcristallinité
Keywords : Generation of microstructures, Spherulites, Isothermal crystallization, Transcrystallinity.

1. Introduction

Les composites à matrices thermoplastiques sont de plus en plus utilisés en raison de leur caractère
thermoplastique, qui permet le recyclage et l’assemblage par soudage. Les thermoplastiques semi-
cristallins confèrent aux composites de meilleures propriétés mécaniques ainsi qu’une meilleure
résistance à la chaleur. Cependant, leurs propriétés dépendent fortement de la morphologie cristalline,
telle que le taux de cristallinité, la taille des sphérolites et la transcristallinité (voir Figure 1).
Dans le but de prédire leur comportement mécanique et de comprendre l’origine des mécanismes
de déformation, il est nécessaire de pouvoir générer des microstructures sphérolitiques. L’objectif
de ce travail est de développer un outil numérique efficace pour générer des Volumes Élémentaires
Représentatifs (VER) de composites à matrices thermoplastiques. La nouveauté de cette étude réside
dans l’introduction du concept de temps de nucléation pour modéliser la nucléation hétérogène des
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Fig. 1. – Image de microscopie optique en lumière polarisée montrant la zone de transcristallinité à
l’interface entre une fibre de chanvre et une matrice de polypropylène [1].

sphérolites. Le temps de nucléation est une variable associée à chaque point de discrétisation 𝑥𝑘 du
VER, déterminant le moment de la nucléation à ce point. La contribution majeure de ce concept est
d’améliorer les performances des simulations numériques. Il existe principalement deux approches
expérimentales pour étudier la cinétique de cristallisation des polymères semi-cristallins. La première
consiste à décrire les résultats d’essais calorimétriques à l’aide de modèles de type Avrami [2], tandis
que la seconde repose sur les observations de microscopie optique [3, 4]. Nous choisissons d’adopter
la deuxième approche comme point de départ, car elle fournit directement la vitesse de croissance des
sphérolites 𝐺 et le taux de nucléation 𝐼.
Les résultats des simulations (2D) de croissance de sphérolites fournissent l’orientation des cristallites,
Φ, en chaque point de l’espace 𝑥𝑘 . Cependant, le comportement élastique présente une anisotropie à
l’échelle des lamelles cristallines. Par conséquent, nous utilisons l’angle Φ pour définir le comporte-
ment élastique à chaque point du VER.

2. Modélisation de la croissance et de la nucléation

Dans ce travail, nous nous appuyons sur les résultats expérimentaux d’Okui et al. [4], qui ont identifié,
pour différentes températures, les paramètres du modèle cinétique de Turnbull et Fisher [5]. Ce modèle
permet de déterminer la vitesse de croissance des sphérolites, 𝐺 (𝑇), en fonction de la température 𝑇 :

𝐺 (𝑇) = 𝐺0 exp
(
−
Δ𝐸𝑔

𝑅𝑇

)
exp

(
−
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(Eq. 1)

ainsi que le taux de nucléation, 𝐼 (𝑇), en fonction de la température 𝑇

𝐼 (𝑇) = 𝐼0 exp
(
−Δ𝐸𝑖
𝑅𝑇
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(Eq. 2)

où Δ𝐹𝑔 et Δ𝐹𝑖 correspondent aux barrières énergétiques relatives à la nucléation secondaire et à la
nucléation primaire respectivement ; Δ𝐸𝑔 et Δ𝐸𝑖 représentent les barrières d’énergie modélisant la
viscosité du fondu ; 𝑇0

𝑚 est la température de fusion du cristal ; 𝐺0 et 𝐼0 sont des paramètres matériaux,
et 𝑅 est la constante des gaz parfaits. Dans les cellules voisines d’une surface ou d’une interface,
la barrière d’énergie relative à la nucléation est inférieure à celle du volume massif, c’est-à-dire
Δ𝐹𝑠

𝑖
≤ Δ𝐹𝑖, pour prendre en compte l’effet nucléant des surfaces et des interfaces.
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Le taux de nucléation 𝐼 (𝑇) est utilisé pour générer aléatoirement les temps de nucléation associés à
chaque cellule de l’automate cellulaire. La vitesse de croissance 𝐺 (𝑇), combinée à l’ensemble des
temps de nucléation, constitue les entrées de l’automate cellulaire, qui fournit le taux de cristallinité
local en fonction du temps, ainsi que l’orientation du champ des cristallites Φ(𝑥𝑘 ) en chaque point
de discrétisation 𝑥𝑘 de l’espace (voir Figure 2). Pour plus de détails sur la méthode de génération des
Volumes Élémentaires Représentatifs (VER), veuillez vous référer à l’article de Lu et al [6].

a)

Φ

b)

Fig. 2. – a) Définition de l’angle d’orientation des lamelles, Φ(𝑥𝑘 ), au point 𝑥𝑘 pour le sphérolite 𝑖 b)
Illustration du processus de croissance du sphérolite 𝑖 à l’instant 𝑡 + Δ𝑡.

3. Modélisation du comportement élastique

L’outil de génération d’agrégat sphérolitique est utilisé pour générer de manière aléatoire des Volumes
Élémentaires Représentatifs (VER) de différentes tailles. Le comportement élastique anisotrope de
l’empilement de lamelles cristallines et de phases amorphes est exprimé dans la base associée aux
lamelles par

𝐶 =
©­«

7.6 5.6 0
5.6 14.1 0
0 0 1.18

ª®¬ (GPa) (Eq. 3)

Ces valeurs correspondent à celles obtenues par homogénéisation périodique d’une bicouche de PET
cristallin-amorphe à 25◦C avec une fraction volumique de cristal de 50%. Les paramètres élastiques
des phases amorphes et cristallines sont issus des travaux de thèse de F. Bédoui [7].
Le comportement élastique en chaque point du VER est obtenu en faisant tourner la matrice 𝐶 d’un
angle Φ. Le problème élastique qui en découle est résolu soit par la méthode FFT [8, 9], soit par la
méthode des éléments finis [10]. En utilisant l’approche statistique développée dans [11], les propriétés
homogénéisées sont obtenues en considérant des conditions aux limites périodiques pour différentes
dimensions du VER.

4. Résultats

4.1. Génération de microstructures sphérolitiques

La Figure 3 présente un exemple de microstructures obtenues à deux températures. Il est observé
que la taille des sphérolites est inversement proportionnelle à la vitesse de nucléation. De plus, il est
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Fig. 3. – Exemples de microstructures obtenues pour deux températures. Le contraste observé est dû
à l’orientation des lamelles, Φ dans les sphérolites. (L’ensemble des résultats est présenté l’aide du
logiciel Paraview [12])

constaté que les frontières entre les sphérolites ne sont pas des lignes droites, ce qui est caractéristique
d’une nucléation hétérogène.

Fig. 4. – Influence de la température sur la zone transcristalline à l’interface d’une fibre. Le contraste
est dû à l’orientation des lamelles, Φ, dans les sphérolites.

La figure 4 présente l’influence de la température sur la taille de la zone transcristalline pour un rapport
𝑓 =

Δ𝐹𝑠
Δ𝐹

= 0.7, où Δ𝐹𝑠 est l’énergie libre de germination en surface et Δ𝐹 est celle du “bulk”.
4.2. Propriétés élastique de la matrice thermoplastique semi-cristalline

La Figure 5 présente le champ de contrainte équivalent de von Mises ainsi que le champ de pression
pour une charge macroscopique de cisaillement pur. On peut observer l’apparition de bandes de
cisaillement inclinées d’environ 45◦ degrés qui traversent de préférence le cœur des sphérolites ou les
interfaces entre les sphérolites. Il est intéressant de noter que la contrainte hydrostatique macroscopique
n’est pas nulle pour ce chargement purement déviatorique, ce qui indique un comportement effectif
anisotrope.
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a)

-2.0e-5 3.0e-51.3e-50
Pressure (GPa)

b)

Von Mises stress (GPa)
5.0e-5 7.5e-5 1.0e-4

Fig. 5. – Champ de pression hydrostatique (a) et de contrainte équivalente de von Mises (b) pour une
déformation macroscopique de cisaillement avec des conditions aux limites périodiques.

La Figure 6 présente la convergence statistique de la moyenne du terme
〈
𝐶1111

〉
𝑛
= 1

𝑛

∑
𝑖 = 1𝑛𝐶

(𝑖)
1111

du tenseur de rigidité effectif pour différentes tailles de VER (où 𝐶
(𝑖)
1111 est la composante 1111 du

tenseur effectif de la 𝑖-ème réalisation du VER).
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Fig. 6. – Moyenne de la composante
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du tenseur de rigidité effectif en fonction du nombre de
réalisations 𝑛 pour différentes tailles de VER.

5. Conclusion

Dans cette étude, nous avons développé un automate cellulaire permettant de générer des microstruc-
tures réalistes. Il permet de reproduire les effets de la température sur la taille des sphérolites, la
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cinétique de cristallisation et la transcristallinité à l’interface fibre-matrice. L’efficacité de cet outil
numérique repose sur le concept de temps de nucléation, ce qui permet de générer des Volumes
Élémentaires Représentatifs (VER) comportant plusieurs milliers de sphérolites.
Une modélisation du comportement élastique a été proposée où l’anisotropie locale est définie grâce
l’orientation des cristallites, Φ, obtenue à l’issue des simulations de croissance des sphérolites. Une
comparaison des prédictions des propriétés élastique effectives du modèle mécanique 2D aux résultats
expérimentaux et à celles obtenues par les méthodes d’homogénéisation par champs moyen [7, 13,
14, 15] se trouve dans une autre étude [16]. Une modélisation du comportement élastique a été
proposée, dans laquelle l’anisotropie locale est définie en utilisant l’orientation des cristallites (Φ)
obtenue à partir des simulations de croissance des sphérolites. Une étude distincte [16] présente une
comparaison entre les prédictions des propriétés élastiques effectives du modèle mécanique 2D et
les résultats expérimentaux et ceux obtenus par les méthodes d’homogénéisation en champs moyen
[7, 13, 14, 15].
L’une des perspectives de ces travaux est de comparer nos résultats sur l’influence de la taille des
VER avec ceux obtenus à partir des travaux expérimentaux de corrélations d’images réalisés par
microscopie électronique à balayage in situ [17].
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