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1.

2.

Contexte des études présentees

Le Matériau et les protocoles expérimentaux

. Observation des facies de rupture

Mécanismes d’amorcage des fissures de fatigue
= Microtomographie a rayons X
= Microscopie électronique a balayage

. Mécanismes de propagation des fissures de

fatigue
= Microscopie électronique a balayage
= Diffractions des rayons X
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1. Contexte

« Industrie automobile : fatigue de pieces
anti-vibratoires et de pneumatiques en élastomeres

Vacuum Switchable Torque Rod Gearbox Mount
Hydro Engine Mount
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1. Contexte

Endommagement en fatigue du caoutchouc naturel (NR) :
e Amorcgage de fissures

V4 . g
(approche duree de vie .
= ant|V|brat0|re) §150 These Isaure
1 Masquelier
g %00 (2014)
g 50 > Essais de fatigue i _'\\
:-3 © Valeurs moyennes
e = —~Courbe de Wohler stat
1000 10 000 100 000 1000 000 10000 000

Nombre de cycles a initiation

e Propagation des fissures (approche « tolérance au
dommage » = pneumatique) ™ ;

& These Pierre
& 1000 1 Rublon (2013)

A NR50
-+ IR50

G : taux de restitution d’énergie,
Griffith (1920) ,
aussi appelé T : tearing energy (J/m?), Y
Rivlin & Thomas (1953)

dc/dn (nm/cycle)

1000 0000
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1. Contexte

Le caoutchouc naturel : un mateériau extraordinaire !
« Tres bon comportement en fatigue du NR charge
Durées de vie du NR (diagramme de Haigh)
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Pour une amplitude de déformation / contrainte donnée :
durée de vie & quand la déformation / contrainte moyenne &
(ou quand le rapport de charge R &)

- Attribué a la cristallisation sous tension (CST)
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1. Contexte

« Tres bon comportement en fatigue du NR chargé

Fissuration v :ﬁ:CTﬁ
" dN

102

crack

Effetdun R>0

growth
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csde
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Zm - NATURAL RUT=BER

25°C

102 R=0

1074

G. Lake, Rubber
Chem. Technol.
68, 1995 107>

~

da/dl (mmycycle)

K. Legorju-Jago et al.,
Int. J. Fatigue 24, 2002

1 1
1 10 10 AT (kN/m)

tearing energy (kJ/m 2 )

« Vitesse de propagation des fissures de fatigue + faibles
pour le NR comparé au caoutchouc synthétique (SBR)
- Effet bénéfique d’un rapport de charge R > 0
- Attribué a la cristallisation sous tension (CST)
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1. Contexte des études preésentées
2. Le Matériau et les protocoles expérimentaux
3. Observation des facies de rupture

4. Mecanismes d’amorcage des fissures de fatigue
= Microtomographie a rayons X
= Microscopie électronique a balayage

5. Mécanismes de propagation des fissures de
fatigue
= Microscopie électronique a balayage
= Diffractions des rayons X
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« Caoutchouc naturel chargé au noir de carbone :
macromolécules de poly-isoprene
réticulées au soufre

+ Charges nanomeétriques
de noir de carbone

(carbon black : CB)

Particule Aggrégat Agglomérat
30-30nm  100-500 nm 500 nm — 500 pm

+ Additifs : Zn0O, acide stéarique, antioxydant, plastifiants...
= Hétérogénéités microstructurales (inclusions)
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« Cristallisation sous tension (ou cristallisation
induite par la déformation) des polymeres

NR a température ambiante

Cristallites

J.R. Katz, Naturwissenschaften, 13: 410-416, 1925
M. Tosaka et al., Rubber Chemistry and Technology, 77: 711-723, 2004
B. Huneau, Rubber Chemistry and Technology, 84: 425-452, 2011
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« NR vulcanisé : un matériau de structure comme les autres ?

E ~ 1 MPa (= 100 000 x moins qu‘un métal)
R,, ~ 30 MPa (10 x moins qu’un métal)
A% ~ 500 % (25 x plus qu’un métal)

- Grandes déformations = grand avantage pour
l'observation des fonds de fissure

Métal ﬁ Caoutchouc

g
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2. Les protocoles experiment

- Essais de durées de vie et de fissuration a
déplacement imposé

- Essais jusqu’a rupture : facies de rupture (MEB)

« Essais interrompus :
- Amorcage

« observations ex situ au MEB et au I
microtomographe X Echelle
- Propagation micro
« observations ex situ au MEB
« observations in situ au MEB v
Echelle

et sous rayonnement synchrotron (DRX) nano
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1. Contexte des études preésentées

2. Le Matériau et les protocoles experimentaux

3. Observation des facies de rupture

4. Mecanismes d’amorcage des fissures de fatigue
= Microtomographie a rayons X
= Microscopie électronique a balayage

5. Mécanismes de propagation des fissures de
fatigue
= Microscopie électronique a balayage
= Diffractions des rayons X
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3. Facies de rupture

« Observation des différentes zones d’endommagement

Wrenchings Fatique striations

Defect

(c)

Ref : J.-B. Le Cam, B. Huneau, E. Verron. International Journal of Fatigue 52, pp. 82—-94, 2013.
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3. Facies de rupture

- Zone d’amorcage (en surface ou en sous-surface)

Elliptical crack front

200 pm Fig. 9. (a) Carbon black agglomerate broken into two parts and (|
(a) agglomerate covered with rubber.

Ref : J.-B. Le Cam, B. Huneau, E. Verron. International Journal of Fatigue 52, pp. 82—-94, 2013.
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3. Facies de rupture

- Zone de propagation (surface tres « rugueuse »
avec des « arrachements »)

_ '
Sens de propagation ’
e R

,-‘N

A.\--. ﬁ;)*"f‘

s 5% 9%

Mécanisme de formation expligué dans la partie 5

Ref : J.-B. Le Cam, B. Huneau, E. Verron. International Journal of Fatigue 52, pp. 82—-94, 2013.
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3. Facies de rupture

- Zone de propagation (stries)

/ .. ' ‘ «
F ; B e ’ )
4 > ’ . o <
¥ - .

_100ym 500 um 500 pm

Régime des grandes
vitesses de propagation :
~ 10 m/cycle

Mécanisme de formation des stries :
Le Cam & Toussaint,
Macromolecules 43, 2010

Ref : J.-B. Le Cam, B. Huneau, E. Verron. International Journal of Fatigue 52, pp. 82—-94, 2013.
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4. Mécanismes d’amorcage des fissures de fatigue
= Microtomographie a rayons X
= Microscopie électronique a balayage

Colloque Mécamat - Aussois - 26/01/2017
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4.

Amorcage

Etude approfondie de I'amorgage autour d’inclusions.
MEB et microtomographe X (these Isaure Masquelier)

Rg : microtomographie X : outil bien adapté a I'endommagement en

fatigue des élastomeres (Le Saux et al., PES, 2011 ; Le Gorju-Jago, RCT,
2012)

Basée sur des essais de fatigue interrompus

150

100

Déformation principale maximale [%]
v
o

0

1000 10000 100000 1000000 10000000

NR43-N550

> Essais de fatigue
> Valeurs moyennes

—Courbe de Wohler stat

,, ~ Eprouvettes observees a
20%- 40 % - 60 % Ni ety l I'état étiré : 50% de
déformation maximale

Nombre de cycles a initiation
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4. Amorcage (essais ex situ)

« Microtomographie X apres 90000 cycles
(déformation max. = 100%)

A P S L R
.o Al 2 23 =

)

Endommagement sur toute la Endommagement volumique
surface : au plan de joint (bavure) est trés limité (lié a la géométrie
et hors du plan de joint de I'éprouvette)
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4. Amorcage (essais ex situ)

- Amorcage en surface (MEB)

Au niveau du plan
de joint avec au
sans inclusion

20 um

En dehors du s
plan de joint sur
des inclusions y

Inclusions les plus
dangereuses :
agglomérats de CB
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4. Amorcage (essais ex situ)

Mécanisme d’amorcage autour des agglomeérats de CB

Agglomérat de
noir de carbone

Caractéristiques de
I'inclusion :
- forte cohésion
interne
- forte adhésion _ |
avec la matrice Stade 1 Stade 2 Stade 3

Décohésion au pole Quverture sur les cotés Propagation en surface et dans le volume

matrice——

Agglomeérat
de noir de-——‘ &
carbone \—J

Sens de
traction | I
V Stade 1 Stade 2 Stade 3
Stade O Décohésion au péle Ouverture sur les cotés Propagation en surface
Situation initiale etdans le volume

Ref : B. Huneau et al. Rubber Chemistry and Technology 52, pp. 82—-94, 2013.
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4. Amorcage

- Bilan : amorcage sur des défauts geomeétriques (plan
de joint) et/ou sur des inclusions (noir de carbone,...)

30

A NRA43-N220
W NR43-N326 |

NR43-N375
® NR43-N550
20 # NR50-N772 |

« Lien avec la durée de vie :
durée de vie A quand taille
inclusions N

Average size of CB agglomerates
[um]
e

100 000 150 000 200 000 250 000 300000 350000
Number of cycles to the end of life: Ni

- Utilité : critere énergétique en utilisant des données
sur la population de défauts (cf. présentation Y. Marco)
En cours : mesure d’auto-échauffement autour d’une

inclusion (these de T. Glanowski)

« Utile aussi pour un calcul de la durée de vie par
intégration de la loi de Paris (a, = taille inclusions)
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5. Mécanismes de propagation des fissures de
fatigue
= Microscopie électronique a balayage
= Diffractions des rayons X
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5. Propagation

« Objectifs :
1. comprendre les mécanismes d’endommagement qui

produisent I’'état de surface rugueux (« arrachements»)
des facies de rupture

2. Expliquer les bonnes proprietés en fissuration du NR

o 0
© 1,0E-05 g © 1,0E-05 3
> ] > ]
L 2 ] e
.o
E E 10E-06 ; e
z ¢ r4 : .-
3 ] o | e T A e
S L 5 1.0E-07 : L
@ 1,0E-06 1 A Y N 2 I
© 1 e =
- . A A =~ 1,0E-08 3
3 o v | AR=05
> ik DIR50 (R=0) 5 TOE03 ; 4 Wa
S 1,0E-07 NP i ® 1,0E-10 A ——
© 1000 10000 100000 o 1000 10000 100000
Energy release rate G (J/m?) Energy relase rate G (J/m?)

Theése Pierre Rublon (2013)
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5. Propagation (essais ex situ)

Premieres études au MEB (these Jean-Benoit LECAM) :

Mould 11 Ligament
halves joint RN\ ’“:? :
Crack l[ b \," W

(a)

3R
N IV_-" \\-
B B Stretched
" ligaments

50 um

500 um
(c)
Ref : J.-B. Le Cam, B. Huneau, E. Verron, L. Gornet. Macromolecules 37, pp. 5011-5017, 2004
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5. Propagation (essais ex situ)

Premieres études au MEB (these Jean-Benoit LECAM) :

On utilise le
faisceau d’électron
pour « découper »

le fond de fissure

Natural microcrack

10pum
(@ =

Coalescence of

g two micro-cracks
25um
(c) (d)

Ref : J.-B. Le Cam, B. Huneau, E. Verron, L. Gornet. Macromolecules 37, pp. 5011-5017, 2004
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5. Propagation (essais ex situ)

Premieres études au MEB (these Jean-Benoit LECAM) :

7NN /d
P

NR tres chargé en ZnO : phénomene de cavitation

Ref : J.-B. Le Cam, B. Huneau, E. Verron, L. Gornet. Macromolecules 37, pp. 5011-5017, 2004
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5. Propagation (essais ex situ)

Mécanisme de propagation comparé avec des
images de microtomographie X

Coupes 2D de microtomographie X en pointe de
fissure, résolution = 2,2 um
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5. Propagation (essais in situ)

« These S. Beurrot (2012) : mise en place d’un
protocole expérimental pour observer la
propagation de fissure de fatigue dans un MEB.

3 étapes :
« entaille au cutter

« propagation dans une machine
conventionnelle

« propagation dans le MEB
Conditions :

« Amplitude de déplacement : [eplacement (mm)
0-20mm (R = 0) 20 +
- Pause de 10 sec pour la photo
« 1 cycle = 20 min (f = 1 mHz ®),
puis 2 min (nouveau réducteur) 0

Ref : S. Beurrot, B. Huneau, E. Verron, Journal of Applied Polymer Science 117, 1260-1269 (2010)

Colloque Mécamat - Aussois - 26/01/2017
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5. Propagation (essais in situ

X158 - 10@nm BBES
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5. Propagation (essais in situ)

~————"Tensile direction -

A -

X998 ZBBwm BBTS CB-NR /26

T X85 ZB@B8um 0084 CB-NR_ ~ 19

=T

Ligaments rompus et
rétractés = « arrachements »
sur le faciés de rupture X658 . ZBrm.2813 CE-NR
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5. Propagation (essais in situ)

« Autre specificité de la

fissuration en fatigue du
NR : la ramification de
fissure (branching)

Dissipe de I'énergie et
permet une bonne
résistance a la
propagation des fissures
de fatigue

Voir aussi bifurcation ®1z8

(macro) pourR > 0 Direction de
propagation

Colloque Mécamat - Aussois - 26/01/2017
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5. Propagation (essais in situ)

<+———  Tensile direction ——»

Open crack Close crack
step (1): A A A A \/
a b [
a bC

step (2):

step (3):

Crack propagation direction

=

erf
Ref : S. Beurrot, B. Huneau, E. Verron, Journal of Applied Polymer Science 117, 1260-1269 (2010)
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5. Propagation (essais in situ)

« These de P. Rublon (2014) : essais sur éprouvettes de
fissuration PS (frequence ~ 0, 1 Hz)

Mors horizontaux -

#1498 188k 8B5S MRSB-4-BIS
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5. Propagation (essais in s

- Bilan des essais MEB in situ :

Mécanisme de propagation des fissures de fatigue
observé pendant I'essai de fatigue (ralenti) : explique les
« arrachements » + ramification de la fissure principale

Cohérent avec le bon comportement en fatigue

Hypothese : lien fort avec la cristallisation sous tension

Mais attention ! Certaines spécificites du fond de fissure
(ligaments) sont visibles dans des élastomeres ne cristallisant
pas (ex : silicone rubber, S.V. Hainsworth, Polymer Testing
2007 + observations récentes)

La cristallisation sous tension (CST) n’explique pas tout ®...
mais ca vaut quand méme le coup de regarder ©

Colloque Mécamat - Aussois - 26/01/2017
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5. Propagation (essais in situ)

= Etudier la CST (échelle nano) du NR pendant la fatigue
par DRX (synchrotron) en pointe de fissure
(These Pierre Rublon, 2013) -

A partir du cliché DRX :
taux de cristallinité

ﬂ : ' — f Lerist
N T Thowt ] Lo

Ligne de lumiere DiffAbs Soleil

| E !
<2
£ oo
= 03y
001 3
, < ] .
o 001 1
5, 3 10 12 14 18 18 20 22 24 26 28
< N7 7 Braggangle2o
“DIFFABS 36
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5. Propagation (essais in situ)

PRINCIPE

Effectuer une cartographie de mesures WAXD dans la zone en
pointe de fissure sans arréter I'essai de fatigue.

Mesures
WAXD

Zo

ne cristallisée

isplacement
(=
N

Fissure

-
-
--"-’.
-
Clde
~

Temps d’acquisition : 1s
Ref : P. Rublon, B. Huneau, N. Saintier, S. Beurrot, A. Leygue, E. Verron, C. Mocuta, D. Thiaudiere,
D. Berghezan, J. Synchrotron Rad. (2013). 20, 105-109.
Colloque Mécamat - Aussois - 26/01/2017
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5. Propagation (essais in situ)

« Contraintes » expérimentales

[1. Faible fréquence pendant les mesures (0,1 Hzﬂ

2 Hz 0,1 Hz

Propagation Mapping

[2. Nombre limité de points de mesure : 90 points (9 x 10)}

Colloque Mécamat - Aussois - 26/01/2017
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5. Propagation (essais in situ)

Post-traitement (cartographie des index)

[ Donnees brutes]

10.4

+40.3

[ Données Iissée§
4— . :

o4 Index

Zone
| cristallisée
10.3

1o2s— Fissure

L —

I
I-
1 0.2
. Zone de
|
: 015 mesure
I

‘ <01

~1 0 1 2
Y (mm)
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5. Propagation (essais in situ)

Influence de I'extension globale imposée

4— : 04

0.35

0.25

0.15

_4 L | 01
Y (mm)

Y (mm) Y (mm)

Ref : P. Rublon, B. Huneau, N. Saintier, S. Beurrot, A. Leygue, E. Verron, C. Mocuta, D. Thiaudiere,
D. Berghezan, J. Synchrotron Rad. (2013). 20, 105-109.
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5. Propagation (essais in situ)

Influence du rapport de charge
R=0

04

0.4 0.4
4L
0.35 0.35 0.35
0.3 0.3 ! 03
€
0.25 £ 0.25 0.25
N
0.2 0-2 . 0.2
0.1 5 0.1 5 0-1 5
e 1 = 0.1
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5. Propagation

Crack growth rate dc/dN (m/cycle)

Bilan des essais DRX
en pointe de fissure :
bonne corrélation avec
les essais de fissuration
macro

1,0E-05 ;

1,0E-06 - éﬂ o TN

OIR50 (R=0)

1,0E-07 @ —— f —
1000 10000 100000
Energy release rate G (J/m?)

[ Effet extension]

Crack growth rate dc/dN (m/cycle)

& 100 4
E -‘-R (4]
= A
T mR=05 .
L 40 A R=066
S
R}
L
Q
Q 1 4
E
=
O
>
01 v
1000 10000
Tearing Energy (J/m2)
1,0E-05 s
] Y
1,0E-06 - I T
E .-
] e
1,0E-07 1 o
— These Pierre
' oR= Rublon (2013)
1,0E-09 1 AR=05
S
1,0E-10 A —
1000 10000 100000

Energy relase rate G (J/m?)

[ Effet rapport de charg%
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Conclusions

« Amorcage au niveau de concentrateurs de contrainte :
plan de joint / inclusions

« Mécanisme d’amorcgage au niveau d’inclusions (dépend
de la nature de l'inclusion et de son adhésion avec la

matrice)

« Meécanisme de propagation (formation des
arrachements sur les facies) mis en eévidence par des
essais /in situ au MEB

« Cristallisation sous tension : fatigue in situ (DRX) :
résultats cohérents avec les courbes de fissuration

« Perspectives sur la propagation : essais in situ au MEB
a R > 0 (bifurcation), liens entre le mécanisme et la
cristallisation sous tension restent a explorer
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