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  « Notre monde se définit tout autant par une profonde révolte contre la 

raison que par notre foi en la science et en la technologie » 

Christopher Lasch (1979)
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INTRODUCTION GÉNÉRALE 

 

Depuis une, voire deux décennies, le développement de nombreux pays à forte densité de 

population, tels que la ChiŶe, l͛IŶde ou le BƌĠsil, a pris le ĐheŵiŶ de Đeuǆ jusƋu͛aloƌs les plus 

industrialisés (en Europe et Amérique du Nord notamment). Ainsi, la consommation mondiale 

toujours plus importante entraine une raréfaction des ressources (énergies fossiles, eau, 

ŵiŶeƌais et teƌƌes ƌaƌes…Ϳ [1]. De fait, la sĠĐuƌisatioŶ des souƌĐes d͛appƌoǀisioŶŶeŵeŶt deǀieŶt 

un enjeu stratégique majeur dans toutes les régions du monde [2]. Développer des alternatives, 

limiter la dépendance de certains secteurs industriels envers ces ressources est devenu 

nécessaire, sur le plan économique mais également environnemental, afiŶ d͛assuƌeƌ la 

préservation de notre planète [3]. Il ĐoŶǀieŶt doŶĐ de ƌĠduiƌe l͛utilisatioŶ de ŵatiğƌes ŶoŶ 

ƌeŶouǀelaďles au deǀeŶiƌ iŶĐeƌtaiŶ ;pĠtƌole, ŵiŶeƌais…Ϳ, ŵais ĠgaleŵeŶt de les substituer par 

des matières biosourcées et, dans la mesure du possible, produites localement vis-à-vis du 

secteur applicatif visé [4].  

UŶe tƌğs foƌte ŵajoƌitĠ des ŵatĠƌiauǆ utilisĠs daŶs l͚ĠlaďoƌatioŶ de Đoŵposites soŶt issus de 

l͛iŶdustƌie pĠtƌoĐhiŵiƋue, Ƌue Đe soit pouƌ les ƌeŶfoƌts ;fiďƌes sǇŶthĠtiƋues de ǀeƌƌe ou de 

carbone) ou les matrices (thermodurcissables et thermoplastiques). La volonté de ne plus 

dĠpeŶdƌe d͛uŶe ƌessouƌĐe doŶt les ƌĠseƌǀes s͛ĠpuiseŶt et doŶt le pƌiǆ peut ƌapideŵeŶt fluĐtueƌ, 

gĠŶĠƌaleŵeŶt seloŶ le Đouƌs du pĠtƌole, ŵotiǀe le dĠǀeloppeŵeŶt et l͛usage de ďioŵatĠƌiauǆ 

biosourcés [1, 2]. Les fibres végétales comme le lin sont donc des remplaçants de choix de la 

fibre de verre, non seulement en raison de leur faible coût énergétique de production, mais 

aussi pouƌ leuƌ ĐapaĐitĠ d͛allğgeŵeŶt Ƌui ĐoŶstitue uŶ Đƌitğƌe pƌĠpoŶdĠƌaŶt pouƌ des 

applications transportées. 

Pour les composites renforcés par des fibres longues, une grande part des matrices sont des 

thermodurcissables issus de la pétrochimie. Les résines thermodurcissables dites « biosourcées » 

récemment développées ne le sont que partiellement [3, 4], taŶdis Ƌue d͛autƌes ƌĠsiŶes ϭϬϬ% 

biosourcées sont encore au stade du développement. Ces résines ne disposent aujouƌd͛hui d͛uŶ 

degré de maturation suffisant, ni de performances de mise en œuǀƌe ou ŵĠĐaŶiƋues 

avantageuses pour assurer leur développement industriel [5]. C͛est pouƌƋuoi les ŵatƌiĐes 

thermoplastiques à hautes performances et biosourcées, telles que le poly(amide)-11 (PA11), 

ƌeǀġteŶt uŶ iŶtĠƌġt ŵajeuƌ. EŶ outƌe, l͛usage de theƌŵoplastiƋues peut peƌŵettƌe d͛eŶǀisageƌ 
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une fin de vie des produits par ƌeĐǇĐlage Đe Ƌui, d͛uŶ poiŶt de ǀue eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtal, appuie leuƌ 

utilisation.  

Cette thğse s͛iŶsĐƌit daŶs le Đadƌe du pƌojet FiaďiliŶ Ƌui s͛ĠĐheloŶŶe suƌ uŶe duƌĠe de ϰ aŶs 

(2013-ϮϬϭϳͿ et Ƌui est poƌtĠ paƌ la soĐiĠtĠ Aƌkeŵa. Ce pƌojet ǀise à dĠǀeloppeƌ l͛industrialisation 

de composites biosourcés PA11/lin à hautes performances mécaniques. Plusieurs domaines 

d͛appliĐatioŶs soŶt envisagés, pour des utilisations structurales ou semi-structurales: 

 Automobile : éléments tels que les planchers de coffre 

 Aéronautique : les sièges passagers et différents équipements intérieurs 

 Nautisme : ĠlĠŵeŶts d͛aŵĠŶageŵeŶts iŶtĠgƌĠs suƌ des ďateauǆ de plaisaŶĐe 

 Bâtiment : renforcement de poutres et de piliers en béton 

Le programme regroupe des partenaires industriels de différents secteurs : Arkema, CETIM, 

Dehondt, Dedienne Multiplasturgy Group, Schappe Techniques, Fibroline France, Terre de Lin, 

Magna Steyr France, Saertex, SPBI Bénéteau, C&D Adder - Zodiac Aerospace, Coriolis Composites 

Technologies.  

Les partenaires académiques sont : ARMINES - Centre de Douai, ARMINES - Centre des 

Matériaux, Université de Bretagne Sud - Institut de Recherche Dupuy de Lôme (IRDL), Université 

de Lyon 1 - Laďoƌatoiƌe de GĠŶie Ciǀil et d͛IŶgĠŶieƌie EŶǀiƌoŶŶeŵeŶtale ;LGCIEͿ. 

Le programme Fiabilin cherche tout d͛aďoƌd à peƌŵettƌe l͛ĠŵeƌgeŶĐe d͛uŶe filiğƌe du liŶ 

technique dédiée en France. Cela se fait au travers du contrôle des cultures, des techniques 

d͛eǆtƌaĐtioŶ des fiďƌes ;Teƌƌe de LiŶͿ aiŶsi Ƌue du dĠǀeloppeŵeŶt de tissus ;DehoŶdtͿ ou de 

semi-produits (Schappe ou Saertex) adaptés au renforcement de matériaux composites Le PA11, 

polymère thermoplastique 100% biosourcé, trouve son origine dans les graines d͛uŶe plante, le 

ricin. Il est produit par Arkema et différents grades sont étudiés afin de répondre aux spécificités 

des teĐhŶiƋues de ŵise eŶ œuǀƌe et de l͛usage de fiďƌes ǀĠgĠtales Đoŵŵe ƌeŶfoƌt de ŵatĠƌiauǆ 

composites.  

UŶ des eŶjeuǆ du pƌojet est la pƌĠpaƌatioŶ d͛uŶ seŵi-produit PA11/lin par des outils développés 

par Fibroline. Cette entreprise a ŵis au poiŶt uŶe teĐhŶologie d͛iŵpƌĠgŶatioŶ paƌ ǀoie sğĐhe 

appelée DPreg, qui permet de déposer de manière homogène du PA11 poudré sur les renforts 

de lin. Ainsi, le semi-pƌoduit peut eŶsuite ġtƌe ŵis eŶ œuǀƌe paƌ theƌŵoĐoŵpƌessioŶ ou 

calandrage à l͛aide d͛outils industriels conventionnels (Dedienne) ; le développement de 

biocomposites réalisés par placement de fibres (Coriolis) sera aussi envisagé dans le projet. Ainsi, 
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les utilisateurs finaux (Magna-Steyr, Bénéteau ou encore Zodiac) pourront disposer d͛une 

gamme de procédés et de semi-produits adaptés à la fabrication de leurs pièces finales. 

Les ŵissioŶs de Ŷotƌe laďoƌatoiƌe daŶs Đe pƌojet d͛eŶǀeƌguƌe soŶt ŵultiples, et touĐheŶt à de 

nombreux points clés du développement des biocomposites lin/PA11. Les travaux de cette thèse 

oŶt pouƌ oďjeĐtifs d͛appƌofoŶdiƌ les ĐoŶŶaissaŶĐes ĐoŶĐeƌŶaŶt les pƌopƌiĠtĠs des fiďƌes de liŶ 

souŵises à uŶ ĐǇĐle theƌŵiƋue, l͛iŶteƌfaĐe fiďƌe/ŵatƌiĐe du sǇstğŵe PAϭϭ/liŶ, et eŶfiŶ les 

propriétés mécaniques des biocomposites mis eŶ œuǀƌe. Le poteŶtiel de ƌeĐǇĐlage de Đes 

biocomposites sera également évalué, ainsi que les impacts du système PA11/lin sur plusieurs 

indicateurs clés, afiŶ de ǀĠƌifieƌ l͛iŶtĠƌġt eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtal du dĠǀeloppeŵeŶt de ďioĐoŵposites 

à hautes performances.  

Le premier chapitre ĐoŶsiste eŶ l͛Ġtude ďiďliogƌaphiƋue des diffĠƌeŶts aspeĐts des 

pƌoďlĠŵatiƋues aďoƌdĠes paƌ l͛I‘DL daŶs le Đadƌe du pƌojet FiaďiliŶ. Il dĠĐƌit les Ġtapes de 

croissance du lin et de production des fibres ainsi que leur structure et leur comportement 

mécanique particulier. Ensuite, des éléments sont apportés sur les spécificités du PA11, en 

paƌtiĐulieƌ eŶ Đe Ƌui ĐoŶĐeƌŶe sa sǇŶthğse à paƌtiƌ d͛huile de ƌiĐiŶ, ses pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues et 

ƌhĠologiƋues. Puis, la ŶotioŶ d͛iŶteƌfaĐe appliƋuĠe aux composites à fibres végétales est 

aďoƌdĠe, les teĐhŶiƋues de ŵise eŶ œuǀƌe des Đoŵposites à fiďƌes loŶgues et Đouƌtes soŶt 

décrites, ainsi que les caractéristiques mécaniques inhérentes à ces deux formes de matériaux. 

Enfin, la dernière sous-partie traite de l͛ĠĐoĐoŶĐeptioŶ des ďioĐoŵposites, de la ŵĠthodologie 

des analyses de cycle de vie et du cas particulier de la fin de vie par recyclage. 

Le deuxième chapitre dĠĐƌit les diffĠƌeŶtes ŵĠthodes d͛essais et de ŵises eŶ œuǀƌe utilisĠes 

dans ces travaux. Tout d͛aďoƌd, sont présentées les techniques de caractérisation mécanique, 

physico-ĐhiŵiƋue et ďioĐhiŵiƋue des fiďƌes de liŶ. EŶsuite, les ŵises eŶ œuǀƌe des ŵatĠƌiauǆ 

sont décrites, ainsi que les différents essais mécaniques et rhéologiques réalisés. Le protocole de 

ĐaƌaĐtĠƌisatioŶ de l͛adhĠƌeŶĐe fiďƌe/ŵatƌiĐe paƌ dĠĐhausseŵeŶt de ŵiĐƌogoutte est ĠgaleŵeŶt 

dĠtaillĠ. EŶfiŶ, les diffĠƌeŶtes teĐhŶiƋues d͛oďseƌǀatioŶ ŵiĐƌosĐopiƋue telles Ƌue la ŵiĐƌosĐopie 

optique ou électronique à balayage sont définies, ainsi que les tƌaiteŵeŶts d͛iŵages effeĐtuĠs. 

Le troisième chapitre concerne les impacts de cycles thermiques sur différentes propriétés de la 

fiďƌe uŶitaiƌe de liŶ. Il a pouƌ oďjeĐtif de ĐoŵpƌeŶdƌe les ĐoŶsĠƋueŶĐes d͛uŶe eǆpositioŶ 

thermique sur les performances et pƌopƌiĠtĠs d͛uŶe fiďƌe de liŶ apƌğs uŶ ĐǇĐle de 

tƌaŶsfoƌŵatioŶ. DaŶs uŶ pƌeŵieƌ teŵps, l͛ĠǀolutioŶ des ĐoŵpoƌteŵeŶts eŶ tƌaĐtioŶ est 

investiguée. Ensuite, des analyses statistiques, thermogravimétriques, biochimiques et 
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mécaniques sont réalisées pour expliquer les variations observées des comportements selon les 

traitements thermiques appliqués aux fibres. 

Le quatrième chapitre aďoƌde l͛iŶflueŶĐe d͛uŶ ĐǇĐle theƌŵiƋue suƌ les peƌfoƌŵaŶĐes de 

composites unidirectionnels PA11/lin. Dans un premier temps, des ĐoŶditioŶs de ŵise eŶ œuǀƌe 

optiŵales soŶt dĠfiŶies à paƌtiƌ d͛uŶe Ġtude ƌhĠologiƋue du PAϭϭ. EŶsuite, l͛iŵpaĐt du pƌoĐĠdĠ 

sur la fibre unitaire de lin est déterminé, et les performances en traction de composites aux 

architectures de renfort différentes sont comparées. Après le choix du format de renfort le plus 

peƌfoƌŵaŶt, l͛ĠǀolutioŶ des pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues eŶ tƌaĐtioŶ des UD eŶ foŶĐtioŶ du tauǆ de 

fiďƌes est dĠteƌŵiŶĠe. UŶe ĐoŵpaƌaisoŶ dĠtaillĠe des ĐoŵpoƌteŵeŶts ŵĠĐaŶiƋues à l͛ĠĐhelle de 

la fibre unitaire et des stratifiés est faite ; les critères à prendre en compte pour une 

modélisation optimale des performances mécaniques du matériau sont définis. 

Le cinquième chapitre tƌaite de l͛adhĠƌeŶĐe fiďƌe/ŵatƌiĐe daŶs le Đas du sǇstğŵe PAϭϭ/liŶ, à 

l͛ĠĐhelle de la fiďƌe uŶitaiƌe et du Đoŵposite [±ϰϱ]. Il s͛agit de dĠteƌŵiŶeƌ si l͛usage du PAϭϭ aǀeĐ 

des fiďƌes ǀĠgĠtales est justifiĠ du poiŶt de ǀue des pƌopƌiĠtĠs de l͛iŶteƌfaĐe. DaŶs uŶ pƌeŵieƌ 

teŵps, l͛ĠǀolutioŶ de l͛aŶgle foƌŵĠ paƌ uŶe ŵiĐƌogoutte de PAϭϭ, fondue et solide, sur une fibre 

de lin est étudiée. Ensuite, les performances au cisaillement par déchaussement de microgoutte 

soŶt ĐoŵpaƌĠes à Đelles ŵesuƌĠes à l͛ĠĐhelle ŵaĐƌosĐopiƋue suƌ des Đoŵposites. EŶfiŶ, Ŷous 

étudions les contributions des contraiŶtes ƌĠsiduelles à l͛adhĠƌeŶĐe du PAϭϭ suƌ la fiďƌe de liŶ. 

Le sixième chapitre pƌĠseŶte les ĐapaĐitĠs d͛uŶ Đoŵposite PAϭϭ/liŶ à fiďƌes loŶgues à ġtƌe 

recyclé par broyage et injection. Les propriétés de ce composite recyclé à plusieurs reprises sont 

comparĠes à Đelles d͛uŶ PPgMA/liŶ. Pouƌ ĐoŵpƌeŶdƌe l͛ĠǀolutioŶ des pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues des 

Đoŵposites aǀeĐ le Ŷoŵďƌe d͛iŶjeĐtioŶs, des analyses rhéologiques, thermogravimétriques et 

morphologiques sont menées. Une étude des défauts de la fibre unitaire avant mise eŶ œuǀƌe 

est faite en parallèle, afin de corréler les longueurs de fibres recyclées avec les distances entre 

défauts des fibres originelles. La matrice PA11 est également recyclée seule, pour contrôler la 

stabilité de ses propriétés et évaluer son impact sur le biocomposite au cours du recyclage. 

Le septième chapitre ĐoŶsiste eŶ l͛aŶalǇse des iŵpaĐts eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtauǆ de la pƌoduĐtioŶ de 

biocomposites PA11/lin, vis-à-ǀis d͛autƌes Đoŵposites de sǇŶthğse. L͛aŶalǇse de soŶ ĐǇĐle de ǀie 

est tout d͛aďoƌd ƌĠalisĠe eŶ iso ŵasse paƌ ƌappoƌt à tƌois autƌes Đoŵposites d͛usage ĐouƌaŶt. 

UŶe aŶalǇse des ĐoŶtƌiďutioŶs peƌŵet eŶsuite d͛ideŶtifieƌ les Ġtapes les plus iŵpaĐtaŶtes lors de 

la production des semi-produits ou bien la fabrication des composites. Enfin, par le ďiais d͛uŶe 

analyse prenant en compte les performances mécaniques des composites, les impacts 
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eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtauǆ d͛uŶ PAϭϭ/liŶ eŶ foŶĐtioŶ de soŶ tauǆ de fiďƌes soŶt pƌĠseŶtĠs afiŶ 

d͛optiŵiseƌ les peƌfoƌŵaŶĐes et les iŵpaĐts paƌ ƌappoƌt à des Đoŵposites ĐoŶǀentionnels. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

[1] Philp J. C., Bartsev A., Ritchie R. J., Baucher M.-A., Guy K. "Bioplastics science from a policy vantage 
point". New Biotechnology, Vol. 30, pp. 635-646, 2013. 

[2] Biron M. "Material Selection for Thermoplastic Parts: Practical and Advanced Information": William 
Andrew; 2015. 

[3] Raquez J. M., Deléglise M., Lacrampe M. F., Krawczak P. "Thermosetting (bio)materials derived from 
renewable resources: A critical review". Progress in Polymer Science, Vol. 35, pp. 487-509, 2010. 

[4] Marrot L., Bourmaud A., Bono P., Baley C. "Multi-scale study of the adhesion between flax fibers and 
biobased thermoset matrices". Materials & Design, Vol. 62, pp. 47-56, 2014. 

[5] Marrot L. "Contribution au développement de matériaux composites à matrices thermodurcissables 
biosourcées et renforcées par des fibres végétales". Lorient. 2014. 

Contribution à l’étude de matériaux biocomposites à matrice thermoplastique polyamide-11 et renforcés par des fibres de lin Cĺment Gourier 2016
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1. Le lin : fibre végétale de renfort 

Le terme « fibres naturelles » eŶgloďe les fiďƌes d͛oƌigiŶe ǀĠgĠtale, aŶiŵale et ŵiŶĠƌale ;Figure 

I.1Ϳ. Les fiďƌes d͛oƌigiŶe ŵiŶĠƌale, à l͛eǆeŵple de l͛aŵiaŶte, soŶt utilisĠes pouƌ leuƌs pƌopƌiĠtĠs 

ĠleĐtƌiƋues et theƌŵiƋues. Mais l͛eǆpositioŶ à Đes ŵatiğƌes peut pƌoǀoƋueƌ l͛appaƌitioŶ de 

maladies graves du système respiratoire, restreignant désormais leur usage. Les fibres animales 

Đoŵŵe les soies de ǀeƌs ou d͛aƌaigŶĠes possğdeŶt d͛eǆĐelleŶtes pƌopƌiĠtĠs de déformation et de 

contrainte à rupture, tout en étant légères et biodégradables [1-4]. Cependant, il est difficile 

d͛eŶ gaƌaŶtiƌ uŶe pƌoduĐtioŶ suffisaŶte pouƌ uŶe utilisatioŶ à l͛ĠĐhelle iŶdustrielle. À contrario, 

les fiďƌes ǀĠgĠtales soŶt plus laƌgeŵeŶt utilisĠes daŶs l͛iŶdustƌie, ŶotaŵŵeŶt teǆtile. AiŶsi, les 

pƌoduĐtioŶs de fiďƌes dĠjà pƌĠseŶtes pouƌ l͛iŶdustƌie teǆtile assuƌeŶt la dispoŶiďilitĠ de la 

ressource pour le domaine des matériaux composites.  

 

Figure I.1 - Classification des fibres naturelles en fonction de leur origine [5]  

Ces fibres végétales proviennent des poils séminaux de graines (coton), des feuilles (sisal), des 

fruits (noix de coco) ou des tiges (chanvre, lin, jute). Les fibres situées dans les tiges sont les plus 

intéressantes du point de vu des propriétés mécaniques. En effet, ces fibres ont un rôle de 

renfort au sein de la plante et ont donc développé, durant la croissance de la plante, des rigidités 

et des résistances élevées propices au renforcement de polymères. 

On peut constater dans le Tableau I.1 les disparités des propriétés mécaniques des fibres 

ǀĠgĠtales seloŶ leuƌ oƌigiŶe. Le liŶ, le ĐhaŶǀƌe et l͛oƌtie pƌĠseŶteŶt les ŵeilleuƌes pƌopƌiĠtĠs. Ces 

tƌois fiďƌes soŶt d͛autaŶt plus iŶtĠƌessaŶtes Ƌuelles soŶt poteŶtielleŵeŶt ĐultiǀĠes eŶ FƌaŶĐe et 

en Europe, ce qui limite notamment les impacts économiques et environnementaux du 

tƌaŶspoƌt daŶs le Đas d͛uŶe pƌoduĐtioŶ du Đoŵposite eŶ FƌaŶĐe.  
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Fibre 
Diamètre 

(µm) 

Module 
d͛YouŶg  

(GPa) 

Contrainte à 
rupture  
(MPa) 

Déformation 
à rupture 

(%) 
Référence 

Lin textile 15.9-19.6 47.5-68.2 751-1454 1.7-3.3 [6-9] 

Lin oléagineux 12-24 23-56 593-900 1.6-3.6 [10, 11] 

Chanvre 16.1-31.2 19.1-44.5 270-788 0.8-2.5 [12-15] 

Coton 16-21 5.5-12.6 287-597 2-10 [16] 

Sisal 100-300 9.4-25.01 391-635 2.0-9.0 [13, 16-18] 

Jute 160-185 14.54-30 418-800 1.8-5.0 [19, 20] 

Ortie 19.9-26.6 25.5-87 368-1594 0.92-2.11 [21, 22] 

Verre E 16 74 2500 3.5 [23] 

Carbone 6-7 230-390 20000-50000 0.6-1.3 [23] 

Tableau I.1 - Propriétés mécaniques de fibres végétales, comparées à celles des fibres de verre et de carbone 

En comparaison des fibres synthétiques, les propriétés mécaniques des fibres végétales sont 

moindres (Tableau I.1). Cependant, ces propriétés ne tiennent pas compte de la densité de 

chacune. Calculer les propriétés mécaniques en fonction des densités peƌŵet d͛iŶtĠgƌeƌ la 

composante de masse, ce qui permet donc de comparer les matériaux pour un poids équivalent. 

Ce faisant, les fibres de lin et de chanvre ont des performances proches de la fibre de verre et de 

l͛aĐieƌ ;Figure I.2), mais elles restent en deçà de celles du Kevlar et du carbone.  

 

Contribution à l’étude de matériaux biocomposites à matrice thermoplastique polyamide-11 et renforcés par des fibres de lin Cĺment Gourier 2016
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Figure I.2 – Contraintes à ruptures et modules spécifiques des fibres naturelles comparés à ceux des fibres 
synthétiques [24] 

2. Fibres de lin : origine, culture et extraction 

2.1.1. Origine du lin 

Le lin (Linum usitatissimum L.), la plus ancienne fibre textile au monde, a été cultivé depuis 

l͛AŶtiƋuitĠ daŶs le ďut de ĐoŶfeĐtioŶŶeƌ des tissus et des Đoƌdages [25-27], jusƋu͛à soŶ apogĠe 

au 17e siècle [28, 29]. BieŶ Ƌu͛aǇaŶt suďi la ĐoŶĐuƌƌeŶĐe du ĐotoŶ au ϭϵe siècle, le lin reste cultivé 

dans de nombreuses régions du monde. Avec le chanvre, le lin est la plante à fibres la plus 

cultivée en Europe. 80% de la production mondiale de lin est européenne, la France en produit 

50% et concentre la majeure partie des surfaces agraires dédiées au lin textile (Figure I.3). La 

disponibilité de la ressource, ainsi que son caractère locale, s͛iŶsĐƌiǀent parfaitement dans une 

logiƋue de ƌĠduĐtioŶ des iŵpaĐts eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtauǆ eŶ ƌĠduisaŶt eŶ paƌtiĐulieƌ l͛iŵpoƌtaŶĐe du 

transport. 

Le lin est uŶe plaŶte aŶŶuelle ĐoŵpƌeŶaŶt de ŵultiples ǀaƌiĠtĠs issues d͛uŶe sĠleĐtioŶ 

permanente. En France, il est cultivé sur une zone côtière allant de la Normandie au Nord et 

comprenant le bassin Parisien. Un climat tempéré et humide est nécessaire à une culture 

optimale ainsi que des terres riches et meubles. De plus, les terres se doivent de recevoir une 

certaine quantité de précipitations et posséder de bonnes réserves hydriques. 
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Figure I.3 - Surfaces agricoles dédiées à la culture du lin textile en 2014 (données AGPL [30]) 

2.1.2. Culture et rouissage  

Le lin est semé au printemps (« lin de printemps »), entre mars et avril selon les conditions 

météorologiques du moment. La densité de semis est généralement de 1800 graines/m², pour 

ensuite obtenir un nombre optimal de plantes levées entre 1500 et 1600 [31]. La croissance de 

la tige de liŶ s͛ĠteŶd suƌ eŶǀiƌoŶ ϭϬϬ-120 jours après le semis. Une première période de 

germination et de levée dure environ 1 mois (Figure I.4). Ensuite vient une phase de croissance 

tƌğs ƌapide d͛eŶǀiƌoŶ Ϯ seŵaiŶes duƌaŶt lesƋuelles le liŶ gƌaŶdit jusƋu͛à atteiŶdƌe ϴϬ Đŵ, ǀaleuƌ 

proche de sa hauteur finale (100cm). Après vient la floraison au mois de juin, environ 7 à 8 

seŵaiŶes apƌğs la geƌŵiŶatioŶ, Ƌui Ŷe duƌe Ƌu͛uŶ seul jouƌ pouƌ ĐhaƋue tige. UŶ ŵois apƌğs, eŶ 

juillet, la plante est arrivée à maturité et peut donc être arrachée. Les principales étapes sont 

gouvernées par la somme des températures cumulées. La levée, la floraison ou encore la 

maturité des fibres interviennent respectivement pour des cumuls de température de 50, 550 et 

environ 100 degrés [32]. 
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Figure I.4 - Croissance d'une tige de lin à partir de la date de semis [33] 

La tige de liŶ est aƌƌaĐhĠe au lieu d͛ġtƌe ĐoupĠe afiŶ de ƌĠĐupĠƌeƌ uŶe ƋuaŶtitĠ ŵaǆiŵale de 

fibres, puis couchée à même le sol afin de former des andains. Exposés aux conditions 

ĐliŵatiƋues peŶdaŶt plusieuƌs seŵaiŶes, Đes aŶdaiŶs ǀoŶt suďiƌ l͛Ġtape de ƌouissage. 

Sous l͛aĐtioŶ du soleil et de l͛huŵiditĠ, Đette Ġtape de ƌouissage ĐoŶsiste à laisseƌ des ŵiĐƌo-

organismes et des bactéries présentes dans le sol venir dégrader les lamelles mitoyennes qui 

assurent la cohésion des fibres entre elles [8]. La séparation des fiďƌes au seiŶ d͛uŶ ŵġŵe 

faisceau en est ainsi facilitée, tout comme la séparation du faisĐeau de l͛ĠĐoƌĐe [34, 35]. Le 

ƌouissage est uŶe Ġtape dĠliĐate puisƋu͛uŶ liŶ sous-roui sera plus difficile à teiller et peigner, et 

doŶĐ les fiďƌes teĐhŶiƋues seƌoŶt plus gƌossiğƌes et ĐoŶtieŶdƌoŶt des ƌĠsidus de ďois. À l͛iŶǀeƌse, 

un lin sur-roui pourra présenter des fibres altérées. 

2.1.3. Extraction de la fibre : teillage et peignage 

UŶe fois les tiges ƌouies, elles soŶt ƌaŵassĠes sous foƌŵe de ďalles puis stoĐkĠes aǀaŶt d͛ġtƌe 

teillĠes et ĠǀeŶtuelleŵeŶt peigŶĠes. Le teillage peƌŵet l͛eǆtƌaction des fibres par des actions 

mécaniques représentées dans la Figure I.5. Les pailles ;tiges ƌouiesͿ ǀoŶt d͛aďoƌd suďiƌ le 

ďƌoǇage Ƌui dĠĐoƌtiƋue les tiges pouƌ dĠtaĐheƌ les fiďƌes du ďois ;aŶasͿ. EŶsuite l͛Ġtape de 

battage vieŶt ƌetiƌeƌ les aŶas de la ligŶe. À paƌtiƌ de la paille, le teillage peƌŵet d͛oďteŶiƌ 

plusieurs coproduits (Figure I.5) : 

 le lin teillé ou filasse (22%) : Đ͛est la paƌtie « noble » du liŶ, Đ͛est-à-dire les fibres dites 

longues qui sont en réalité des assemblages de faisceaux. Ce sont ces fibres qui sont 

favorisées pour le renforcement de composites. 
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 les étoupes (15%) : fibres plus courtes que la filasse. Elles sont valorisées dans les 

doŵaiŶes de l͛isolatioŶ theƌŵiƋue, l͛iŶdustƌie papetière et la corderie. Elles peuvent être 

utilisées pour faire des préformes non-tissées pour le renforcement de matériaux 

composites. 

 Les anas (50%) : elles servent à la fabrication de panneaux agglomérés mais également 

de combustible. 

 Les graines (5%) : elles seƌǀeŶt à faiƌe de l͛huile ŵais daŶs le Đas du liŶ teǆtile elles soŶt 

essentiellement réutilisées comme semences. 

 Les poussières (8%) : elles peuǀeŶt seƌǀiƌ à l͛aŵeŶdeŵeŶt des Đultuƌes. 

Dans le but de réaliser des préformes tissées ou unidirectionnelles pour le renfort de matériaux 

composites, il est nécessaire de modifier le format discontinu de la filasse. Pour cela on procède 

à un autre traitement mécanique sur le lin teillé, le peignage. Le processus de peignage consiste 

à passer la filasse à travers une série de peignes, du plus grossier au plus fin [36]. Les derniers 

résidus sont écartés, tandis que les faisceaux de fibres sont démêlés, alignés et plus ou moins 

divisés. À la fin du processus, les fibres se présentent sous la foƌŵe d͛uŶ ƌuďaŶ ĐoŶtiŶu et 

calibré, utilisé pour la filature et la réalisation de préformes. 

Ces Ġtapes ŵĠĐaŶiƋues soŶt iŵpoƌtaŶtes puisƋu͛elles ĐoŶditioŶŶeŶt la pƌĠseŶtatioŶ des ƌeŶfoƌts 

pour les composites. Un bon contrôle des étapes de teillage/peigŶage peƌŵet d͛affiŶeƌ la filasse 

pƌoduite eŶ ĠĐaƌtaŶt les ƌestes d͛ĠlĠŵeŶts ĐoƌtiĐauǆ, ŶoŶ ƌeŶfoƌçaŶt. De plus, uŶ pƌoĐĠdĠ tƌğs 

sévère mécaniquement améliore la division des faisceaux, gage d͛uŶ ďoŶ ƌeŶfoƌĐeŵeŶt [37], 

mais peut également réduire les propriétés des fibres techniques (faisceaux) [38]. 

 

Figure I.5 - Schéma d'une ligne de teillage. Produits et coproduits issus du teillage des tiges de lin rouies [31] 
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2.2. Structure de la tige, des faisceaux et de la fibre de lin 

2.2.1. Organisation de la tige de lin et répartition des fibres en faisceaux 

La tige de lin possède une structure concentrique avec une succession de couches détaillée dans 

la Figure I.6. Les fibres de lin se trouvent dans le phloème, en périphérie de la tige. Cette 

spécificité est liée au rôle de soutien de la tige, un volume tubulaire renforcé par des fibres 

favorisant le maintien de la plante, en particulier face au vent, à la pluie et à la gravité [39]. Les 

fibres sont regroupées en faisceaux, chacun regroupant entre 10 et 40 fibres [7]. Le nombre de 

faisceaux dans une section de tige varie de 20 à 50 selon la variété et le stade de développement 

de la plante au moment de la récolte [40].  

 

Figure I.6 - Image au microscope et schéma d'une section de tige de lin [41] 

Au sein du faisceau, les fibres sont liées entre elles par une lamelle mitoyenne. Elle est 

esseŶtielleŵeŶt ĐoŵposĠe de peĐtiŶes et d͛hĠŵiĐelluloses [32]. On observe sur les Figures I.6 et 

I.ϳ Ƌue les fiďƌes de liŶ oŶt uŶe seĐtioŶ polǇgoŶale, eŶtƌe ϱ et ϴ ĐôtĠs, afiŶ d͛aǀoiƌ uŶ ŵaǆiŵuŵ 

de fibres dans un volume donné [42]. 
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Figure I.7 - Analyse des faisceaux et des fibres d'une tige de lin à partir d'image microscope [39]. Observation au 
microscope électronique à transmission de la lamelle mitoyenne (indiquée par une double flèche) entre deux fibres 

[43] 

2.2.2. Structure de la fibre unitaire de lin 

La ŵiĐƌostƌuĐtuƌe de la fiďƌe de liŶ s͛appaƌeŶte à uŶ ŵatĠƌiau Đoŵposite doŶt les microfibrilles 

de cellulose seraient le renfort et les polysaccharides la matrice. Mais elle est, tout comme la 

tige, sujette à une structuration multi-échelles. En effet, plusieurs couches concentriques 

composent la fibre, renfermant en son centre un vide appelé lumen. La présence de ce dernier 

dépend notamment des conditions de croissance et du degré de maturité de la tige au moment 

de la récolte. Le diamètre du lumen varie entre 1 et 10µm, mais les plus gros lumens restent 

rares (accidents de croissance, verse..). Le diamètre des fibres varie de 7 à 35µm [44]. 

 

Figure I.8 - Représentation schématique de la structure d'une fibre de lin, montrant l'arrangement hélicoïdal des 
fibrilles de cellulose et les structures chimiques de la couche S2 (EH: polymères matriciels non cellulosiques, EOH: 

polymères structuraux non cellulosiques) [45] 
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La fibre est divisée en deux parois principales, la paroi primaire et la paroi secondaire (Figure I.8). 

La paroi externe de la fibre, ou paroi primaire, a une faible épaisseur de 0,2µm [42]. Son rôle est 

de fournir une base structurelle au développement de la fibre, tout en supportant les premières 

sollicitations de la croissance intrusive grâce à son élasticité [46]. Essentiellement constituée de 

peĐtiŶes, soŶ faiďle tauǆ de Đellulose ǀaƌiaŶt eŶtƌe ϴ et ϭϰ%, Ŷe lui peƌŵet pas d͛aǀoiƌ uŶ ƌôle 

pƌĠpoŶdĠƌaŶt daŶs la teŶue ŵĠĐaŶiƋue d͛uŶe fiďƌe ŵatuƌe [47]. La couche primaire contient 

aussi une faible quantité de cire et de lignine dont le caractère apolaire influence les propriétés 

de surface de la fibre [48]. 

 

La paroi seĐoŶdaiƌe, d͛uŶe Ġpaisseuƌ d͛eŶǀiƌoŶ ϴ µŵ, est diǀisĠe eŶ tƌois ĐouĐhes Sϭ, SϮ et Sϯ 

seloŶ leuƌ oƌdƌe d͛appaƌitioŶ duƌaŶt la ĐƌoissaŶĐe de la fiďƌe. Les ĐouĐhes Sϭ et Sϯ oŶt des 

épaisseurs comparables, entre 0,5µm et 1µm. La couche S2, beaucoup plus importante, a une 

épaisseur comprise entre 5 et 10µm [42, 49]. La paroi secondaire dans son ensemble 

conditionne très largement les propriétés mécaniques de la fibre grâce à un taux de cellulose 

élevé (de 64% à 75%). Outre les variations de composition, ce sont les structures formées par les 

polymères entre eux qui influencent les propriétés des couches. De manière générale, la matière 

cellulosique des couches est imbriquée dans une matrice polysaccharide amorphe. Cependant, 

la cellulose de la paroi primaire est alignée dans la direction longitudinale, taŶdis Ƌu͛elle foƌŵe 

des microfibrilles orientées à 10° dans la paroi secondaire (Figure I.8). Les hémicelluloses jouent 

le ƌôle d͛ageŶt de Đouplage et de tƌaŶsfeƌt de Đhaƌge eŶtƌe les ŵiĐƌofiďƌilles et la ŵatƌiĐe 

pectique, par la présence de liaisons hydrogènes [50, 51]. Cet ensemble constitue le principal 

composant structural de la fibre unitaire. Elle peut donc être considérée comme un matériau 

Đoŵposite doŶt l͛oƌieŶtatioŶ ŵiĐƌofiďƌillaire lui confère un caractère quasi-unidirectionnel et 

anisotrope [6, 52]. 

2.3. Biochimie de la fibre de lin 

La composition des fibres de lin dépend des variétés, de la maturité, du rouissage ainsi que des 

méthodes de détermination des composants [32]. Le tableau suivant présente les proportions 

des différents constituants de la fibre de lin : 
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Composant % Références 

Cellulose 65 - 78 [53-56] 

Hémicelluloses 16 - 20,6 [53-56] 

Pectine 1,8 - 15 [53-56] 

Lignine 2,0 - 2,5 [53-56] 

Cires 1,5 - 1,7 [53-56] 

Eau 4,7 - 10 [53, 54, 56, 57] 

Tableau I.2 - Proportions des composants de la fibre de lin  

Par la suite, nous détaillons les caractéristiques de ces différents constituants, leur structure et 

leur rôle dans la fibre. 

2.3.1. Cellulose 

La cellulose est la matière organique la plus présente sur la planète avec plus de 50% de la 

ďioŵasse. C͛est uŶe ŵaĐƌoŵolĠĐule dont le motif de répétition est le cellobiose, constitué de 

deux monomères D-gluĐoses liĠs paƌ uŶe liaisoŶ glǇĐosidiƋue β-(1-4) comme le montre la Figure 

I.9: 

 

Figure I.9 - Représentation du dimère de cellulose en conformation chaise. Formule brute: [C6H10O5]n 

La cellulose est un homopolymère linéaire qui peut atteindre un degré de polymérisation 

d͛eŶǀiƌoŶ ϱϲϬϬ daŶs les fiďƌes de liŶ [58]. Des interactions faibles de types liaisons hydrogènes 

soŶt pƌĠseŶtes eŶtƌe les atoŵes d͛uŶe ŵġŵe chaîne mais également entre les chaînes voisines, 

formant des microfibrilles de cellulose. Ces interactions faibles vont aussi pouvoir former des 

structures cristallines (deux types de structures : ŵoŶoĐliŶiƋue et tƌiĐliŶiƋueͿ jusƋu͛à uŶ tauǆ 

compris entre 65 et 70% pour le lin [59].  
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Figure I.10 - Représentation de microfibrilles agglomérées en macrofibrilles, avec les zones cristallines et amorphes 
[60] 

Les microfibrilles ont un diamètre entre 3 et 4nm et sont constituées de 30 à 100 chaînes de 

cellulose [60]. Ces ŵiĐƌofiďƌilles ǀoŶt s͛aggloŵĠƌeƌ pouƌ foƌŵeƌ des ŵaĐƌofiďƌilles. La Figure I.10 

sĐhĠŵatise l͛alteƌŶaŶĐe des zoŶes ĐƌistalliŶes et aŵoƌphes le loŶg des microfibrilles et 

macrofibrilles.  

Les fiďƌilles de Đellulose soŶt oƌieŶtĠes d͛uŶ aŶgle d͛eŶǀiƌoŶ ϭϬ° paƌ ƌappoƌt à l͛aǆe loŶgitudiŶal 

de la fibre de lin [6]. Elles confèrent à la fibre ses propriétés mécaniques dans sa longueur, la 

Đellulose aǇaŶt uŶ ŵodule d͛YouŶg eŶtƌe ϭϯϰ et ϭϯϴ GPa (mesures expérimentales) [50, 61]. 

2.3.2. Hémicelluloses 

Les hĠŵiĐelluloses ƌegƌoupeŶt des polǇŵğƌes hĠtĠƌogğŶes d͛oses le plus souvent amorphes, 

avec de faibles propriétés mécaniques. Tandis que la cellulose ne contient que des D-glucose, les 

hémicelluloses sont constituées de glucose, de xylose, de galactose, arabinose, mannose, etc. Ce 

sont ces oses qui donnent le nom aux différentes hémicelluloses comme par exemple les 

xylanes, les glucomannanes et les xyloglucanes. Ces trois hémicelluloses sont les plus 

nombreuses dans la fibre de lin, les glucomannanes plus spécifiquement dans la paroi 

secondaire [62, 63]. Les oses forment une chaîne pƌiŶĐipale paƌ liaisoŶs glǇĐosidiƋues β-(1-4) 

mais également de faibles ramifications. Leur masse molaire plus faible que la cellulose (chaînes 

courtes entre 500-3000 oses) [60] ainsi que leur structure amorphe expliquent leur faible 

résistance chimique et peuvent donc être aisément hydrolysées. Les hémicelluloses ne peuvent 

former de fibrilles à cause de leurs chaînes latérales mais contractent des liaisons hydrogènes 

avec la cellulose [64]. Elles joueŶt uŶ ƌôle stƌuĐtuƌal tƌğs iŵpoƌtaŶt puisƋu͛elles assuƌeŶt le 

transfert de charge entre les microfibrilles de cellulose et la matrice pectique. 
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2.3.3. Pectines 

Les pectines sont des polysaccharides amorphes situés à la fois en surface de fibre (lamelle 

mitoyenne) où elles assurent la cohésion avec les fibres voisines, mais également dans les parois 

primaire et secondaire de la fibre [62]. Les trois principales pectines sont les 

homogalacturonanes (HG), les rhamnogalacturonanes-I (RG-I) et les rhamnogalacturonanes-II 

(RG-II).  

Les RG-I sont la répétitioŶ d͛uŶ disaĐĐhaƌide ϰ-α-acide galacturonique-(1,2)-α-rhamnose. À partir 

des chaînes de RG-I vont se former des ramifications de divers oses neutres (pectines neutres) 

de type galacatose et arabinose essentiellement [65]. Les homogalacturaonanes HG sont des 

chaînes liŶĠaiƌes uŶiƋueŵeŶt ĐoŵposĠes d͛aĐides galaĐtuƌoŶiƋues β-(1-4) [66]. Les RG-II, moins 

présentes, ont une structure bien plus complexe que les autres pectines. Elle consiste en une 

chaîne pƌiŶĐipale d͛hoŵogalaĐtuƌoŶaŶe HG suƌ laƋuelle ǀieŶŶeŶt se gƌeffeƌ des chaînes latérales 

aǇaŶt jusƋu͛à ϭϭ oses diffĠƌeŶtes ;Figure I.11) [67]. Toutes ces pectines forment un réseau par 

des liaisons covalentes et ioniques. Comme le schématise la Figure I.11, les chaînes principales 

des HG, RG-I et RG-II peuvent se lier.  

 

Figure I.11 - Schéma de la pectine montrant les 4 polysaccharides pectiques liés entre eux : homogalacturonane HG, 
xylogalacturonane XGA (un HG avec des xyloses), rhamnogalacturonane I (RG-I) et rhamnogalacturonane II (RG-II) 

[68] 

De plus, les HG non méthylées de deux chaînes différentes ont la capacité de se lier en présence 

d͛ioŶ ĐalĐiuŵ seloŶ le sĐhĠŵa dite « ďoite à œufs » (cf Figure Ya suivant) [69, 70]. Toutes ces 

liaisons concourent à former une matrice pectique dans laquelle les microfibrilles de cellulose et 
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les hémicellulose sont intégrées. Cette matrice forme un hydrogel en favorisant le stockage de 

l͛eau et aiŶsi appoƌteƌ de la plastiĐitĠ auǆ paƌois des fiďƌes. 

 

Figure I.12 - SĐhĠŵa de la "ďoîte à œufs". ;aͿ liaisoŶ de Ϯ peĐtiŶes gƌâĐe auǆ ioŶs ĐalĐiuŵ, ;ďͿ aggloŵĠƌat de 
pectines, (c) liaison formée par d'un ion calcium [71] 

2.3.4. Lignines 

Les lignines sont des polymères hydrophobes présents dans les fibres scléreuses (sclérenchyme : 

tissu fibreux qui assure le soutien de la plante). Elles sont essentiellement situées entre les fibres 

dans la lamelle mitoyenne [72]. CoŶtƌaiƌeŵeŶt à d͛autƌes fiďƌes Đoŵŵe les fibres de bois, la fibre 

de lin en elle-même contient très peu de lignines, moins de 3% [53-56]. Certains auteurs 

estiment que les taux de lignines sont potentiellement surestimés au vu de la méthode de 

mesure [62]. D͛autƌe paƌt, le degƌĠ de ŵatuƌitĠ de la plaŶte aǀaŶt aƌƌaĐhage dĠteƌŵiŶe le tauǆ 

de ligŶiŶe, puisƋu͛eŶ fiŶ de ĐƌoissaŶĐe uŶe ligŶifiĐatioŶ de la tige et des fiďƌes apparaît [73-75]. 

Ce phĠŶoŵğŶe de ligŶifiĐatioŶ est à liŵiteƌ autaŶt Ƌue possiďle, Đaƌ il diŵiŶue l͛effiĐaĐitĠ du 

ƌouissage et ƌeŶd doŶĐ l͛eǆtƌaĐtioŶ et l͛iŶdiǀidualisatioŶ des fiďƌes plus dĠliĐates. 

2.3.5. Eau 

L͛eau ĐoŶteŶue daŶs les fiďƌes ƌepƌĠseŶte eŶǀiƌoŶ ϴ% de la ŵasse à l͛aiƌ aŵďiaŶt, Đ͛est à diƌe à 

ϱϬ% d͛huŵiditĠ ƌelatiǀe ;Tableau I.2), que ce soit dans les vides (eau libre) et dans les 

polysaccharides (eau liée) [53, 54, 56, 57]. Les pectines de la paroi secondaire sont 

principalement responsables de son absorption [49] ŵais l͛eau s͛iŶsğƌe ĠgaleŵeŶt eŶtƌe les 

chaînes d͛hĠŵiĐelluloses et de peĐtiŶes. Cela eŶtƌaîŶe uŶ goŶfleŵeŶt de l͛espaĐe iŶteƌfiďƌillaiƌe 
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et une potentielle variation du volume de la fibre comme le suggère des modélisations [76]. 

DaŶs Đes stƌuĐtuƌes aŵoƌphes, les ŵolĠĐules d͛eau se fiǆeŶt suƌ les gƌoupeŵeŶts hǇdƌoǆǇles et 

foƌŵeŶt des liaisoŶs hǇdƌogğŶes. L͛eau joue un rôle important dans le comportement 

mécanique. En effet, des phénomènes de plastification liés à la pƌĠseŶĐe d͛eau soŶt oďseƌǀĠs 

[49] et vont transformer les polysaccharides en hydrogel quasi fluide, provoquant une 

diminution de la rigidité et une augmentation de la déformation à rupture [46]. 

3. Comportement et propriétés mécaniques en traction des fibres 

unitaires de lin 

3.1. Comportement en traction des fibres unitaires 

Les pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues ;ŵodule d͛YouŶg, ĐoŶtƌaiŶte et dĠfoƌŵatioŶ à la ƌuptuƌeͿ du liŶ soŶt 

mesurées sur les fibres unitaires (norme NFT 25-501) [77]. En effet, les faisceaux de fibres, bien 

Ƌu͛ĠtaŶt plus faĐileŵeŶt oďseƌǀaďles ou ŵaŶipulaďles, Ŷe peƌŵetteŶt pas d͛oďteŶiƌ des ǀaleuƌs 

ƌepƌĠseŶtatiǀes des pƌopƌiĠtĠs d͛uŶe fiďƌe [78, 79]. La présence de fibres discontinues, ainsi que 

de la laŵelle ŵitoǇeŶŶe, iŵpliƋue des phĠŶoŵğŶes de fƌotteŵeŶt et d͛adhérence Ƌu͛il s͛agit de 

ne pas confondre avec les mécanismes de déformation propres à la fibre unitaire. De plus, la 

ŵesuƌe du diaŵğtƌe de l͛Ġpƌouǀette se tƌouǀe faussĠe puisƋu͛uŶ aŵoncèlement aléatoire de 

fibres de sections polygonales induit une section de faisceau irrégulière (Figure I.7). La Figure 

I.13 montre une courbe type en contrainte-dĠfoƌŵatioŶ d͛uŶe fiďƌe de lin. La composition et 

l͛oƌgaŶisatioŶ Đoŵpleǆe de la fiďƌe pƌĠĐĠdeŵŵeŶt dĠĐƌite se ƌĠpeƌĐuteŶt daŶs soŶ 

comportement mécanique en traction, différent de celui très linéaire de la fibre de verre. 
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Figure I.13 - Courbes contrainte-déformation en traction d'une fibre unitaire de lin (Marylin) et d’uŶe fiďƌe de veƌƌe 
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Plusieurs comportements en traction ont été observés dans la littérature, aussi bien pour les 

fibres de lin [80, 81] que pour les fibres de chanvre [82, 83]. Trois comportements différents 

ressortent, comme illustré dans la Figure I.14.  
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Figure I.14 – (a) Illustration des trois types de comportement en traction (TI, TII, TIII) [82]. En (b) la courbe typique 
T3 divisée en trois domaines distincts 

Le premier type (TI) de comportement en traction longitudinale est élastique, car quasi-linéaire. 

Le second TII comprend une perte de linéarité, une baisse de pente de la courbe. Enfin, le 

troisième type de comportement TIII, plus complexe, est le plus communément observé pour les 

fibres ligno-cellulosiques [6, 81, 83, 84]. Il est caractérisé par trois zones distinctes, les zones 1 et 

3 étant quasi-linéaires. La première zone correspond au chargement global de la fibre qui 

s͛aĐĐoŵpagŶe d͛uŶe siŵple ĠloŶgatioŶ de la fiďƌe daŶs le seŶs de la solliĐitatioŶ. Elle est suiǀie 

d͛uŶe paƌtie ŶoŶ liŶĠaiƌe ;)one 2) qui peut être expliquée par une déformation complexe de la 

fibre, et plus particulièrement de la paroi secondaire S2. En effet, au-delà d͛uŶe ĐoŶtƌaiŶte de 

cisaillement seuil, le réseau matriciel formé par les hémicelluloses et les pectines admet la 

rupture de liaisons hydrogènes et induit un glissement des microfibrilles dans la direction de 

sollicitation [84]. Les liaisoŶs hǇdƌogğŶes se ƌefoƌŵeŶt eŶsuite, jusƋu͛à Đe Ƌue la ĐoŶtƌaiŶte 

augmente et que ce mécanisme se déroule à nouveau, tout en provoquant une réduction de 

l͛aŶgle ŵiĐƌofiďƌillaiƌe [6, 85]. Ce ŵĠĐaŶisŵe de tǇpe ǀelĐƌo ;ou ͚stiĐk-slip͛Ϳ a ĠtĠ dĠĐƌit pouƌ le 

bois [50], et Placet et al. [83] ont illustré ce scénario à travers la traction de fibres de chanvre, 

dont la structure est similaire à celle du lin (Figure I.15).  

1 
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Figure I.15 - Représentation schématique proposée par Placet et al. [83] pour expliquer le comportement en 
traction complexe de la fibre de chanvre 

Des ŵesuƌes ŵoŶtƌeŶt Ƌue Đe phĠŶoŵğŶe peut s͛aĐĐoŵpagŶeƌ d͛uŶe ĐƌistallisatioŶ paƌtielle de 

la partie amorphe des fibrilles de cellulose [86], à l͛iŶstaƌ des effets de la tƌaĐtioŶ eŶ dǇŶaŵiƋue 

sur les fibres de chanvre [14]. 

Placet et al. [87] oŶt ŵoŶtƌĠ suƌ le ĐhaŶǀƌe Ƌu͛à uŶ tauǆ d͛huŵiditĠ ĠleǀĠ ;ϴϬ%Ϳ, il Ǉ a plus de 

fibres au comportemeŶt TIII Ƌu͛à ϱϬ% d͛huŵiditĠ eŶ ƌaisoŶ du ƌôle de plastifiaŶt de l͛eau. Dans 

le cas du lin, Baley et al. [88] oŶt oďseƌǀĠ Ƌu͛uŶ liŶ ĠtuǀĠ à ϭϬϱ°C peŶdaŶt ϭϰh pƌĠseŶtait plus de 

TIII que le même lin non traité. Les auteurs expliquent ce phénomène par une diminution des 

propriétés mécaniques en cisaillement des pectines et des hémicelluloses induite par le 

tƌaiteŵeŶt theƌŵiƋue, faĐilitaŶt aiŶsi l͛aŵoƌçage du ƌĠaligŶeŵeŶt ŵiĐƌofiďƌillaiƌe. 
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3.2. Paramètres influençant les propriétés mécaniques en traction des fibres 

3.2.1. Composition biochimique 

La ĐoŵpositioŶ ďioĐhiŵiƋue, Đ͛est-à-dire les taux des différents composants, est un premier 

facteur conditionnant les propriétés mécaniques des fibres végétales. Des taux de celluloses 

élevés impliquent généralement de meilleures propriétés mécaniques [89]. CeĐi peut s͛oďseƌǀeƌ 

lorsque deux variétés de lin présentent des taux de cellulose différents [6, 63]. En effet, la 

Đellulose pƌĠseŶte uŶ ŵodule d͛YouŶg ;ϭϯϰ GPa [61]) plus élevé que les hémicelluloses (7 GPa 

[90]) et les pectines (2-4 GPa [89, 91]). De plus, grâce à des taux plus faibles de composés non 

ĐellulosiƋues, les distaŶĐes eŶtƌe ŵiĐƌofiďƌilles soŶt plus faiďles et l͛oŶ suppose que les pontages 

entre hémicelluloses sont ainsi plus nombreux et plus rigides [63]. 

Mais les polysaccharides « secondaires » (hémicelluloses et pectines) ont aussi leur rôle à jouer 

dans les variations de propriétés mécaniques entre deux variétés de lin. En effet, un taux 

d͛hĠŵiĐelluloses ĠleǀĠ, paƌŵi la ŵatƌiĐe polǇsaĐĐhaƌide, peƌŵet des poŶtages plus Ŷoŵďƌeuǆ 

entre les microfibrilles [52, 92]. Globalement, un taux élevé de polysaccharides structurants 

(pectines structurantes et hémicelluloses) par rapport aux polysaccharides matriciels (pectines 

matricielles) est révélateur de meilleurs propriétés mécaniques [52, 63, 92, 93]. Alix et al. [94] 

ont ĠgaleŵeŶt Ġŵis l͛hǇpothğse Ƌu͛uŶ tauǆ ĠleǀĠ de peĐtiŶes stƌuĐtuƌaŶtes ƌeŶfoƌĐe l͛iŶteƌfaĐe 

entre les hémicelluloses et les microfibrilles, au bénĠfiĐe du ŵodule d͛YouŶg des fiďƌes [52]. 

Mais la simple composition de la fibre ne saurait suffire à expliquer les bonnes propriétés 

mécaniques des fibres de lin. Par exemple, le coton contient plus de 90% de cellulose [95] mais 

ses propriétĠs soŶt plus faiďles Ƌue Đelles du liŶ aǀeĐ E=ϭϮ GPa et σ=ϰϬϬ MPa [96]. C͛est daŶs les 

diffĠƌeŶĐes de stƌuĐtuƌes Ƌue l͛oŶ tƌouǀe d͛autƌes paƌaŵğtƌes à l͛oƌigiŶe des ǀaƌiatioŶs de 

propriétés mécaniques, tout paƌtiĐuliğƌeŵeŶt l͛aŶgle ŵiĐƌofiďƌillaiƌe. 

3.2.2. Angle microfibrillaire (AMF) 

BieŶ Ƌu͛aǇaŶt uŶ foƌt tauǆ de Đellulose, le ĐotoŶ Ŷ͛a pas de pƌopƌiĠtĠs ĠƋuiǀaleŶtes au liŶ. CeĐi 

s͛eǆpliƋue paƌ uŶe diffĠƌeŶĐe de l͛aŶgle ŵiĐƌofiďƌillaiƌe, Đ͛est-à-diƌe l͛oƌieŶtatioŶ des 

ŵiĐƌofiďƌilles paƌ ƌappoƌt à l͛aǆe de la fiďƌe, Đelui du ĐotoŶ ĠtaŶt plus ĠleǀĠ Ƌue Đelui du liŶ ;eŶtƌe 

20 et 30°) [97-100]. Il a été montré que quelle que soit l͛oƌigiŶe de la fiďƌe ǀĠgĠtale, soŶ ŵodule 

d͛YouŶg diŵiŶue ƋuaŶd l͛aŶgle ŵiĐƌofiďƌillaiƌe augŵeŶte [89, 101]. Salmen et al. [61] ont 

comparé modèle théorique et résultats expérimentaux sur le bois pour montrer que le module 

d͛YouŶg diŵiŶue aǀeĐ l͛augŵeŶtatioŶ de l͛aŶgle ŵiĐƌofiďƌillaiƌe ;Figure I.16 a), tout comme 
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Reiterer et al. [102]. Joffre et al. [103] ont également modélisé les propriétés de la fibre de bois 

eŶ foŶĐtioŶ de l͛AMF ;Figure I.16 b).   

 

Figure I.16 - (a) Module longitudinal de la fibre de bois en fonction de l'angle microfibrillaire, modélisations et 
résultats expérimentaux de Salmen et al. [61]. (b) Module longitudinal de la fibre de bois modélisé par Joffre et al. 

[103] 

L͛augŵeŶtatioŶ de la ĐoŶtƌaiŶte eŶ foŶĐtioŶ de la dĠfoƌŵatioŶ ĐoïŶĐide ĠgaleŵeŶt aǀeĐ uŶ 

réalignement partiel des microfibrilles de cellulose de la fibre de bois [85]. À partir de données 

expérimentales, Trivaudey et al. [104] ont dĠteƌŵiŶĠ la ƌĠduĐtioŶ de l͛aŶgle ŵiĐƌofibrillaire avec 

la dĠfoƌŵatioŶ d͛uŶe fiďƌe de ĐhaŶǀƌe, ĠǀoluaŶt de ϭϭ° à ϰ° pouƌ uŶe dĠfoƌŵatioŶ de la fiďƌe de 

3%. Bourmaud et al. [52] ont montré que pour les fibres de lin, un angle microfibrillaire faible est 

liĠ à uŶ ŵodule d͛YouŶg plus ĠleǀĠ. UŶe gƌaŶde ƋuaŶtitĠ de Đellulose ;ŵiĐƌofiďƌillesͿ est doŶĐ 

indispensable pour obtenir de bonnes propriétés mécaniques, mais cela doit être couplé, entre 

autres, avec un angle microfibrillaire le plus faible possible [105]. 

3.2.3. Influence des défauts 

Les fibres de lin présentent des défauts qui correspondent à une désorientation des 

microfibrilles par rapport à leur orientation principale (Figure I.17 A). Ils sont répartis de manière 

hĠtĠƌogğŶe et leuƌ Ŷoŵďƌe ǀaƌie d͛uŶe ǀaƌiĠtĠ de fiďƌe à uŶe autƌe. 

(b) (a) 
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Figure I.17 - Défauts présents sur des fibres de lin observées au MEB [6]. Visualisation de défauts sur une fibre de 
chanvre, comparaison entre le MEB et le microscope à lumière polarisée. Il y a apparition de certains défauts au 

microscope à lumière polarisée qui ne sont pas présents au MEB [106] 

Une partie de ces défauts, appelés « dislocations » ou « kink-bands », est due à un stress lors de 

la croissance [107] et de libération ou apparition de nouvelles contraintes lors du teillage des 

tiges [108]. La plupart des défauts sont visibles à la surface de la fibre car ils forment une 

« bosse » localisée. Cependant, les défauts ne sont pas toujours observables au microscope à 

luŵiğƌe Ŷatuƌelle Ŷi au MEB, uŶ ĐeƌtaiŶ Ŷoŵďƌe ;ŶoŶ dĠteƌŵiŶĠͿ de dĠfauts Ŷ͛est ǀisiďle Ƌu͛eŶ 

luŵiğƌe polaƌisĠe, à l͛eǆeŵple du chanvre (Figure I.17 b) [106].  

Les défauts ne doivent pas être négligés, leur présence réduit les propriétés mécaniques à 

rupture de la fibre car ils constituent des « points faibles » dans les fibres végétales [80, 108-

111]. CepeŶdaŶt, il Ŷ͛a pas ĠtĠ oďseƌǀĠ de ĐoƌƌĠlatioŶ diƌeĐte eŶtƌe le Ŷoŵďƌe de dĠfauts 

observés et les propriétés mécaniques des fibres, que ce soit pour les fibres de lin [21, 111] ou 

les fibres de chanvre [112]. Le paramètre de la taille du défaut est plutôt celui qui va influencer 

les propriétés [113].  

Ces observations correspondent à la théorie du « maillon le plus faible », Đ͛est-à-dire que le 

défaut le plus fragile conditionne la rupture, et non pas le nombre de défauts. De plus, les 

propriétés mécaniques des fibres végétales ont des écart-types significatifs pour un même 

échantillon. Plusieurs auteurs ont donc utilisé le modèle statistique de Weibull pour déterminer 

la distribution des propriétés mécaniques des fibres [114, 115]. Il en ressort que plusieurs 

familles de défauts peuveŶt ŵeŶeƌ à la ƌuptuƌe, saŶs pouƌ autaŶt Ƌu͛il soit possiďle de ƌelieƌ de 

manière certaine ces populations à un défaut « physique » observable tel que les kink-bands 

[114, 116]. 

(a) (b) 
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3.2.4. Influence des conditions de croissance et de maturité 

Le développement des fibres de lin dans la tige se fait en deux principales étapes. Dans un 

premier temps, la phase de différenciation permet de distinguer, des cellules classiques, celles 

qui vont devenir des fibres, puis ces dernières vont s͛alloŶgeƌ : Đ͛est la phase iŶtƌusiǀe. Cette 

phase est rapide et se déroule au-dessus du « snap-point » au sommet de la tige [33], où les 

Đellules ǀoŶt s͛alloŶgeƌ pouƌ s͛iŶteƌĐaleƌ eŶtƌe les pƌĠĐĠdeŶtes ;fiďƌes plus ďassesͿ. Chemikosova 

et al. [117] oŶt ŵoŶtƌĠ Ƌu͛uŶe diŵiŶutioŶ de l͛appoƌt eŶ eau loƌs de la ĐƌoissaŶĐe ƌaleŶtie 

foƌteŵeŶt l͛iŶtƌusioŶ de Ŷouǀelles fiďƌes au snap-point. La phase d͛iŶtƌusioŶ s͛aƌƌġte une fois les 

fibres ayant atteint leur longueur finale, entre 5 et 76mm [118, 119] et une moyenne de 25-30 

mm [120]. Ainsi, la plaŶte s͛alloŶge au fuƌ et à ŵesuƌe de l͛ĠloŶgatioŶ des Đellules sous le snap-

point, celui-ci restant en haut de la tige tout au long de la croissance intrusive. 

Après la phase intrusive, les fibres encore fines (entre 1 et 2µm [120]) et constituées 

uniquement de la paroi primaire, commencent à se remplir de cellulose et de polysaccharides 

(« thickening ») de manière plus lente [62, 121]. Cette phase de synthèse de la paroi secondaire 

de la fibre se déroule couche par couche, à partir de la paroi primaire. 

Comme le fait aparaître la Figure I.18, les cellules (fiďƌesͿ Ƌui soŶt le plus à l͛eǆtĠrieur de la tige 

vont se remplir en premier. Au fur et à mesure du temps, la taille du lumen va se réduire, 

traduisant une augmentation du volume de matière synthétisée dans la fibre [62, 120]. 

Chemikosova et al. [117] ont également observé que le remplissage des fibres peut être ralenti 

paƌ uŶe diŵiŶutioŶ de l͛appoƌt eŶ eau. UŶ faible ensoleillement, ou un phénomène de verse, 

viennent également modifier la formation de la couche secondaire [62]. Par ailleurs, le moment 

d͛aƌƌaĐhage paƌ ƌappoƌt au Ŷiǀeau de ŵatuƌitĠ de la plaŶte iŶflueŶĐe le tauǆ de ƌeŵplissage final 

des fibres de lin, ainsi que l͛ajout ou ŶoŶ d͛uŶ pestiĐide spĠĐifiƋue qui peut aussi modifier le 

remplissage, et donc les propriétés mécaniques des fibres [122].  

 

Figure I.18 - Évolution du remplissage de la paroi S2 des fibres en fonction de leur hauteur dans la tige (A=snap-
point, F=bas de tige) et donc de leur maturité/temps de croissance [33]  
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Martin et al. [8] ont également montré que les propriétés mécaniques des fibres unitaires 

augmentent avec le degré de rouissage. Cependant, un lin sur-roui verra les propriétés 

ŵĠĐaŶiƋues des fiďƌes dĠgƌadĠes paƌ l͛aĐtioŶ pƌoloŶgĠe des ŵiĐƌo-organismes [123]. Car dans ce 

cas, en plus des pectines des lamelles mitoyennes, les parois des fibres sont aussi dégradées 

[124, 125]. 

3.2.5. Influence du diamètre et de la zone de prélèvement  

De nombreux auteurs ont observé une diminution du module et de la contrainte à rupture avec 

l͛augŵeŶtatioŶ du diaŵğtƌe ŵoǇeŶ de la fiďƌe [6, 7, 14, 126]. Ceci est expliqué par 

l͛augŵeŶtatioŶ de la taille des dĠfauts daŶs uŶe fiďƌe à gƌos diaŵğtƌe, la ƌeŶdaŶt plus fƌagile 

sous effoƌt de tƌaĐtioŶ. Mais la ŵesuƌe du diaŵğtƌe des fiďƌes est dĠliĐate puisƋu͛il ǀaƌie tout au 

long de la fibre (Figure I.19), créant une incertitude sur les propriétés mécaniques mesurées. De 

plus, la mesure du diamètre par microscopie optique suppose une section parfaitement 

ĐǇliŶdƌiƋue, Đe Ƌui Ŷ͛est pas le cas, et la pƌĠseŶĐe du luŵeŶ Ŷ͛est pas pƌise eŶ Đoŵpte. Chaƌlet et 

al. [127] ont proposé de mesurer le diamètre de la zone de rupture post-traction. Il en résulte 

une faible évolution des propriétés avec la variation du diamètre « à rupture » en ce qui 

concerne les fibres de lin. Mais pour les fibres de chanvre, une nette diminution des propriétés 

aǀeĐ l͛augŵeŶtatioŶ du diaŵğtƌe « à rupture » est toujours observé [82]. 

 

Figure I.19 - Évolution du diamètre sur toute la longueur d'une fibre de lin [11] 

Les propriétés des fibres en fonction de leur position dans la tige ont également été mesurées 

sur les fibres de lin [39, 41, 126, 128, 129]. Il apparaît que les fibres du milieu de la tige ont de 

meilleures propriétés que celles situées en haut et en bas de la tige (Figure I.20 a), tandis que le 

diamètre des fibres diminue au fur et au mesure quelles sont hautes dans la tige [7, 41, 126, 

129] (Figure I.20. b). La taille des lumens, plus importante sur les fibres du haut et du bas, 

représente également un paramètre prépondérant [39, 41].  
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Figure I.20 - (a) propriétés en traction de fibres unitaires de lin en fonction de leur hauteur dans la tige. (b) 
évolution du diamètre des fibres et de la fraction massique de fibres en fonction de la hauteur de la tige [129] 

Les diffĠƌeŶĐes de pƌopƌiĠtĠs eŶtƌe Đes fiďƌes peuǀeŶt s͛eǆpliƋueƌ paƌ des diffĠƌeŶĐes de 

conditions climatiques au moment de leur remplissage [41]. Les fibres situées en haut de la tige 

Ŷ͛oŶt pas le teŵps de se ƌeŵpliƌ, diŵiŶuaŶt aiŶsi leuƌs pƌopƌiĠtĠs. EŶ ďas de tige, les premières 

fibres formées ont certes le temps de se développer, mais souvent dans des conditions 

climatiques plus défavorables et présentent de plus gros lumens [41]. Charlet et al. [7] ont 

montré que les fibres du milieu de tige ont les remplissages les plus importants en comparaison 

des autres fibres.  

Pour résumer ces observations, le Tableau I.3 présente de manière simple les variations des 

paramètres étudiés, en fonction de la hauteur de la tige de laquelle sont extraites les fibres. 

(a) 

(b) 
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Hauteur de tige 
Diamètre de la 

fibre 
Taille du lumen 

Propriétés 
mécaniques 

Haut + ++ ++ 

Milieu ++ + +++ 

Bas +++ ++ + 

Tableau I.3 - Propriétés relatives des fibres de lin en fonction de leur hauteur dans la tige 

Ces différentes propriétés et de morphologies se répercutent sur les propriétés des composites. 

Charlet et al. [7] ont montré que les propriétés de micro-UD élaborés avec les différentes fibres 

suivent les tendances de fiďƌes, Đ͛est-à-dire que les micro-UD renforcés par les fibres du milieu 

ont les meilleures propriétés. Ces observations ont également été faites par Lefeuvre et al. 

[129]. Ces auteuƌs oŶt ĠgaleŵeŶt iŶtƌoduit les paƌaŵğtƌes d͛iŶdiǀidualisatioŶ et d͛Ġtat de 

surface des fibres. Il apparaît, dans le lot étudié, que les fibres du bas de la tige sont moins bien 

individualisées et que des résidus corticaux, préjudiciables à de bonnes propriétés des 

Đoŵposites, soŶt pƌĠseŶts. Les auteuƌs ĐoŶĐlueŶt ŶotaŵŵeŶt Ƌu͛uŶe sĠleĐtioŶ des fiďƌes du 

milieu et du haut de la tige apporterait un bon compromis entre taux de fibres utilisées et 

propriétés mécaniques des composites. 

3.1. Conditionnement et paramètres de mise en œuvre influençant les 

propriétés longitudinales des fibres unitaires 

3.1.1. Influence de l’humidité 

Dans des conditions de stockage normales (23°C, 50 RH), les fibres végétales contiennent entre 6 

et ϭϬ% d͛eau. Coŵŵe ĠǀoƋuĠ daŶs la section 2.3.5, l͛eau joue le ƌôle de plastifiaŶt de la fiďƌe de 

liŶ. CepeŶdaŶt uŶe ǀaƌiatioŶ du tauǆ d͛huŵiditĠ ƌelatiǀe peut ǀeŶiƌ peƌtuƌďeƌ le ĐoŵpoƌteŵeŶt 

ŵĠĐaŶiƋue des fiďƌes eŶ ŵodifiaŶt le tauǆ d͛eau daŶs les fiďƌes. 

Barbulée [38] a ĠtudiĠ le tauǆ d͛eau ĐoŶteŶue daŶs les fiďƌes de liŶ eŶ foŶĐtioŶ de l͛huŵiditĠ 

relative. Il a observé une augŵeŶtatioŶ du tauǆ d͛eau daŶs les fiďƌes ;ϯ,ϰ% ; 6,3% ; 10,6%) en 

foŶĐtioŶ du tauǆ d͛huŵiditĠ ƌelative (respectivement 25%, 50% et 75%). Thuault [130] a lui 

ĠtudiĠ les pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues de tƌois ǀaƌiĠtĠs de fiďƌes de liŶ eŶ foŶĐtioŶ de l͛huŵidité 

ƌelatiǀe ;de Ϯϭ% à ϴϱ%Ϳ. Le ŵodule d͛YouŶg est peu ŵodifiĠ paƌ Đes ǀaƌiatioŶs taŶdis Ƌue la 

ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe augŵeŶte aǀeĐ le tauǆ d͛huŵiditĠ ƌelatiǀe jusƋu͛à ϳϬ%‘H, puis diŵiŶue. La 

déformation à ƌuptuƌe augŵeŶte ĐoŶtiŶuelleŵeŶt aǀeĐ le tauǆ d͛huŵiditĠ. D͛apƌğs l͛auteuƌ, au-
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delà d͛uŶ ĐeƌtaiŶ tauǆ d͛huŵiditĠ ƌelatiǀe, l͛eau Ŷ͛appoƌte plus de plastiĐitĠ à la fiďƌe ŵais ǀieŶt 

détériorer progressivement le réseau microfibrillaire en pénétrant entre les microfibrilles. Des 

ŵodifiĐatioŶs de l͛aŶgle ŵiĐƌofiďƌillaiƌe et de l͛ĠĐaƌteŵeŶt des fiďƌilles de Đellulose oŶt 

également été mises en évidence avec la hausse de la teneur en eau des parois, ce qui est 

favorable à une baisse des performances mécaniques des fibres [76]. 

Stamboulis et al. [131] observent ĠgaleŵeŶt uŶe augŵeŶtatioŶ de l͛effet plastifiaŶt de l͛eau 

aǀeĐ l͛huŵiditĠ ƌelatiǀe, la ĐoŶtƌaiŶte augŵeŶtaŶt eŶtre 30% et 66%HR. À 90% cependant, la 

contrainte à rupture est stabilisée.  

3.1.2. Influence de la température et du temps de cycle 

La fibre de lin, en tant que matériau organique, est sensible à la dégradation induite par un 

apport de chaleur trop important. Les analyses thermogravimétriques sur les fibres de lin 

révèlent trois pertes de matières : uŶe pƌeŵiğƌe peƌte paƌ ĠǀapoƌatioŶ de l͛eau ĐoŶteŶue daŶs la 

fibre, une deuxième à plus de 300°C liée à la dégradation des composés cellulosiques (cellulose 

et hémicelluloses), et une dernière perte de masse par dégradation des composés non 

cellulosiques (pectines) à 400°C [132-134]. 

Thuaut [130] a étudié l͛ĠǀolutioŶ des pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues de fiďƌes eŶ foŶĐtioŶ de la 

température en atmosphère contrôlée. Il relève, sur trois variétés de lin, une diminution des 

pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues ;ŵodule et pƌopƌiĠtĠs à ƌuptuƌeͿ eŶtƌe ϮϬ°C et ϭϰϬ°C. ‘appeloŶs Ƌu͛uŶe 

libéƌatioŶ de l͛eau des fiďƌes est oďseƌǀĠe à ϲϬ°C et Ƌue sa ǀapoƌisatioŶ est Đoŵplğte à ϭϮϬ°C 

[132]. Destaing, dans sa thèse [135], a exposé des fibres pendant 5 min à des températures 

allaŶt jusƋu͛à ϯϬϬ°C, puis les a laissĠ ƌepƌeŶdƌe l͛huŵiditĠ à l͛aŵďiaŶt. Apƌğs tƌaĐtioŶ, les fiďƌes 

ne voient pas leurs propriétés influencées jusƋu͛à ϭϲϬ°C. Ces deuǆ sĠƌies de ƌésultats soulignent 

que même si la fibre est exposée à une température relativement élevée, préjudiciable à sa 

teŶue ŵĠĐaŶiƋue, elle ƌeĐouǀƌe ses pƌopƌiĠtĠs taŶt Ƌu͛elle peut ƌetƌouǀeƌ uŶ ĠƋuiliďƌe 

hygrométrique. 

Le paramètre temporel a également son importance. En effet, Destaing [135] a exposé des fibres 

à diffĠƌeŶts palieƌs de teŵpĠƌatuƌe jusƋu͛à ϯϬϬ°C, pouƌ des teŵps d͛eǆpositioŶ de ϱŵiŶ et 

30min. Après chaque traitement thermique, les fibres sont ramenées à température ambiante. 

Pouƌ uŶ teŵps de ĐǇĐle de ϯϬŵiŶ, le ŵodule Ŷ͛est pas affeĐtĠ jusƋu͛à ϮϬϬ°C, taŶdis Ƌue la 

contrainte et la déformation à rupture diminuent dès 150°C. Pour le temps de cycle de 5min, le 

ŵodule d͛YouŶg Ŷe varie pas, même pour une température de 300°C. Cependant, les propriétés 

à rupture diminuent dès 200°C. 
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Baley et al. [49] oŶt ĠtudiĠ l͛effet d͛uŶ sĠĐhage de ϭϰh à ϭϬϱ°C suƌ uŶ liŶ. Ils oŶt ĐoŵpaƌĠ les 

propriétés mécaniques du lin brut, du lin traité et immédiatement testé, et du lin traité laissé 8 

jouƌs à l͛aŵďiaŶt. Il s͛aǀğƌe Ƌue les liŶs tƌaitĠs oŶt des ƌĠsistaŶĐes à ƌuptuƌe plus faiďles Ƌue le liŶ 

brut. Mais entre le lin traité « sec » et le liŶ tƌaitĠ à l͛ĠƋuiliďƌe hǇgƌoŵĠtƌiƋue, Đ͛est Đe deƌŶieƌ 

qui a la contrainte à rupture la plus élevée, montƌaŶt ĠgaleŵeŶt l͛iŵpoƌtaŶĐe de l͛eau. 

NĠaŶŵoiŶs, le ŵġŵe sĠĐhage Ŷ͛a pas d͛iŶflueŶĐe suƌ le ŵodule d͛YouŶg [88] Đaƌ il Ŷ͛est pas 

seŶsiďle à l͛eau, au ĐoŶtƌaiƌe de la ŵatƌiĐe polǇsaĐĐhaƌide Ƌui iŶflueŶĐe plutôt les pƌopƌiĠtĠs à 

rupture. 

Pour conclure sur ce point, une température de transformation trop élevée peut endommager 

les fibres et réduire leurs propriétés mécaniques. En effet, pour Gassan et al. [136] le début de la 

dĠgƌadatioŶ des fiďƌes dĠďute à ϭϳϬ°C. DaŶs le Đadƌe d͛ĠlaďoƌatioŶ de Đoŵposites, Joffe et al. 

[137] établissent la liŵite de ϮϬϬ°C pouƌ pƌĠseƌǀeƌ l͛iŶtĠgƌitĠ de la fiďƌe, et BaleǇ [6] préconise 

une température maximum de 160°C. Mais il faut éviter des temps de cycle supérieurs aux 

teŵps de ŵise eŶ œuǀƌe usuels, uŶ siŵple Ġtuǀage à ϭϬϬ°C pouǀaŶt ŵodifieƌ les pƌopƌiĠtĠs des 

fibres.  

4. Biopolymère PA11 

4.1. Historique et utilisations actuelles 

Le PA11 est synthétisé pour la première fois en France pendant la 2nde guerre mondiale [138] et 

sa pƌoduĐtioŶ à l͛ĠĐhelle iŶdustƌielle dĠďute en 1947 à Serquigny (Normandie). Ce polymère est 

ĠlaďoƌĠ à paƌtiƌ d͛huile eǆtƌaite des gƌaiŶes du ƌiĐiŶ ;Ricinus communis L.) (Figure I.21). Cet 

arbrisseau est cultivé principalement au Brésil, en Inde et en Chine [139] et il est aussi connu 

pour produire la ricine, un poison naturellement contenu dans les graines. Le PA11 produit à 

paƌtiƌ des gƌaiŶes de ƌiĐiŶ Ŷ͛est pas ďiodĠgƌadaďle, il est l͛uŶ des ƌaƌes polǇŵğƌes Ƌui soit 

uniquement biosourcé (Figure I.22). 
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Figure I.21 - Fruits (a) et graines (b) du ricin [140] 

Les polyamides (nom générique : Nylons) ont connu un développement rapide durant la seconde 

guerre mondiale, aux États-Unis. Le besoin en matière première, proche de la soie, a conduit le 

développement industriel de la fibre synthétique, ŶotaŵŵeŶt pouƌ le teǆtile. L͛usage de Đes 

polǇaŵides s͛est paƌ la suite ĠteŶdu auǆ ƌĠsiŶes teĐhŶiƋues, Đoŵŵe eŶ tĠŵoigŶe le laƌge speĐtƌe 

d͛utilisatioŶ aĐtuelle [141]. 

 

Figure I.22 - Différents polymères existants en fonction de leur origine et de leur biodégradabilité [142] 

VoiĐi ƋuelƋues eǆeŵples d͛utilisatioŶs du PAϭϭ [141, 143-145]: 

(a) 

(b) 
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 Automobile : ƌaĐĐoƌds et ĐaŶalisatioŶs d͛esseŶĐe, ĐoŶduites de fƌeiŶage pŶeuŵatiƋues, 

ĐiƌĐuits pŶeuŵatiƋues et hǇdƌauliƋues, piğĐes de tƌaŶsŵissioŶ… 

 Électricité et électronique : ĐoŶŶeĐteuƌs, pƌises, gaiŶage de fiďƌes optiƋues… 

 Industrie pétrolières et gazières : flexibles offshore, canalisations et raccords pour la 

distribution de gaz [144] 

 Agro-alimentaire : films alimentaires, canalisations pour fluides aliŵeŶtaiƌes… 

 Sports et loisirs : skis et chaussures, éléments de raquettes de tennis, volants de 

ďadŵiŶtoŶ…  

Les polyamides dans leur ensemble possèdent de très bonnes propriétés barrières face aux 

huiles et aux graisses. Ceci explique leur large utilisation dans le domaine des transports ainsi 

Ƌue daŶs l͛offshoƌe [145]. Les formats poudrés des polyamides servent également au 

revêtement de pièces métalliques [146]. 

4.2. Élaboration et synthèse des polyamides et du PA11 

Les polyamides sont élaborés soit par polyaddition du monomère, soit par polycondensation en 

solutioŶ d͛uŶ aŵiŶoaĐide ou d͛uŶe diaŵiŶe et d͛uŶ diaĐide ;Figure I.23Ϳ. Le PAϭϭ s͛oďtieŶt à 

paƌtiƌ de la polǇĐoŶdeŶsatioŶ de l͛aĐide aŵiŶo-11-undécanoïque ([147].  

 

Figure I.23 - Polyamides usuels [148] 

L͛aŵiŶo-11-uŶdĠĐaŶoïƋue s͛oďtieŶt à paƌtiƌ de l͛huile de ƌiĐiŶ Ƌui est d͛aďoƌd tƌaitĠe paƌ du 

méthanol et oxydé en acide undécyclènique. Ce dernier est hydrolysé, puis on fixe un acide 

ďƌoŵohǇdƌiƋue suƌ la douďle liaisoŶ pouƌ oďteŶiƌ l͛aĐide ϭϭ-bromo-undécanoïque (Figure I.24) 

[138]. Puis oŶ effeĐtue uŶe aŵŵoŶolǇse Ƌui a pouƌ effet de ƌeŵplaĐeƌ l͛atoŵe de ďƌoŵe paƌ uŶ 

groupement amine (-NH2). 
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Figure I.24 – Diagƌaŵŵe ƌĠaĐtioŶŶel de la sǇŶthğse de l’aŵiŶo-11-undécanoïque, monomère du PA11 [147] 

OŶ oďtieŶt aloƌs l͛aŵiŶo-11-undécanoïque, monomère du PA11, qui est ensuite polycondensé 

sous azote à une température comprise entre 250°C et 280°C : 

 

Figure I.25 - Diagramme réactionnel de la synthèse del'amino-11- undécanoïque (monomère du polyamide 11) 

4.3. Morphologie du PA11 

Le polyamide 11 est un polymère qui présente une forme semi-ĐƌistalliŶe à l͛Ġtat solide, Đ͛est-à-

diƌe Ƌu͛uŶe paƌtie du polǇŵğƌe est oƌdoŶŶĠe ;phase ĐƌistalliŶeͿ, l͛autƌe ĠtaŶt désordonnée 

;phase aŵoƌpheͿ. Loƌs du ƌefƌoidisseŵeŶt d͛uŶ polǇŵğƌe à chaînes linéaires, une cristallisation, 

qui est donc partielle, se dĠƌoule paƌ l͛aligŶeŵeŶt de chaînes les unes par rapport aux autres. 
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La phase cristalline du polyamide 11 est créée grâce aux liaisons hydrogènes que peuvent former 

les groupements N-H d͛uŶe chaîne avec les groupements C=O de sa voisine (Figure I.26). Deux 

conformations des chaînes eŶtƌe elles soŶt aloƌs possiďles. L͛aƌƌaŶgeŵeŶt paƌallğle pƌĠseŶte des 

chaînes se dĠĐalaŶt toujouƌs daŶs la ŵġŵe diƌeĐtioŶ d͛uŶe distaŶĐe doŶŶĠe ;Figure I.26 a.), 

taŶdis Ƌue l͛aƌƌaŶgeŵeŶt aŶti-parallèle voit ses chaînes se décaler dans des directions opposées 

(Figure I.26 b.). Les avis divergent entre la conformation présente dans le PA11, des premières 

études proposant la conformation parallèle [149, 150] tandis que des travaux plus récents 

pƌiǀilĠgieŶt la pƌĠseŶĐe d͛uŶe ĐoŶfoƌŵatioŶ aŶti-parallèle [151, 152]. 

 

Figure I.26 - Arrangement parallèle (a) et anti-parallèle (b) de chaînes de PA11 [152] 

Ces couches de conformation anti-paƌallğle, ǀoŶt eŶsuite pouǀoiƌ s͛eŵpileƌ gƌâĐe à des liaisoŶs 

hydrogènes (Figure I.27) selon la structure « alpha », les plans formés par les chaînes se 

disposant de manière décalée dans la même direction [153]. 

 

Figure I.27 - Empilement des plans (ici 4) de conformation selon deux structures: structure alpha (a) et structure 
beta (b) [154] 
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La stƌuĐtuƌe ĐƌistalliŶe pƌĠĐĠdeŵŵeŶt dĠĐƌite ǀa s͛oƌgaŶiseƌ pouƌ foƌŵeƌ des lamelles qui 

s͛eŵpileŶt et se replient pour former des sphérolites. C͛est eŶtƌe les laŵelles et eŶtƌe les 

sphérolites que vont se trouver les deux types de phases amorphes. Magill et al. [155] ont 

observé au microscope à lumière polarisée la formation des sphérolites dans un film de PA11 

refroidi (Figure I.28).  

 

Figure I.28 - PA11 refroidi de 230°C jusqu'à température ambiante après une chauffe de 30min [155]  

4.4. Propriétés thermiques du PA11 et influence de l’humidité 

La température de fusion du PA11 mesurée par DSC (Dynamic Scanning Calorimetry) est 

d͛eŶǀiƌoŶ ϭϵϬ°C. C͛est l͛uŶ des polǇaŵides aǇaŶt la plus faiďle teŵpĠƌatuƌe de fusioŶ gƌâĐe au 

nombre élevé de groupements –CH2- entre chaque groupement amide –CONH, car alors le 

nombre de liaisons hydrogènes est plus faible. Le PA11 et le PA12 sont donc les polyamides 

ayant les températures de fusion les plus Đoŵpatiďles à l͛usage des fiďƌes ǀĠgĠtales [156] 

(Tableau I.4). 

En tant que polymère semi-cristallin, le polyamide 11 possède également une température de 

transition vitreuse de la phase amorphe. Cette transition correspond au passage de l͛Ġtat ǀitƌeuǆ 

à l͛Ġtat ĐaoutĐhoutiƋue, aŵeŶaŶt uŶe ĐeƌtaiŶe ŵoďilitĠ des ĐhaîŶes. DaŶs le Đas des polǇaŵides, 

la transition vitreuse correspond à la rupture des liaisons hydrogènes au sein de la phase 

aŵoƌphe loƌs d͛uŶe ŵoŶtĠe eŶ teŵpĠƌatuƌe.  
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 PA12 PA11 PA6-10 PA6 PA6-6 PA4-6 

Tf (°C) 178 187 215 215 265 295 

Tg (°C) 37 46 50 50 57 80 

Xc (%) 28 31** 31 34 39 44 

Taux 
H2O* (%) 

0,8 1,1 1,7 3,0 2,8 4,0 

Tableau I.4 - Propriétés thermiques de différents polyamides [141]. *(23°C ; 50%RH ; à saturation) ; **[157] 

Il est iŵpoƌtaŶt de Ŷoteƌ l͛iŶflueŶĐe de l͛huŵiditĠ suƌ les pƌopƌiĠtĠs theƌŵiƋues des polǇaŵides. 

En effet, les polyamides sont particulièrement hygroscopiques (Tableau I.4Ϳ. Le tauǆ d͛aďsoƌptioŶ 

d͛eau dĠpeŶd du tauǆ de ĐƌistalliŶitĠ puisƋue les ŵolĠĐules d͛eau ǀoŶt uŶiƋueŵeŶt atteiŶdƌe les 

phases amorphes [158]. La pƌĠseŶĐe d͛eau daŶs les polǇaŵides a pouƌ ĐoŶsĠƋueŶĐe 

d͛augŵeŶteƌ la ŵoďilitĠ des chaînes, et donc de diminuer la température de transition vitreuse 

Tg ;pouƌ le PAϭϭ, la Tg passe de ϰϱ°C à Ϯϱ°C aǀeĐ ϭ% d͛eau [153]). Du point de vue mécanique, 

Đe phĠŶoŵğŶe s͛aĐĐoŵpagŶe d͛uŶe augŵeŶtatioŶ de l͛aďsoƌptioŶ d͛ĠŶeƌgie, taŶdis Ƌu͛uŶe 

baisse de la rigidité et de la contrainte à rupture se produit [159, 160]. L͛eau a doŶĐ uŶ ƌôle de 

plastifiant, en plus de faire gonfler le polymère. 

Cependant, le facteur déterminant est le rapport entre le nombre de groupements –CH2- sur le 

Ŷoŵďƌe de gƌoupeŵeŶts aŵides Đaƌ les ŵolĠĐules d͛eau se fiǆeŶt suƌ les gƌoupeŵeŶts aŵides 

des chaînes [143]. Paƌŵi les polǇaŵides, le PAϭϭ a doŶĐ l͛uŶ des tauǆ d͛aďsoƌptioŶ les plus 

faiďles puisƋu͛il possğde de gƌaŶdes ĐhaîŶes, aǀeĐ peu de gƌoupeŵeŶts aŵides eŶ pƌopoƌtioŶ.  

4.5. Résistance chimique du PA11 

Le polyamide 11 présente une bonne résistance à un large spectre de produits chimiques tels 

Ƌue les hǇdƌoĐaƌďuƌes, les huiles et auǆ solǀaŶts ;esteƌs, ĐĠtoŶes, aldĠhǇdes…Ϳ.  

Ces produits pénétrant plus facilement dans les phases amorphes des polymères, le taux de 

cristallinité joue un rôle important. Pour le polyamide 11, plus encore que le taux de cristallinité, 

Đ͛est la pƌĠseŶĐe des liaisoŶs hǇdƌogğŶes foƌtes stƌuĐtuƌaŶt les chaînes du polymère qui est la clé 

de sa résistance chimique [161]. 

En conséquence, les solvants capables de déstructurer le polyamide 11 sont ceux capables 

d͛aŵeŶeƌ des liaisoŶs hǇdƌogğŶes foƌtes pouǀaŶt ƌeŵplaĐeƌ les liaisoŶs hǇdƌogğŶes eŶtƌe les 

groupes amides –NH et carbonyles C=O des chaînes. Ainsi, les solvants pouvant dissoudre le 
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polǇaŵide ϭϭ soŶt les phĠŶols, les alĐools fluoƌĠs, l͛aĐide foƌŵiƋue, l͛aĐide sulfuƌiƋue ĐoŶĐeŶtƌĠ 

(>90%) et les hydrocarbures halogénés [162]. 

4.6. Propriétés mécaniques 

Le Tableau I.5 présente les propriétés mécaniques en traction de plusieurs polyamides ainsi que 

Đelles du polǇpƌopǇlğŶe PP et de l͛aĐide polǇlaĐtiƋue PLA. Paƌŵi les polǇaŵides, oŶ ƌeŵaƌƋue 

l͛iŶflueŶĐe de la loŶgue ĐhaîŶe ĐaƌďoŶĠe du PAϭϭ et du PAϭϮ Đaƌ leuƌs déformations à rupture 

sont les plus élevées. De plus, du fait de leurs faibles taux de cristallinité (Tableau I.4), leurs 

ĐoŶtƌaiŶtes à ƌuptuƌe et leuƌs ŵodules d͛YouŶg soŶt ĠgaleŵeŶt plus faiďles Ƌue les autƌes 

polyamides. 

Mais les pƌopƌiĠtĠs du PAϭϭ ƌesteŶt supĠƌieuƌes à Đelles du PP, sauf pouƌ le ŵodule d͛YouŶg. Le 

PLA est ici la matrice ayant la contrainte à rupture et le module les plus élevés, au détriment 

d͛uŶe dĠfoƌŵatioŶ tƌğs iŶfĠƌieuƌe auǆ autƌes polǇŵğƌes ;eŶǀiƌoŶ ϯ% contre 300% pour le PA11).  

 PA12 PA11 PA6-10 PA6 PA6-6 PA4-6 PP PLA 

σult  

(MPa) 45-60 37-65 40-60 80 85 100 32-38 75 

ɸult               

(MPa) 250 310 140 50 45 30 100-170 2,4 

E           
(GPa) 1 ,1 1,3 1 ,5 1,2 1,8 3,3 1,7 3,4 

Tableau I.5 - Propriétés mécaniques en traction de polyamides, du PP et du PLA [47, 141, 163] 

4.7. Propriétés rhéologiques 

À l͛Ġtat foŶdu, certains PA11 voient leur viscosité augmenter avec le temps pour un essai 

isotherme (Figure I.29Ϳ. Cet effet est d͛autaŶt plus ƌapide Ƌue la teŵpĠƌatuƌe est ĠleǀĠe [164]. 

Cette évolution peut être due à une augmentation de la masse moléculaire par recombinaison 

de chaîne ou par des réactions de post-condensation [165]. 
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Figure I.29 - Évolution de la viscosité d'un PA11 mesurée par rhéométrie plan-plan en fonction du temps et de la 
température [164] 

À l͛eǆeŵple du ƌotoŵoulage, uŶe tƌop foƌte teŵpĠƌatuƌe de pƌoĐess ;≈ ϮϲϬ°CͿ peut dĠgƌadeƌ le 

PAϭϭ jusƋu͛à le ƌeŶdre fragile, diminuant alors ses propriétés au choc [166]. Il faut donc ajuster 

la teŵpĠƌatuƌe et le teŵps de ĐǇĐle pouƌ Ŷe pas dĠgƌadeƌ le polǇŵğƌe. CepeŶdaŶt, loƌs d͛uŶe 

ŵise eŶ œuǀƌe aǀeĐ des fiďƌes loŶgues ;i.e. theƌŵoĐoŵpƌessioŶͿ, il faut aǀoiƌ uŶe teŵpĠƌatuƌe 

suffisamment élevée pour obtenir une viscosité propice à une bonne imprégnation (100 Pa.s 

d͛apƌğs ‘iedel et NiĐkel [167]) . Un compromis doit être trouvé entre la sensibilité de la matrice, 

Đelle du ƌeŶfoƌt et la ƋualitĠ d͛iŵpƌĠgŶatioŶ.  

5. Interface fibre végétale/polymère  

Un matériau composite possède par définition au moins deux composants, un renfort et une 

matrice. Cependant, ses propriétés ne se limitent pas à celles de la fibre et de la matrice mais 

doiǀeŶt ĠgaleŵeŶt teŶiƌ Đoŵpte de la ƋualitĠ de l͛iŶteƌfaĐe fiďƌe/ŵatƌiĐe. EŶ effet, elle joue uŶ 

rôle essentiel en transmettant les efforts entre les fibres et la matrice lors d͛uŶe solliĐitatioŶ 

mécanique. Cette interface dépend dans un premier temps de la mouillabilité, lors de la mise en 

ĐoŶtaĐt de la ŵatƌiĐe foŶdue et de la fiďƌe, ŵais aussi de l͛adhĠƌeŶĐe uŶe fois le sǇstğŵe 

fiďƌe/ŵatƌiĐe à l͛Ġtat solide. 

5.1. Modèles d’adhésion 

EŶtƌe deuǆ ŵatĠƌiauǆ diffĠƌeŶts, l͛adhĠsioŶ peut s͛eǆpƌiŵeƌ seloŶ plusieuƌs ŵodğles, doŶt ǀoiĐi 

quelques exemples [168, 169] : 
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 la thĠoƌie de l͛aŶĐƌage ŵĠĐaŶiƋue : il s͛agit d͛uŶ aŶĐƌage phǇsiƋue eŶtƌe les deuǆ 

matériaux. Il est dépendant de la rugosité du substrat (augmentation de la surface de 

contact) et de la capacité du liquide à mouiller ce substrat. 

 la théorie électrique : Đette thĠoƌie s͛appuie suƌ le transfert électronique entre les deux 

surfaces. Des hétérogénéités chimiques et des défauts de surface mènent à la formation 

de charges électrostatiques, mais cela concerne essentiellement les matériaux 

métalliques. 

 la théorie de diffusion : seloŶ Đette thĠoƌie, l͛adhĠsioŶ ƌĠsulte de la diffusioŶ ;ou 

interdiffusion) des chaînes d͛uŶ polǇŵğƌe daŶs l͛autƌe, foƌŵaŶt daŶs Đe Đas uŶe 

iŶteƌphase plutôt Ƌu͛uŶe iŶteƌfaĐe. Des liaisoŶs de VaŶ deƌ Waals et Đoǀalentes 

interviennent dans cette interdiffusion. 

 la théorie de liaison chimique : ce modèle considère les liaisons covalentes ou ioniques 

;liaisoŶs foƌtesͿ eŶtƌe le suďstƌat et l͛adhĠsif. Ce ŵodğle est paƌtiĐuliğƌeŵeŶt adaptĠ 

pouƌ eǆpliƋueƌ le ŵĠĐaŶisŵe d͛aĐtioŶ des ageŶts de Đouplage ;i.e. l͛eŶsiŵage des fiďƌes 

de verre). 

 la théorie thermodynamique : Đette thĠoƌie ĐaƌaĐtĠƌise le phĠŶoŵğŶe de ŵouillage d͛uŶ 

suďstƌat paƌ uŶ liƋuide loƌs de la ŵise eŶ œuǀƌe. L͛adhĠsioŶ Ƌui eŶ ƌĠsulte est attƌiďuĠe 

à des liaisons intramoléculaires et intermoléculaires faibles (de Van der Waals et 

hydrogènes). 

FiŶaleŵeŶt, pouƌ les ŵatĠƌiauǆ Đoŵposites, l͛adhĠsioŶ fiďƌe/ŵatƌiĐe aǀeĐ des ƌĠsiŶes 

thermodurcissables se fait essentiellement par des liaisons chimiques, tandis que le phénomène 

d͛adhĠsioŶ aǀeĐ uŶe ŵatƌiĐe theƌŵoplastiƋue appaƌaît pƌiŶĐipaleŵeŶt gƌâĐe auǆ iŶteƌaĐtioŶs 

physiques [170, 171]. 

5.2. Création d’une interface fibre/matrice : le mouillage 

La ŵouillaďilitĠ se dĠfiŶit Đoŵŵe la ĐapaĐitĠ d͛uŶ pƌoduit liƋuide à ƌeĐouǀƌiƌ uŶe suƌfaĐe 

doŶŶĠe. DaŶs le Đas de Đoŵposites theƌŵoplastiƋues, Đ͛est la ŵatƌiĐe à l͛Ġtat foŶdu qui vient 

mouiller la fibre.  

De façon générale, lors de la mise en contact du liquide sur le solide, il se forme un angle de 

mouillage entre ces deux éléments (Figure I.30). Il dépend de la pression, de la température, de 

l͛hǇgƌoŵĠtƌie…  
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Figure I.30 - Angle de mouillage d'un liquide sur une surface solide 

DaŶs le Đas où l͛aŶgle est de Ϭ°, la goutte est ĐoŵplğteŵeŶt ĠtalĠe, aloƌs le ŵouillage est dit 

parfait. Au contraire, un angle de ϭϴϬ° sigŶifie uŶ ŵouillage Ŷul. DoŶĐ plus l͛aŶgle foƌŵĠ est 

faible, meilleure est la mouillabilité. 

Le ŵouillage ƌĠsulte d͛uŶ ĠƋuiliďƌe theƌŵodǇŶaŵiƋue dĠpeŶdaŶt des ĠŶeƌgies de suƌfaĐe du 

liquide et du solide. Le critère de Zisman [172] définit une tension de surface critique du solide. 

Lorsque le liquide a une tension de surface inférieure à cette tension de surface critique, alors le 

liquide peut mouiller le substrat. Ainsi, plus la matrice à l͛Ġtat foŶdu a une tension de surface 

faible, plus sa mouillabilité est importante. 

L͛ĠŶeƌgie de suƌfaĐe du liŶ a ĠtĠ dĠteƌŵiŶĠe à plusieuƌs ƌepƌises daŶs la littĠƌatuƌe. Elle ǀaƌie de 

28,5 à 62,9 mJ/m², montrant la difficulté de mesurer cette énergie sur une fibre hydrophile, 

suďstƌat de foƌŵe ĐǇliŶdƌiƋue, doŶt la suƌfaĐe ĐoŵpƌeŶd uŶe ŵultitude d͛iŵpuƌetĠs à l͛Ġtat ďƌut 

[48, 118]. Selon le niveau de rouissage des fiďƌes ou ďieŶ leuƌs ĐoŶditioŶs d͛eǆtƌaĐtioŶ, leuƌ Ġtat 

de surface peut considérablement varier et entrainer des différences majeures en terme de 

propriétés de surface [173]. 

De plus, dĠteƌŵiŶeƌ l͛ĠŶeƌgie de suƌfaĐe d͛uŶ polymère thermoplastique à l͛Ġtat foŶdu est plus 

Đoŵpleǆe Ƌu͛uŶ polymère theƌŵoduƌĐissaďle, Ƌui est liƋuide paƌ Ŷatuƌe. D͛ailleuƌs, peu de 

littérature existe sur les mesures des énergies de surface de matrice fondue [174]. Concernant le 

PA11, Hybart et White [175] ont déterminé sa tension de suƌfaĐe à l͛Ġtat foŶdu à ϮϮ,ϲ ŵJ/m², 

une valeur équivalente à un propylène PP fondu (entre 20 et 25 mJ/m²) mais inférieure à celle 

du PA6 (38 ± 0,2 mJ/m²) [174, 176]. Enfin, une bonne mouillabilité est une condition nécessaire 

mais pas suffisante à une bonne adhésion fibre/matrice, Đaƌ la diffusioŶ, l͛aŶĐƌage ŵĠĐaŶiƋue et 

l͛adhĠsioŶ ĐhiŵiƋue iŶteƌǀieŶŶeŶt ĠgaleŵeŶt [168].  
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En dépit de ces incertitudes sur les énergies de surface des fibres végétales et des polymères 

fondus, il est considéré dans la littérature que le caractère hydrophile (faible polarité) de la fibre 

de lin est un frein à une bonne adhésion de polymères usuels, tels que les polyoléfines, le plus 

souvent hydrophobes [177-180].  

Ce point, largement véhiculé et repris de revues en revues, demeure extrêmement approximatif 

et incertain, tant dans les termes utilisés (hydrophile, hydrophobe), que dans les faits. Par la 

suite, nous détaillerons les techniques de mesure de l͛adhĠƌeŶĐe fiďƌe/ŵatƌiĐe. Nous 

discuterons également du poteŶtiel d͛adhĠƌeŶĐe fiďƌe ǀĠgĠtale/ŵatƌiĐes thermoplastiques et 

theƌŵoduƌĐissaďles, à l͛aide des doŶŶĠes de la littĠƌatuƌe. 

5.3. Caractérisation des propriétés de l’interface fibre/matrice 

L͛adhĠƌeŶĐe est le paƌaŵğtƌe Ƌui ĐaƌaĐtĠƌise la ƋualitĠ de l͛iŶteƌfaĐe fiďƌe/ŵatƌiĐe à l͛Ġtat solide. 

Des études multi-échelles (plis et VER) des propriétés en cisaillement ont été faites sur des 

composites à fibres végétales associées avec de la résine époxy, bio-époxy et polyester [181] 

mais également des polymères theƌŵoplastiƋues à l͛eǆeŵple du PLA [182, 183]. De nombreuses 

techniques existent pour la mesurer à différentes échelles [184, 185]. Nous allons présenter les 

techniques de caractérisation les plus ĐouƌaŶtes, à l͛ĠĐhelle ŵiĐƌosĐopiƋue et ŵaĐƌosĐopiƋue. 

5.3.1. Caractérisation de l’adhérence à l’échelle microscopique 

Les essais microscopiques permettent de mesurer directement la résistance au cisaillement de la 

liaison interfaciale (Interfacial Shear Strength, IFSSͿ. L͛aŶalǇse à l͛ĠĐhelle ŵiĐƌosĐopiƋue a 

l͛aǀaŶtage d͛Ġǀalueƌ de ŵaŶiğƌe diƌeĐte la ƋualitĠ d͛uŶe iŶteƌfaĐe. Le plus souǀeŶt elle Ŷe fait 

appel Ƌu͛à uŶ sǇstğŵe ŵoŶo-filamentaire (une seule fibre incluse dans la matrice). Plusieurs 

techniques micromécaniques de détermination de la contrainte interfaciale en cisaillement 

existent, dont les principales sont : le dĠĐhausseŵeŶt d͛uŶe fiďƌe à paƌtiƌ d͛uŶ plot de ŵatƌiĐe 

[186, 187], la fƌagŵeŶtatioŶ d͛uŶe fiďƌe uŶitaiƌe [137, 188, 189], le déchaussement de 

microgoutte de matrice [182, 190] et la micro-indentation (push-out) [191-193] (Figure I.31).  
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Figure I.31 - Techniques de mesure de l'IFSS: (a) Pull-out, (b) déchaussement, (c) test de fragmentation, (d) micro-
indentation (push-out) [194]  

Bien sûr, chacune de ces techniques a ses avantages et ses inconvénients [195, 196]. Seule la 

micro-iŶdeŶtatioŶ peut ġtƌe faite à paƌtiƌ d͛uŶ ĠlĠŵeŶt de composite réel, mais cela nécessite 

une importante préparation des échantillons [197]. En outre, le ƌisƋue d͛ĠĐƌaseƌ la fiďƌe duƌaŶt 

le test est ŶoŶ ŶĠgligeaďle, d͛autaŶt plus Ƌue la fiďƌe de liŶ possğde des pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues 

en compression plus faibles que les autres fibres testĠes Đoŵŵe la fiďƌe de ǀeƌƌe. Ce tǇpe d͛essai 

est principalement utilisé pour des composites à matrice céramique. Les tests de pull-out et de 

fragmentation ont déjà été menés sur des systèmes à fibres végétales avec des résultats 

probants [189, 198]. Cependant, le test de fragmentation demande de connaître précisément les 

propriétés mécaniques de la fiďƌe utilisĠe. C͛est uŶe diffiĐultĠ pouƌ le liŶ, qui présente des 

propriétés dispersées et dépendantes de la température et du temps de cycle. 

Les différentes techniques donnent également des résultats différents pour un même système 

fibre/matrice. Yang et Thomason [187] observent de grandes différences (entre 40 et 100%) 

eŶtƌe l͛IFSS dĠteƌŵiŶĠ avec la technique de déchaussement de microgoutte et celui mesuré par 

déchaussement de fibre (pull-out) sur un système fibre de verre/PP. Un programme inter-

laboratoire de dĠteƌŵiŶatioŶ de l͛adhĠƌeŶĐe paƌ plusieurs techniques sur un même système a 

été mené [194]. Il a montré que pour une même technique, les IFSS mesurés par les différents 

laboratoires sont très dispersés (le coefficient atteignant 33% pour le test de fragmentation par 

eǆeŵpleͿ. À l͛ĠĐhelle du laďoƌatoiƌe, les diffĠƌeŶĐes de ƌĠsultats eŶtƌe les teĐhŶiƋues soŶt 

conséquentes : les tests de pull-out sont 33% plus élevés que le déchaussement de microgoutte, 

lui-même deux fois plus élevé que le test de fragmentation. 
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Il donc délicat de comparer les résultats issus de deux techniques. Même la comparaison entre 

les résultats de deux laboratoires différents utilisant la même technique est soumise à 

discussion. Nous nous focaliserons donc sur la méthode de mesure par déchaussement de 

microgoutte, technique éprouvée au sein du laboratoire IRDL. Le Tableau I.6 présente des 

valeurs de contraintes interfaciales en cisaillement déterminées par déchaussement de 

microgoutte.  

Fibre Matrice IFSS (MPa) Référence 

Lin PLLA 16,4 ± 3,8 [173] 

Lin PP 6,33 [16] 

Lin polyester 14,2 ± 0,4 [118] 

Lin époxy 
16,1 ± 0,8 – 
22,3 ± 2,1 

[199] 

Verre époxy 37,2 ± 4,6 [37] 

Verre PP 10,4 ± 1,8 [187] 

Verre polyester 15,7 ± 2,9 [118] 

Tableau I.6 - Contraintes de cisaillement interfaciales apparentes de plusieurs systèmes fibres-polymères, 
déterminées par déchaussement de microgouttes au laboratoire IRDL 

Les contraintes interfaciales de cisaillement des références citées dans ce tableau sont calculées 

à l͛aide de l͛ĠƋuatioŶ suiǀaŶte [200]: 

ܵܵܨܫ = ߨʹ௠�௫ܨ ௙ܴܮ௘ 

avec ܨ௠�௫ la force nécessaire au déchaussement de la goutte, ௙ܴ le rayon de la fibre et ܮ௘ la 

longueur de la goutte. Ce modèle a ses limites, car Ƌu͛il adŵet uŶe ƌĠpaƌtitioŶ uŶifoƌŵe de la 

contrainte de cisaillement le long de la zone enchâssée, alors que la sollicitation lors du test 

introduit des chargements complexes (concentrations de contraintes sur la microgoutte, à 

proximité des couteaux). Les ǀaleuƌs d͛IFSS du Tableau I.6 offrent donc une vision qualitative des 

interfaces fibre/matrice. D͛apƌğs Đes ǀaleuƌs, Ŷous pouǀoŶs cependant affiƌŵeƌ Ƌue l͛usage de la 

fiďƌe de liŶ Ŷ͛iŵpliƋue pas foƌĐĠŵeŶt uŶe ŵauǀaise iŶteƌfaĐe aǀeĐ des ŵatƌiĐes polymères, en 

particulier face à la fibre de verre. Nous ĠtudieƌoŶs l͛iŶteƌfaĐe PAϭϭ/LiŶ daŶs le Chapitƌe ϱ, les 

propriétés de celle-Đi Ŷ͛aǇaŶt, à notre connaissance, jamais fait l͛oďjet d͛uŶe puďliĐatioŶ. 
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Chapitre I:  Éléments bibliographiques 

 

65 
 

5.3.2. Caractérisation de l’adhérence à l’échelle macroscopique 

À l͛ĠĐhelle ŵaĐƌosĐopiƋue, plusieuƌs tests peƌŵetteŶt d͛Ġpƌouǀeƌ les pƌopƌiĠtĠs iŶteƌfaĐiales, 

comme le test de cisaillement plan sur composites laminés à ± 45°, la flexion sur poutre courte, 

et les diffĠƌeŶts tests de dĠlaŵiŶage ;Mode I, II, …Ϳ. 

Peu de données sont disponibles sur la ĐaƌaĐtĠƌisatioŶ de l͛adhĠƌeŶĐe des ďioĐoŵposites à Đette 

ĠĐhelle, à l͛eǆĐeptioŶ de tests suƌ Đoŵposites laŵiŶĠs à ± ϰϱ°. BaleǇ [201] a mesuré des 

résistances interfaciales de 46,2 ± 1,79 MPa pour un lin/époxy (Vf=32,5%) et de 20,5 ± 0,8 MPa 

pour un lin/polyester (Vf=33.5%). Liang et al. [202] ont comparé un verre/époxy et un lin/époxy 

pouƌ le ŵġŵe tauǆ ǀoluŵiƋue ;≈ϰϯ%Ϳ et oŶt oďteŶu de ŵeilleuƌes pƌopƌiĠtĠs pouƌ le Đoŵposite 

pétrosourcé, avec un module de 3,44 GPa contre 1,96 GPa et une contrainte de 51,4 MPa contre 

39,7 MPa (Figure I.32). Marrot et al. [181] ont également étudié des composites lin/époxy et 

lin/polyester à ±45°. Les contraintes eŶ ĐisailleŵeŶt soŶt pƌoĐhes ;≈ϱϬ MPaͿ pouƌ des ǀoluŵes 

de fiďƌes ĠƋuiǀaleŶts ;≈Ϯϵ%Ϳ. Le Duigou et al. ont testé du composite lin/PLLA, présentant une 

contrainte iŶteƌfaĐiales allaŶt jusƋu͛à ϯϯ,ϵ ± Ϯ,1 MPa.  

 

Figure I.32 - Comportement en cisaillement plan de composites Lin/époxy (FE_45) et du Verre/époxy (GE_45) [202] 

Nous alloŶs doŶĐ ǀoiƌ eŶsuite daŶs Ƌuelle ŵesuƌe les pƌopƌiĠtĠs à l͛ĠĐhelle d͛uŶe fiďƌe et d͛uŶe 

microgoutte peuvent influencer les propriétés en ĐisailleŵeŶt à l͛ĠĐhelle ŵiĐƌosĐopiƋue. Caƌ 

plusieuƌs autƌes paƌaŵğtƌes Ƌue l͛IFSS dĠteƌŵiŶeŶt les pƌopƌiĠtĠs eŶ ĐisailleŵeŶt plaŶ des 

composites.  
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5.4. Transition d’échelles : relation micro/macro 

Marrot et al. [181] ont étudié plusieurs systèmes fibres de lin/résines thermodurcissables par 

des tests de déchaussement de microgouttes et des tractions planes sur des composites laminés 

à ±45° (Figure I.33).  

 

Figure I.33 - Contrainte en cisaillement des composites ±45° en fonction de leur IFSS respectif mesuré par 
déchaussement de microgoutte [181] 

En comparant les valeurs de contrainte en cisaillement plaŶ d͛uŶ pli UD avec les contraintes 

iŶteƌfaĐiales eŶ ĐisailleŵeŶt, oŶ ĐoŶstate Ƌue plus l͛IFSS est ĠleǀĠ, ŵeilleuƌe est la ĐoŶtƌaiŶte eŶ 

cisaillement des composites. Cependant, les écart-types sont importants et l͛ĠǀolutioŶ Ŷ͛est pas 

linéaire. De plus, à l͛ĠĐhelle ŵaĐƌosĐopiƋue, les fibres sont plus ou moins divisées, rendant toute 

interprétation délicate. Naturellement, l͛iŶteƌfaĐe fiďƌe-fibre (i.e. lamelle mitoyenne au sein des 

faisceaux) est très fragile et une mauvaise division des faisceaux vient pénaliser les 

performances du matériau [37, 78]. D͛autƌes paramètres comme la porosité, la présence de 

dĠsaligŶeŵeŶts loĐauǆ et d͛hĠtĠƌogĠŶĠitĠs de la ŵiĐƌostƌuĐtuƌe iŶflueŶĐeŶt les pƌopƌiĠtĠs à 

l͛ĠĐhelle du Đoŵposite [203].  

Le Duigou et al. [183, 199] ont procédé de la même manière mais avec du PLLA-lin, en fonction 

de la ǀitesse de ƌefƌoidisseŵeŶt loƌs la ŵise eŶ œuǀƌe, et doŶĐ du tauǆ de ĐƌistallisatioŶ. À 

l͛ĠĐhelle ŵiĐƌosĐopiƋue, uŶe ĐƌistallisatioŶ ĠleǀĠe du PLA et la pƌĠseŶĐe d͛uŶe zoŶe 

transcristalline favorisent uŶ IFSS ĠleǀĠ. À l͛ĠĐhelle du Đoŵposite, la cristallisation élevée de la 

ŵatƌiĐe ƌĠduit sa tĠŶaĐitĠ et les pƌopƌiĠtĠs du laŵiŶĠ. DaŶs Đe Đas, le tƌaŶsfeƌt d͛ĠĐhelle est loin 

d͛ġtƌe ĠǀideŶt. D͛autƌes tƌaǀauǆ oŶt ĠtĠ effeĐtuĠs suƌ des Đoŵposites liŶ/PLA eŶ effeĐtuaŶt des 

essais Arcan modifiés, des essais de traction transverse et de déchaussement de microgoutte, 
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montrant des valeurs de contrainte de cisaillement identiques entre le test Arcan et le 

déchaussement [182]. Cependant, la présence de pelage de fibre à toutes les échelles 

d͛oďseƌǀatioŶ souligŶe la nécessité de mieux appréhender l͛iŶfluence du phénomène sur les 

propriétés des biocomposites [182]. 

5.5. Compatibilisation – Amélioration de l’interface 

Plusieurs méthodes ont été développées pour augmenter les propriétés des composites en 

aŵĠlioƌaŶt la ƋualitĠ de l͛iŶteƌfaĐe [204]. Une première approche est de traiter la surface du 

renfort à travers des lavages et des traitements chimiques.  

Bourmaud et al. [134] ŵoŶtƌeŶt Ƌu͛uŶ siŵple tƌaiteŵeŶt à l͛eau de ϳϮh des fiďƌes de liŶ peƌŵet 

de nettoyer les résidus de surface et améliore l͛iŶdiǀidualisatioŶ des fiďƌes. Le Duigou et al. [173] 

ont appliqué le même protocole sur leurs fibres de lin puis ont procédés au déchaussement de 

ŵiĐƌogouttes de PLA. Il s͛aǀğƌe Ƌue les fiďƌes ŶettoǇĠes oŶt uŶ ŵeilleuƌ IFSS ;ϭϴ,ϴ MPaͿ que les 

fibres non traitées (16,4 MPa). Les résidus à la surface des fibres, non éliminés lors du rouissage, 

agissent donc comme des défauts pĠŶalisaŶt l͛iŶteƌfaĐe fiďƌe/matrice. Ces résultats mettent une 

fois de plus l͛aĐĐeŶt suƌ l͛iŵpoƌtaŶĐe des ĐoŶditions de culture du lin sur les propriétés futures 

du biocomposite.  

Baley et al. [118] oŶt ĠǀaluĠ l͛effet de plusieuƌs tƌaiteŵeŶts ĐhiŵiƋues suƌ la suƌfaĐe des fiďƌes 

(soude, acide formique et soude + acide acétique). Des déchaussements de microgouttes époxy 

ŵoŶtƌeŶt Ƌue la ĐoŶtƌaiŶte de ĐisailleŵeŶt iŶteƌfaĐiale ǀaƌie seloŶ l͛Ġtat de suƌfaĐe de la fiďƌe. 

Les ǀaleuƌs d͛IFSS soŶt de 14,2 MPa pour la fibre brute, 6,2 MPa pour la fibre traitée à la soude 

et eŶǀiƌoŶ ϭϲ,Ϯ pouƌ les fiďƌes tƌaitĠes à l͛aĐide foƌŵiƋue et à la soude + aĐide aĐĠtiƋue. 

DaŶs le Đas du polǇpƌopǇlğŶe ŵĠlaŶgĠ auǆ fiďƌes ǀĠgĠtales, uŶe solutioŶ ĠpƌouǀĠe est l͛ajout 

d͛aŶhǇdƌide ŵalĠiƋue Đoŵŵe ageŶt de Đouplage [186, 205-208]. Présent sur les chaînes du 

pƌopǇlğŶe, l͛aŶhǇdƌide ŵalĠiƋue ǀa ĐƌĠeƌ uŶe liaisoŶ ĐoǀaleŶte entre la matrice et la fibre ainsi 

Ƌu͛uŶe liaisoŶ hǇdƌogğŶe ;Figure I.34). La quantité de polypropylène greffé PPgMA préconisée 

est d͛eŶǀiƌoŶ ϱ% de la ŵasse de fiďƌes iŶtƌoduites [209]. L͛aŶhǇdƌide ŵalĠiƋue a aussi ĠtĠ utilisĠ 

aǀeĐ du PLA suƌ d͛autƌes fiďƌes végétales (ramie, kenaf) avec succès [210, 211]. 
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Figure I.34 - Mécanisme de réaction entre les groupement hydroxyles de la fibre et l'anhydride maléique [212] 

De Ŷoŵďƌeuses autƌes ŵĠthodes ĐhiŵiƋues oŶt ĠtĠ testĠes pouƌ aŵĠlioƌeƌ l͛iŶteƌfaĐe [213-216], 

parfois au détriment des propriétés mécaniques de la fibre [206]. Mais une modification 

ĐhiŵiƋue pouƌ teŶteƌ d͛aŵĠlioƌeƌ l͛adhĠƌeŶĐe fiďƌe/ŵatƌiĐe doit aussi s͛iŶsĐƌiƌe daŶs uŶe 

démarche de développement durable. De plus, le coût du traitement chimique doit être 

compatible avec les contraintes technico-économiques. Ainsi Bourmaud et al. [217] ont testé un 

tƌaiteŵeŶt de suƌfaĐe du PLLA paƌ de la dopaŵiŶe, iŶspiƌĠ des ĐapaĐitĠs d͛adhĠsioŶ Ŷatuƌelles 

des moules. Le composite lin/PLLA traité possède des contraintes à rupture légèrement 

supérieures à Đelles d͛uŶ ŵġŵe Đoŵposite saŶs ŵatƌiĐe tƌaitĠe. D͛autƌes ŵĠthodes, s͛iŶsĐƌiǀaŶt 

également dans une démarche de respect de l͛eŶǀiƌoŶŶeŵeŶt, foŶt appel auǆ tƌaiteŵeŶts 

enzymatiques [218, 219]. 

CepeŶdaŶt, la fiďƌe de liŶ pƌĠseŶte uŶe stƌuĐtuƌe ŵultiĐouĐhe. AŵĠlioƌeƌ l͛adhĠƌeŶĐe à la 

surface de la fibre peut provoquer une rupture entre deux couches de la fibre, comme cela a été 

observé lors du déchaussement de microgouttes de PLA [173]. Ainsi, pour un biocomposite à 

fibres végétales, plusieurs interfaces peuvent être considérées [220]. 

 

Figure I.35 - Pelage de fibres de lin provoqué par le déchaussement de microgouttes de PLA [173] 
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6. Mises en œuvre des composites thermoplastiques à fibres longues et 

à fibres courtes 

Le programme Fiabilin vise au développement de composites PA11/lin à fibres longues (renforts 

UD, tissĠs…Ϳ, Đ͛est pouƌƋuoi le paƌagƌaphe suivant traite de quelques techniques de mise en 

œuǀƌe de Đoŵposites theƌŵoplastiƋues à fiďƌes loŶgues. CepeŶdaŶt, la fiŶ de ǀie paƌ ƌeĐǇĐlage 

de Đes Ŷouǀeauǆ ŵatĠƌiauǆ est eŶǀisagĠe, les teĐhŶiƋues de ŵise eŶ œuǀƌe de Đoŵposites à 

fibres courtes sont donc également décrites. 

6.1. Mise en œuvre et propriétés de composites thermoplastiques à fibres 

longues 

6.1.1. Pultrusion de fibres longues 

La pultrusion est très largement utilisée pour former des composites à matrices 

thermodurcissables [221], mais des recheƌĐhes oŶt ĠtĠ ŵeŶĠes pouƌ adapteƌ l͛usage de matrices 

thermoplastiques [222, 223]. 

 

Figure I.36 - Schéma d'une ligne de pultrusion de composite thermoplastique avec injection du polymère après 
chauffage du renfort [224, 225] 

Pouƌ faĐiliteƌ l͛iŵpƌĠgŶatioŶ des fiďƌes, paƌaŵğtƌe paƌtiĐuliğƌeŵeŶt dĠliĐat pouƌ les polymères 

thermoplastiques plus visqueux que les polymères thermodurcissables, des préparations de 

semi-produits par comélage et poudrage ont été étudiées [223, 226]. Cette méthode permet de 

s͛affƌaŶĐhiƌ de l͛Ġtape d͛iŶjeĐtioŶ du theƌŵoplastiƋue, comme montré dans la Figure I.36. 

La pultrusion de fibres végétales avec des polymères thermoplastiques est plus récente. Les 

fibres végétales se présentant sous forme de faisceaux plus ou moins dispersés et les fibres étant 

discontinues, il est nécessaire de filer ces fibres au pƌĠalaďle. DaŶs le Đas d͛uŶe pultƌusioŶ d͛uŶ 
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biocomposite à matrice thermoplastique, la viscosité du polymère est un frein à une bonne 

imprégŶatioŶ et doŶĐ à l͛oďteŶtioŶ d͛uŶ Đoŵposite peƌfoƌŵaŶt, eŶ paƌtiĐulieƌ loƌsƋu͛uŶ fil 

torsadé est utilisé. Le comélage ou le poudrage préalable sont des pistes pour améliorer les 

pƌopƌiĠtĠs des ďioĐoŵposites, eŶ faĐilitaŶt l͛iŵpƌĠgŶatioŶ des ŵğĐhes de liŶ [227-230].  

6.1.2. Thermocompression 

La thermocompression (compression à chaud) consiste à appliquer un cycle temps-température-

pƌessioŶ à uŶ Đoŵposite à l͛aide d͛uŶe pƌesse à plateauǆ ĐhauffaŶts. OŶ appliƋueƌa plutôt la 

technique du film-stacking sur préformes à fibres longues (Figure I.37) :  

 

Figure I.37 - Exemple de thermocompression par film-stacking d'un composite PLA/kénaf [231] 

Il s͛agit siŵpleŵeŶt d͛eŵpileƌ de ŵaŶiğƌe alteƌŶĠe des filŵs de polǇŵğƌe eǆtƌudĠs aǀeĐ des 

ĐouĐhes de pƌĠfoƌŵes ;uŶidiƌeĐtioŶŶels, ŵats ou tissusͿ. Il est possiďle ĠgaleŵeŶt d͛eŵpileƌ des 

préformes comélées, à la manière de non-tissés comélés PP/lin [232]. Ce format de préforme 

ƌepƌĠseŶte aĐtuelleŵeŶt les plus gƌos ǀoluŵes de ďioĐoŵposites ŵis eŶ œuǀƌe paƌ 

thermocompression [233]. 

La thermocompression est la technique la plus adaptée pour atteindre un taux de fibres élevé 

avec une bonne imprégnation [234, 235]. C͛est Đette ŵĠthode de ŵise eŶ œuǀƌe Ƌui seƌa 

utilisée dans les travaux de cette thèse pour réaliser des composites UD et [±45]. 

6.2. Mise en œuvre de composites thermoplastiques à fibres courtes 

L͛usage de fiďƌes Đouƌtes pouƌ les ďioĐoŵposites se Đoŵpose de deux étapes : le compoundage 

de la fiďƌe aǀeĐ le polǇŵğƌe daŶs uŶ pƌeŵieƌ teŵps, puis l͛Ġtape de ŵise eŶ foƌŵe du Đoŵposite 

proprement dit par injection ou par extrusion dans un second temps. 
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Les teĐhŶiƋues de ŵise eŶ œuǀƌe de Đoŵposites à fiďƌes Đouƌtes permettent des cadences de 

production très élevées grâce à des temps de cycle courts et une automatisation des procédés. 

Elles pƌĠseŶteŶt doŶĐ uŶ gƌaŶd aǀaŶtage suƌ les teĐhŶiƋues de ŵise eŶ œuǀƌe paƌ 

thermocompression mais imposent dğs le dĠpaƌt l͛utilisation de fibres courtes de quelques 

millimètres. 

 

Figure I.38 - Étape de compoundage de la fibre et du polymère puis injection du compound dans un moule 

6.2.1. Compoundage 

Cette première étape iŶdispeŶsaďle peƌŵet d͛obtenir un semi-produit le plus homogène 

possiďle, tout eŶ ĐoŶseƌǀaŶt au ŵaǆiŵuŵ les pƌopƌiĠtĠs iŶitiales des ŵatĠƌiauǆ. C͛est uŶ 

pƌoĐĠdĠ ĐoŵďiŶĠ d͛eǆtƌusioŶ-gƌaŶulatioŶ puisƋue le ďut est d͛oďteŶiƌ uŶ gƌaŶulat Đoŵposite de 

dimension contrôlée pour la prochaine étape de mise en forme. Le compoundage peut être 

iŶtĠgƌĠ à l͛Ġtape de faďƌiĐatioŶ du pƌoduit fiŶi dans le cas de la fabrication de pièces extrudées 

(Figure I.39). C͛est eŶ paƌtiĐulieƌ Đe Đhoiǆ Ƌui est fait daŶs l͛iŶdustƌie des Wood Polymer 

Composites (WPC) pour des raisons économiques [236-238]. 

L͛iŶtƌoduĐtioŶ de la ŵatƌiĐe et des fiďƌes peut se faiƌe daŶs la ŵġŵe tƌĠŵie ou sĠparément. La 

matrice est généralement introduite en début de vis pour permettre une fusion optimale, les 

fibres étant ensuite ajoutées au même niveau ou en plusieurs points répartis sur la longueur de 

la ǀis pouƌ peƌŵettƌe d͛atteiŶdƌe des tauǆ ǀoluŵiƋues plus élevés et limiter leur dégradation. La 

vis amène ensuite la matière homogénéisée à travers la filière, cette dernière pouvant avoir un 

profil précis (extrusion), ou alors de forme cylindrique afin de fabriquer des joncs qui seront 

ensuite granulés.  

Compound 

Fibre 
Polymère 
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Figure I.39 - Schéma de principe d'une ligne de compoundage-extrusion 

La plupaƌt des ĐoŵpouŶdages s͛effeĐtueŶt de pƌĠfĠƌeŶĐe paƌ uŶe eǆtƌudeuse ďi-vis ou de type 

Buss [116]. Ce deƌŶieƌ pƌoĐĠdĠ peƌŵet de ĐoŶseƌǀeƌ uŶ ďoŶ ƌappoƌt d͛aspeĐt du ƌeŶfoƌt eŶ 

liŵitaŶt la Đasse des fiďƌes et eŶ iŶdiǀidualisaŶt les faisĐeauǆ. Il Ŷe faut ĠĐaƌteƌ l͛iŶflueŶĐe des 

différents profils de vis, les cisaillements produit par un profil agressif pouvant générer une casse 

importante des fibres.  

Les pƌiŶĐipauǆ ƌĠglages d͛uŶ pƌoĐĠdĠ de ĐoŵpouŶdage soŶt les teŵpĠƌatuƌes du fouƌƌeau et de 

la filière, aiŶsi Ƌue la ǀitesse de ƌotatioŶ de la ǀis et du ďaŶĐ de tiƌage Ƌui peƌŵet d͛ajusteƌ les 

sections des pièces. 

6.2.2. Injection  

L͛iŶjeĐtioŶ fait paƌtie des pƌoĐĠdĠs à gƌaŶde ĐadeŶĐe, daŶs le ŵilieu de la plastuƌgie et des 

Đoŵposites à fiďƌes Đouƌtes. La ŵatiğƌe est d͛aďoƌd iŶtƌoduite daŶs la tƌĠŵie puis foŶdue daŶs la 

vis thermo-régulée (Figure I.40). Ensuite, loƌsƋu͛uŶe ĐeƌtaiŶe quantité de matière fondue arrive 

en bout de vis, la rotation de la vis est arrêtée puis cette dernière va pousser et injecter la 

ŵatiğƌe foŶdue daŶs uŶ ŵoule paƌ la ďuse d͛iŶjeĐtioŶ. EŶfiŶ, uŶe fois la piğĐe injectée refroidie, 

le moule est ouvert puis la pièce éjectée. 

Fourreau + Vis  Filière  Conformateur Tirage 
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Figure I.40 - Schéma d'une presse à injecter 

Les paƌaŵğtƌes de ƌĠglage de l͛iŶjeĐtioŶ soŶt plus Ŷoŵďƌeuǆ Ƌue Đeuǆ du ĐoŵpouŶdage. Les 

principaux sont les températures du fourreau et du moule, la vitesse de rotation de la vis ou 

d͛iŶjeĐtioŶ, les pƌessioŶs d͛iŶjeĐtioŶ et de ŵaiŶtieŶ ou eŶĐoƌe les teŵps de ŵaiŶtieŶ et de 

ƌefƌoidisseŵeŶt, aiŶsi Ƌue le ŵode d͛ĠjeĐtioŶ des piğĐes. 

7. Propriétés mécaniques et comportement en traction des 

biocomposites thermoplastiques 

7.1. Cas des composites à fibres longues 

7.1.1. Influence du format de renfort 

AǀaŶt de ĐoŶsidĠƌeƌ l͛iŶflueŶĐe des paƌaŵğtƌes du ƌeŶfoƌt suƌ les pƌopƌiĠtĠs du Đoŵposite, il est 

intéressant de noter que le Đhoiǆ de l͛aƌĐhiteĐtuƌe du ƌeŶfoƌt iŶflue suƌ le tauǆ de fiďƌes 

maximum atteignable. Madsen [239] a comparé les taux de compaction pour différentes fibres 

(fibre de verre, chanvre, lin et jute) sous différentes architectures (renforts unidirectionnels et 

mats/non-tissés) (Figure I.41). Il relève que dans des conditions équivalentes de pression, les 

composites unidirectionnels de verre et de lin atteignent des taux volumiques de fibres de 72% 

et 57% respectivement, taŶdis Ƌue les ŵats de ǀeƌƌe et de liŶ Ŷ͛oŶt des tauǆ ǀoluŵiƋues de 

fibres que de 54% et 40% respectivement. Aslan et al. [240] soŶt paƌǀeŶus à ŵettƌe eŶ œuǀƌe 

des UD liŶ/PET à des tauǆ ǀoluŵiƋues supĠƌieuƌs à ϲϬ%, ŵais au pƌiǆ d͛uŶe iŵpoƌtaŶte poƌositĠ 

et de pƌopƌiĠtĠs eŶ tƌaĐtioŶ à peiŶe plus ĠleǀĠes Ƌu͛uŶ Đoŵposite affichant un taux volumique 

de fibres à 55%. 

1. Vis de plastification  

2. Trémie 

3. Buse d’iŶjeĐtioŶ 

4. Partie fixe du moule 

5. Empreinte (pièce) 

6. Partie mobile du moule 
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Figure I.41 - Résultats de compaction en fonction de la pression pour différents types de fibres sous différents types 
de préformes. UD = unidirectionnel, RD = mats [241] 

D͛uŶe manière générale, les unidirectionnels atteignent de plus hauts taux de fibre du fait de 

l͛alignement du renfort et donc de la faible présence de poiŶts d͛eŶĐheǀġtƌeŵeŶt. Par ailleurs, 

les fibres synthétiques atteignent des taux de fibres plus élevés que les fibres végétales car ces 

dernières sont moins bien alignées et parfois torsadées. De plus, leur plus faible dispersion les 

pénalise [242]. 

Phongam et al. [243] ont comparé les propriétés mécaniques de composites PBAT/mats de lin et 

de tissés de lin. Des différences de comportements sont relevés, le composite avec le mat de lin 

étant le moins performant car le moins perméable au polymère fondu. 

Baghaei et al. [244] ont étudié des composites PLA/chanvre comélés sous différentes 

préformes : roving et mats. Ils ont observé que les UD orientés à 45° et 90° par rapport au sens 

loŶgitudiŶal oŶt des pƌopƌiĠtĠs eŶ tƌaĐtioŶ ŵoiŶdƌes Ƌue le ŵat, ŵais Ƌue la teŶdaŶĐe s͛iŶǀeƌse 

ƋuaŶd l͛UD est testĠ daŶs le seŶs loŶgitudiŶal. Ces oďseƌǀatioŶs soŶt tout aussi ǀalaďles pouƌ les 

propriétés en flexion.  

La Figure I.44 peƌŵet de ǀisualiseƌ l͛iŶflueŶĐe des foƌŵats de pƌĠfoƌŵe, des pƌoĐĠdĠs de 

tƌaŶsfoƌŵatioŶ et de l͛oƌigiŶe des ŵatƌiĐes suƌ les pƌopƌiĠtĠs des Đoŵposites [235]. On peut 

ĐoŶstateƌ Ƌue la pƌĠfoƌŵe est le faĐteuƌ disĐƌiŵiŶaŶt puisƋue l͛oŶ distiŶgue ĐlaiƌeŵeŶt les 

« familles » de composite tissés et non-tissĠs d͛uŶ ĐôtĠ, et les UD de l͛autƌe. Paƌ ĐoŶsĠƋueŶt, les 

UD thermoplastiques ont des propriétés mécaniques dans la même gamme que celles des UD 

thermodurcissables. 
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Figure I.42 - Propriétés spécifiques (B) et absolues (A) en traction de composites usuels (multiaxiaux, UD, à matrice 
thermoplastique, à matrice thermodurcissable...) [235] 

7.1.2. Influence de l’orientation des mèches de fibres dans un 

unidirectionnel 

La ǀaƌiatioŶ de l͛oƌieŶtatioŶ des ŵğĐhes paƌ ƌappoƌt au seŶs de sollicitation va entrainer une 

évolution des propriétés mécaniques. Shah et al. [245] ont ŵesuƌĠ les pƌopƌiĠtĠs d͛uŶ UD 

lin/polyester en fonction de la direction de traction. La Figure I.43 montre une baisse des 

pƌopƌiĠtĠs eŶ tƌaĐtioŶ des Đoŵposites aǀeĐ l͛augŵeŶtatioŶ de l͛aŶgle de tƌaĐtioŶ. 
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Figure I.43 - Courbes contrainte-déformation types d'éprouvettes testées hors axe longitudinal (a). La courbe 
pointillée noire correspond à une éprouvette bi-axiale ±45°. En (b) sont représentés les modules apparents des 

composites en fonction de l'angle de traction [245] 

On constate en Figure I.43 (aͿ Ƌue l͛Ġpƌouǀette ďi-axiale ±45° a des propriétés supérieures à 

l͛Ġpƌouǀette UD solliĐitĠe à ϯϬ° hoƌs aǆe. Il est doŶĐ pƌĠfĠƌaďle d͛opteƌ pouƌ uŶ ďi-axiale plutôt 

Ƌu͛uŶ UD ƋuaŶd l͛aŶgle de tƌaĐtioŶ est supĠƌieuƌ à ϯϬ°. Pouƌ oďteŶiƌ les ŵeilleuƌes pƌopƌiĠtĠs eŶ 

tƌaĐtioŶ d͛uŶ UD, il faut liŵiteƌ au ŵaǆiŵuŵ les dĠfauts d͛oƌieŶtation des fibres, mais aussi 

s͛assuƌeƌ Ƌu͛elles ne présentent pas de courbures sur leur longueur.  

7.1.3. Influence de la torsion des fils 

La torsion de la mèche de fibres végétales permet à un fil (non imprégné) d͛ġtƌe plus ƌĠsistant 

dans le sens longitudinal, car un transfert de charges entre les fibres est assuré par frottement. 

Elle permet de travailler les mèches dans le domaine textile et aussi de pouvoir créer des 

préformes tissées pour le renfort composite [246]. Cette méthode a ses revers puisque la torsion 

augmente la compaction de la mèche, phénomène défavorable à une bonne imprégnation par la 

matrice, ainsi que la mauvaise orientation des fibres [247]. 

 Carpenter et al. [248] oŶt ĠtudiĠ l͛effet de plusieuƌs degƌĠs de tǁist des ŵğĐhes d͛uŶ Đoŵposite 

lin/époxy par rapport à un composite à mèches alignées. Il s͛aǀğƌe Ƌue les pƌopƌiĠtĠs eŶ fleǆioŶ, 

en traction et en compression des composites aux fibres alignées sont meilleures. Plus la torsion 

est importante, moins les composites sont performants. Baets et al. [249] confirment ces 

résultats, observant même que la préforme « tape » est plus performante que le roving (mèches 

peu torsadées). Les auteurs ont modélisé la rigidité de la mèche en fonction du degré de torsion 

appliquée (Figure I.44). 

(a) (b) 
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Figure I.44 - Évolution de la rigidité des faisceaux de fibre avec la torsion, selon plusieurs modèles [250] 

Si la torsion permet une meilleure tenue de la mèche sèche, elle réduit les propriétés du 

Đoŵposite uŶe fois Đelui tƌaŶsfoƌŵĠ. C͛est pouƌƋuoi des effoƌts soŶt faits pouƌ palieƌ à Đe 

problème. 

Khalfallah et al. [251] ont développé une autre manière de présenter les fibres, en réactivant les 

ĐiŵeŶts peĐtiƋues ŶatuƌelleŵeŶt pƌĠseŶts à la suƌfaĐe des fiďƌes paƌ spƌaǇage d͛uŶe solutioŶ suƌ 

des tapes. Ce faisant, les tapes gardent leur intégrité tout en conservant un alignement optimal 

pour les propriétés mécaniques du composite. Cette technique a abouti à la commercialisation 

du Flaxtape (entreprise Linéo) qui sera utilisée dans la partie expérimentale de ce travail. 

7.1.4. Comportement en traction des biocomposites UD 

Les ďioĐoŵposites UD Ŷ͛oŶt pas uŶ ĐoŵpoƌteŵeŶt liŶĠaiƌe loƌsƋu͛ils soŶt solliĐitĠs eŶ tƌaĐtioŶ 

dans le sens longitudinal, que ce soit des composites à matrices thermodurcissables [37, 252, 

253] ou thermoplastiques [254, 255]. À l͛eǆeŵple des ƌĠsultats de PoilâŶe et al. [253] pour du 

lin/époxy, un seuil endommagement apparaît quasi-systématiquement à 0,2% de déformation 

(Figure I.45). Les dérivées de ces courbes de traction illustrent parfaitement la perte de linéarité 

en début de déformation (Figure I.46.a) [252], et le seuil reste identique quel que soit le taux 

volumique de fibres (Figure I.45.b et Figure I.46.b). 
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Figure I.45 - Comportement en traction d'un composite UD Lin/époxy : (a) pour 5 éprouvettes à Vf=59%, (b) pour 3 
taux de fibres différents [253] 

Il est supposé, pour les composites à fibres de lin, que ce comportement est lié au 

comportement non linéaire de la fibre unitaire et à uŶ Đuŵul d͛eŶdoŵŵageŵeŶts ƋuaŶd la 

déformation devient trop importante [88, 252, 253]. Cependant, il est nécessaire de comparer 

avec certitude ces deux comportements, des endommagements (déchaussements, ruptures de 

fiďƌes…Ϳ pouvant contribuer à cette non linéarité. Notons que pour les composites à fibres de 

verre (Figure I.46.b), la dérivée de la courbe contrainte-déformation est quasi-linéaire et 

ĐoŶstaŶte, à l͛iŵage du ĐoŵpoƌteŵeŶt eŶ tƌaĐtioŶ de la fiďƌe de ǀeƌƌe. 

 

 

Figure I.46 - Variation de la rigidité de composites UD à matrice polyester en fonction de la déformation. E-glass = 
Verre; J90 = Jute ; F20 et F50 = Lin ; H180 = Chanvre [252] 

7.1.5. Propriétés mécaniques en traction des biocomposites UD 

Les propriétés mécaniques en traction de composites unidirectionnels sont représentées dans la 

Figure I.47. À l͛eǆĐeption de quelques composites Verre/PP, les matériaux renforcés par des 

(a) (b) 
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fibres de verre possèdent des contraintes à rupture plus élevées que les matériaux renforcés par 

les fiďƌes de liŶ. Pouƌ les ŵodules d͛YouŶg, il Ŷ͛Ǉ a que peu de différence entre les composites à 

matrices thermodurcissables et ceux à matrices thermoplastiques. 
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Figure I.47 - Module d'Young et contrainte à rupture de composites UD. Les données ne concernent que des UD 
ayant un taux volumique de fibre compris entre 40 et 60% [37, 88, 181, 250, 254, 256-262]. 

Le ŵodule d͛YouŶg d͛uŶ Đoŵposite UD peut, le plus souvent, être prédit par la loi des mélanges 

seloŶ l͛ĠƋuatioŶ suiǀaŶte [37, 129, 261]: ܧ�,௎஽ = ሺܧ�,௙ . �௙ሻ + ሺͳ − �௙ሻ.  ௠ܧ

avec ܧ�,௎஽, ܧ�,௙ et ܧ௠ ƌespeĐtiǀeŵeŶt les ŵodules d͛YouŶg du Đoŵposite UD, de la fiďƌe 

élémentaire et de la matrice. Cette loi peut être soumise à critique dans le cadre de 

biocomposites à fibres végétales, malgré le fait que ses résultats soient le plus souvent justes. 

Caƌ si le ŵodule d͛YouŶg de la fiďƌe utilisĠ daŶs la loi est dĠteƌŵiŶĠ eŶ fiŶ de Đouƌďe de 

contrainte-déformation de fibre unitaire (norme NFT 25- 501-2 [77]), nous avons rappelé dans la 

section 3.1 de ce chapitre que le module évolue en fonction de la déformation.  

Pouƌ la ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe des ďioĐoŵposites à fiďƌe de liŶ, la siŵple loi des ŵĠlaŶges Ŷ͛est pas 

toujours pertinente telle quelle, des endommagements dans le composite apparaissant 

rapidement. Elle surestime donc très souvent les propriétés à rupture du matériau [129]. Pour 

pallieƌ Đela, elle est ŵodifiĠe paƌ l͛iŶtĠgƌatioŶ de deuǆ faĐteuƌs [37]: 

Contribution à l’étude de matériaux biocomposites à matrice thermoplastique polyamide-11 et renforcés par des fibres de lin Cĺment Gourier 2016
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��,௎஽ = ݇ଵ. ݇ଶ. ��,௙ . �௙ + ሺͳ − �௙ሻ. ��,௙ .  ௙,�ܧ௠ܧ

avec ��,௎஽ la ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe de l͛UD et ��,௙ la contrainte à rupture de la fibre unitaire. Le 

faĐteuƌ d͛effiĐaĐitĠ ݇ଵ et le faĐteuƌ d͛oƌieŶtatioŶ ݇ଶ sont introduits afin de faire correspondre les 

valeurs calculées à une loi idéale, qui admet une distribution uniforme, une continuité et un 

aligŶeŵeŶt optiŵal des fiďƌes. DaŶs le Đas d͛uŶ UD, Ƌui Ŷe ĐoŵpƌeŶd Ƌue des fiďƌes 

uŶidiƌeĐtioŶŶelles, le faĐteuƌ d͛oƌieŶtatioŶ ݇ଶ est égal à 1. Le facteur ݇ଵ Ŷ͛est Ġgal à ϭ Ƌue daŶs 

le cas parfait où les fibres sont continues, avec une adhésion optimale de la matrice, un 

comportement élastique linéaire des fibres et de la matrice ainsi que la constance de leurs 

propriétés mécaniques. Coroller et al. [37] ainsi que Lefeuvre et al. [129] ont, à travers le calcul 

du faĐteuƌ d͛effiĐaĐitĠ ݇ଵ, ŵis eŶ ĠǀideŶĐe l͛iŵpoƌtaŶĐe de l͛iŶdiǀidualisatioŶ et la dispeƌsioŶ des 

fibres unitaires de lin dans la matrice pouƌ l͛oďteŶtioŶ de ďoŶŶes ĐoŶtƌaiŶtes à ƌuptuƌe. On 

notera que cette expression ne tient pas compte de la dispersion de la résistance des fibres 

unitaires. 

7.2. Cas des composites à fibres courtes 

7.2.1. Transfert de charge entre fibre et matrice 

Le tƌaŶsfeƌt de Đhaƌge eŶtƌe la fiďƌe et la ŵatƌiĐe loƌs d͛uŶe solliĐitatioŶ ŵĠĐaŶiƋue est l͛uŶ des 

poiŶts ĐlĠs daŶs l͛oďteŶtioŶ d͛uŶ ŵatĠƌiau Đoŵposite peƌformant. Il est largement conditionné 

par la qualité des interactions entre la fibre et la matrice ;à l͛iŶteƌfaĐe ou au seiŶ d͛uŶe 

interphase). 

Plusieurs modèles reconnus permettent de décrire les processus de transfert de charge en 

considérant un volume élĠŵeŶtaiƌe, ĐoŶstituĠ d͛uŶe fiďƌe ŶoǇĠe daŶs uŶe ŵatƌiĐe, solliĐitĠ eŶ 

traction longitudinale. Le premier modèle, celui de Cox [263] (Figure I.48), admet que les 

comportements de la fibre et de la matrice sont purement élastiques, et Ƌue l͛adhĠsioŶ est 

parfaite. Seules les composantes axiales des contraintes générées dans la fibre et la matrice sont 

considérées, et la contrainte axiale dans une section de fibre est supposée uniforme. Le 

développement de contraintes de cisaillement aux extrémités de la fibre se traduit par une mise 

eŶ Đhaƌge pƌogƌessiǀe de Đette deƌŶiğƌe eŶ tƌaĐtioŶ, jusƋu͛à atteiŶdƌe uŶ ŵaǆiŵuŵ au ŵilieu de 

la fibre (Figure I.48). 

Cependant, cette approche purement élastique ne tient pas compte de la mise en glissement de 

la ŵatƌiĐe uŶe fois sa liŵite ĠlastiƋue atteiŶte, Đ͛est pouƌƋuoi le ŵodğle de KellǇ-Tyson [264] fait 

l͛hǇpothğse d͛uŶe ŵatƌiĐe duĐtile. Le ŵodğle ĐoŶsidğƌe Đette fois Ƌue la dĠfoƌŵation plastique 
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intervient dès le début de la sollicitation, à partir des extrémités de la fibre. La déformation dans 

la fibre ne peut excéder la déformation du composite, et implique donc que la contrainte σf 

augŵeŶte liŶĠaiƌeŵeŶt à paƌtiƌ de l͛eǆtƌĠŵitĠ de la fiďƌe, jusƋu͛à uŶe ǀaleuƌ ŵaǆiŵale si la fiďƌe 

est suffisamment longue (Figure I.48). 

 

Figure I.48 - Volumes élémentaires représentatifs et profils de contrainte dans la fibre (σf) et à l’iŶteƌfaĐe ;τi), pour 
les modèles de Cox et de Kelly-Tyson 

Le modèle de Pigott [265] est un modèle mixte entre les deux modèles précédemment évoqués. 

Plus en adéquation avec le comportement des polymères, il considère que la mise en glissement 

iŶteƌǀieŶt ŶoŶ pas dğs le dĠďut de la solliĐitatioŶ, ŵais uŶe fois Ƌue le seuil d͛ĠĐouleŵeŶt de la 

matrice a été atteiŶt. AiŶsi, au ĐeŶtƌe de la fiďƌe Đ͛est le ŵodğle de Coǆ Ƌui pƌĠǀaut aǀeĐ uŶ 

ĐoŵpoƌteŵeŶt ĠlastiƋue. Paƌ ĐoŶtƌe, auǆ eǆtƌĠŵitĠs de la fiďƌe, Đ͛est le ŵodğle de KellǇ-Tyson 

Ƌui s͛appliƋue Đaƌ les ĐoŶtƌaiŶtes Ǉ soŶt plus iŵpoƌtaŶtes et la ŵatƌiĐe ĐoŵŵeŶĐe à fluer. 

Modèle de Cox Modèle de Kelly-Tyson 
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Figure I.49 - Volume élémentaire représentatif et profil de contrainte dans la fibre (σf) et à l’iŶteƌfaĐe ;τi) pour le 
modèle de Pigott, avec glissements aux extrémités de la fibre 

7.2.2. Concept de longueur critique 

Le modèle de Kelly-TǇsoŶ, ďieŶ Ƌu͛iŵpaƌfait daŶs le Đas des Đoŵposites à ŵatƌiĐe polǇŵğƌe, 

peut être utilisé dans le cas où le seuil de plasticité du polymère est bas. De plus, ce sont les 

auteurs Kelly et Tyson [264] qui ont introduit le concept de longueur critique de fibre. Ce 

paramètre revêt une grande iŵpoƌtaŶĐe daŶs la ŵise eŶ œuǀƌe des Đoŵposites paƌ 

compoundage et injection, car, compte tenu des forts taux de cisaillement induits, ces 

techniques entrainent une réduction sévère des longueurs de fibres par rapport à une mise en 

œuǀƌe paƌ theƌŵoĐoŵpƌessioŶ.  

Selon ce ŵodğle, le ƌappoƌt d͛aspeĐt ĐƌitiƋue ;ܦ/ܮ) pour atteindre la contrainte à rupture 

longitudinale (�௙௠�௫Ϳ de la fiďƌe s͛ĠĐƌit sous la foƌŵe : ܦܮ = �௙௠�௫ʹ. ����ௌ 

Avec ����ௌ la contrainte interfaciale de cisaillement du système. On peut constater que plus la 

ǀaleuƌ de l͛IFSS est ĠleǀĠe, plus la loŶgueuƌ ĐƌitiƋue de la fiďƌe pouƌƌa ġtƌe faiďle ;pouƌ uŶ 

diamètre donné). Il faut être prudent quant au calcul de la longueur critique car, comme nous 

Modèle de Pigott 
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l͛aǀoŶs aďoƌdĠ daŶs la seĐtioŶ 5.3.1, les valeurs de contraintes interfaciales varient selon la 

technique, modifiant alors les valeurs de longueurs critiques pour un même système [204].  

 

Figure I.50 - Profils de contraintes sur la fibre selon sa longueur (modèle de Kelly-Tyson) 

Pour une longueur supérieure à la longueur critique, la fibre va rompre et renforcer au mieux le 

matériau (Figure I.50). Ainsi, pour du PP/lin et du PPgMA/lin, la longueur critique de fibres 

unitaires varie entre 0,6 et 1,2 mm [266-268]. Cependant, la longueur critique déterminée par la 

modèle de Kelly-TǇsoŶ Ŷ͛est Ƌue thĠoƌiƋue. Certains auteurs estiment que pour un 

renforcement optimal, la longueur réelle des fibres doit être 10 fois supérieure à la longueur 

critique calculée [269]. Dans le cas où la fibre de renfort est trop courte, la fibre se déchausse et 

le matériau a une contrainte en traction amoindrie. De plus, la multiplication du nombre 

d͛oďjets de ƌeŶfoƌt a pouƌ ĐoŶsĠƋueŶĐe d͛augŵeŶteƌ le Ŷoŵďƌe d͛eǆtƌĠŵitĠs, et donc le nombre 

de points de concentration de déformation. 

Le Đas idĠal de fiďƌes de ƌeŶfoƌts totaleŵeŶt iŶdiǀidualisĠes Ŷ͛est Ƌue ƌaƌeŵeŶt ƌeŶĐoŶtƌĠ, il faut 

donc plus tenir compte de faisceaux de fibres plus ou moins importants. Cela pose problème 

quant aux propriétés mécaniques du composite obtenu. En effet, on estime que la contrainte en 

cisaillement des lamelles mitoyennes est plus faible que la plupart des contraintes en 

cisaillement de lin/polymère [78, 270]. Il a ĠtĠ oďseƌǀĠ Ƌu͛uŶe fissuƌe, daŶs uŶe Ġpƌouǀette 

sollicitée en traction, se propage préférentiellement dans les faisceaux, au niveau de la lamelle 

mitoyenne [9]. 

DaŶs les pƌoĐĠdĠs de ŵise eŶ œuǀƌe des fiďƌes Đouƌtes ;ĐoŵpouŶdage, iŶjeĐtioŶͿ, uŶe 

optimisation des réglages machine doit être trouvée, et ceci pour chacun des différents 

sǇstğŵes fiďƌe ǀĠgĠtale/ŵatƌiĐe. L͛ĠƋuiliďƌe doit ġtƌe fait eŶtƌe uŶe iŶdiǀidualisatioŶ des 

faisceaux et le maintien de la longueur des objets.  
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7.2.3. Influence de la morphologie du renfort sur les propriétés 

mécaniques 

L͛iŶflueŶĐe de la ǀitesse de ƌotatioŶ de la ǀis d͛eǆtƌusioŶ a été observé par Beaugrand et al. [271] 

sur du PCL/chanvre. Les auteurs ont noté que plus la vitesse de rotation est grande, plus la 

longueur du renfort diminue à cause du cisaillement plus élevé. Les auteurs ont également 

comparé deux profils de vis, un sévère et un plus doux [271]. Les objets de renfort présents dans 

les composites extrudés avec le profil « sévère » ;Pƌofile ϭͿ oŶt uŶ ƌappoƌt d͛aspeĐt plus faiďle à 

cause de longueurs plus faibles (Figure I.51). Cependant, les composites du profil agressif ont 

une meilleure contrainte à rupture et une meilleure rigidité que les composites ayant un haut 

ƌappoƌt d͛aspeĐt. Ces ƌĠsultats s͛eǆpliƋueŶt paƌ uŶe foƌte diǀisioŶ des faisĐeauǆ ŵeŶĠe par le 

profil « sévère » (Profile 1), qui augmente alors la surface de contact entre le renfort et la 

ŵatƌiĐe, liŵite l͛iŶflueŶĐe des faiďles pƌopƌiĠtĠs transverses des faisceaux, tout cela au bénéfice 

des propriétés en traction du composite.  

 

Figure I.51 - PƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues eŶ tƌaĐtioŶ d’Ġpƌouvettes PCL/liŶ eŶ foŶĐtioŶ du ƌappoƌt d’aspeĐt. Pƌofile ϭ = 
profil sévère ; Profile 2 = profil doux [272] 

Ausias et al. [273] ont étudié les propriétés mécaniques de composites PP/lin par injection et 

eǆtƌusioŶ. EŶ appliƋuaŶt deuǆ eǆtƌusioŶs aǀaŶt l͛iŶjeĐtioŶ, les pƌopƌiĠtĠs du Đoŵposite 

augmentent par rapport à un composite extrudé puis directement injecté. La deuxième 

eǆtƌusioŶ a pouƌ effet d͛iŶdiǀidualiseƌ uŶe plus gƌaŶde ƋuaŶtitĠ de fiďƌes, et doŶĐ d͛augŵeŶteƌ 

les suƌfaĐes de ĐoŶtaĐt eŶtƌe fiďƌes et ŵatƌiĐe. Ils oŶt ĠgaleŵeŶt ĠtudiĠ l͛ĠǀolutioŶ des 

pƌopƌiĠtĠs aǀeĐ le tauǆ de fiďƌes daŶs le Đoŵposite et dĠteƌŵiŶĠ uŶ seuil d͛eŶǀiƌoŶ 35% en 

volume au-delà duquel la contrainte à rupture diminue. Cette diminution peut être expliquée 

par la création de paquets de fibres pour des taux volumiques élevés. Dans un autre travail, 
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Chapitre I:  Éléments bibliographiques 

 

85 
 

Bourmaud et al. [9] ont montré que ces paquets de fibres constituaient des zones privilégiées 

d͛eŶdoŵŵageŵeŶt et d͛iŶitiatioŶ des ƌuptuƌes. 

Pouƌ les fiďƌes sǇŶthĠtiƋues, le ƌappoƌt d͛aspeĐt est uŶ iŶdiĐateuƌ diƌeĐteŵeŶt ĐoƌƌĠlĠ à leuƌs 

longueurs, ces dernières sont intrinsèquement individualisées. Mais concernant les fibres 

ǀĠgĠtales, la ĐoŶŶaissaŶĐe du ƌappoƌt d͛aspeĐt seul Ŷe peƌŵet pas de juger pleinement de leur 

potentiel de renforcement. En effet, ŵalgƌĠ des ƌappoƌts d͛aspeĐt ĠleǀĠs, les fiďƌes peuǀeŶt 

encore être groupées en paquets et présenter des interfaces peu cohésives au niveau des 

jonctions inter-fibres. 

7.2.4. Effet « cœur-peau » 

Du poiŶt de ǀue ŵoƌphologiƋue, les fiďƌes Đouƌtes oŶt teŶdaŶĐe à s͛oƌieŶteƌ daŶs le seŶs de 

l͛ĠĐouleŵeŶt à la suƌfaĐe de l͛Ġpƌouǀette, ŵais elles oŶt uŶe orientation plus hétérogène au 

centre : Đ͛est l͛effet « Đœuƌ-peau » (Figure I.52). Cet effet est plus prononcé pour les fibres de 

verre que pour les fibre végétales [9, 273]. Il se forme eŶ ƌaisoŶ de la ĐƌĠatioŶ d͛uŶe gaiŶe fƌoide 

le long des parois du moule lors du remplissage, mais aussi à cause de l͛ĠĐouleŵeŶt au Đœuƌ des 

ĐaŶauǆ ou eŵpƌeiŶtes paƌ l͛effet foŶtaiŶe. Ce deƌŶieƌ iŶduit à la fois uŶe zoŶe de ĐisailleŵeŶt le 

long de la veine fluide et une zone dans laquelle les fibres peuvent se positionner de manière 

transverse au flux le long du front matière [274]. Cet effet Đœuƌ-peau est très dépendant des 

ǀitesses d͛iŶjeĐtioŶ, de la ǀisĐositĠ des Đoŵposites ŵais aussi de la géométrie des pièces. 

 

Figure I.52 - OďseƌvatioŶs au MEB de la ŵiĐƌostƌuĐtuƌe "Đœuƌ-peau" de composites injectés PP/lin et PP/verre [273] 
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Bourmaud et al. [9] ont étudié les effets de cette microstructure particulière sur les propriétés 

en traction de PP/lin et de PP/verre injectés. Ils ont comparé les propriétés mécaniques des 

éprouvettes entières, ainsi que celles des zones de peaux et de Đœuƌ eǆtƌaites paƌ polissage. Les 

ƌĠsultats ŵoŶtƌeŶt Ƌue les ŵodules d͛YouŶg et les ĐoŶtƌaiŶtes à ƌuptuƌe des peauǆ ;fiďƌes plus 

ou moins orientées dans la direction de sollicitation) sont supérieurs à ceux du Đœuƌ des 

éprouvettes, ďieŶ Ƌue les diffĠƌeŶĐes soieŶt plus iŵpoƌtaŶtes aǀeĐ le PP/ǀeƌƌe à Đause d͛uŶe 

hétérogénéité plus marquée de la structure (Figure I.53). En toute logique, les propriétés des 

éprouvettes entières sont intermédiaires à celles des deux zones extraites. 

 

Figure I.53 - Courbes de contrainte-déformation des éprouvettes « Đœuƌ » et « peau » de PP/verre et de PP/lin [9] 

Les principaux paramètres influençant la microstructure des composites à fibres courtes sont la 

température du fourreau, la température du moule, la pression de maintien, la vitesse 

d͛iŶjeĐtioŶ, la loŶgueuƌ des fiďƌes, la ǀisĐositĠ du polǇŵğƌe et l͛Ġpaisseuƌ de la piğĐe [275]. 

8. Écoconception des biocomposites 

JusƋu͛à pƌĠseŶt, Ŷous Ŷous sommes efforcés de présenter les matériaux biocomposites, en 

particulier les polymères thermoplastiques renforcés par des fibres de lin, uniquement du point 

de vue des propriétés techniques (i.e. propriétés mécaniques). Cependant, les développements 

de ces biomatériaux doivent également prouver leur intérêt du point de vue environnemental 

vis-à-ǀis de ŵatĠƌiauǆ d͛usage ;i.e. les ŵatƌiĐes pĠtƌosouĐĠes ƌeŶfoƌĐĠes paƌ des fiďƌes de ǀeƌƌeͿ, 

car le caractère biosourcé, biodégradable ou recyclable d͛uŶ ŵatĠƌiau Ŷe suffit pas à eŶ faiƌe uŶ 

ŵatĠƌiau ŵoiŶs iŵpaĐtaŶt pouƌ l͛eŶǀiƌoŶŶeŵeŶt. 
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8.1. L’analyse de cycle de vie 

Pouƌ Đeƌtifieƌ des iŵpaĐts eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtauǆ d͛uŶ pƌoduit ou d͛uŶ pƌoĐĠdĠ, l͛AŶalǇse de CǇĐle 

de Vie (ACV) est utilisée. Elle peut se faire a posteriori, sur un produit déjà existant, mais surtout 

eŶ aŵoŶt, loƌs de la ĐoŶĐeptioŶ. Il s͛agit d͛uŶ outil d͛aide à la dĠĐisioŶ, au ŵġŵe titƌe Ƌue l͛Ġtude 

des coûts ou de la faisabilité technique. Les normes ISO 14040 et ISO 14044 [276, 277] encadrent 

cette démarche, sur la totalité du cycle de vie (« du berceau à la tombe ») comme illustré dans la 

Figure I.54. Les différentes étapes de ce cycle peuvent être listées comme suit : la phase 

d͛eǆtƌaĐtioŶ ou de pƌoduĐtioŶ des ŵatiğƌes pƌeŵiğƌes, la phase de faďƌiĐatioŶ du pƌoduit, la 

phase d͛utilisatioŶ et la fiŶ de ǀie du pƌoduit. 

 

Figure I.54 - Étapes du ĐǇĐle de vie tǇpe d’uŶ ŵatĠƌiau Đoŵposite [278] 

Pour réaliser une ACV, la première étape est de dĠfiŶiƌ les oďjeĐtifs et le Đhaŵp de l͛Ġtude 

(Figure I.55Ϳ. La pƌoďlĠŵatiƋue de l͛Ġtude doit ġtƌe ĐlaiƌeŵeŶt ĠŶoŶĐĠe, et le Đhaŵp de l͛Ġtude 

doit préciser les frontières du système étudié (quelles étapes du cycle de vie du composite 

seƌoŶt Đoŵpƌises daŶs l͛aŶalǇse ?). Il faut ĠgaleŵeŶt dĠfiŶiƌ l͛uŶitĠ foŶĐtioŶŶelle de l͛Ġtude, « la 

performance quantifiée d͛uŶ sǇstğŵe de pƌoduits destiŶĠe à être utilisée comme unité de 

référence dans une ACV » [276]. Il s͛agit de ƌaisoŶŶeƌ paƌ ƌappoƌt à uŶe foŶĐtioŶ, uŶ seƌǀiĐe 

rendu, une performance (i.e. supporter une charge de 100 N pendant un an). 
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Figure I.55 - Étapes de l'Analyse de Cycle de Vie [279] 

EŶsuite, il est ŶĠĐessaiƌe de dƌesseƌ l͛iŶǀeŶtaiƌe du ĐǇĐle de ǀie dĠfiŶit pƌĠĐĠdeŵŵeŶt, eŶ 

ƌĠĐoltaŶt les doŶŶĠes des iŶtƌaŶts ;ŵatiğƌes, ĠŶeƌgies…Ϳ et des soƌtaŶts ;diffĠƌeŶtes ĠŵissioŶs, 

co-pƌoduits, dĠĐhets…Ϳ ;Figure I.54). Des bases de données viennent faciliter ce travail 

d͛iŶǀeŶtaiƌe, eŶ iŶtĠgƌaŶt les iŶtƌaŶts et soƌtaŶts de Ŷoŵďƌeuǆ pƌoĐĠdĠs et pƌoduits, à l͛eǆeŵple 

des bases de données Ecoinvent [280] et ELCD [281]. Cependant, il est souvent nécessaire de 

procéder à une collecte personnalisée, les données disponibles ne couvrant que rarement 

l͛ĠteŶdue des pƌoduits et teĐhŶologies utilisĠes loƌs d͛uŶ ĐǇĐle de pƌoduĐtioŶ ou de faďƌiĐatioŶ.  

Loƌs de la tƌoisiğŵe Ġtape de l͛ACV, uŶe ŵĠthode de ĐaƌaĐtĠƌisatioŶ est utilisĠe pouƌ Ġǀalueƌ les 

iŵpaĐts de tous les ĠlĠŵeŶts de l͛iŶǀeŶtaiƌe. Il s͛agit aloƌs de ĐoŶǀeƌtiƌ les doŶŶĠes d͛iŶǀeŶtaiƌe 

en impacts environnementaux, ǀia l͛utilisatioŶ de faĐteuƌs de ĐaƌaĐtĠƌisatioŶ. EŶ Đe seŶs, l͛ACV 

est une analyse multicritères car pour un même inventaire, elle estime les impacts de divers 

indicateurs. Plusieurs méthodes de calcul existeŶt ;CML ϮϬϬϭ, ‘eCiPe ϮϬϬϴ…Ϳ et les indicateurs 

d͛iŵpaĐts ĐhaŶgeŶt eŶ foŶĐtioŶ de la ŵĠthode. Paƌ eǆeŵple, la ŵĠthode ‘eCiPe ϮϬϬϴ iŶtğgƌe de 

Ŷoŵďƌeuǆ iŶdiĐateuƌs tels Ƌue le ĐhaŶgeŵeŶt ĐliŵatiƋue, la dĠplĠtioŶ de la ĐouĐhe d͛ozoŶe, 

l͛oĐĐupatioŶ des teƌƌes agƌiĐoles, l͛eutƌophisatioŶ de l͛eau, l͛iŵpaĐt suƌ la saŶtĠ huŵaiŶe ;Figure 

I.56Ϳ. Deuǆ tǇpes d͛iŶdiĐateuƌs eǆisteŶt daŶs la plupaƌt des ŵĠthodes : les indicateurs Midpoint 

(milieu de chaîne de causalité) et Endpoint (fin de chaîne de causalité) (Figure I.56). En dehors 

d͛uŶe ĐoŵŵuŶiĐatioŶ de l͛ACV à uŶ puďliĐ ŶoŶ spĠĐialisĠ, oŶ pƌiǀilĠgie les iŶdiĐateuƌs MidpoiŶt, 

moins évocateurs mais plus robustes scientifiquement que les indicateurs Endpoint arrivant en 

fin de chaîne de causalité. En effet, ces indicateurs Endpoint sont calculés à partir des résultats 

des Midpoint et à l͛aide de nouveaux facteurs, contribuant ainsi à une incertitude sur les valeurs 

d͛iŵpaĐts. 
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Figure I.56 - Liens entre les inventaires du cycle de vie (LCI), les indicateurs Midpoint et les indicateurs Endpoint de 
la méthode ReCiPe 2008 [282] 

EŶfiŶ, ǀieŶt l͛iŶteƌpƌĠtatioŶ des ƌĠsultats oďteŶus eŶ foŶĐtioŶ des oďjeĐtifs de l͛Ġtude. Les poiŶts 

ĐlĠs, les optioŶs d͛aŵĠlioƌatioŶ du pƌoduit ĠtudiĠ soŶt ideŶtifiĠs. Cette deƌŶiğƌe Ġtape iŶtğgƌe 

également une analyse de sensibilité pour tester la robustesse des résultats et dégager les 

paramètres du cycle de vie les plus influents, impact par impact.  

8.2. Avantages et désavantages des biocomposites du point de vue 

environnemental 

Les fibres végétales possèdent de nombreux avantages sur la fibre de verre du point de vue 

eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtal. Leuƌs faiďle deŶsitĠ peƌŵet de ƌĠduiƌe la ŵasse d͛uŶ Đoŵposite pouƌ uŶ 

volume de renfort équivalent [283]. Cela s͛aǀğƌe ġtƌe uŶ atout très important lorsque le 

matériau est transporté. De plus, les plantes stockent du dioxyde de carbone grâce à la 

photosynthèse (carbone biogénique) [284]. Le Duigou et al. [285] ont analysé le cycle de 

production de lin peigné et de la fibre de verre. Le lin est plus avantageux sur la plupart des 

indicateurs. Cependant, la production de fibres de lin a un impact plus important sur 

l͛eutƌophisatioŶ de l͛eau à Đause des eŶgƌais, et sa Đultuƌe ŶĠĐessite des suƌfaĐes agƌiĐoles. Les 

fibres végétales ont également des impacts plus faibles que la plupart des matrices 

pétrochimiques, ce qui favorise les plus forts taux de fibres [283]. En effet, Xu et al. [286] ont 

ĠtudiĠ l͛iŵpaĐt de la pƌoduĐtioŶ du PP/ďois ;ϯϬ%ǁͿ paƌ ƌappoƌt à uŶ PP puƌ. Ils oŶt ŵoŶtƌĠ Ƌu͛à 

masse égale, le PP/bois a des impacts moindres. 
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CepeŶdaŶt, loƌsƋue l͛Ġtude ĐoŶĐeƌŶe des Đoŵposites seŵi-stƌuĐtuƌauǆ, l͛aǀaŶtage des fiďƌes 

ǀĠgĠtales Ŷ͛est pas sǇstĠŵatiƋue. EŶ effet, loƌsƋue les peƌfoƌŵaŶĐes ŵĠĐaŶiƋues du 

biocomposite sont moindres que le composite de synthèse, sa masse doit être plus importante 

pouƌ satisfaiƌe à l͛uŶitĠ foŶĐtioŶŶelles, aiŶsi les iŵpaĐts eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtauǆ peuǀeŶt augŵeŶteƌ 

jusƋu͛à dĠpasseƌ Đeuǆ du Đoŵposite pĠtƌosouƌĐĠ. C͛est le Đas eŶ ƌeŵplaçaŶt la fiďƌe de ǀeƌƌe paƌ 

du jute dans un composite à résine polyester sollicité en flexion [287]. Pour du PP/mat de lin 

contre du PP/mat de verre à volume de fibres identique, les impacts sont proches pour une 

rigidité en flexion équivalente. Cependant, les impacts du composite pétrosourcé sont moindre 

pour la contrainte en flexion [288]. DaŶs la ŵġŵe Ġtude, les iŵpaĐts eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtauǆ d͛uŶ 

PP/lin injectés sont plus élevés, que ce soit pour un critère de rigidité ou de contrainte à rupture 

en traction. La comparaison des impacts entre un biocomposite PLA/liŶ et Đeuǆ d͛uŶ Đoŵposite 

verre/polyester est en faveur du biocomposite pour des fonctions mécaniques équivalentes 

(rigidité et contrainte en traction), même si la masse du biocomposite est au moins 7% 

supérieure [289]. 

Pour les cas où la pièce composite a une application tƌaŶspoƌtĠe, la phase d͛utilisatioŶ 

représente entre 60% et 90% de la consommation énergétique totale de son cycle de vie [290]. 

Réduire la masse du produit devient donc le principal levier pour réduire la consommation du 

véhicule et les impacts associés (Figure I.57). Boland et al. [291] oŶt ĠtudiĠ l͛ACV d͛uŶ PP/ǀeƌƌe 

(30%ǁͿ, d͛uŶ PP/ĐotoŶ ;ϯϬ%ǁͿ, d͛uŶ PP/kĠŶaf ;ϰϬ%ǁͿ iŶjeĐtĠs pouƌ uŶe utilisatioŶ tƌaŶspoƌtĠe. 

Avec un même volume de pièce et pour des propriétés mécaniques équivalentes, le PP/coton 

est plus léger de 12% et le PP/kénaf de 7%. En conséquence, leur consommation énergétique est 

inférieure de 9% et 6% respectivement. Il en est de même pour les émissions de gaz à effet de 

serre, elles sont moins importantes pour les biocomposites. 

 

Figure I.57 - Consommation d'un véhicule en fonction de sa masse 
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LoƌsƋue l͛oŶ tieŶt Đoŵpte de la fiŶ de ǀie des ŵatĠƌiauǆ, le ƌeŶfoƌĐeŵeŶt de ŵatƌiĐe 

ďiodĠgƌadaďle paƌ la fiďƌe de liŶ peƌŵet d͛oďteŶiƌ uŶ ŵatĠƌiau Đoŵpostaďle. De plus, loƌs d͛uŶe 

fin de vie par incinération, les fibres végétales ont un apport énergétique positif (19,47 MJ/kg), 

au contraire des fibres de verre (-1,7 MJ/kg) [46]. Par rapport à un polyester/verre, la mise en 

décharge du PLA/lin est plus favorable, en particulier grâce au carbone biogénique qui est retenu 

dans les fibres [289]. NĠaŶŵoiŶs, l͛uŶ des ŵeilleuƌs ŵoǇeŶs de diŵiŶueƌ l͛iŵpaĐt d͛uŶ 

composite est de pouvoir le recycler, car dans ce cas, la production de matériau vierge est évitée 

pour le cycle de vie de la pièce suivante. Cependant, tous les composites ne sont pas recyclables 

(i.e. composites à matriĐe theƌŵoduƌĐissaďleͿ. De plus, les pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues d͛uŶ ŵatĠƌiau 

ƌeĐǇĐlĠ soŶt susĐeptiďles d͛Ġǀolueƌ, ŵodifiaŶt aiŶsi leuƌ ĐapaĐitĠ à ƌĠpoŶdƌe effiĐaĐeŵeŶt à 

l͛uŶitĠ foŶĐtioŶŶelle, aǀeĐ les ĐoŶsĠƋueŶĐes ŶĠgatiǀes Ƌue Đela peut aǀoiƌ suƌ la ŵasse de la 

pièce et ses impacts environnementaux. 

8.3. Le recyclage des biocomposites thermoplastiques 

UŶe paƌt iŵpoƌtaŶte des Ġtudes dĠdiĠes auǆ Đoŵposites à ƌeŶfoƌt ǀĠgĠtal tƌaite de l͛usage de 

résines thermodurcissables. Leur faible viscosité permet une bonne imprégnation des renforts, 

des températures de ŵise eŶ œuǀƌe ďasses aiŶsi Ƌue l͛oďteŶtioŶ de ďoŶŶes pƌopƌiĠtĠs 

mécaniques [292]. Cependant, les standards et les directives européennes encouragent le 

ƌeĐǇĐlage de ŵatĠƌiauǆ utilisĠs à l͛ĠĐhelle iŶdustƌielle, tout paƌtiĐuliğƌeŵeŶt daŶs l͛iŶdustƌie 

automobile [293-295]. Par exemple, la directive européenne 200/53/EC imposait la réutilisation 

et le ƌeĐǇĐlage d͛au ŵoiŶs ϴϱ% de la ŵasse d͛uŶ ǀĠhiĐule hoƌs d͛usage aǀaŶt ϮϬϭϱ. EŶ ϮϬϭϮ, le 

tauǆ de ƌeĐǇĐlage et ƌĠutilisatioŶ à l͛ĠĐhelle des Ϯϳ paǇs ĐoŶĐeƌŶĠs Ġtait de ϴϰ,ϰ%, taŶdis Ƌue 

pour la France seule il était de 85,3% en 2013 [296]. La solutioŶ de l͛utilisatioŶ d͛uŶe ŵatƌiĐe 

theƌŵoplastiƋue peƌŵet d͛eŶǀisageƌ uŶe fiŶ de ǀie paƌ ƌecyclage mécanique (broyages puis 

injections). 

8.3.1. Composites à fibres courtes recyclables  

Plusieurs études ont été faites sur le recyclage de biocomposites. Certaines ĐoŶĐeƌŶeŶt l͛usage 

de fiďƌes de ďois, à l͛eǆeŵple de Bƌas et al. [297] Ƌui oŶt ĠtudiĠ le ƌeĐǇĐlage d͛uŶ ďioĐoŵposite 

ďois/MateƌBi ;polǇesteƌ ďiodĠgƌadaďle à ďase d͛aŵidoŶͿ. Ils oŶt ŵoŶtƌĠ uŶe ďoŶŶe stabilité des 

pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues ;ŵodule d͛YouŶg, ĐoŶtƌaiŶte et dĠfoƌŵatioŶ à ƌuptuƌeͿ au fuƌ et à 

mesure des cycles. Des fibre de bois (taux massiques de 40% et 50%) ont aussi été injectées avec 

du PPgMA et recyclées à 8 reprises [298]. Une décroissance modérée du module et de la 

ĐoŶtƌaiŶte aiŶsi Ƌue d͛uŶe tƌğs foƌte augŵeŶtatioŶ de la dĠfoƌŵatioŶ à ƌuptuƌe ;plus de ϮϬϬ%Ϳ 
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ont été observées (Figure I.58). Ces évolutions sont expliquées par une réduction de la longueur 

des fibres et une dégradation de la matrice par scission de chaîne. Cependant, les variations des 

tailles des paƌtiĐules de ďois Ŷ͛ont Ƌu͛uŶe iŶflueŶĐe ŶĠgligeaďle suƌ le ŵodule et la ĐoŶtƌaiŶte, 

même après 5 cycles, et ceci à cause du faible pouvoir de renfort et du faible rapport d͛aspeĐt de 

la farine de bois [299]. Les observations sont différentes pour les biocomposites à fibres 

ǀĠgĠtales, Đes deƌŶiğƌes aǇaŶt des ƌappoƌts d͛aspeĐt ďeauĐoup plus iŵpoƌtaŶts et plus influents 

sur les performances mécaniques des matériaux. 

 

Figure I.58 - Évolution des propriétés en traction d'un PP/bois (50%wt) avec le recyclage [298] 

Bourmaud et Baley [13, 300] ont étudié le recyclage de composites PP/chanvre et PP/sisal (30% 

massique de fibresͿ iŶjeĐtĠs eŶ ĐoŵpaƌaisoŶ d͛uŶ Đoŵposite PP/ǀeƌƌe. Les pƌopƌiĠtĠs 

mécaniques initiales du composite PP/verre sont supérieures à celles des biocomposites grâce à 

une ďoŶŶe iŶteƌfaĐe et uŶ ƌappoƌt d͛aspeĐt plus ĠleǀĠ ;les fiďƌes de verre étant individualisées 

paƌ ŶatuƌeͿ. Mais aǀeĐ le ƌeĐǇĐlage, les pƌopƌiĠtĠs du Đoŵposite sǇŶthĠtiƋue dĠĐƌoisseŶt jusƋu͛à 

atteindre les mêmes valeurs que celles des biocomposites après 7 cycles (Figure I.59). Au 

contraire, grâce à une individualisation progressive de leurs faisceaux de fibres, les 

ďioĐoŵposites ƌĠǀğleŶt uŶe ďoŶŶe staďilisatioŶ de leuƌ ƌappoƌt d͛aspeĐt tout au long des cycles. 

Il en résulte une quasi-stabilité de leurs performances mécaniques. 
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Figure I.59 - ÉvolutioŶs du ŵodule d’YouŶg ;aͿ et de la ĐoŶtƌaiŶte eŶ tƌaĐtioŶ ;ďͿ de Đoŵposites ƌeĐǇĐlĠs [300] 

Le recyclage de PLLA/lin (20% et 30% en masse) a également été étudié sur 6 cycles [301]. 

Comme pour les précédents articles cités, une diminution significative des longueurs de fibres 

est oďseƌǀĠe au fuƌ et à ŵesuƌe des ĐǇĐles. Le ŵodule d͛YouŶg Ŷ͛est ĐepeŶdaŶt pas iŶflueŶĐĠ, au 

contraire de la contrainte et de la déformation à rupture. En effet, les propriétés à rupture sont 

fortement diminuées après 3 ĐǇĐles d͛iŶjeĐtioŶ, eŶtƌe autƌe à cause d͛une hydrolyse progressive 

du PLLA. En conséquence, une attention toute particulière doit être portée sur le choix de la 

matrice et du renfort, ces deux paraŵğtƌes ĠtaŶt à l͛oƌigiŶe de ĐoŵpoƌteŵeŶts au ƌeĐǇĐlage 

différents. 

8.3.2. Quelle forme de recyclage pour un biocomposite à fibres longues? 

DaŶs le Đadƌe du pƌojet FiaďiliŶ, des Đoŵposites à fiďƌes loŶgues soŶt utilisĠs. À l͛heuƌe aĐtuelle, 

il est diffiĐile d͛eŶǀisageƌ uŶe ƌĠutilisatioŶ des Đoŵposites à fiďƌes loŶgues eŶ l͛Ġtat. EŶ effet, 

pour espérer conserver les propriétés initiales du composite à fibres longues, il faudrait refaire 

une thermocompression, voir séparer les fibres de la matrice, ce qui est peu envisageable pour 

le moment. 

Le recyclage de matériaux composites impose de trouver une utilisation différente de celle de la 

première forme du composite. Il faudra donc envisager une étape de transformation de la 

ŵatiğƌe pƌeŵiğƌe adaptĠe à la teĐhŶiƋue d͛Ġlaboration de la matière recyclée, en particulier par 

un broyage-ĐoŵpouŶdage du Đoŵposite. Les teĐhŶologies d͛eǆtƌusioŶ et d͛iŶjeĐtioŶ soŶt à 

ŵġŵe d͛eǆploiteƌ Đe foƌŵat de ŵatiğƌe. À Ŷotƌe ĐoŶŶaissaŶĐe, auĐuŶe Ġtude Ŷe poƌte suƌ le 

recyclage de biocomposites à fibres longues. 

 

La suite du document présente les travaux expérimentaux réalisés.  

(a) (b) 
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http://www.lcia-recipe.net/project-definition


Chapitre I:  Éléments bibliographiques 

 

106 
 

[292] Yan L., Chouw N., Jayaraman K. "Flax fibre and its composites – A review". Composites Part B: 

Engineering, Vol. 56, pp. 296-317, 2014. 
[293] McAuley J. W. "Global Sustainability and Key Needs in Future Automotive Design". Environmental 

Science & Technology, Vol. 37, pp. 5414-5416, 2003. 
[294] Zorpas A. A., Inglezakis V. J. "Automotive industry challenges in meeting EU 2015 environmental 

standard". Technology in Society, Vol. 34, pp. 55-83, 2012. 
[295] Kushwaha G. S., Sharma N. K. "Green initiatives: a step towards sustainable development and firm's 

performance in the automobile industry". Journal of Cleaner Production, Vol., pp., 2015. 
[296] Véhicules en fin de vie: Réutilisation, recyclage et récupération, Totaux - Eurostat. 

http://ec.europa.eu/eurostat/web/products-datasets/-/env_waselvt 
[297] Bras J., Mendez J. A., Krouit M., Lopez J. P., Pelach M.-A., Belgacem N. "Process and recyclability 

analyses of innovative bio-composite for tray". Packaging Technology and Science, Vol. 23, pp. 177-
188, 2010. 

[298] Beg M. D. H., Pickering K. L. "Reprocessing of wood fibre reinforced polypropylene composites. Part I: 
Effects on physical and mechanical properties". Composites Part A: Applied Science and Manufacturing, 
Vol. 39, pp. 1091-1100, 2008. 

[299] Soccalingame L., Bourmaud A., Perrin D., Bénézet J. C., Bergeret A. "Reprocessing of wood flour 
reinforced polypropylene composites: Impact of particle size and coupling agent on composite and 
particle properties". Polymer Degradation and Stability, Vol. 113, pp. 72-85, 2015. 

[300] Bourmaud A., Baley C. "Investigations on the recycling of hemp and sisal fibre reinforced 
polypropylene composites". Polymer Degradation and Stability, Vol. 92, pp. 1034-1045, 2007. 

[301] Le Duigou A., Pillin I., Bourmaud A., Davies P., Baley C. "Effect of recycling on mechanical behaviour of 
biocompostable flax/poly(l-lactide) composites". Composites Part A: Applied Science and 

Manufacturing, Vol. 39, pp. 1471-1478, 2008. 

Contribution à l’étude de matériaux biocomposites à matrice thermoplastique polyamide-11 et renforcés par des fibres de lin Cĺment Gourier 2016
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1. Caractérisation des fibres de lin  

1.1. Traction des fibres unitaires de lin 

1.1.1. Éprouvettes, norme et appareillage de mesure 

La traction de fibres unitaires de lin nécessite une préparation bien spécifique, encadrée par la 

norme NF T-25-501-2 [1]. La longueur utile des éprouvettes est de 10 mm en raison de la faible 

longueur moyenne des fibres (de 20 à 80 mm). La variabilité des longueurs (4-77 mm [2]) impose 

de Ŷe sĠleĐtioŶŶeƌ pouƌ Đes essais Ƌue des fiďƌes d͛au ŵoiŶs ϮϬ ŵŵ de loŶg. Les fiďƌes uŶitaiƌes 

sont extraites avec précaution du tissu de renfort ou de la filasse, puis collées sur un support en 

papier kraft de dimension contrôlée (Figure II.1). La colle utilisée est une colle universelle sans 

solvant pour collage de papier de marque Domédia, avec un temps de prise de 10mn. 

Le diaŵğtƌe de la fiďƌe, ŶĠĐessaiƌe auǆ ĐalĐuls des pƌopƌiĠtĠs, est eŶsuite dĠteƌŵiŶĠ à l͛aide d͛uŶ 

ŵiĐƌosĐope optiƋue. L͛iƌƌĠgulaƌitĠ du diaŵğtƌe tout au loŶg de la fiďƌe iŵpose de faiƌe uŶe 

moyenne de plusieurs mesures et Lefeuvre, dans ses travaux de thèse [3], a dĠteƌŵiŶĠ Ƌu͛uŶ 

minimum de 6 mesures de diamètre est représentatif des dimensions de la fibre de lin. 

L͛Ġpƌouǀette est eŶsuite plaĐĠe eŶtƌe les ŵoƌs d͛uŶe Đellule de tƌaĐtioŶ de ϮN ;IŶteƌfaĐe ULC-2N-

ϮϭϱͿ d͛uŶ appaƌeil de tƌaĐtioŶ MTS SǇŶeƌgie ‘T/ϭϬϬϬ. Les ďoƌds du Đadƌe de papieƌ soŶt aloƌs 

ĐoupĠs et la tƌaĐtioŶ peut se dĠƌouleƌ jusƋu͛à ƌuptuƌe de la fiďƌe ;Figure II.1). La vitesse de 

tƌaĐtioŶ est de ϭŵŵ et la fƌĠƋueŶĐe d͛aĐƋuisitioŶ est de ϭϬϬ Hz. Le test se dĠƌoule daŶs uŶe 

atmosphère à température et humidité contrôlées (23°C, 50% RH) après 24h de 

conditionnement des éprouvettes. 

 

Figure II.1 - Essai de traction sur fibre unitaire [4] 

Pour des éprouvettes courtes, qui plus est ayant des déformations à rupture faibles, 

l͛alloŶgeŵeŶt ĠlastiƋue de l͛appaƌeillage Ŷ͛est pas ŶĠgligeaďle paƌ ƌappoƌt à Đelui de 
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l͛Ġpƌouǀette. CepeŶdaŶt les diŵeŶsioŶs de la fiďƌe de liŶ Ŷe peƌŵetteŶt pas d͛utiliseƌ uŶ 

extensomètre, il faut donc tenir compte de la complaisance du capteur, déterminée à 0,1403 

mm/mm par la méthode de la norme NF T-25-501-2 [1]. La déformation réelle peut ainsi être 

calculée pour ensuite établir la déformation à rupture et le module de la fibre (Figure II.2). 

 

Figure II.2 - Courbe contrainte-déformation d'une fibre unitaire de lin. La norme NF T-25-501-2 précise que le 
module se mesure en fin de courbe 

1.1.2. Analyse des comportements en traction et du réalignement 

microfibrillaire 

Comme évoqué dans le Chapitre 1 (section 3.1), trois comportements en traction des fibres 

végétales sont couramment observés, en particulier pour le chanvre et le lin (Figure II.3) [5-7]. Le 

premier type TI est quasiment linéaire, le second TII montre une baisse de la pente au fur et à 

mesure de la déformation. Le type TI et le type TII se différencient grâce à la comparaison du 

module en début de courbe et le module en fin de courbe. Dans les travaux qui seront présentés 

par la suite (Chapitre 3), si le module baisse de plus de 10% entre le début et la fin de courbe 

alors la fibre est qualifiée de TII, sinon elle est de type TI.  

0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5
0

200

400

600

800

C
on

tr
ai

nt
e 

(M
P

a)

Déformation (%)

Module 
(norme) 

Contribution à l’étude de matériaux biocomposites à matrice thermoplastique polyamide-11 et renforcés par des fibres de lin Cĺment Gourier 2016
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Figure II.3 - Les 3 types de comportement de fibres unitaires observés en traction (TI, TII, TII) [7] 

Les fiďƌes de ĐoŵpoƌteŵeŶt TIII soŶt plus faĐileŵeŶt ideŶtifiaďles puisƋu͛elles foŶt apparaître 

une perte de linéarité ďieŶ spĠĐifiƋue, ĐaƌaĐtĠƌistiƋue d͛uŶ ƌĠaligŶeŵeŶt ŵiĐƌofiďƌillaiƌe [2, 8-

10]. Il est aisé de repérer ce phĠŶoŵğŶe eŶ ƌepƌĠseŶtaŶt l͛ĠǀolutioŶ de la peŶte de la Đouƌďe 

contrainte-dĠfoƌŵatioŶ, Đ͛est-à-dire le module tangent (Figure II.4). Un seuil, une valeur 

minimale du module tangent est alors observable. Les propriétés au seuil sont représentatives 

des contraintes de cisaillement locales qui initialisent le glissement des microfibrilles de cellulose 

les unes par rapport aux autres, et donc le réalignement microfibrillaire partiel [11]. 

 

Figure II.4 - Courbe contrainte-déformation d'une fibre de lin TIII et les variations de pente dérivées de la courbe 
[12] 

Type I 
Type II 
Type III 
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1.1.3. Cycles thermiques appliquées aux fibres unitaires 

Dans les Chapitres 3 et 4, nous allons étudier l͛iŶflueŶĐe de ĐǇĐles theƌŵiƋues suƌ les 

comportements et les propriétés des fibres unitaires. Pour cela, un four à moufle Volca est 

utilisĠ. Les Ġpƌouǀettes de papieƌ kƌaft soŶt d͛aďoƌd suspendues sur un fil métallique à mi-

hauteuƌ du fouƌ afiŶ de liŵiteƌ l͛iŶflueŶĐe des ĠĐaƌts de teŵpĠƌatuƌe eŶtƌe les zoŶes pƌoĐhes des 

parois et le centre. La température, commandée par thermostat, est suivie par un thermocouple 

supplémentaire. 

1.2. Analyses thermogravimétriques des fibres de lin 

Les analyses thermogravimétriques (ATG) sont utilisées pour déterminer dans un premier temps 

la ƋuaŶtitĠ d͛eau ĐoŶteŶue daŶs les fiďƌes. EŶsuite, les diffĠƌeŶtes peƌtes de ŵasses oďseƌǀĠes 

paƌ l͛ATG peƌŵetteŶt d͛estimer les taux de constituants des fibres. 

Un appareil Mettler Toledo TGA/DSC est utilisé avec une vitesse de chauffe est de 3°C/min sous 

air ambiant, de 20°C à 600°C. La variation de la masse est enregistrée en fonction de la 

température. Environ 40mg de matière ont été utilisé pour chaque essai, répété trois fois pour 

chaque échantillon. Toutes les mesures ont été faites après 24h de stockage des matières à 

l͛aŵďiaŶt afiŶ de laisseƌ les fiďƌes atteiŶdƌe uŶ ĠƋuiliďƌe hǇgƌoŵĠtƌiƋue apƌğs le ĐǇĐle theƌŵiƋue.  

1.3. Nanoindentation de fibres de lin  

La nanoindentation consiste à enfoncer une pointe de petite taille, à géométrie spécifique, dans 

uŶ ŵatĠƌiau et d͛Ġtudieƌ la ƌĠaĐtioŶ du matériau à cet enfoncement. Les données brutes 

ŵesuƌĠes soŶt le dĠplaĐeŵeŶt de l͛iŶdenteur dans le matériau ainsi que la force appliquée. La 

pointe utilisée dans nos expériences est du type Berkovich (3 faces) en diamant présentant un 

aŶgle de poiŶte de ϲϱ,ϯ°. SoŶ ƌaǇoŶ de poiŶte est de l͛oƌdƌe d͛uŶe dizaiŶe de ŶaŶoŵğtƌe ŵais 

elle peut s͛Ġmousser au fil des indentations. 

DuƌaŶt l͛essai, la poiŶte BeƌkoǀitĐh s͛eŶfoŶĐe pƌogƌessiǀeŵeŶt daŶs le ŵatĠƌiau jusƋu͛à uŶe 

profondeur ℎ௠�௫ (Figure II.5). La profondeur ℎ௙ correspond à la profondeur résiduelle, à laquelle 

plus auĐuŶe foƌĐe Ŷ͛est appliƋuĠe loƌs de la dĠĐhaƌge. Cette pƌofoŶdeuƌ ƌĠsiduelle ǀaƌie eŶ 

fonction des matériaux et peut également évoluer en fonction du temps [13]. 
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Figure II.5 - (a) schéma représentatif d'une courbe de charge-décharge en fonction du déplacement dans le 
matériau; (b) géométrie de l'empreinte pendant et après nanoindentation [14] 

Le ŵodule d͛Young et la dureté sont déterminés paƌ la ŵĠthode de ĐalĐul d͛Oliǀeƌ et Phaƌƌ [14]. 

À partir de la courbe force-déplacement (Figure II.5 a.), on détermine la profondeur maximum 

d͛iŶdeŶtatioŶ ℎ௠�௫, la Đhaƌge ŵaǆiŵale suƌ l͛ĠĐhaŶtilloŶ ௠ܲ�௫ et la pente ܵ de la courbe à la 

décharge (raideur de contact). La profondeur de contact, dépendante à la fois du matériau sous 

solliĐitatioŶ et de la foƌŵe de l͛iŶdeŶteuƌ, se ĐalĐule Đoŵŵe suit : ℎ௖ = ℎ௠�௫ − ℎ௦  

Avec ℎ௦ le déplacement de la surface au périmètre de la zone de contact, qui est dépendant de 

la charge maximale ௠ܲ�௫, de la raideur de contact ܵ et de ߝ une constante géométrique de la 

pointe Berkovitch (ߝ = Ͳ,͹ʹ) : 

ℎ௖ = ℎ௠�௫ − ߝ ௠ܲ�௫ܵ  

La valeur ℎ௖ aiŶsi dĠteƌŵiŶĠe peƌŵet de ĐalĐuleƌ l͛aiƌ de ĐoŶtaĐt eŶtƌe poiŶte et ŵatĠƌiau eŶ fiŶ 

de Đhaƌge gƌâĐe à l͛ĠƋuatioŶ suiǀaŶte : � = ʹͶ,ͷ͸ℎ௖² 

La dureté peut donc être calculée en faisant le rapport de la foƌĐe ŵaǆiŵale suƌ l͛aiƌ de ĐoŶtaĐt : 

ܪ = ௠ܲ�௫�  

La dĠteƌŵiŶatioŶ du ŵodule d͛YouŶg du ŵatĠƌiau se fait eŶ teŶaŶt Đoŵpte de la ƌigiditĠ de 

l͛iŶdeŶteuƌ à l͛aide de l͛ĠƋuatioŶ du ŵodule ƌĠduite ܧ௥ : 

(b) (a) 
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ͳܧ௥ = ሺͳ − ܧ²ሻߥ + ሺͳ − �ܧ²ሻ�ߥ  

dans laquelle ܧ et ߥ soŶt le ŵodule d͛YouŶg et le ĐoeffiĐieŶt de PoissoŶ de l͛ĠĐhaŶtilloŶ, et ܧ�  

(1140GPa) et ߥ� ;Ϭ,ϬϳͿ les ŵġŵes paƌaŵğtƌes pouƌ l͛iŶdeŶteuƌ eŶ diaŵaŶt. Le ĐoeffiĐieŶt de 

Poisson des fibres de lin est égal à 0,35 [15]. La valeur de ܧ௥  est ĐalĐulĠe aǀeĐ l͛ĠƋuatioŶ 

suivante : 

ܵ = ݀ܲ݀ℎ = ߨʹ√  �√௥ܧ

d͛où : 

௥ܧ =  �√ߚʹߨ√ܵ

avec ߚ une constante dépendaŶte de la gĠoŵĠtƌie de l͛iŶdeŶteuƌ ;ϭ,Ϭϯϰ pouƌ uŶ poiŶte 

Berkovitch [14]). 

La caractérisation des propriétés des fibres de lin par nanoindentation nécessite une préparation 

précise des matériaux. Les échantillons, que ce soient des fibres unitaires ou des sections 

d͛Ġpƌouǀettes, soŶt d͛aďoƌd iŶĐlus daŶs uŶ plot de ƌĠsiŶe. Le plot est eŶsuite soigŶeuseŵeŶt poli 

paƌ des papieƌs de ǀeƌƌe au gƌaiŶ du plus eŶ plus fiŶ, jusƋu͛à être poli à la poudre diamantée. 

L͛eŶseŵďle est eŶsuite fiǆĠ aǀeĐ de la Đolle LoĐtite suƌ uŶ suppoƌt eŶ aluŵiŶiuŵ plaĐĠ daŶs 

l͛eŶĐeiŶte de l͛appaƌeil.  

L͛appaƌeil utilisĠ pouƌ les tests de ŶaŶoiŶdeŶtatioŶ est uŶ NaŶoiŶdeŶteƌ XP ;MTS NaŶo 

Instruments) à température ĐoŶtƌôlĠe de Ϯϯ ± ϭ°C. La ŵĠthode d͛iŶdeŶtatioŶ est la ŵesuƌe eŶ 

continu de la raideur de contact (CSM). Une force oscillatoire à fréquence et amplitude 

contrôlées est appliquée sur le matériau qui fournit une réponse en phase et en amplitude. Le 

module d͛YouŶg est aloƌs ŵesuƌĠ de ŵaŶiğƌe ĐoŶtiŶue, à ĐhaƋue pƌofoŶdeuƌ d͛eŶfoŶĐeŵeŶt. La 

ǀaleuƌ du ŵodule d͛YouŶg fiŶale est uŶe ŵoǇeŶŶe des ŵodules ŵesuƌĠs iŶstaŶtaŶĠŵeŶt. 

La vitesse de déformation est maintenue à 0,05 s-1 lors de la charge, pour une amplitude de 3 nm 

et une fréquence de 45 Hz. La profondeur finale des indents dans nos échantillons de fibres de 

lin varie entre 120 et 300 nm. Les fibres indentées présentent une section la plus régulière 

possible, indiquant que la fibre est perpendiculaire par rappoƌt à la suƌfaĐe de l͛ĠĐhaŶtilloŶ. EŶ 

effet, si elle Ŷ͛est pas parfaitement alignée, alors les résultats de nanoindentation ne sont pas 
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représentatifs car la fibre de lin est anisotrope, son module longitudinal est plus iŵpoƌtaŶt Ƌu͛eŶ 

transverse. Cette particularité s͛oďseƌǀe ĠgaleŵeŶt suƌ les fiďƌes de ĐhaŶǀƌe et de sisal [16, 17].   

1.4. Caractérisation de la composition biochimique 

La caractérisation biochimique consiste dans un premier temps à extraire les différentes familles 

de ĐoŵposĠs à l͛ĠĐhelle du faisĐeau de fiďƌes de liŶ. Puis daŶs uŶ seĐoŶd teŵps, le dosage des 

deƌŶiğƌes Ġtapes d͛eǆtƌaĐtioŶ peƌŵet d͛estiŵeƌ les ƋuaŶtitĠs de polysaccharides (pectines et 

hémicelluloses) structurants et matriciels. Les protocoles appliqués sont ceux décrits dans les 

tƌaǀauǆ de thğse d͛AŶaële Lefeuǀƌe [3].  

1.4.1. Extractions successives des composants de la fibre 

Dans un premier temps les fibres doivent être individualisées, afin de pouvoir différencier les 

composants des parois de la fibre de ceux des lamelles mitoyennes. Pour cela, le lin est lavé trois 

fois à l͛eau Đlaiƌe et à teŵpĠƌatuƌe aŵďiaŶte aǀaŶt d͛ġtƌe ĐoŶseƌǀĠ daŶs de l͛eau distillĠe. Ce 

pƌeŵieƌ laǀage peƌŵet d͛ĠĐaƌteƌ les ƌĠsidus ŶoŶ ĠliŵiŶĠs loƌs des Ġtapes de teillage et de 

peigŶage. UŶe pƌeŵiğƌe eǆtƌaĐtioŶ est ƌĠalisĠe à l͛eau distillée bouillante en trois fois (1h30, 1h, 

et 1h) pour extraire les résidus corticaux (Figure II.6). Ensuite, les pectines de la lamelle 

mitoyenne sont extraites par un chélateur de calcium bouillant : l͛ĠthǇlğŶe diaŵiŶe tĠtƌa-

acétique disodique (EDTA, Na2, 0,25%), pendant 1h. Ce chélateur permet de défaire les ponts 

calcium, afin de libérer les pectines des lamelles mitoyennes. À cette étape des extractions, les 

fibres de lin sont élémentarisées, sans pour autant que les parois primaires ou secondaires des 

fibres ne soient affectées [18]. 

 

Figure II.6 - Effets des extractions à l'eau bouillante et à l'EDTA sur un faisceau de fibre de lin [3] 
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La suite des eǆtƌaĐtioŶs, Đ͛est-à-dire des composants pariétaux de la fibre unitaire, peut se faire 

selon deux méthodes. La première méthode, dite de Van Soest [19, 20], consiste en des 

tƌaiteŵeŶts auǆ dĠteƌgeŶts Ŷeutƌe et aĐide aiŶsi Ƌu͛à l͛aĐide sulfuƌiƋue. Lefeuǀƌe [3] a observé 

que cette méthode provoque une dégradation de la cellulose en même temps que celle des 

autre composants, ne permettant pas une quantification certaine des composants. La deuxième 

méthode, dite « HCl NaOH » [10, 21], est donc celle qui est privilégiée dans nos travaux. Elle 

ĐoŶsiste eŶ deuǆ eǆtƌaĐtioŶs suĐĐessiǀes à paƌtiƌ d͛uŶ ƌĠaĐtif aĐide ;HCl, Ϭ,ϬϭϱMͿ suiǀie d͛uŶ 

réactif basique (1,5M de NaOH/100mM NaBH4) (Figure II.7). Ces extractions sont réalisées à 

ϭϬϬ°C peŶdaŶt ϭh et soŶt suiǀies de deuǆ laǀages à l͛eau ďouillaŶte.  

Le ƌĠaĐtif HCl peƌŵet l͛eǆtƌaĐtioŶ des polǇsaĐĐhaƌides iŶĐƌustaŶts aĐides, esseŶtielleŵeŶt des 

pectines matricielles provenant de la paroi S2. Ces polysaccharides extraits par HCl seront 

désignés par le terme polysaccharides incrustants EH. Les pectines matricielles forment la 

matrice dans laquelle sont incluses les microfibrilles de cellulose (Figure II.7Ϳ. L͛eǆtƌaĐtioŶ 

basique NaOH extrait les polysaccharides alcalins interagissant fortement avec les microfibrilles 

de cellulose [21, 22]. Il s͛agit des hĠŵiĐelluloses et des peĐtiŶes stƌuĐtuƌaŶtes, dĠsigŶĠes sous le 

terme de polysaccharides structurants EOH.  

Apƌğs Đes Ƌuatƌe Ġtapes d͛eǆtƌaĐtioŶ, la ŵatiğƌe ŶoŶ eǆtƌaite est appelĠe « résidu cellulosique ». 

Ce résidu est composé de cellulose, de lignine, de cires et de composés inorganiques. À chaque 

étape, la masse de matière perdue par extraction est estimée en séchant à 80°C sous vide et en 

pesant la matière restante. 
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Figure II.7 - Effets des extractions de la méthode "HCl NaOH" à l'échelle du faisceau de fibres et de la paroi S2 d'une 
fibre unitaire [3] 

1.4.2. Dosages des polysaccharides extraits 

Afin de déterminer les fractions de pectines structurantes, de pectines matricielles et 

d͛hĠŵiĐelluloses eǆtƌaites loƌs de la ŵĠthode « HCl NaOH », des dosages colorimétriques sont 

faits. La méthode Dubois [23] peƌŵet de doseƌ la ƋuaŶtitĠ totale d͛oses daŶs ĐhaƋue eǆtƌait HCl 

(contenant des pectines matricielles incrustantes) et chaque extrait NaOH (contenant des 

hémicelluloses et pectines structurantes). La méthode Blumenkrantz [24] permet de doser les 

aĐides uƌoŶiƋues, Đ͛est-à-dire les pectines matricielles dans les extraits HCl et les pectines 

structurantes dans les extraits NaOH. En comparant les résultats de ces deux analyses, il est donc 

possiďle de dĠteƌŵiŶeƌ les tauǆ de peĐtiŶes et d͛hĠŵiĐelluloses de la fibre. 
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2. Mise en œuvre et caractérisation des matériaux polymères et 

composites 

2.1. Mise en œuvre des matériaux polymères et composites 

2.1.1. Composites unidirectionnels 

Les composites unidirectionnels à matrice thermoplastique sont élaborés par film-stacking. Cette 

teĐhŶiƋue ĐoŶsiste à eŵpileƌ les plis de ƌeŶfoƌt et les filŵs de ŵatƌiĐe puis d͛appliƋueƌ suƌ 

l͛eŶseŵďle uŶ ĐǇĐle teŵps-température-pƌessioŶ. Il s͛agit iĐi de Đoŵposites à ŵatƌiĐes PAϭϭ ou 

PP, avec des plis de renfort de format unidirectionnel. Les films de polymère ont préalablement 

été extrudés et calandrés au sein du laboratoire à partir de granulats. 

AuĐuŶ Ġtuǀage des ĐoŶstituaŶts Ŷ͛est ƌĠalisĠ aǀaŶt la ŵise eŶ œuǀƌe. Les diŵeŶsioŶs des 

plaques obtenues sont : 16cm x 13,5cm x 2mm. Les variations de taux de fibres dans les plaques 

s͛oďtieŶŶeŶt eŶ faisaŶt ǀaƌieƌ les tauǆ de ĐhaƋue ĐoŶstituaŶt, Đaƌ le ǀoluŵe des plaƋues ƌeste 

constant.   

La ŵise eŶ œuǀƌe des Đoŵposites à ŵatƌiĐe PAϭϭ s͛est faite à uŶe teŵpĠƌatuƌe de ϮϭϬ°C taŶdis 

que celle des composites à matrice PP s͛est dĠƌoulĠe à ϭϵϬ°C. La Figure II.8 représente le cycle 

temps-température-pression appliqué pour un composite PA11/lin, on notera la vitesse de 

refroidissement de 40°C/min. Le cycle est identique pour un PP/lin à l͛eǆĐeptioŶ de la 

température à 190°C. 
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Figure II.8 - CǇĐle de ŵise eŶ œuvƌe paƌ theƌŵoĐoŵpƌessioŶ d'uŶ Đoŵposite PA11/lin 
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La fraction de fibres est déterminée une première fois par pesée de la plaque après sa mise en 

œuǀƌe. Pouƌ les diffĠƌeŶtes ĐaƌaĐtĠƌisatioŶs ŵĠĐaŶiƋues, des éprouvettes de dimensions 150mm 

x 15mm sont découpées par fraisage, à raison de sept éprouvettes par plaque.  

2.1.2. Composites à [±45°] 

L͛ĠlaďoƌatioŶ de Đoŵposites PA11/lin à [±45°] suit la norme ISO 14129 [25]. Celle-ci préconise un 

empilement [±45°]ns aǀeĐ ϰ≤Ŷ≤ϴ pour des plis unidirectionnels, soit 16 plis de renfort minimum. 

Les plaques de dimensions 25cm x 25cm sont réalisées par film-stacking avec le même cycle de 

ŵise eŶ œuǀƌe Ƌue les plaƋues UD (section 2.1.1). 

L͛oďjeĐtif ĠtaŶt d͛Ġtudieƌ Đes Đoŵposites [±ϰϱ°] eŶ foŶĐtioŶ du tauǆ de ƌeŶfoƌt, l͛Ġpaisseuƌ du 

composite varie donc en fonction du taux de fibres. Les trois taux volumiques de fibres visés sont 

29%, 46% et 60%. Il apparaît Ƌue l͛Ġpaisseuƌ ĐalĐulĠe d͛uŶe plaƋue [±45]4s à Vf≈Ϯϵ% est Ġgale à 

7mm, rendant difficile la fusion des filŵs de PAϭϭ à Đœuƌ et l͛iŵpƌĠgŶatioŶ des plis de liŶ. Pouƌ 

ce taux volumique de fibres visé de 29%, la plaque réalisée est donc un empilement réduit à 8 

plis, au lieu de 16 pour les deux autres taux de fibre. Des éprouvettes de dimensions 250mm x 

25mm ont été fraisées dans chaque plaque.   

2.1.3. Composites et polymères injectés 

Pouƌ l͛Ġtude du ƌeĐǇĐlage de Đoŵposites PA11/lin et de PP/lin, présentée dans le Chapitre 6, des 

broyats de plaques sont injectĠs daŶs uŶe pƌesse BatteŶfeld ϴϬ toŶŶes. Les ďƌoǇats soŶt d͛aďoƌd 

étuvés à 80°C pendant 24h. Pour le moulage de PP/lin la teŵpĠƌatuƌe d͛iŶjeĐtioŶ est de ϭϵϬ°C 

tandis que pour le PA11/lin elle est fixée à 210°C. Le moule de la machine permet de réaliser des 

éprouvettes « haltères » aux dimensions fixées par la norme ISO 527-2 (Figure II.9). La 

teŵpĠƌatuƌe du ŵoule est de ϯϬ°C et le teŵps de ƌĠsideŶĐe de la ŵatiğƌe, de l͛iŶtƌoduĐtioŶ 

jusƋu͛au dĠŵoulage, est de ϯϬϬs [26]. Le recyclage du PA11 seul se fait dans les mêmes 

conditions que le composite PA11/lin, pouƌ sept ĐǇĐles d͛iŶjeĐtioŶ ĠgaleŵeŶt. 

 

Figure II.9 - Éprouvette "haltère" injectée aux dimensions fixées par la norme ISO 527-2 
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Avec : 

 La loŶgueuƌ totale de l͛Ġpƌouǀette L = ϭϴϬŵŵ 

 L͛ĠĐaƌt initial entre les mors H = 115mm 

 La longueur de la partie utile C = 80mm 

 La largeur de la partie utile b1 = 10mm 

 L͛Ġpaisseuƌ ƌeĐoŵŵaŶdĠe ≈ ϰmm 

2.2. Propriétés mécaniques en traction des matériaux composites 

2.2.1. Composites à renfort unidirectionnel en traction monotone 

Les essais sont réalisés sur les éprouvettes décrites dans la section 2.1.1. Pour les éprouvettes de 

PA11/lin, des talons en fibre de verre/époxy [±45°] sont collés aux extrémités des éprouvettes 

avec de la colle bicomposante Araldite 420 A/B. Une cuisson est réalisée (24h à 23°C puis 12h à 

ϱϬ°CͿ afiŶ d͛assuƌeƌ la polǇŵĠƌisatioŶ Đoŵplğte de l͛adhĠsif. Pouƌ le Đollage des talons sur les 

éprouvettes en PP/lin, une colle cyanoacrylate Loctite 406 a été utilisée avec un primaire 

d͛adhĠsioŶ polǇolĠfiŶe LoĐtite ϳϳϬ. 

Un conditionnement de 24h à 23°C et 50%RH est fait avant chaque série de tests de traction. Les 

fractions volumiques des fiďƌes oŶt ĠtĠ dĠteƌŵiŶĠes à l͛ĠĐhelle de la plaƋue iŶitiale paƌ ŵesuƌe 

de la masse volumique de cette dernière. Les valeurs obtenues ont été comparées à celles 

dĠduites des aŶalǇses d͛iŵages MEB ;seĐtioŶ 4.2 de ce chapitre).  

Les tests de tƌaĐtioŶ soŶt faits suƌ uŶe ŵaĐhiŶe IŶstƌoŶ ϱϱϲϲA ĠƋuipĠe d͛uŶ Đapteuƌ de foƌĐe de 

10kN. La déformation des composites est mesurée avec un extensomètre de 25mm, pour une 

vitesse de déplacement de traverse de 1 mm/min. Selon la norme ISO 527-5, le module d͛YouŶg 

se mesure entre les points de déformation de 0,05% et 0,25%. Dans nos travaux, en raison de la 

perte de linéarité à environ 2% de déformation en traction pour les biocomposites UD (Chapitre 

1 section 7.1.4Ϳ, les ŵodules d͛YouŶg de Ŷos UD oŶt ĠtĠ ŵesuƌĠs eŶtƌe Ϭ,Ϭϱ% et Ϭ,ϭϱ% de 

déformation. De plus, nous avons mesuré la pente à plusieurs autres endroits des courbes afin 

de Đoŵpaƌeƌ l͛ĠǀolutioŶ de la ƌigiditĠ aǀeĐ la dĠfoƌŵatioŶ. 

2.2.2. Composites orientés à [±45°] 

Ces essais permettent de mesurer la résistance au cisaillement du matériau, dépendante de la 

ƌĠsistaŶĐe de l͛iŶteƌfaĐe fibre/matrice et des propriétés de la matrice. De la même manière que 

pour les composites unidirectionnels, des talons en verre/époxy ont été collés aux extrémités 
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des éprouvettes. La fraction volumique des fibres a été mesurée par pesée de la plaque mais 

ĠgaleŵeŶt paƌ aŶalǇse d͛iŵages MEB. Le test de ĐisailleŵeŶt daŶs le plaŶ s͛est dĠƌoulĠ suƌ la 

même machine que précédemment, mais cette fois avec un extensomètre bi-axial permettant 

de mesurer les déformations transversales et longitudinales. Les éprouvettes sont sollicitées à 

une vitesse de déplacement de traverse de 2 mm/min. À partir de ce test, nous pouvons 

exprimer les valeurs de contrainte en cisaillement plan τ12, la dĠfoƌŵatioŶ eŶ ĐisailleŵeŶt ɶ12 et 

le module en cisaillement plan G12. 

La ĐoŶtƌaiŶte eŶ ĐisailleŵeŶt plaŶ τ12 ;MPaͿ se ĐalĐule aǀeĐ l͛ĠƋuatioŶ suiǀaŶte : 

�ଵଶ =  ℎܾʹܨ

avec ܨ la force à la rupture (N), ܾ la largeuƌ de l͛Ġpƌouǀette ;ŵŵͿ, ℎ l͛Ġpaisseuƌ de l͛Ġpƌouǀette 

(mm).  

La dĠfoƌŵatioŶ eŶ ĐisailleŵeŶt ɶ12 (%) se calcule de la façon suivante : ߛଵଶ = ௫ߝ −  ௬ߝ

où ߝ௫est la dĠfoƌŵatioŶ paƌallğle à l͛aǆe de l͛Ġpƌouǀette ;dĠfoƌŵatioŶ aǆialeͿ et ߝ௬ la 

dĠfoƌŵatioŶ peƌpeŶdiĐulaiƌe à l͛aǆe de l͛Ġpƌouǀette ;dĠfoƌŵatioŶ tƌaŶsǀeƌseͿ. 

Le module en cisaillement plan ܩଵଶ ;MPaͿ se ĐalĐule à l͛aide de l͛ĠƋuatioŶ suiǀaŶte ;ǀoiƌ Figure 

II.3) : 

ଵଶܩ = �ଵଶ" − �ଵଶ′ߛଵଶ" −  ′ଵଶߛ
avec �ଵଶ′la contrainte en cisaillement pour une déformation en cisaillement ߛଵଶ′ = 0,1% et �ଵଶ" la 

contrainte en cisaillement pour une déformation en cisaillement ߛଵଶ"= 0,5% 
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Figure II.10 - Courbe contrainte-déformation en cisaillement avec points de mesures pour le module en cisaillement 
[27]  

Selon la norme ISO 14129, si la déformation en cisaillement à rupture est supérieure à 5% ou si 

le test ne peut être mené à son terme, alors la contrainte de cisaillement correspond à la 

contrainte à 5% de déformation : �5%.   

2.2.3. Éprouvettes injectées et recyclées 

La traction des éprouvettes injectées (section 2.1.3) se fait en accord avec la norme ISO 527-2. 

L͛outil de tƌaĐtioŶ utilisĠ est uŶ appaƌeil MTS Synergie RT/1000 avec un capteur de force de 

ϭϬkN. La dĠfoƌŵatioŶ est ŵesuƌĠe aǀeĐ uŶ eǆteŶsoŵğtƌe d͛uŶe loŶgueuƌ de jauge de Ϯϱŵŵ, 

avec une vitesse de déplacement de la traverse de 1 mm/min. 

Le ŵodule d͛YouŶg est ŵesuƌĠ suƌ la Đouƌďe de ĐoŶtƌaiŶte-déformation entre les points à 0,05% 

et 0,25% de déformation (ISO 527-1). Au moins 5 éprouvettes sont testées pour chaque lot. 

2.3. Choc Charpy sur les composites injectés 

Des essais de choc Charpy ont été effectués sur une machine Tinius Olsen 503 selon la norme 

ISO 179 (2010). Les échantillons, non entaillés, sont découpés à partir des éprouvettes injectées 

dans les dimensions de norme 80mm x 10mm x 4mm. La distance entre appuis est de 60mm et 

l͛ĠŶeƌgie de ĐhoĐ est de ϭϰ,ϱϴ J. Les ƌĠsultats présentés sont la moyenne de 10 tests pour 

ĐhaƋue lot d͛Ġpƌouǀettes iŶjeĐtĠes.  
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Chapitre II:  Méthodes de mise en œuvre et de caractérisation 

 

127 
 

2.4. Rhéologie capillaire des composites et polymères injectés 

La viscosité apparente des éprouvettes injectées et broyées a été mesurée par un rhéomètre 

capillaire Göttfert RG20. Les tests se sont déroulés aux mêmes températures que pour les mises 

eŶ œuǀƌe paƌ iŶjeĐtioŶ ;ϭϵϬ°C pouƌ le PP/lin et 210°C pour le PA11/lin). Tous les tests ont été 

faits avec une filière de 1 mm de diamètre et de 20 mm de longueur. Les taux de cisaillement 

imposés vont du domaine de l͛eǆtƌusioŶ ;ϱϬ à ϭϬ3 s-1Ϳ au doŵaiŶe de l͛iŶjeĐtioŶ ;ϭϬ3 à 104 s-1) 

[28, 29]. 

2.5. Rhéologie plan-plan du PA11 

Des essais de ƌhĠologie dǇŶaŵiƋue oŶt ĠtĠ faits suƌ le PAϭϭ à l͛aide d͛uŶ ƌhĠoŵğtƌe plaŶ-plan 

MCR-301 (Anton Paar Physica), équipé de disques parallèles de 25 mm de diamètre placés dans 

uŶ fouƌ à ĐoŶǀeĐtioŶ CTD ϰϱϬ à l͛aiƌ aŵďiaŶt. Des ŵesuƌes de viscosité sur des taux de 

cisaillement allant de 0,01 à 100 s-1 sont réalisées à différentes températures : 190, 200, 210, 

ϮϮϬ et ϮϯϬ°C. De plus, l͛ĠǀolutioŶ de la ǀisĐositĠ eŶ foŶĐtioŶ du teŵps suƌ ϭϬϬϬ seĐoŶdes a ĠtĠ 

déterminée à 210°C et à un taux de cisaillement de 10 s-1, taux qui constitue une valeur 

ƌepƌĠseŶtatiǀe des ĐoŶditioŶs de ŵise eŶ œuǀƌe d͛uŶ Đoŵposite theƌŵoplastiƋue paƌ filŵ-

stacking [30]. 

3. Déchaussement de microgouttes et angle de contact du polymère sur 

la fibre de lin 

Les analyses présentées dans cette section traitent de la caractérisation mécanique de 

l͛iŶteƌfaĐe foƌŵĠe paƌ le polǇaŵide ϭ1 et la fibre de lin ainsi que du mouillage à chaud du 

polǇŵğƌe. Ces ŵĠthodes soŶt dĠǀeloppĠes à l͛ĠĐhelle ŵiĐƌosĐopiƋue, Đ͛est-à-diƌe Ƌu͛elles 

mettent en jeu une microgoutte de polymère solide ou fondue, et une fibre unitaire de lin.    

3.1. Préparation des éprouvettes fibres unitaires de lin/microgouttes de PA11 

De la même manière que pour préparer des tractions de fibres (section 1.1.1), des fibres 

uŶitaiƌes soŶt eǆtƌaites et ĐollĠes suƌ suppoƌt eŶ papieƌ kƌaft. EŶsuite uŶ Ŷœud est fait à paƌtiƌ 

d͛uŶ fil de PAϭϭ d͛eŶǀiƌoŶ ϯϬ µm de diamètre fournit par Schappe Techniques. Des micro-

ciseaux sont utilisés pour couper au plus Đouƌt l͛eǆĐĠdeŶt de fils, afiŶ de liŵiteƌ la taille des 

gouttes (Figure II.12 a.).   
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Figure II.11 - Cycle thermique imposé pour la formation des microgouttes. Des images du système goutte-fibre sont 
pƌises auǆ ϯ teŵpĠƌatuƌes iŶdiƋuĠes aiŶsi Ƌu’à teŵpĠƌatuƌe aŵďiaŶte 

GƌâĐe à uŶe petite platiŶe Mettleƌ Toledo ĐoŶtƌôlĠe eŶ teŵpĠƌatuƌe, le Ŷœud est foŶdu pouƌ 

obtenir une goutte symétrique dans les trois axes. Cet appareil permet notamment le suivi de 

l͛essai paƌ ŵiĐƌosĐopie optiƋue. Le ĐǇĐle theƌŵiƋue des ŵiĐƌogouttes est ƌepƌĠseŶtĠ Figure II.11. 

Il débute à une température de 175°C, valeur suffisamment basse pour pouvoir observer la fonte 

du polymère et la formation de la goutte.  

Des iŵages au ŵiĐƌosĐope optiƋue soŶt pƌises duƌaŶt l͛essai de Đhauffe aiŶsi Ƌu͛apƌğs 

refroidissement (Figure II.12). On vérifie ainsi la ŵoƌphologie de la goutte, et l͛oŶ ŵesuƌe sa 

longueur, son diamètre et celui de la fibre. Outre le critère de symétrie nécessaire à une bonne 

éprouvette, la portion de fibre enchâssée doit être rectiligne et ne doit pas contenir 

d͛endommagement Ŷi d͛iŵpeƌfeĐtioŶ provoqués paƌ la pose du Ŷœud. 

Contribution à l’étude de matériaux biocomposites à matrice thermoplastique polyamide-11 et renforcés par des fibres de lin Cĺment Gourier 2016
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Figure II.12 - ;aͿ: Ŷœud de PA11 posé sur une fibre unitaire de lin. (b) et (c): goutte de PA11 sur une fibre de lin 
après le cycle thermique 

3.2. Déchaussement de microgoutte 

Au pƌĠalaďle d͛uŶ test de dĠĐhaussement, la longueur de la goutte, son diamètre ainsi que celui 

de la fiďƌe soŶt ŵesuƌĠs. L͛Ġpƌouǀette est eŶsuite plaĐĠe suƌ uŶe ŵaĐhiŶe de tƌaĐtioŶ MTS 

SǇŶeƌgie ‘T/ϭϬϬϬ ĠƋuipĠe d͛uŶ Đapteuƌ ϮN. Deuǆ Đouteauǆ ĐoŶtƌôlĠs paƌ des ǀis 

micromécaniques sont approchés au plus près de la goutte. La fibre est alors sollicitée en 

traction à 0,1 mm/min alors que la goutte est bloquée par les couteaux (Figure II.13). 

 

Figure II.13 - Représentation schématique d'un déchaussement de microgoutte 
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L͛iŶteƌfaĐe fibre/matrice est alors sollicitée en cisaillement et la force de traction en fonction du 

déplacement est enregistrée. La Figure II.14 représente une courbe caractéristique du 

dĠĐhausseŵeŶt d͛uŶe microgoutte de PA11 d͛uŶe fibre de lin. Cette courbe se compose de deux 

parties : la solliĐitatioŶ de l͛iŶteƌfaĐe jusƋu͛au dĠĐhausseŵeŶt brutal, puis la présence de friction 

entre la goutte et la fibre. Le comportement linéaire correspond à la déformation élastique de 

l͛eŶseŵďle fibre/matrice, jusƋu͛à ce que la force appliquée atteigne la force de décohésion Fmax. 

L͛ĠŶeƌgie d͛aďoƌd stoĐkĠe est liďĠƌĠe paƌ la ƌuptuƌe de l͛iŶteƌfaĐe fibre/matrice. Après le 

déchaussement de la microgoutte, la force ne devient pas nulle car il existe de la friction lorsque 

la goutte glisse le long de la fibre de lin. 

Dans le cas du déchaussement du PA11 sur la fibre de lin, la longueur enchâssée doit être 

inférieure à 130µm environ. En effet, au-delà d͛uŶe ĐeƌtaiŶe ǀaleuƌ de suƌfaĐe de ĐoŶtaĐt, la 

force nécessaire au déchaussement est plus importante que celle menant à la rupture de la fibre 

et la fibre peut rompre aǀaŶt la fiŶ de l͛essai. De plus, si la longueur de la goutte est trop 

importante, la foƌĐe de dĠĐhausseŵeŶt Ŷ͛est plus liŶĠaiƌeŵeŶt pƌopoƌtioŶŶelle à la suƌfaĐe de 

collage [31]. 
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Figure II.14 - Courbe de déchaussement de microgoutte de PA11 sur une fibre de lin 

La foƌĐe ŵeŶaŶt à la dĠĐohĠsioŶ de l͛iŶteƌfaĐe est pƌopoƌtioŶŶelle à la suƌfaĐe eŶĐhâssĠe. De 

Ŷoŵďƌeuǆ auteuƌs oŶt doŶĐ utilisĠ l͛ĠƋuation suivante pour calculer la contrainte de cisaillement 

interfaciale IFSS [32-34] : 

Friction 

Fmax 

Déchaussement 
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ܵܵܨܫ = ߨʹ௠�௫ܨ ௙ܴܮ௘ 

avec ܨ௠�௫ la force nécessaire au déchaussement de la goutte, ௙ܴ le rayon de la fibre et ܮ௘ la 

longueur de la goutte. Ce formalisme de base sur une répartition constante des contraintes de 

cisaillemeŶt le loŶg de l͛iŶteƌfaĐe fibre/matrice, et Ŷ͛iŶtğgƌe pas l͛effet des Đontraints résiduelles 

d͛oƌigiŶe theƌŵiƋue. Il s͛agit doŶĐ d͛uŶe aŶalǇse pƌĠliŵiŶaiƌe. 

De la ŵġŵe ŵaŶiğƌe Ƌue pouƌ l͛IFSS, uŶe ĐoŶtƌaiŶte de fƌiĐtioŶ apƌğs dĠĐhausseŵeŶt peut ġtƌe 

ĐalĐulĠe à paƌtiƌ d͛uŶe ǀaleuƌ de foƌĐe de fƌiĐtioŶ ŵoǇeŶŶe pouƌ ĐhaƋue Ġpƌouǀette. 

3.3. Caractérisation de l’angle de contact à chaud et à froid du PA11 sur la fibre 
de lin 

L͛aŶalǇse de l͛aŶgle de ĐoŶtaĐt à Đhaud du PAϭϭ suƌ la fiďƌe de liŶ peƌŵet d͛Ġǀalueƌ sa 

mouillabilité sur les fibres de lin. Une première image est prise dès que la température atteint 

210°C à 1min30s, une deuxième à 8 ŵiŶ pouƌ la fiŶ de l͛isotheƌŵe à ϮϭϬ°C, et uŶe deƌŶiğƌe apƌğs 

refroidissement. Les longueurs de fibres mouillées par la matrice et les diamètres de gouttes 

sont mesurées par le logiciel Olympus Stream. La dĠteƌŵiŶatioŶ de l͛aŶgle de ĐoŶtaĐt de la 

goutte à soŶ poiŶt d͛iŶfleǆioŶ est effeĐtuĠe à l͛aide du logiĐiel WiŶdƌop++. La ŵĠthode du 

logiciel dite « ligne de base » consiste à déterminer manuellement les bords droit et gauche de la 

goutte et à placer la ligne de base représentée par la fibre. Le logiciel détecte alors le contour de 

la goutte et mesure les angles de contact à partir de ces indications. 

4. Outils et méthodes d’observation microstructurale  

4.1. Observation par microscopie électronique à balayage 

La ŵiĐƌosĐopie ĠleĐtƌoŶiƋue à ďalaǇage est utilisĠe pouƌ oďseƌǀeƌ les suƌfaĐes d͛ĠĐhaŶtilloŶs de 

manière précise en produisant des images ayant une représentation en trois dimensions. Toutes 

foƌŵes d͛ĠĐhaŶtilloŶs oŶt ĠtĠ oďseƌǀĠes daŶs Đes tƌaǀauǆ : les surfaces de fibres, les faciès de 

rupture des fibres, les faciès de déchaussement des microgouttes de polymère sur les fibres 

uŶitaiƌes, les seĐtioŶs d͛Ġpƌouǀettes Đoŵposites... Pouƌ oďseƌǀeƌ les suƌfaĐes des fiďƌes uŶitaiƌes 

et des microgouttes, les échantillons sont collés sur un adhésif en carbone. Concernant 

l͛oďseƌǀatioŶ de faĐiğs de ƌuptuƌe des Đoŵposites, l͛eǆtƌĠŵitĠ ƌoŵpue de l͛Ġpƌouǀette est 

dĠĐoupĠe et plaĐĠe suƌ uŶ plot ŵĠtalliƋue ĠƋuipĠ d͛uŶe ǀis de seƌƌage. Pouƌ l͛oďseƌǀatioŶ des 
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sections de composites (section 4.2Ϳ, uŶe poƌtioŶ d͛Ġpƌouǀette est iŶĐluse daŶs uŶe ƌĠsiŶe ĠpoǆǇ 

de coulée puis polie. 

AǀaŶt ĐhaƋue oďseƌǀatioŶ au MEB, les ĠĐhaŶtilloŶs doiǀeŶt ġtƌe ƌeĐouǀeƌts d͛uŶe fiŶe ĐouĐhe 

d͛oƌ ;« métallisation » de l͛ĠĐhaŶtilloŶͿ paƌ pulǀĠƌisatioŶ ĐathodiƋue à l͛aide d͛uŶ ŵĠtalliseuƌ 

Edwards Scancoat Six. Le microscope électronique à balayage utilisé est un appareil de type Jeol 

JSM-6460LV. 

4.2. Analyses d’images MEB : taux de fibres et taux de porosités 

Au cours des travaux meŶĠs, uŶe aŶalǇse d͛iŵages MEB a ĠtĠ ĐoŶduite afiŶ de dĠteƌŵiŶeƌ les 

taux surfaciques de fibres et comparer avec les valeurs obtenues avec la pesée du matériau. Le 

taux de porosités est également déterminé par analyse de ces images. 

L͛aŶalǇse se fait à l͛aide du logiĐiel IŵageJ, aǇaŶt l͛aǀaŶtage d͛ġtƌe liďƌe de dƌoit et pƌoposaŶt uŶ 

ĐeƌtaiŶ Ŷoŵďƌe d͛outils adaptĠs auǆ Ġtudes sĐieŶtifiƋues [35]. Les ĠĐhaŶtilloŶs soŶt d͛aďoƌd polis 

dans le sens transverse pour observer les sections de fibres (Figure II.15 a.). La démarche 

représentée dans la Figure II.15 est celle de la séparation des fibres de la matrice pour en 

observer le taux de fibres. 

 

Figure II.15 - Étapes de l'analyse par ImageJ. (a) image obtenue au MEB; (b) image binaire en noir et blanc après 
seuillage; (c) identification de chaque objet présent 

(c) 

(b) (a) 
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L͛iŵage ďƌute ;aͿ subit d͛aďoƌd uŶ seuillage afiŶ d͛oďteŶiƌ uŶe iŵage eŶ Ŷoiƌ et ďlaŶĐ faisaŶt 

ressortir le renfort (b). Certains éléments peuvent ensuite être retirés manuellement, à 

l͛eǆeŵple de poƌositĠs Ƌu͛il est ŶĠĐessaiƌe d͛ĠĐaƌteƌ pouƌ Ŷe pas les ĐoŶfoŶdƌe avec les fibres 

lors du passage de (a) à (b). En dernière étape, une analyse surfacique des fibres est faite et 

l͛iŵage ;ĐͿ pƌĠseŶte les diffĠƌeŶts oďjets aŶalǇsĠs, peƌŵettaŶt de ƌelieƌ uŶe ǀaleuƌ d͛aiƌe à uŶ 

élément de renfort numéroté. 

4.3. Analyse de la morphologie des fibres de lin après mise en œuvre par 

injection et recyclage 

Ces analyses de la géométrie des fibres de lin dans les éprouvettes injectées visent à déterminer 

les diaŵğtƌes, les loŶgueuƌs et les ƌappoƌts d͛aspeĐt du ƌeŶfoƌt. La ŵĠthode ĐoŶsistaŶt à 

dissoudre la matrice pour en extraire le renfort est couramment utilisée pour des biocomposites 

à matrice polypropylène [36-38]. Cependant la dissolution de la matrice dans des biocomposites 

PA11/lin est problématique car le PA11 possğde uŶe ďoŶŶe ƌĠsistaŶĐe ĐhiŵiƋue. L͛aĐide 

foƌŵiƋue et l͛aĐide sulfuƌiƋue soŶt Đapaďles de dissoudƌe le PAϭϭ ŵais dĠgƌadeŶt ĠgaleŵeŶt les 

fibres végétales [39, 40]. En conséquence, la méthode de dissolution ne sera pas utilisée pour les 

composites PA11/lin, ni pour les composites PP/lin par souci de cohérence lors de comparaisons 

entre les deux matériaux. 

AfiŶ d͛oďseƌǀeƌ les fiďƌes saŶs dissolutioŶ, uŶ gƌaŶulat de Đoŵposite est pƌessĠ à ϮϬϬ°C eŶtƌe 

deuǆ laŵes de ǀeƌƌe afiŶ d͛oďteŶiƌ uŶ filŵ ŵiŶĐe. La fiŶesse de l͛ĠĐhaŶtilloŶ permet 

l͛oďseƌǀatioŶ paƌ ŵiĐƌosĐopie optiƋue du ƌeŶfoƌt. SeloŶ la taille des ĠlĠŵeŶts de ƌeŶfoƌt, uŶe 

loupe binoculaire Leica ou un microscope optique Olympus sont utilisés. Les logiciels associés 

pour les mesures de dimensions des fibres sont respectivement IM 500 et Olympus Stream. 
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1. Introduction 

La pƌoďlĠŵatiƋue de l͛iŶflueŶĐe des ĐoŶditioŶs de ŵise eŶ œuǀƌe suƌ le renfort est 

particulièrement importante dans le cas des fibres végétales. La fibre de lin possède 

intrinsèquement de bonnes propriétés mécaniques en traction mais de nombreux auteurs ont 

déjà mis en évidence sa sensibilité à la température [1-4]. Une limite haute de température de 

ŵise eŶ œuǀƌe est dĠteƌŵiŶĠe eŶtƌe ϭϲϬ°C et ϮϬϬ°C pour certains auteurs [3, 5]. Cependant ce 

facteur doit être associé au temps, un cycle de quelques minutes à haute température pouvant 

être moins impactant sur les propriétés mécaniques Ƌu͛uŶ tƌaiteŵeŶt à ϭϱϬ°C peŶdaŶt uŶe 

demi-heure [2]. De plus, peu d͛Ġtudes tƌaiteŶt de l͛iŶflueŶĐe de la teŵpĠƌatuƌe suƌ le 

comportement mécanique particulier de la fibre de lin [6]. 

Dans ce chapitƌe, Ŷous Ŷous iŶtĠƌessoŶs à l͛iŶflueŶĐe de ĐǇĐles theƌŵiƋues tǇpiƋues d͛uŶ 

pƌoĐessus de ŵise eŶ œuǀƌe suƌ les pƌopƌiĠtĠs des fiďƌes de liŶ. Les teĐhŶiƋues de ŵise eŶ 

œuǀƌe dĠǀeloppĠes daŶs le pƌogƌaŵŵe FiaďiliŶ soŶt le ĐalaŶdƌage et la theƌŵoĐoŵpƌessioŶ, 

deux techniques dont les temps de cycle sont inférieurs à 10 min.  

 AfiŶ d͛Ġǀalueƌ l͛iŵpaĐt de la teŵpĠƌatuƌe suƌ les fiďƌes de liŶ, tƌois teŵpĠƌatuƌes de ĐǇĐle soŶt 

étudiées (140, 190 et 250°C). Ces trois températures correspondent respectivement à la mise en 

œuǀƌe d͛uŶ polǇ-(butylène-succinate) (PBS) [7-9], un poly-(lactide) (PLA) [10-12] et un poly-

(amide) (PA11). Le PBS et le PLA sont pris comme références car ils sont tous deux des 

biopolymères thermoplastiques, le PBS étant biodégradable et le PLA étant à la fois biosourcé et 

biodégradable. La température choisie pour correspondre au PA11 est volontairement élevée 

par rapport à sa température de fusion ;≈ϭϵϬ°CͿ, mais reste proche des températures de 235°C 

et 240°C parfois utilisées pour le transformer en injection [13] et extrusion [14, 15].     

Dans un premier temps est abordée l͛iŶflueŶĐe des ĐǇĐles theƌŵiƋues suƌ les pƌopƌiĠtĠs 

ŵĠĐaŶiƋues eŶ tƌaĐtioŶ à l͛ĠĐhelle de la fiďƌe uŶitaiƌe. Tƌois ĐoŵpoƌteŵeŶts eŶ tƌaĐtioŶ soŶt 

identifiés et leur distribution en fonction du cycle est investiguée. Ensuite les propriétés 

ŵĠĐaŶiƋues ;ŵodule d͛YouŶg, ĐoŶtƌaiŶte et dĠfoƌŵatioŶ à ƌuptuƌeͿ soŶt aŶalǇsĠes eŶ foŶĐtioŶ 

de la température. Puis une analyse fine est conduite pour comprendre les différents 

comportements relevés.  

Dans une deuxième partie, des analyses thermogravimétriques constituent une première 

approche concernant l͛ĠǀolutioŶ de la ĐoŵpositioŶ des fiďƌes après les cycles thermiques et la 

ĐapaĐitĠ des paƌois à ƌĠaďsoƌďeƌ de l͛eau. Ce deƌŶieƌ paƌaŵğtƌe est iŵpoƌtaŶt pouƌ la 

compréhension du comportement de la fibre en traction. Des analyses biochimiques des fibres 
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ďƌutes et des fiďƌes tƌaitĠes à ϮϱϬ°C peƌŵetteŶt d͛oďteŶiƌ des iŶfoƌŵatioŶs plus pƌĠĐises suƌ la 

modification des composants biochimiques des parois à haute température. 

Enfin, l͛effet des ĐǇĐles thermiques est testĠ à l͛ĠĐhelle des paƌois paƌ ŶaŶoiŶdeŶtatioŶ. Cette 

teĐhŶiƋue peƌŵet de s͛affƌaŶĐhiƌ des effets des dĠfauts à l͛ĠĐhelle de la fiďƌe ;dĠfauts 

naturellement présents et ceux créés par la température), pour analyser les propriétés 

mécaniques de la couche S2 des parois végétales de lin selon les conditions de températures 

subies. 

2. Matériaux et méthodes 

Les fibres de lin étudiées sont de la variété Marylin, cultivées et récoltées en 2003, et fournies 

par la Coopérative de Teillage de LiŶ de Neuďouƌg CTLN ;NoƌŵaŶdieͿ sous foƌŵe d͛uŶ ƌuďaŶ 

peigné. De petites quantités de rubans sont extraites en plusieurs lots et subissent différents 

traitements thermiques afin de réaliser des analyses thermogravimétriques et biochimiques 

ainsi que des mesures par nanoindentation. De la même manière, des fibres unitaires sont 

extraites du ruban pour subir les cycles thermiques puis être testées en traction.  

Les ĐǇĐles theƌŵiƋues soŶt ďasĠs suƌ les ĐoŶditioŶs de ŵise eŶ œuǀƌe de tƌois ďiopolymères 

theƌŵoplastiƋues. Le teŵps des ĐǇĐles de ϴ ŵiŶ est ƌepƌĠseŶtatif d͛uŶ ĐoŵpouŶdage ;ϯ min) et 

d͛uŶe iŶjeĐtioŶ ;ϱ ŵiŶͿ ; ces durées ont été précédemment mesurées au laboratoire [16]. Ce 

temps de 8 min est également cohérent avec la technique de film-stacking couplée à de la 

thermocompression [17-23]. Ceci permet donc de considérer nos résultats dans le cadre de cette 

technique, notamment dans les Chapitres 4,5 et 6. 

3. Résultats et discussions 

3.1. Comportements en traction des fibres unitaires 

Les courbes de contrainte-déformation ont été classées selon trois types définis dans le Chapitre 

2, illustrés dans la Figure III.1 (a). Ces comportements sont similaires à ceux observés dans la 

littérature sur les fibres de chanvre et les fibres de lin [24-27]. Les comportements de type TIII 

soŶt faĐileŵeŶt ideŶtifiaďles paƌ la pƌĠseŶĐe d͛uŶe zone de non-linéarité caractéristique du 

réalignement microfibrillaire partiel. Cependant, la méthode de distinction entre les courbes de 

tǇpes TI et TII Ŷ͛est Ƌue ƌaƌement explicitée dans les références. Dans nos travaux, la manière de 
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sĠpaƌeƌ les TI et TII s͛est faite à l͛aide de la ŵesuƌe des peŶtes eŶtƌe Ϭ,ϭ et Ϭ,Ϯ% de déformation 

et en fin de courbe. Les valeurs de déformation de 0,1 et 0,2% correspondent à la première 

partie linéaire des courbes de contrainte-déformation des fibres unitaires, quel que soit leur 

type (Figure III.1.A). Si le module en fin de courbe ܧே௢௥௠௘ mesuré selon la norme diminue de 

plus de 10% par rapport au module ܧ଴,ଶ% mesuré en début de courbe, alors la fibre de lin a un 

comportement TII.  
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Figure III.1 - (a) courbes de contrainte-déformation typiques des différents comportements des fibres unitaires de 
lin ainsi que leur distribution en fonction du cycle thermique (b). Apparaissent en (a) les deux modules mesurés 
pour chaque essai, le module mesuré à 0,2% de déformation et le module «norme » mesuré en fin de courbe en 

accord avec la norme 

La Figure III.1 (b) présente la distribution des comportements en fonction du cycle thermique 

que la fibre de lin a subi. Des résultats similaires sont observés pour les fibres brutes et les lots 

de fibres chauffées à 140°C et celles à 190°C, avec environ 20% de comportement TII et 80% de 

comportements TIII. Cela montre une stabilité de la structure de la fibre et des mécanismes 

opérant la réponse en traction avec une augŵeŶtatioŶ ŵodĠƌĠe de la teŵpĠƌatuƌe jusƋu͛à 

ϭϵϬ°C. AuĐuŶ ĐoŵpoƌteŵeŶt TI Ŷ͛est ƌeleǀĠ pouƌ Đes tƌois lots de fiďƌes. Dans ses travaux de 

thèse, Lefeuvre [28] observe pour des variétés de fibres brutes (Marylin et Andréa) des taux de 

TI variant entre 0 et 34%. Le ĐoŵpoƌteŵeŶt TI, liŶĠaiƌe jusƋu͛à ƌuptuƌe, est globalement 

minoritaire pour la fibre de lin mais peut représenter une part importante des comportements 

dans la fibre de chanvre [24, 29]. Cela peut s͛eǆpliƋueƌ paƌ uŶe diffĠƌeŶĐe ĐoŵpositioŶ, le tauǆ 

de cellulose dans le lin étant proche de 80% [30, 31] aloƌs Ƌu͛il est ǀoisiŶ de ϲϬ% pouƌ la fiďƌe de 

chanvre [32]. De plus, le taux de lignine est plus important dans le chanvre [33, 34], pouvant 

alors induire une augmentation de la fragilité de la paroi [35], mais également une perte de 

plasticité à cause de son caractère hydrophobe [36]. 

ENorme 

E0,2% 

(a) (b) 
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Le cycle thermique à 250°C provoque un changement drastique de la distribution des 

ĐoŵpoƌteŵeŶts. OŶ Ŷote l͛appaƌitioŶ de Đomportements élastiques TI à hauteur de 22%. De 

plus, le nombre de TII double par rapport aux autres lots tandis que le nombre de TIII diminue 

fortement. Par rapport aux fibres brutes, la température de 250°C, bien supérieure aux 

températures habituellement recommandées pour la transformation de la fibre végétale [3, 5], 

implique donc une diminution de la capacité de la matrice polysaccharide à se déformer. Il en 

résulte une diminution de la capacité de réalignement des microfibrilles dans la fibre de lin. La 

structure des fibres ainsi que les interactions entre ses composants se retrouvent modifiées par 

l͛effet des hautes températures.  

Apƌğs aǀoiƌ ideŶtifiĠ les ĐoŵpoƌteŵeŶts eŶ tƌaĐtioŶ des fiďƌes et oďseƌǀĠ l͛effet de la 

température sur le phénomène de réalignement microfibrillaire, nous abordons les différences 

de propriétés mécaniques en traction des lots. 

3.2. Évolution des propriétés en traction des lots en fonction de la température 

DaŶs uŶ pƌeŵieƌ teŵps, l͛iŶflueŶĐe de la teŵpĠƌatuƌe suƌ les pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues eŶ tƌaĐtioŶ 

est tƌaitĠe à l͛ĠĐhelle du lot.  

Le Tableau III.1 présente les propriétés mécaniques des fibres de lin ainsi que les diamètres 

moyens mesurés par microscopie optique. La Figure III.2 représente sous forme graphique ces 

propriétés mécaniques en fonction des cycles thermiques. Notons que le module ܧே௢௥௠௘ est 

mesuré à la fin de chaque courbe en accord avec la norme NFT 25-501-2. Les propriétés 

mesurées possèdent une large dispersion caractéristique des fibres végétales ŵġŵe au seiŶ d͛uŶ 

seul lot, à cause notamment des variations de diamètre le long de la fibre mais également de son 

emplacement de prélèvement dans la hauteur de la tige [37-39].  
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Fibres Diamètre (µm) ENorme (GPa) σmax (MPa) Amax (%) 

Lin brut 16,0 ± 2,7 45,2 ± 12,9 789 ± 276 2,4 ± 1,1 

Lin (140°C) 15,4 ± 3,3 51,0 ± 16,3 821 ± 326 2,0 ± 0,5 

Lin (190°C) 15,6 ± 2,9 49,9 ± 13,4 754 ± 296 2,0 ± 0,6 

Lin (250°C) 15,6 ± 2,6 30,9 ± 17,1 252 ± 178 0,9 ± 0,4 

Tableau III.1 - Influence du cycle thermique sur les propriétés des fibres de lin 

Paƌ ƌappoƌt à d͛autƌes ǀaƌiĠtĠs de fiďƌes, paƌfois ĐultiǀĠes suƌ plusieuƌs aŶŶĠes auǆ ĐoŶditioŶs 

exogènes variables, la variété Marylin cultivée en 2003 et étudiée dans ce chapitre présente des 

propriétés relativement faibles. Baley et Bourmaud [40] ont analysé les propriétés mécaniques 

de 50 lots de lin différents, testés à l͛I‘DL dans des conditions identiques à celles de cette étude. 

EŶ ĐoŵpaƌaisoŶ, Ŷos fiďƌes MaƌǇliŶ à l͛Ġtat ďƌute possğdeŶt uŶe ďoŶŶe dĠfoƌŵatioŶ à ƌuptuƌe 

ŵais uŶ ŵodule d͛YouŶg iŶfĠƌieuƌ à la ŵoǇeŶŶe de ϱϯ GPa et une contrainte à rupture 

également inférieure à la moyenne de 960 MPa. Les propriétés mécaniques des fibres 

précédemment traitées à 140°C et 190°C varient peu par rapport à la fibre brute non traitée, de 

la même manière que pour la distribution des comportements. Il apparaît doŶĐ Ƌue jusƋu͛à 

190°C, un cycle thermique de 8 min ne modifie pas les comportements des fibres de lin ni les 

propriétés mécaniques du lot dans son ensemble.  
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Figure III.2 - Contraintes à rupture et module d'Young de la norme pour les différentes températures de cycle 
(valeurs à 23°C pour les fibres brutes) 
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Le cycle de 250°C, tout comme il modifie les comportements en traction, induit une baisse 

importante des propriétés mécaniques. Les diamètres des fibres mesurés au microscope après 

ce cycle thermique sont identiques entre les lots et laissent donc supposer que la géométrie de 

la fiďƌe Ŷe ǀaƌie pas. Il faut gaƌdeƌ à l͛espƌit Ƌue la ŵesuƌe des diaŵğtƌes se fait à température 

ambiante, au moins 24h après que les fibres aient subi un cycle thermique. Les fibres sont donc à 

l͛ĠƋuiliďƌe hǇgƌotheƌŵiƋue et auĐuŶe ŵodifiĐatioŶ de la seĐtioŶ Ŷ͛est dĠĐelĠe.  

La perte significative des propriétés mécaniques par traitement à haute température a été 

étudiée par quelques auteurs, dans différents paramètres de cycles thermiques (Chapitre 

1 section 3.1.2). Pour des conditions de cycles proches (15 min à 180°C), Van de Velde et al. [41] 

ont montré la stabilité des propriétés mécaniques des fibres techniques de lin. En augmentant le 

temps du cycle à 30 min et à 60 min, ils observent une baisse significative des propriétés. La 

températuƌe liŵite de ϭϵϬ°C seŵďle doŶĐ justifiĠe pouƌ l͛usage de fiďƌes de liŶ daŶs le Đadƌe 

d͛uŶe ŵise eŶ œuǀƌe Đouƌte ;teŵps iŶfĠƌieuƌ à ϭϬ ŵiŶͿ. 

La Figure III.3 pƌĠseŶte les faĐiğs de ƌuptuƌe d͛uŶe fiďƌe ďƌute et d͛uŶe fiďƌe ĐhauffĠe à 250°C. Un 

ŵiŶiŵuŵ de ϮϬ faĐiğs pouƌ ĐhaƋue lot a ĠtĠ aŶalǇsĠ au MEB et auĐuŶe diffĠƌeŶĐe Ŷ͛a ĠtĠ 

observée entre les 4 lots de fibres. Les faciès sont similaires à ceux observables dans la 

littérature avec une rupture visible des différentes parois de la fibre [5, 42]. Les mêmes analyses 

MEB Ŷ͛oŶt pas ƌĠǀĠlĠ l͛appaƌitioŶ de dĠfauts de suƌfaĐe aǀeĐ les ĐǇĐles de température (Figure 

III.4).  

  

Figure III.3 - Images MEB des faciès de rupture après traction d'une fibre brute (a) et d'une fibre chauffée à 250°C 

(a) (b) 
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Figure III.4 - Images MEB de la surface d'une fibre brute (a) et d'une fibre chauffée à 250° (b) 

3.3. Analyse statistique des propriétés à rupture des fibres unitaires 

L͛appƌoĐhe statistiƋue Weiďull est utile pouƌ oďteŶiƌ des iŶfoƌŵatioŶs supplémentaires par 

rapport aux seules moyennes de contrainte à rupture de chaque lot (Tableau III.1) dont la 

ǀaƌiaďilitĠ est iŵpoƌtaŶte. Elle peƌŵet de ƌepƌĠseŶteƌ la pƌoďaďilitĠ de ƌuptuƌe d͛uŶe fiďƌe eŶ 

fonction de la contrainte qui lui est appliquée et du cycle thermique Ƌu͛elle a suďi au préalable. 

Tout d͛aďoƌd, il faut ĐalĐuleƌ la ƌĠpaƌtitioŶ des ĐoŶtƌaiŶtes à ƌuptuƌe des ݊ fibres testées. Pour 

cela on classe les contraintes à rupture par ordre croissant en leur donnant un rang �. Ensuite, 

pouƌ ĐhaĐuŶe de Đes ǀaleuƌs oŶ ĐalĐule uŶe pƌoďaďilitĠ de ƌuptuƌe à l͛aide de l͛iŶdiĐe ou 

estimateur ܲ suivant, adapté aux séries de plus de 50 valeurs [43] : 

ܲሺ�ሻ� = �݊ + ͳ 

Les répartitions des probabilités de rupture en fonction de la contrainte pour chacun des lots de 

fibres sont présentées dans la Figure III.5 suivante. 

(a) (b) 
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Figure III.5 - Probabilité de rupture en fonction de la contrainte de traction pour les différents types de fibres, 
brutes et chauffées 

Cette figure permet de représenter visuellement la dispersion des propriétés à rupture des fibres 

de liŶ, Đoŵŵe Đ͛est le Đas d͛uŶe ŵaŶiğƌe gĠŶĠƌale pouƌ les fiďƌes ǀĠgĠtales et Đela pouƌ diǀeƌses 

ƌaisoŶs liĠes à l͛espğĐe, la ĐƌoissaŶĐe ou eŶĐoƌe l͛eǆtƌaĐtioŶ ;Chapitre 1 section 3.2). Il apparaît ici 

clairement que les fibres chauffées à 250°C ont une probabilité de rupture plus importante que 

les trois autres types de fibres au fur et à mesure que la contrainte appliquée augmente. Cette 

observation est bien corrélée avec la contrainte à rupture moyenne plus faible mesurée dans la 

section précédente. De même que les fibres brutes et celles chauffées à 140°C et 190°C ont des 

contraintes à rupture proches, leurs courbes de probabilité se superposent. 

À partir de ces probabilités calculées, nous pouvons appliquer la théorie de Weibull aux 

propriétés des fibres de lin. Elle est utilisée dans le cas de matériaux fragiles, notamment les 

fibres de verre, et est basée sur la théorie du « maillon le plus faible » [44, 45]. Cette approche 

suppose Ƌu͛uŶ seul tǇpe de dĠfaut aŵğŶe à la ƌuptuƌe de la fiďƌe [46]. La distribution de Weibull 

pouƌ la ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe est doŶŶĠe paƌ l͛ĠƋuatioŶ suiǀaŶte [47]: 

ܲሺ�ሻ = ͳ − ݌�݁ (− ( ��଴)௠) 

où ܲሺ�ሻ est la probabilité de rupture à la contrainte �, �଴ est le paƌaŵğtƌe d͛ĠĐhelle iŶdiƋuaŶt la 

sévérité des défauts, ݉ est le module de Weibull (ou paramètre de forme) représentatif de 

l͛hoŵogĠŶĠitĠ de distribution des contraintes. Ces paramètres �଴ et ݉ sont déterminés 

graphiquement par la méthode de régression linéaire (LR) [48], à l͛aide de l͛ĠƋuatioŶ suiǀaŶte : ݈݊ሺ−݈݊ሺͳ − ܲሻሻ = ݉. ݈݊ሺ�ሻ − ݉. ݈݊ሺ�଴ሻ 
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avec en abscisse ݈݊ሺ�ሻ et en ordonnée ݈݊ሺ−݈݊ሺͳ − ܲሻሻ. L͛ĠƋuatioŶ de la ƌĠgƌessioŶ liŶĠaiƌe ainsi 

obtenue, le module de Weibull ݉ en est le coefficient directeur tandis que le paramètre 

d͛ĠĐhelle �଴ eŶ est l͛oƌdoŶŶĠe à l͛oƌigiŶe. La Figure III.6 présente les distributions de Weibull 

selon la contrainte à rupture et le Tableau III.2 regroupe les valeurs de modules et de facteurs de 

forme.   
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Figure III.6 – Courbes de Weibull en fonction de la contrainte pour les différents lots de fibres 

Fibres 
Module de 
Weibull : ݉ 

Paramètre 
d͛ĠĐhelle : �଴ 

R² Valeur p 

Lin brut 3,13 874 0,95 > 0,25 

Lin (140°C) 2,60 920 0,97 > 0,25 

Lin (190°C) 3,00 848 0,98 > 0,25 

Lin (250°C) 1,87 285 0,92 < 0,01 

Tableau III.2 - Paramètres de Weibull des fibres de lin en fonction de la contrainte ainsi que les coefficients de 
détermination R² des régressions linéaires et les valeurs p du test Anderson-Darling 

Les résultats du Tableau III.2 montrent des valeurs de module de Weibull et de paramètres 

d͛ĠĐhelles du ŵġŵe oƌdƌe Ƌue les ǀaleuƌs de la littĠƌatuƌe ĐoŶĐeƌŶaŶt les fiďƌes de liŶ [48-51]. Le 

module de Weibull ݉ des fibres chauffées à 250°C reste cependant inférieur aux trois autres lots 

de fiďƌes aiŶsi Ƌu͛auǆ ǀaleuƌs de fiďƌes ŶoŶ tƌaitĠes de la littĠƌatuƌe. Ce ŵodule plus faiďle est 

ĐaƌaĐtĠƌistiƋue d͛uŶe populatioŶ de dĠfauts plus gƌaŶde. De plus, le dĠĐalage des points à 250°C 

s͛eǆpliƋue paƌ des ĐoŶtƌaiŶtes à ƌuptuƌes plus faiďles Ƌue les autƌes, à l͛oƌigiŶe du faiďle 
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paƌaŵğtƌe d͛ĠĐhelle �଴. La température de 250°C a non seulement fragilisé les fibres mais elle a 

également augmenté la dispersion des défauts pilotant la rupture.  

Une distribution de Weibull implique une variation linéaire de ݈݊ሺ−݈݊ሺͳ − ܲሻሻ en fonction de ݈݊ሺ�ሻ. Le module de Weibull ݉ ;ou peŶteͿ est aloƌs uŶe ǀaleuƌ uŶiƋue, supposaŶt Ƌu͛uŶe seule 

famille de défauts contrôle la rupture des fibres. Cependant, pour les fibres chauffées à 250°C, 

on observe des segments aux pentes différentes, notamment entre la première moitié et la 

seconde moitié de la courbe (Figure III.6). Une première approche pour estimer la justesse de 

l͛utilisatioŶ de Weiďull pouƌ uŶe sĠƌie de doŶŶĠes est le ĐalĐul du ĐoeffiĐieŶt de dĠteƌŵiŶatioŶ ܴ². Il permet de juger de la qualité de la régression linéaire utilisée pour déterminer le module ݉. On remarque dans le Tableau III.2 que la valeur de ܴ² est inférieure à 0,95, ce qui pour un 

intervalle de confiance de 95% signifie que la régression linéaire est discutable pour les fibres 

chauffées à 250°C. Cependant, cette analyse des coefficients ܴ² est délicate puisque les valeurs 

restent proches entre les courbes, et estimer la linéarité par ces coefficients est jugée imprécise 

[48].   

UŶe autƌe ŵaŶiğƌe de ǀĠƌifieƌ si les doŶŶĠes suiǀeŶt uŶe distƌiďutioŶ de Weiďull est d͛utiliseƌ la 

statistiƋue d͛AŶdeƌsoŶ-Darling en calculant la valeur ݌ (Tableau III.2) (Evans, Johnson, and Green 

1989). Plus la distribution de Weibull est ajustée aux données, plus la valeur de ݌ est élevée. Elle 

doit être supérieure à 0,05 (pour un intervalle de confiance de 95%) pour considérer que les 

données sont modélisables par Weibull [52]. Les fibres brutes, chauffées à 140°C et celles à 

190°C ont des valeurs supérieures à 0,2; Đe Ƌui ĐoŶfoƌte l͛hǇpothğse Ƌue Đes fiďƌes ǀoieŶt leuƌ 

rupture pilotée par une seule population de défauts. Les fibres chauffées à 250°C ont au 

contraire une valeur ݌ bien inférieure à 0,05. Pour ce lot, une stricte modélisation de Weibull à 

uŶ paƌaŵğtƌe Ŷe s͛appliƋue doŶĐ pas, les diffĠƌeŶtes peŶtes oďseƌǀaďles suƌ la Đouƌďe ;Figure 

III.6Ϳ soŶt aloƌs sǇŶoŶǇŵes d͛uŶe distƌiďutioŶ ŵultiŵodale. Cela sigŶifie Ƌue la pƌoďaďilitĠ de 

ƌuptuƌe est ĐoŶtƌôlĠe paƌ plusieuƌs ĐatĠgoƌies de dĠfauts, saŶs Ƌu͛il soit possiďle de dĠfiŶiƌ leuƌ 

origine physique dans les parois de la fibre.  

Nous pouǀoŶs doŶĐ affiƌŵeƌ Ƌu͛uŶ ĐǇĐle à ϮϱϬ°C iŶduit d͛iŵpoƌtants changements dans la paroi 

de la fiďƌe de liŶ, ƌespoŶsaďles d͛uŶe distƌiďutioŶ hĠtĠƌogğŶe des ĐoŶtƌaiŶtes de tƌaĐtioŶ à 

ƌuptuƌe aiŶsi Ƌue d͛uŶe « fragilisation » des dĠfauts eǆistaŶts à l͛Ġtat ďƌut. De plus, une ou 

plusieuƌs faŵilles de dĠfauts appaƌaisseŶt, sigŶes d͛uŶe altĠƌatioŶ sĠǀğƌe de la stƌuĐtuƌe de la 

fiďƌe. UŶe autƌe hǇpothğse est l͛altĠƌatioŶ des iŶteƌfaĐes eŶtƌe les ĐouĐhes de la fiďƌe Ƌui oŶt des 

structures et des compositions différentes. 
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3.4. Évolution des propriétés en fonction des comportements et des cycles 

thermiques 

La Figure III.7 compare le module des courbes de traction au début (à 0,2% de déformation ܧ଴,ଶ%) (a) et à la fin (ܧே௢௥௠௘ ) (b), la contrainte (c) et la déformation à rupture (d) des fibres TI, 

TII et TIII pour chaque lot de fibres. Nous pouvons ainsi relier les propriétés mécaniques en 

traction mesurées en section 3.2 aux différents comportements observés précédemment 

(section 3.1).  

3.4.1. Comparaison des comportements TII et TIII pour les fibres non 

dégradées 

En se focalisant dans un premier temps sur les trois premiers lots de fibres (brute, 140°C et 

190°C) aux comportements et propriétés mécaniques moyennes identiques, nous allons 

comparer les propriétés mécaniques des fibres TII et TIII (Figure III.7).  
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Figure III.7 - Évolution des module d'Young en début de courbe (0,2% de déformation, E0,2%) (a) et en fin de courbe 
(ENorme) (b), de la contrainte (c) et de la déformation à rupture (d) des fibres TI, TII et TIII, en fonction de la 

température de traitement 

 

(a) (b) 

(c) (d) 
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Les fibres TII ont un module à 0,2% de déformation (Figure III.7.a) plus élevé que le module 

mesuré en fin de courbe (Figure III.7.b). Au contraire, les fibres TIII ont un module de fin plus 

ĠleǀĠ Ƌu͛eŶ dĠďut. OŶ ƌeŵaƌƋue Ƌue les ŵodules ŵesuƌĠs eŶ fiŶ de Đouƌďe soŶt ideŶtiques 

entre les fibres de comportement TII et TIII. Selon le postulat que les microfibrilles de cellulose 

partiellement ƌĠaligŶĠes soŶt à l͛oƌigiŶe de la ǀaleuƌ du ŵodule eŶ fiŶ d͛essai de traction, en 

particulier pour les fibres TIII, alors nous supposons que le même mécanisme apparaît dans les 

fibres TII.  

Néanmoins, des différences apparaissent entre ces deux comportements, en particulier lorsque 

l͛oŶ s͛iŶtĠƌesse auǆ petites dĠfoƌŵatioŶs. UŶe pƌeŵiğƌe distiŶĐtioŶ est faite eŶtƌe les Đouƌďes TII 

et TIII eŶ ŵesuƌaŶt le ŵodule d͛YouŶg au dĠďut de Đouƌďe ;Figure III.7.a), ce module étant 

pƌesƋue deuǆ fois plus ĠleǀĠ pouƌ les TII. S͛il doit Ǉ aǀoiƌ uŶ ƌĠaligŶeŵeŶt, aloƌs il Ŷe se ŵaŶifeste 

pas selon les mêmes mécanismes que les TIII. Comme le souligne Lefeuvre et al. [27], les 

polysaccharides structurants, liés aux microfibrilles de cellulose, influent sur la première section 

des courbes contrainte-déformation tandis que la matrice polysaccharide est liée à la seconde 

section. Les fibres TII sont donc différentes des TIII dans leur structure ou entre les interactions 

eŶtƌe ĐoŵposaŶts, ďieŶ Ƌu͛il soit diffiĐile de le ǀĠƌifieƌ suƌ des fiďƌes uŶitaiƌes apƌğs tƌaĐtioŶ.  

3.4.2. Effets du cycle thermique à 250°C sur les propriétés selon le 

comportement 

Comme constaté en section 3.2, un cycle thermique à 250°C réduit la valeur du module en fin de 

courbe des fibres. Le module au début de courbe est lui aussi réduit par la haute température 

(Figure III.7 a). À propos des fibres TIII chauffées à 250°C, on remarque que le module en début 

de Đouƌďe Ŷ͛est Ƌue peu diŵiŶuĠ paƌ ƌappoƌt au ŵġŵe ŵodule suƌ les fiďƌes ďƌutes. Paƌ ĐoŶtƌe, 

le module en fin de courbe des fibres TIII chauffées à 250°C est plus fortement réduit (Figure III.7 

b). La Figure III.8 présente les rapports des modules E0,2%/ENorme des fibres TIII en fonction du 

cycle thermique. En toute logique, les rapports pour les trois premiers lots sont du même ordre 

mais celui des fibres chauffées à 250°C est légèrement plus élevé. On en déduit que pour ces 

fibres TIII, même si elles présentent le mécanisme de glissement (« stick-slip ») des microfibrilles 

dans la paroi S2, celui-ci est affecté par le cycle de température. Ce phénomène, qui permet 

l͛augŵeŶtatioŶ pƌogƌessiǀe du ŵodule eŶ fiŶ de Đouƌďe suƌ les fiďƌes TIII, est diŵiŶuĠ paƌ 

dégradation thermique. 
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Figure III.8 - Rapports des modules E0,2%/ENorme pour les fibres TIII en fonction du cycle thermique 

L͛Ġtude des pƌopƌiĠtĠs des fiďƌes TI ĐoŶfiƌŵe la dĠgƌadatioŶ pƌoǀoƋuĠe paƌ le ĐǇĐle à haute 

température (Figure III.7). Leurs propriétés à rupture (contrainte et déformation) sont plus 

faibles que les TII et TIII, elles sont donc des fibres très fragilisées par la température. Le fait que 

leuƌs ŵodules eŶ fiŶ et dĠďut de Đouƌďe soieŶt ideŶtiƋues s͛eǆpliƋue paƌ leuƌ faiďle dĠfoƌŵatioŶ 

à rupture, les pentes étant mesurées à des interǀalles de dĠfoƌŵatioŶ tƌğs pƌoĐhes. L͛aŶalǇse du 

ƌĠaligŶeŵeŶt ŵiĐƌofiďƌillaiƌe daŶs la seĐtioŶ suiǀaŶte ǀa peƌŵettƌe d͛Ġtaďliƌ si la ƌuptuƌe des 

fiďƌes TI se fait daŶs la pƌeŵiğƌe paƌtie liŶĠaiƌe d͛uŶe Đouƌďe tǇpiƋue TIII, Đ͛est-à-dire avant 

Ƌu͛uŶ ƌĠaligŶeŵeŶt puisse s͛opĠƌeƌ.   

3.5. Analyse du réalignement microfibrillaire des fibres TIII 

Afin de compléter les précédentes observations, les courbes de contrainte-déformation de 

toutes les fibres au comportement TIII sont analysées avec une attention particulière portée à la 

perte de linéarité liée au réalignement microfibrillaire. Pour cela, le module tangent est calculé 

en fonction de la déformation (Figure III.9). 
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Figure III.9 - Courbe contrainte-déformation d'une fibre de lin TIII et la variation de la pente dérivée de la courbe 
contrainte-déformation 

EŶ pƌeŵiğƌe paƌtie de la Đouƌďe, oŶ oďseƌǀe Ƌue le ŵodule taŶgeŶt diŵiŶue jusƋu͛à uŶe ǀaleuƌ 

minimale. À cette valeur minimale on associe une contrainte et une déformation seuil. On 

suppose Ƌu͛eŶ Đe poiŶt pƌĠĐis les ĐoŶtƌaiŶtes aǆiales iŶduiseŶt des ĐoŶtƌaiŶtes de ĐisailleŵeŶt 

Ƌui iŶitieŶt le ƌĠaligŶeŵeŶt ŵiĐƌofiďƌillaiƌe, Đ͛est-à-dire le glissement des microfibrilles dans la 

matrice polysaccharide [6].   

En considérant que la paroi S2 de la fibre est responsable du comportement et des propriétés 

ŵĠĐaŶiƋues eŶ tƌaĐtioŶ de la fiďƌe uŶitaiƌe, Ŷous supposoŶs Ƌu͛elle est ĐoŶstituĠe d͛uŶe 

séquence symétrique de plis orientés à ±ϭϬ° paƌ ƌappoƌt à l͛aǆe de la fiďƌe. AiŶsi il est possiďle 

d͛estiŵeƌ la ĐoŶtƌaiŶte de ĐisailleŵeŶt daŶs la fiďƌe à la liŵite ĠlastiƋue aǀeĐ l͛ĠƋuatioŶ suiǀaŶte 

[53] : 

��் = .ܨ sin .ʹߠʹ ܵ  

avec ܨ la force appliquée, ܵ la section de la fibre et ߠ l͛aŶgle ŵiĐƌofiďƌillaiƌe ;estiŵĠ à ϭϬ° pouƌ le 

lin [54, 55]). La distribution des contraintes de cisaillement entre les différentes couches des 

parois Ŷ͛est pas prise en compte ici. La Figure III.10 présente les propriétés des fibres TIII au seuil 

en fonction du cycle thermique.  

Contrainte au seuil 

A% au seuil 
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Figure III.10 - Propriétés des fibres TIII à rupture et au seuil: (a) allongements, (b) contraintes, (c) contraintes de 
cisaillement au seuil 

La valeur de contrainte de cisaillement (Figure III.10 ĐͿ, Đ͛est-à-dire la force des liaisons de la 

matrice polysaccharide, est stable entre les cycles thermiques. La même observation est faite sur 

les valeurs de contraintes en traction au seuil (Figure III.10.b) ainsi que pour les déformations au 

seuil (Figure III.10.a). Ces résultats montrent que la matrice polysaccharide conserve à 

l͛ideŶtiƋue sa ĐapaĐitĠ à ƌoŵpƌe ses liaisoŶs pouƌ iŶitieƌ le ŵouǀeŵeŶt des ŵiĐƌofiďƌilles au seiŶ 

des fiďƌes TIII, saŶs effet des ĐǇĐles theƌŵiƋues. NotoŶs ĠgaleŵeŶt Ƌue l͛iŶteƌphase 

d͛hĠŵiĐelluloses, ďieŶ Ƌue non prise en compte dans notre hypothèse de départ, est supposée 

garder ses propriétés elle aussi. 

Cependant, les rapports contrainte à rupture/contrainte au seuil (Figure III.10.b) et déformation 

à rupture/déformation au seuil (Figure III.10.a) des TIII diminuent fortement à 250°C. Donc, 

ŵġŵe si le seuil du ƌĠaligŶeŵeŶt ŵiĐƌofiďƌillaiƌe Ŷ͛est pas ŵodifiĠ paƌ dĠgƌadatioŶ theƌŵiƋue, le 

ŵĠĐaŶisŵe de dissipatioŶ d͛ĠŶeƌgie paƌ glisseŵeŶt des ŵiĐƌofiďƌilles daŶs la matrice 

polysaccharide est grandement altéré par la suite.   

(a) (b) 

(c) 
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‘appeloŶs ĠgaleŵeŶt Ƌue les fiďƌes ŶoŶ tƌaitĠes oŶt pouƌ ϴϬ% d͛eŶtƌe elles uŶ ĐoŵpoƌteŵeŶt 

TIII (section 3.1) tandis que seulement 35% des fibres chauffées à 250°C ont ce comportement. 

Si pour ces dernières le mécanisme de réalignement est resté présent par définition, une 

majeure partie des TIII originelles ont vu leur comportement modifié par la température. 

LoƌsƋue l͛oŶ Đoŵpaƌe la déformation au seuil des fibres TIII chauffées à 250°C, on remarque que 

sa valeur de 0,7% est égale à la déformation à rupture des fibres au comportement TI elles aussi 

chauffées à 250°C (section 3.4.1). Les TI sont donc des fiďƌes au ĐoŵpoƌteŵeŶt TIII à l͛état brut 

dont la température a dégradé la capacité de la matrice polysaccharide à amorcer le 

ƌĠaligŶeŵeŶt ŵiĐƌofiďƌillaiƌe au poiŶt d͛aŵeŶeƌ uŶe ƌuptuƌe pƌĠŵatuƌĠe. 

Les aŶalǇses theƌŵogƌaǀiŵĠtƌiƋues ǀoŶt Ŷous peƌŵettƌe d͛apporter des éléments quant à la 

peƌte de pƌopƌiĠtĠs de la ŵatƌiĐe daŶs les paƌois. La ŵatƌiĐe polǇsaĐĐhaƌide foƌŵe à l͛Ġtat staďle 

uŶ hǇdƌogel Ƌui a ses pƌopƌiĠtĠs ƌĠgies paƌ l͛eau, la ĐapaĐitĠ de ƌepƌise eŶ eau de Đette ŵatƌiĐe 

après cycle thermique est donc étudiée. 

3.6. Propriétés thermiques des fibres relevées par analyses thermo-

gravimétriques (ATG) 

La dégradation thermique des fibres après un cycle thermique est suivie par ATG. Premièrement, 

les lots subissent les cycles thermiques puis sont placés dans des conditions contrôlées en 

humidité et en température (RH = 50% et T°C=23°C) pendant 24h afin de leur laisser atteindre 

leur équilibre hygrothermique. Les résultats sont comparés à ceux des fibres brutes prises 

comme référence. 

La Figure III.9 Đoŵpaƌe l͛ĠǀolutioŶ de la ŵasse pouƌ ĐhaĐuŶ des lots daŶs l͛aiƌ aŵďiaŶt eŶ 

fonction de la température. À cause des faibles différences entre les lots, seule la dérivée de la 

fibre brute est représentée ici. La dérivée comprend trois pics caractéristiques des fibres de lin. 

Le premier pic à 60°C correspond à la perte en eau. Le second à plus de 300°C est lié à la 

dĠgƌadatioŶ des ĐoŵposĠs ĐellulosiƋues, Đ͛est-à-dire la cellulose et les hémicelluloses, tandis 

que le troisième concerne les composés non cellulosiques à 400°C (pectines) [41, 56, 57]. Des 

dégradations partielles de polysaccharides peuvent aussi survenir entre 200°C et 400°C [41]. Le 

Tableau III.3 synthétise les résultats des ATG avec les pertes de masse de chaque pic. 
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Figure III.11 - Courbes d'ATG des différentes fibres de lin sous air. La dérivée de la masse est présentée uniquement 
pour les fibres brutes non traitées thermiquement 

Type 
de 

fibres 

Premier pic Second pic Troisième pic 

Δŵ 
(%) 

Temp. (°C) 
Δŵ / 

ΔŵBrute 
ΔŵPic 2 

(%) 
Temp. (°C) 

ΔŵPic 3 
(%) 

Temp. (°C) 
ΔŵPic 2 / 
ΔŵPic 3 

Brute 5.7 47.0 1 62.3 321.5 29.6 410.9 2.11 

140°C 4.9 40.6 0.86 63.3 321.9 29.6 408.7 2.14 

190°C 4.5 45.1 0.79 63.5 322.2 30.0 412.7 2.12 

250°C 3.9 31.1 0.68 63.3 318.1 30.7 410.8 2.06 

Tableau III.3 – Résultats des analyses thermogravimétriques des fibres de lin. 

Il Ŷ͛apparaît graphiquement aucune différence entre les fibres concernant les pertes de masse 

liées aux pics 2 et 3. Les rapports entre les deux pertes de masse (ΔmPicଶ / ΔmPicଷ) sont proches 

quel que soit le cycle thermique. Ce résultat laisse supposer une stabilité de la composition des 

fibres à travers les cycles thermiques. 

NĠaŶŵoiŶs, uŶ foĐus suƌ la ǀaƌiatioŶ de ŵasse ĐoƌƌespoŶdaŶt à la peƌte de l͛eau ;Figure III.12) 

ŵoŶtƌe des diffĠƌeŶĐes Ŷettes eŶtƌes les lots de fiďƌes. Le tauǆ d͛huŵiditĠ dans les fibres brutes, 

donné dans le Tableau III.3, est du même ordre que les valeurs de la littérature [41, 58, 59]. La 

ƋuaŶtitĠ d͛eau ƌĠaďsoƌďĠe, après cycle thermique et stabilisation, décroit au fur et à mesure que 

la température du traitement thermique subi augmente. Cela peut être dû à une progressive et 

Contribution à l’étude de matériaux biocomposites à matrice thermoplastique polyamide-11 et renforcés par des fibres de lin Cĺment Gourier 2016
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irréversible modification des composés de la fibre responsables des interactions avec les 

molécules d͛eau, Đoŵŵe les peĐtiŶes [4] et les hémicelluloses [60].   

Le traitement Duralin a le même effet sur les fibres de lin bien que son cycle soit beaucoup plus 

long [61]. Ce procédé consiste en une première étape de chauffage à 160°C de paille de lin 

peŶdaŶt ϯϲϬ ŵiŶ eŶ pƌĠseŶĐe de ǀapeuƌ d͛eau. EŶsuite la paille est sĠĐhĠe puis tƌaitĠe à eŶǀiƌoŶ 

150°C pendant 2 heures avant extraction des fibres [58]. Stamboulis et al. [62] ont mesuré la 

ĐapaĐitĠ de ƌĠaďsoƌptioŶ d͛eau aiŶsi Ƌue les pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues de Đes fiďƌes. Il eŶ ƌĠsulte 

une diminution de la capacité de reprise en eau pour les fibres traitées Duralin. Ce procédé 

Duralin initie une dépolymérisation partielle de la matrice polysaccharidique en éléments de 

plus faibles masses moléculaires qui forment une « résine » ŵoiŶs seŶsiďle à l͛eau, Đe Ƌui est uŶ 

aǀaŶtage pouƌ l͛usage de ďioĐoŵposites [58]. Cependant, la contrainte à rupture des fibres 

unitaires tƌaitĠes DuƌaliŶ Ŷ͛est pas affeĐtĠe eŶ ĐoŵpaƌaisoŶ des fiďƌes ďƌutes [61], Đoŵŵe Đ͛est 

le cas pour les lots Marylin traités jusƋu͛à ϭϵϬ°C. 
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Figure III.12 - Un focus sur la première perte de masse par ATG, correspondant à la perte en eau des différents 
échantillons de lin 

Diniz et Castro [63] dĠĐƌiǀeŶt le phĠŶoŵğŶe d͛hoƌŶifiĐatioŶ pouƌ des fiďƌes ĐellulosiƋues autres 

Ƌue la fiďƌe de liŶ, ŶotaŵŵeŶt le ďois. QuaŶd Đes fiďƌes soŶt sĠĐhĠes eŶ dessous d͛uŶ ĐeƌtaiŶ 

tauǆ d͛huŵiditĠ, leuƌs pƌopƌiĠtĠs ĐhaŶgeŶt de ŵaŶiğƌe iƌƌĠǀeƌsiďle et elles Ŷe peuǀeŶt ƌetƌouǀeƌ 

leuƌ tauǆ d͛huŵiditĠ iŶitial. Les auteuƌs oŶt ĠgaleŵeŶt ŶotĠ que plus la température du 

tƌaiteŵeŶt est ĠleǀĠe, plus l͛hoƌŶifiĐatioŶ est iŵpoƌtaŶte. DaŶs les paƌois de la fiďƌe de ďois, 

loƌsƋue l͛eau (formant des liaisons hydrogènes parmi les composants) est extraite par cycle 

thermique, les liaisons hydrogènes se reforment au sein même de matrice et en particulier les 
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Chapitre III:  Influence du cycle thermique sur les propriétés des fibres de lin 

 

159 
 

hémicelluloses. Il en résulte une perte de déformation plastique de la fibre qui devient moins 

ductile [64-66]. 

De fait, appliquer des cycles thermiques à des fibres de lin tend à réduire leur capacité à 

ƌĠaďsoƌďeƌ l͛eau. CeĐi peut s͛eǆpliƋueƌ paƌ uŶe ŵodifiĐatioŶ pƌogƌessiǀe et iƌƌĠǀeƌsiďle de la 

matrice polysaccharide, en particulier pour des températures à partir de 140°C comme le 

ŵoŶtƌeŶt Ŷos ƌĠsultats. La ƋuaŶtitĠ d͛eau liĠe est ƌĠduite ŵais aussi le ǀoluŵe liďƌe de la fiďƌe 

tout Đoŵŵe l͛effet Đapillaiƌe assoĐiĠ. À Ŷoteƌ ĠgaleŵeŶt Ƌue les teŵpĠƌatuƌes de tƌaŶsitioŶ 

vitreuse des hémicelluloses (entre -1 et 5°C [67]) et des pectines (entre -25 et 37°C [68, 69]) sont 

bien inférieures aux températures des traitements thermiques appliqués, tandis que la Tg de la 

cellulose est difficilement observable du fait de sa forte cristallinité [70, 71]. Il a été montré que 

l͛eau, eŶ jouaŶt le ƌôle de plastifiaŶt, diŵiŶue les teŵpĠƌatuƌes de tƌaŶsitioŶ ǀitƌeuse Tg des 

pectines [69] et des polǇsaĐĐhaƌides aŵoƌphes d͛uŶe ŵaŶière générale [72]. La baisse de la 

ƌepƌise eŶ huŵiditĠ à l͛aŵďiaŶt ŵoŶtƌe doŶc une modification des polysaccharides exposés à 

uŶe teŵpĠƌatuƌe supĠƌieuƌe à leuƌ Tg, leuƌ ĐapaĐitĠ à foƌŵeƌ uŶ hǇdƌogel s͛eŶ ƌetƌouǀe aŵoiŶdƌi 

et provoque donc une perte de plasticité de la matrice polysaccharide.  

Cependant, la diminution de la réabsorptioŶ d͛eau aǀeĐ l͛augŵeŶtatioŶ de la teŵpĠƌatuƌe du 

ĐǇĐle Ŷ͛a pas d͛iŶflueŶĐe Ŷotoiƌe suƌ les pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues des fiďƌes uŶitaiƌes, Ŷi suƌ les 

pƌopƌiĠtĠs au seuil du ƌĠaligŶeŵeŶt ŵiĐƌofiďƌillaiƌe jusƋu͛à uŶe teŵpĠƌatuƌe de ĐǇĐle de ϭϵϬ°C 

(sections 3.2 et 3.5). Cette diminution de reprise en eau ne peut donc expliquer à elle seule la 

perte importante des propriétés mécaniques des fibres chauffées à 250°C. Les analyses 

theƌŵogƌaǀiŵĠtƌiƋues Ŷ͛oŶt ĐepeŶdaŶt pas ƌeleǀĠ de peƌtes de ĐoŵposĠs duƌaŶt le ĐǇĐle à 

250°C. Une analyse biochimique est donc réalisée pour déterminer par une autre approche les 

modifications des fibres par la température. 

3.7. Analyse de la biochimie des fibres brutes et des fibres chauffées à 250°C 

Des analyses de la composition biochimique sont menées sur les fibres traitées à 250°C qui 

présentent des propriétés mécaniques différentes des autres fibres. En parallèle, la biochimie 

des fibres brutes est réalisée pour observer les différences de composition induites par le cycle 

thermique à très haute température. 

Nous ƌappeloŶs suĐĐiŶĐteŵeŶt les diffĠƌeŶtes Ġtapes de l͛aŶalǇse ďioĐhiŵiƋues, plus laƌgeŵeŶt 

décrites dans le Chapitre 2. La première étape consiste à ŶettoǇeƌ à l͛eau la suƌfaĐe des faisceaux 

des résidus corticaux et pectines peu liées, puis eŶ uŶe eǆtƌaĐtioŶ à l͛EDTA des peĐtiŶes foƌŵaŶt 

la lamelle mitoyenne présente entre les fibres (Figure III.13Ϳ. L͛eǆtƌaĐtioŶ à l͛eau bouillante 
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soluďilise les ƌĠsidus ĐoƌtiĐauǆ taŶdis Ƌue l͛EDTA dĠfait les peĐtates de sodiuŵ ;stƌuctures 

« boites-à-œufs ») liant les pectines entre elles. Les fibres se retrouvent alors partiellement 

individualisées. 

 

Figure III.13 – Effets des eǆtƌaĐtioŶs à l’eau ďouillaŶte et à l’EDTA suƌ uŶ faisĐeau de fiďƌe de liŶ [28] 

Les pertes relatives de masse suite à ces deux premières extractions sont présentées dans le 

Tableau III.4. OŶ ƌelğǀe Ƌu͛il Ǉ a peu de diffĠƌeŶĐes eŶtƌe les deuǆ lots de liŶ eŶ Đe Ƌui ĐoŶĐeƌŶe 

Đes eǆtƌaĐtioŶs de suƌfaĐe. La peƌte de ŵasse à l͛eau ďouillaŶte est du ŵġŵe oƌdƌe eŶtƌe les lots 

compte tenu des écart-types, de même que pouƌ l͛EDTA. Cela iŶdiƋue uŶ ŵaiŶtieŶ des ĠlĠŵeŶts 

de suƌfaĐe, eŶ paƌtiĐulieƌ les peĐtiŶes de la laŵelle ŵitoǇeŶŶe, aǀeĐ l͛augŵeŶtatioŶ de la 

teŵpĠƌatuƌe. Les peƌtes de ŵasse totales soŶt ďasses ;≈ ϱ%Ϳ et d͛autƌes tƌaǀauǆ aǇaŶt le ŵġŵe 

pƌoĐĠdĠ d͛eǆtƌaĐtioŶ pƌĠseŶteŶt des peƌtes de ŵasses plus ĠleǀĠes suƌ d͛autƌes ǀaƌiĠtĠs de liŶ 

[28]. 

Fibres ΔEď (%) ΔEDTA ;%Ϳ ΔTotal ;%Ϳ 

Fibre brute 2,4 ± 0,8 2,7 ± 0,3 5,1 ± 1,1 

Lin (250°C) 3,2 ± 1,0 2,1 ± 0,3 5,3 ± 1,3 

Tableau III.4 – Peƌtes de ŵasse eŶ pouƌĐeŶtage apƌğs l’eǆtƌaĐtioŶ à l’eau ďouillaŶte ;ΔEďͿ et l’eǆtƌaĐtioŶ à l’EDTA 
;ΔEDTAͿ 

La deuxième partie des extractions concerne des composaŶts des paƌois de la fiďƌe de liŶ, Đ͛est-

à-dire les polysaccharides « matriciels » ainsi que les polysaccharides « structurants » (Figure 

III.14Ϳ. L͛eǆtƌaĐtioŶ aĐide à l͛HCl peƌŵet d͛eǆtƌaiƌe les polǇsaĐĐhaƌides aĐides ĐoŵposĠs 

pƌiŶĐipaleŵeŶt des peĐtiŶes ŵatƌiĐielles taŶdis Ƌue l͛eǆtƌaĐtioŶ ďasiƋue au NaOH eǆtƌait uŶe 

grande part des hémicelluloses et une fraction de pectines. Ces deux derniers éléments sont dits 
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« structurants » car ils sont directement liés aux microfibrilles et permettent de maintenir une 

cohésion interfibrillaire [55].  

 

Figure III.14 – Effets des eǆtƌaĐtioŶs au HCl et au NaOH à l’ĠĐhelle du faisĐeau de fiďƌes et de la paƌoi SϮ d’uŶe fiďƌe 
unitaire [28]  

Le Tableau III.5 présente les peƌtes de ŵasse liĠes auǆ eǆtƌaĐtioŶs aĐides ;ΔEHͿ et ďasiƋues 

;ΔEOHͿ. La ǀaleuƌ ‘C ĐoƌƌespoŶd au pouƌĐeŶtage de ƌĠsidus ĐellulosiƋues ĐoŵpƌeŶaŶt 

essentiellement la cellulose ainsi que des composés comme des cires ou de la lignine. La masse 

de ce résidu cellulosique est proportionnel à la quantité de cellulose contenue dans les fibres 

[28]. On relève que les taux de résidus cellulosiques sont proches, un constat en faveuƌ d͛uŶ 

maintien de la structure des éléments microfibrillaires au cours des traitements thermiques. Des 

différences apparaissent cependant entre les taux des extractions acides et basiques. 

L͛eǆtƌaĐtioŶ aĐide ;ΔEHͿ de polǇsaĐĐhaƌides ŵatƌiĐiels apparaît plus importante pour les fibres 

ďƌutes taŶdis Ƌue l͛eǆtƌaĐtioŶ ďasiƋue ;ΔEOHͿ de polǇsaĐĐaƌides stƌuĐtuƌaŶts est plus iŵpoƌtaŶte 

pour les fibres chauffées à 250°C. On suppose donc que la haute température du cycle a eu un 

impact sur la structure des polysaccharides pariétaux, en modifiant leurs degrés de 

polymérisation ou en provoquant la dégradation de certains, et en particulier ceux comportant 

les degrés de polymérisation les plus faibles.  
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Fibres ΔEH (%) ΔEOH ;%Ϳ RC (%) 

Fibre brute 4,8 ± 0,4 6,2 ± 0,3 88,9 ± 0,7 

Lin (250°C) 3,4 ± 0,7 8,4 ± 0,6 88,2 ± 0,1 

Tableau III.5 - Peƌtes de ŵasse eŶ pouƌĐeŶtage apƌğs l’eǆtƌaĐtioŶ aĐide à l’HCl ;ΔEHͿ, apƌğs l’eǆtƌaĐtioŶ ďasiƋue au 
NaOH ;ΔEOHͿ, aiŶsi Ƌue le tauǆ de ƌésidus cellulosiques RC 

Ces résultats sont similaires à Pucci et al. [73] qui ont traité des fibres de lin à 220°C pendant 2 

heures sous azote. Il en résulte une augmentation du taux de polysaccharides structurants avec 

la température. Les auteurs, pour expliquer cette différence, prennent exemple sur le bois 

chauffé dans lequel les hémicelluloses se dégradent et créent des radicaux libres susceptibles de 

réticuler avec les lignines [74]. Cependant cette hypothèse est soumise à discussion car le lin ne 

contient que très peu de lignine contrairement au bois. 

La température de 250°C pourrait également induire une réticulation, ou du moins un 

renforcement des liens entre certaines pectines. Dans les fibres de lin non traitées, les pectines 

matricielles extraites par HCl sont des pectines peu ramifiées, tandis que les pectines plus 

ramifiées font partie des polysaccharides structurants extraits par NaOH. Alix et al. [30] 

décrivent ces différences par la variation des longueurs des chaînes de galactanes rattachées aux 

RG-I. Si le degré de polymérisation des galactanes est supérieur à 10, alors le RG-I est considéré 

Đoŵŵe foƌteŵeŶt ƌaŵifiĠ et doŶĐ stƌuĐtuƌaŶt. S͛il est inférieur à 10, alors il appartient aux 

pectines matricielles [75]. Les résultats de nos extractions biochimiques montrent un transfert 

de matière matricielle ;à l͛Ġtat ďƌuteͿ vers les extraits de polysaccharides structurants à cause de 

l͛aĐtioŶ pƌĠalaďle du tƌaiteŵeŶt theƌŵiƋue à ϮϱϬ°C. Nous pouvons supposer que la température 

a peƌŵis de ƌeŶfoƌĐeƌ des lieŶs eŶtƌe peĐtiŶes ou d͛iŶitieƌ uŶe ƌĠtiĐulation de leurs chaînes afin 

d͛oďteŶiƌ des polǇŵğƌes auǆ plus gƌaŶdes ƌaŵifiĐatioŶs.  

Le Tableau III.6 présente les résultats des dosages colorimétriques menés sur chacun des extraits 

aĐides et ďasiƋues. Il s͛agit d͛ideŶtifieƌ aǀeĐ précision les quantités de pectines et 

d͛hĠŵiĐelluloses Ƌui Ǉ soŶt pƌĠseŶtes. En effet, la totalitĠ de la ŵatiğƌe de ĐhaƋue eǆtƌait Ŷ͛est 

pas forcément attribuée à des pectines ou des hémicelluloses, des composés inorganiques 

peuvent être présents ainsi que des cires. De plus, des éléments comme des poussières et des 

fibres peuvent être perdus pendant le séchage avant la pesée du lin [28].  

Les oses totaux (OT) correspondent à la fois aux pectines et aux hémicelluloses des extraits 

tandis que les acides uroniques (AU) sont représentatifs des pectines seules. Les rapports OT 
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EH/ΔEH et OT EOH/ΔEOH permettent de quantifier les pƌopoƌtioŶs d͛oses totauǆ ;peĐtiŶes et 

hémicelluloses) dans les extraits aĐides ;ΔEHͿ et ďasiƋues ;ΔEOHͿ. Les ƌappoƌts AU EH/OT EH et 

AU EOH/OT EOH représentent eux les pƌopoƌtioŶs d͛aĐides uƌoŶiƋues ;peĐtiŶesͿ paƌ ƌappoƌt auǆ 

ƋuaŶtitĠs d͛oses totauǆ ;peĐtiŶes et hĠŵiĐellulosesͿ, et doŶĐ la paƌt de peĐtiŶes paƌŵi les 

polysaccharides extraits (Tableau III.6). 

 
OSES TOTAUX AU par rapport aux OSES TOTAUX 

 

OT EH         

(mg/g fibres) 

OT EH/ΔEH     

(%) 

OT EOH         

(mg/g fibres) 

OT 

EOH/ΔEOH      

(%) 

AU EH         

(mg/g fibre) 

AU EH/OT 

EH            

(%) 

AU EOH        

(mg/g fibre) 

AU EOH/OT 

EOH           

(%) 

Brute 29,7 ± 0,9 63,7 ± 9,6 36,0 ± 4,9 54,7 ± 4,1 6,7 ± 0,6 22,5 ± 1,3 4,4 ± 0,6 12,3 ± 0,1 

250°C 14,6 ± 1,3 44,3 ± 12,9 41,5 ± 4,0 48,1 ± 7,8 1,4 ± 0,1 9,6 ± 0,4 5,2 ± 0,5 12,5 ± 0,1 

Tableau III.6 - Quantités d'oses totaux (OT) et d'acides uroniques (AU) présents dans les extraits acides (EH) et 
ďasiƋues ;EOHͿ. Les ƌappoƌts OT EH/ΔEH et OT EOH/ΔEOH dĠfiŶisseŶt la ƋuaŶtitĠ d'oses eǆtƌaits paƌ ƌappoƌt à la 

perte de masse après extraction. Les rapports AU EH/OT EH et AU EOH/OT EOH définissent la proportion d’AU paƌ 
ƌappoƌt à la ƋuaŶtitĠ d’oses totauǆ pƌĠseŶts daŶs les eǆtƌaits aĐides et ďasiƋues 

On remarque que les résultats de dosage des oses totaux OT suivent les tendances 

précédemment observées dans le Tableau III.5. Les quantitĠs d͛oses totauǆ, ĐoƌƌespoŶdaŶt aux 

différents polysaccharides, sont plus élevées dans les extraits basiques ΔEOH ;eŶtƌe ϯϲ,Ϭ et ϰϭ,ϱ 

ŵg/gͿ Ƌue daŶs les eǆtƌaits aĐides ΔEH ;eŶtƌe Ϯϵ,ϳ et ϭϰ,ϲ ŵg/gͿ.  

EŶ ĐoŵpaƌaŶt ŵaiŶteŶaŶt les deuǆ ĠĐhaŶtilloŶs, oŶ oďseƌǀe Ƌue l͛ĠĐaƌt eŶtƌe les ƋuaŶtitĠs 

extraites OT EH et OT EOH est plus faible pour les fibres brutes que pour les fibres traitées à 

ϮϱϬ°. Les fiďƌes ďƌutes possğdeŶt uŶe plus gƌaŶde ƋuaŶtitĠ d͛oses ƌetiƌĠs paƌ eǆtƌaĐtioŶ aĐide : 

29,7 ± 0,9 mg/g contre 14,6 ± 1,3 mg/g pour les fibres à 250°C. La tendance est inverse pour la 

ƋuaŶtitĠ d͛oses daŶs les eǆtƌaits ďasiƋues NaOH, les fibres traitées à 250°C ont une plus grande 

ƋuaŶtitĠ d͛oses totauǆ ;ϰϭ,ϱ ± ϰ,Ϭ ŵg/gͿ Ƌue les fiďƌes ďƌutes ;ϯϲ,Ϭ ± 4,9 mg/g). Ce sont donc 

bien les fibres traitées qui possèdent le plus de polysaccharides structurants, au détriment de la 

quantité de polysaccharides matriciels. 

Les dosages d͛aĐides uƌoŶiƋues AU peƌŵetteŶt de dissoĐieƌ la paƌt de peĐtiŶes paƌŵi les oses 

totauǆ OT ;peĐtiŶes et hĠŵiĐellulosesͿ. Les fiďƌes tƌaitĠes à ϮϱϬ°C oŶt uŶ tauǆ d͛AU plus faiďle 

Ƌue les fiďƌes ďƌutes daŶs l͛eǆtƌait aĐide et doŶĐ ŵoiŶs de peĐtiŶes ŵatƌiĐielles. La ƋuaŶtitĠ d͛AU 

daŶs l͛eǆtƌait ďasiƋue est au ĐoŶtƌaiƌe plus ĠleǀĠe pour ces fibres chauffées à 250°C confirmant 
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Ƌu͛uŶe paƌt des peĐtiŶes ŵatƌiĐielles a ĠtĠ ŵodifiĠe afiŶ de Ŷ͛ġtƌe eǆtƌaite Ƌue paƌ aĐtioŶ 

basique, ce qui est caractéristique de polysaccharides structurants.  

Ces analyses biochimiques confirment que le traitement thermique à haute température ne 

provoque pas de perte de matière mais vient modifier les interactions entre les composés de la 

matƌiĐe polǇsaĐĐhaƌide, ĐoƌƌĠlaŶt les ƌĠsultats d͛aŶalǇses theƌŵo-gravimétriques. 

3.8. Propriétés longitudinales des parois des fibres mesurées par 

nanoindentation 

La nanoindentation détermine des informations sur les propriétés mécaniques des fibres à 

l͛ĠĐhelle des paƌois. Le faiďle ǀoluŵe solliĐitĠ paƌ Đette teĐhŶiƋue peƌŵet d͛ĠĐaƌteƌ l͛iŶflueŶĐe de 

dĠfauts à l͛ĠĐhelle de la fiďƌe tels les kink-bands. Les résultats des mesures par nanoindentation 

sont présentés dans le Tableau III.7 et la Figure III.15. 

Avant de comparer les propriétés entre les lots de fibres, on observe que les modules 

longitudinaux mesurés par nanoindentation sont très inférieurs aux modules longitudinaux 

mesurés par traction de fibre unitaire (section 3.2Ϳ. Cela s͛eǆpliƋue paƌ l͛aŶisotƌopie de la fiďƌe et 

le mode de sollicitation avec la pointe de Berkovitch. En effet Baley et al. [76] estiment, par 

traction transverse sur composites UD, à 8 GPa le module transverse de la fibre de lin, valeur 

bien plus faible que le module longitudinal. Cela se vérifie sur le module transverse mesuré par 

nanoindentation [77]. Bourmaud et Baley [16] eǆpliƋueŶt Ƌu͛à Đause de l͛iŶĐliŶaisoŶ à Ϯϱ° des 

flaŶĐs de l͛iŶdeŶteuƌ, Đelui-Đi appliƋue uŶe ĐoŶtƌaiŶte seloŶ l͛aǆe loŶgitudiŶal ŵais ĠgaleŵeŶt eŶ 

transverse. En conséquence, ils relèvent une valeur composée des réponses du matériau dans le 

sens longitudinal et tƌaŶsǀeƌse daŶs uŶe ŵoiŶdƌe pƌopoƌtioŶ. L͛aŶisotƌopie de la fiďƌe de liŶ 

provoque donc une sous-estimation du module longitudinal par la nanoindentation [78]. 

 

Fibres Module ܧ� (GPa) Dureté H (MPa) 

Lin brut 17,2 ± 0 ,9 392 ± 40 

Lin (140°C) 17,1 ± 0,8 413 ± 37 

Lin (190°C) 17,8 ± 0,8 406 ± 32 

Lin (250°C) 17,6 ± 1,1 339 ± 36 

Tableau III.7 – Propriétés longitudinales des fibres de lin mesurées par nanoindentation 

Contribution à l’étude de matériaux biocomposites à matrice thermoplastique polyamide-11 et renforcés par des fibres de lin Cĺment Gourier 2016
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Figure III.15 – Module longitudinal et dureté H des fibres en fonction du cycle, déterminées par nanoindentation 

Malgré la différence entre ŵodules seloŶ l͛ĠĐhelle de ŵesuƌe, les ǀaleuƌs du ŵodule loŶgitudiŶal ܧ� mesurées ici par nanoindentation sont du même ordre de grandeur que celles de la 

littérature pour des tests effectués avec des paramètres identiques [79-83]. De plus, elles ne 

varient pas en fonction du cycle thermique. D͛apƌğs GiŶdl et al. [78], la cellulose de la fibre régie 

le module mesuré par nanoindentation, comme le laisse supposer le module de la cellulose (18,2 

± 1,7GPa par nanoindentation) proche de celui de la fibre de lin brut et de la fibre de bois [84]. 

Cela ĐoŶfiƌŵe l͛hǇpothğse Ƌu͛il Ŷ͛Ǉ a pas de ŵodifiĐatioŶ des ŵiĐƌofiďƌilles de Đellulose paƌ les 

traitements thermiques. 

La dureté H quant à elle voit sa valeur diminuer sur les fibres traitées à 250°C. Tze et al. [84] 

considèrent que la dureté dépend du rapport volumique cellulose-matrice. En effet, la dureté est 

caractéristique de la matrice (pectines et hémicellulose) plutôt que des propriétés des 

microfibrilles (ou de leur orientation) dans la couche S2 de la fibre [85, 86]. Concernant les fibres 

de Marylin, le rapport cellulose-ŵatƌiĐe polǇsaĐĐhaƌide Ŷe ǀaƌie pas si l͛oŶ se ƌĠfğƌe auǆ ŵesuƌes 

par ATG (section 3.6) et aux résultats de la biochimie des fibres brutes et traitées à 250°C 

(section 3.7). La plus faible valeur de dureté du lin traité à 250°C pourrait s͛eǆpliƋuer alors par 

une augmentation de la « plasticité » des polysaccharides non cristallins. Ce constat est en 

ĐoŶtƌadiĐtioŶ aǀeĐ Ŷos pƌĠĐĠdeŶts ƌĠsultats d͛aŶalǇses theƌŵogƌaǀiŵĠtƌiƋues, la diŵiŶutioŶ de 

la ƌepƌise eŶ eau aǀeĐ la teŵpĠƌatuƌe de ĐǇĐle laissaŶt à peŶseƌ uŶe diŵiŶutioŶ de l͛effet 

plastifiaŶt de l͛eau suƌ la ŵatƌiĐe polǇsaĐĐhaƌide. Cependant, cette baisse de la dureté mesurée 

peut aussi être engendrée par une modification de la microstructure pariétale. 
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Le Đouplage de l͛iŵageƌie paƌ AFM et de la ŶaŶoiŶdeŶtatioŶ peƌŵet d͛oďseƌǀeƌ le ƌeĐouǀrement 

de la fibre après indentation. La Figure III.16 ŵoŶtƌe les pƌofils des iŶdeŶts d͛uŶe fiďƌe ďƌute et 

d͛uŶe fiďƌe tƌaitĠe à ϮϱϬ°C, ϭϱ heuƌes apƌğs la ŶaŶoiŶdeŶtatioŶ. Le ƌeĐouǀƌeŵeŶt de la fiďƌe 

Marylin brut est équivalent à celui du lin Alizé brute après 1 heure [82]. Le recouvrement est 

plus iŵpoƌtaŶt pouƌ la fiďƌe ďƌute et il Ġǀolue peu jusƋu͛au ĐǇĐle à ϭϵϬ°C ;Figure III.17). Mais le 

recouvrement est plus faible pour les fibres à 250°C, ce qui démontre une modification du 

comportement visco-élastique de la paroi liée à une modification de la matrice polysaccharide, 

ďieŶ Ƌu͛elle soit dĠliĐate à ideŶtifier par les techniques présentes. 

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 1.4

-60

-40

-20

0

 

 

P
ro

fo
nd

eu
r 

d'
in

de
nt

 (
nm

)

Position d'indent (µm)

 Brute
 250°C

 

Figure III.16 - Étude du recouvrement mesuré par AFM 15h après indentation (profondeur 120 nm) sur la fibre de lin 
brut et la fibre chauffée à 250°C 
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Figure III.17 - Étude de recouvrement d'indent des différents lots de fibres 15h après les tests d'indentation 
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4. Bilan 

Dans ce chapitre, il est montré que les propriétés mécaniques longitudinales des fibres de lin 

déterminées en traction ne sont pas influencées par un cycle thermique de 8 min jusƋu͛à uŶe 

température de 190°C. Ce résultat est positif compte tenu des recommandations de la 

littérature situant la limite de température de ŵise eŶ œuǀƌe du liŶ eŶtƌe ϭϲϬ°C et ϮϬϬ°C [3, 5].  

À ϮϱϬ°C, eŶ plus d͛uŶe diŵiŶutioŶ des pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaniques, une modification nette des 

comportements en traction est observée. Le plus faible taux de fibres TIII (réalignement 

ŵiĐƌofiďƌillaiƌeͿ dĠŶote uŶe ŵodifiĐatioŶ des paƌois des fiďƌes. De plus, l͛aŶalǇse des ƋuelƋues 

fibres ayant un comportement TIII à 250°C montre une baisse importante du rapport entre la 

contrainte à rupture et la contrainte au seuil du réalignement. Le début du mécanisme de 

ƌĠaligŶeŵeŶt est ideŶtiƋue ŵais le phĠŶoŵğŶe ͚stiĐk-slip͛ peƌŵettaŶt le glisseŵeŶt des 

microfibrilles dans la matrice non cristalline se retrouve amoindri. Le rapport entre le module 

mesuré en fin de courbe et celui mesuré en début de courbe est également plus faible pour les 

fibres traitées à haute température. 

La résistance et la déformation à rupture sont également réduites par le cycle à 250°C tandis que 

la baisse du module de Weibull indique une hétérogénéité de la distribution des contraintes à 

rupture. Une distribution bimodale de Weibull est également observée pour ces fibres, 

ƌĠǀĠlateuƌ d͛uŶ ĐhaŶgeŵeŶt de distƌiďutioŶ des dĠfauts ŵeŶaŶt à ƌuptuƌe. BieŶ Ƌue l͛appƌoĐhe 

de Weiďull Ŷ͛ait pas de lieŶ phǇsiƋue diƌeĐt, oŶ peut doŶĐ supposeƌ Ƌu͛il apparaît à 250°C 

d͛autƌes dĠfauts Ƌue Đeuǆ couramment identifiés comme les kink-bands. Ces nouveaux défauts 

pourraient se former à partir de certains kink-bands, mais également dans le volume plus 

régulier de la fibre, notamment dans la matrice polysaccharide. 

En effet, des analyses thermogravimétriques montrent que la composition globale des fibres est 

inchangée mais les résultats révèlent également que la capacité de reprise en eau diminue 

quand la température de cycle augmente. Les composés tels que les pectines et les 

hémicelluloses sont donc modifiés par la température, ce que confirment les résultats de 

l͛aŶalǇse ďioĐhimique ainsi que la caractérisation mécanique des parois par nanoindentation. 

L͛eŶseŵďle de Đes ƌĠsultats dĠŵoŶtƌe Ƌue l͛usage des fiďƌes de liŶ Đoŵŵe ƌeŶfoƌt pouƌ 

biocomposites est adapté à des procédés usuels, dans une limite de temps modéré et à des 

températures proches de 190°C. L͛assoĐiatioŶ du liŶ et du PA11 est alors problématique et 

nécessite des mesures pour déterminer une plage de température adéquate pour les deux 
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éléments. Le prochain chapitre aborde la caractérisation du PA11 servant à la fabrication de 

composites PA11/lin aiŶsi Ƌue l͛iŶflueŶĐe du ƌeŶfoƌt suƌ les pƌopƌiĠtĠs eŶ tƌaĐtioŶ du ŵatĠƌiau. 
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174 
 

Contribution à l’étude de matériaux biocomposites à matrice thermoplastique polyamide-11 et renforcés par des fibres de lin Cĺment Gourier 2016



 

175 
 

CHAPITRE IV : 

INFLUENCE DU CYCLE THERMIQUE SUR LES 

PROPRIÉTÉS D’UN UD PA11/LIN. 
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1. Introduction 

Dans le cas des composites à matrice thermoplastique, le polypropylène (PP) est la matrice la 

plus répandue grâce à sa non toxicité, son faible coût, sa faible densité ainsi que sa mise en 

œuǀƌe aisĠe et dĠsoƌŵais ĠpƌouǀĠe. De plus, le PP possğde de ďoŶŶes pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues et 

une intéressante stabilité chimique [1]. Toutes Đes ĐaƌaĐtĠƌistiƋues oŶt fait du PP l͛uŶ des 

principaux polymères thermoplastiques associés aux fibres végétales pour réaliser des 

biocomposites. Cependant il est très apolaire, ce qui est préjudiciable à une bonne interface 

matrice-fibre végétale. Cela a notamment pour conséquence de limiter le transfert de charge 

entre les fibres et la matrice, ainsi que la durabilité du composite à fibres végétales dans un 

environnement humide [2]. De plus, le PP Ŷ͛est Ŷi ďiosouƌĐĠ Ŷi ďiodĠgƌadaďle. C͛est pouƌƋuoi de 

Ŷouǀeauǆ polǇŵğƌes soŶt dĠǀeloppĠs afiŶ d͛oďteŶiƌ des ďioĐoŵposites ďiosouƌĐĠs et/ou 

biodégradables, comme le PBS ou le PLA. Toutefois, la solutioŶ ďioďasĠe teŶd à s͛imposer du fait 

d͛uŶe duƌaďilitĠ à pƌioƌi plus ĠleǀĠe.  

À ce titre, le PA11 est un polymère biosourcé jugé prometteur, Đaƌ il fait pƌeuǀe d͛uŶe tƌğs 

bonne résistance au vieillissement sous différents environnements, pressions et températures 

[3, 4]. MalgƌĠ Đela, d͛apƌğs la littĠƌatuƌe, le PAϭϭ Ŷ͛a ĠtĠ Ƌue tƌğs peu ƌeŶfoƌĐĠ aǀeĐ des fiďƌes 

longues pour des applications semi-structurelles. De plus, le chapitre précédent a montré que la 

combinaison de la matrice PA11 avec les fibres végétales est contrainte par la haute 

teŵpĠƌatuƌe de ŵise eŶ œuǀƌe du polǇŵğƌe, Đoŵpƌise eŶtƌe ϮϬϬ°C et ϮϯϬ°C [5-9]. Pour le projet 

FiaďiliŶ, il est doŶĐ iŵpoƌtaŶt de ŵesuƌeƌ l͛effet de la teŵpĠƌatuƌe (imposée lors de la 

transformation) sur les propriétés du composite. 

Au-delà des performances mécaniques de la fibre de lin en elle-même, la qualité de 

l͛iŶdiǀidualisatioŶ des fiďƌes daŶs la pƌĠfoƌŵe est uŶ poiŶt-clé pour obtenir des matériaux 

biocomposites à hautes performances. Naturellement organisées en faisceaux dans les tiges, les 

fibres doivent donc être soumises à des actions mécaniques successives afiŶ d͛assuƌeƌ uŶe 

individualisation efficace. Un bon degré de rouissage est une étape indispensable [10-12] et le 

peignage des fibres constitue un moyen efficace pour obtenir des fibres divisées [13]. 

L͛oƌieŶtatioŶ des fiďƌes daŶs la pƌĠfoƌŵe a aussi soŶ iŵpoƌtaŶĐe Đaƌ plus l͛aŶgle est gƌaŶd eŶtƌe 

la direction des fibres et la direction de la sollicitatioŶ et plus la ƌigiditĠ du Đoŵposite s͛eŶ 

trouvera réduite [14, 15]. 

L͛ĠlaďoƌatioŶ de ďioĐoŵposites à hautes peƌfoƌŵaŶĐes dĠpeŶd doŶĐ de pƌĠfoƌŵes optiŵisĠes et 

de matrices adaptĠes à la fiďƌe et au pƌoĐĠdĠ. C͛est pouƌƋuoi, dans ce chapitre, seƌoŶt d͛aďoƌd 
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définies des ĐoŶditioŶs de ŵise eŶ œuǀƌe pouƌ uŶe iŵpƌĠgŶatioŶ optiŵale en fonction de la 

ǀisĐositĠ du PAϭϭ et de la teŵpĠƌatuƌe. L͛iŶflueŶĐe du ĐǇĐle theƌŵiƋue sur les propriétés des 

fibres unitaires sera étudiée. Dans un second temps, un choix de préforme (Nattex ou Flaxtape) 

sera fait en fonction des propriétés mécaniques en traction de composites PA11/lin obtenus. En 

effet le renfort Nattex élaboré par Dehondt possède une organisation des fibres différentes de 

celles d͛autƌes pƌĠfoƌŵes Đoŵŵe le Flaxtape. À partir de tous ces paramètres ainsi définis, 

seƌoŶt ŵis eŶ œuǀƌe des stratifiés UD PA11/lin en faisant varier la fraction de fibres. Après une 

comparaison des propriétés de ces composites avec les données de la littérature, nous ferons 

appel à des modèles micromécaniques pour corréler les propriétés des composites avec celles 

des fibres unitaires. 

2. Matériaux et méthodes 

Afin de réaliser les composites par film-staĐkiŶg il est ŶĠĐessaiƌe d͛oďteŶiƌ des filŵs de PAϭϭ à 

partir des granulés de grade LMFO. Pour cela, on extrude le PA11 à une température de 210°C 

afiŶ d͛oďteŶiƌ des filŵs d͛eŶǀiƌoŶ ϭϱϬµŵ d͛Ġpaisseuƌ ;Chapitƌe ϮͿ. 

Les deux renforts de lin comparés dans ces travaux sont des UD de formes différentes : le Nattex 

(200 g.m-2Ϳ fouƌŶi paƌ DehoŶdt se pƌĠseŶte sous la foƌŵe d͛uŶ aligŶeŵeŶt de ŵğĐhes fiŶes 

tenues entre elles par des fils de trame en coton (Figure IV.1 a). Le Flaxtape (200 g.m-2) est un 

voile de fibres UD, sans fil de trame (Figure IV.1 b), élaboré selon le procédé décrit par Khalfallah 

et al. [16] et breveté [17]. 

Des composites unidirectionnels PA11/lin Nattex et Flaxtape soŶt ŵis eŶ œuǀƌe paƌ filŵ-stacking 

daŶs les ŵġŵes ĐoŶditioŶs, ĐoŶsistaŶt eŶ uŶe theƌŵoĐoŵpƌessioŶ d͛uŶe alteƌŶaŶĐe de filŵs de 

PA11 et de renfort comme décrit dans le Chapitre 2.  

Un troisième UD PA11/Nattex sera également testé en traction à titre de comparaison, un 

Đoŵposite Đette fois ŵis eŶ œuǀƌe industriellement par les différents partenaires du projet. Le 

PA11 se tƌouǀe iŶitialeŵeŶt à l͛Ġtat de poudƌe fiŶe ;DϯϬNatͿ pƌoduite paƌ Aƌkeŵa. Cette poudƌe 

est intégrée à sec, de façon homogène, au renfort Nattex par la technologie D-Preg de Fibroline. 

Le renfort de lin utilisé dans ce procédé est un tissu UD Nattex également à 200 g.m-2, délivré par 

DehoŶdt. La theƌŵoĐoŵpƌessioŶ de l͛UD est ƌĠalisĠe paƌ DedieŶŶe seloŶ le ĐǇĐle suiǀaŶt : 
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 chauffe externe du semi-produit PA11/Nattex dans un four à 230°C pendant 10min 

 compression sous presse à 140°C, pendant 3 min à 10 bars  

Le taux massique de fibre est de 50%, un ratio fixé par le processus de poudrage D-Preg de 

Fibroline. 

 

Figure IV.1 - Renforts de lin: (a) Nattex 200 avant poudrage et (b) Flaxtape 200 

3. Résultats 

3.1. Choix des conditions de process pour le film stacking 

La ŵise eŶ œuǀƌe des UD PA11/lin doit être paramétrée au mieux (en particulier le cycle 

temps/température/pression) pouƌ peƌŵettƌe à la ŵatƌiĐe d͛atteiŶdƌe uŶe fluiditĠ « efficace » 

pouƌ l͛iŵpƌĠgŶatioŶ du liŶ, tout eŶ gaƌaŶtissaŶt uŶ ŵaiŶtieŶ des pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues du 

ƌeŶfoƌt. Coŵŵe Ŷous l͛aǀoŶs ǀu daŶs le Đhapitƌe pƌĠĐĠdeŶt, la gaŵŵe de teŵpĠƌatuƌe de mise 

eŶ œuǀƌe du PAϭϭ atteiŶt des ǀaleuƌs ĐƌitiƋues ǀis-à-vis de la résistance thermique des parois 

des fiďƌes. C͛est pouƌƋuoi Ŷous aŶalǇserons les propriétés thermiques de la matrice et son 

comportement rhéologique pour parvenir à un compromis entre la fluidité de la matrice et une 

température acceptable pour les fibres.  

2 cm 2 cm 

(a) (b) 
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3.1.1. Propriétés thermiques du PA11 par DSC 

Il s͛agit daŶs uŶ pƌeŵieƌ teŵps de ĐoŶŶaître les propriétés thermiques du PA11 de grade LMFO, 

en particulier sa température de fusion. Pour cela trois mesures de DSC sont réalisées sur les 

filŵs de PAϭϭ utilisĠs eŶsuite pouƌ la ŵise eŶ œuǀƌe des Đoŵposites uŶidiƌeĐtioŶŶels, aǀeĐ deuǆ 

cycles de chauffe et un cycle de refroidissement pour une vitesse de 20°C.min-1. 

La Figure IV.2 présente un des thermogrammes de DSC obtenus lors des deux chauffes. La 

température de transition vitreuse Tg est observée à environ 53°C, une valeur en accord avec la 

littérature qui présente des valeurs comprises entre 46°C et 55°C [18-20]. Lors de la première 

chauffe, un pic de fusion simple comprend une température de fusion à 191,5 ± 0,9°C qui varie 

entre 181°C et 195°C dans la littérature [7, 21-23]. Ce pic correspond à la fusion de la phase 

cristalline smectique ou pseudo-heǆagoŶale ɷ͛ [24].  

Lors de la deuxième chauffe, le thermogramme montre deux pics de fusion de tailles différentes. 

Le pƌeŵieƌ piĐ à ϭϳϵ,ϯ ± Ϭ,ϳ °C ĐoƌƌespoŶd à la pƌĠseŶĐe d͛uŶe phase tƌiĐliŶiƋue α tandis que le 

second pic à 188,5 ± 0,7°C plus important est attribué à la fusion de la phase pseudo-hexagonale 

ɷ͛ [25]. Cette diffĠƌeŶĐe eŶtƌe la pƌeŵiğƌe et la deuǆiğŵe Đhauffe s͛eǆpliƋue paƌ le passĠ 

theƌŵiƋue du PAϭϭ. Il s͛aǀğre que la présence de deux pics, lors de la chauffe, dépend de la 

ǀitesse à laƋuelle l͛ĠĐhaŶtilloŶ a ĠtĠ ƌefƌoidi, uŶe ǀitesse leŶte faǀoƌisaŶt l͛appaƌitioŶ de la phase 

stable triclinique α [26]. Nos filŵs de PAϭϭ ĠtaŶt tƌeŵpĠs à l͛aŵďiaŶt loƌs de l͛eǆtƌusioŶ il est 

noƌŵal de Ŷ͛oďseƌǀeƌ Ƌu͛uŶ seul piĐ ĐoƌƌespoŶdaŶt à la phase pseudo-heǆagoŶale ɷ͛. Paƌ 

ailleurs, pendant le refroidissement entre les deux chauffes, la cristallisation du PA11 se fait à 

154,9 ± 0,2°C (Figure IV.3), valeur similaire à d͛autƌes tƌaǀauǆ [27, 28]. 
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Figure IV.2 - Thermogramme DSC du film de PA11 LMFO. Deux phases de chauffes successives à 20°C.min
-1
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Figure IV.3 - Thermogramme DSC du film de PA11 LMFO. Phase de refroidissement à 20°C.min
-1

 

Le taux de cristallinité peut être calculé à partir des pics de fusion de la Figure IV.2. En 

ĐoŶsidĠƌaŶt uŶe eŶthalpie de fusioŶ d͛uŶ PAϭϭ 100% cristallin de 189 J.g-1 [19, 29], le taux de 

cristallinité calculé pour la première chauffe est de 27,7 ± 0,5% et de 21,9 ± 1,8% pour la 

deuxième chauffe. Ces valeurs sont du même ordre que celles de la littérature [22, 29]. La 

différence de taux de cristallinité entre PAϭϭ tƌeŵpĠ à l͛aŵďiaŶt et Đelui ƌefƌoidit leŶteŵeŶt a 

déjà été observée sur le PA11 [26, 30]. Loƌs d͛uŶ ƌefƌoidisseŵeŶt ƌapide la phase ĐƌistalliŶe Ŷ͛a 

pas suffisamment de temps pour croîtƌe et la ĐƌistalliŶitĠ Ƌui se foƌŵe Ŷ͛est ĐoŶstituĠe Ƌue d͛uŶe 

phase smectique.  
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3.1.2. Propriétés rhéologiques du PA11 

La teŵpĠƌatuƌe de fusioŶ du PAϭϭ LMFO aǇaŶt ĠtĠ dĠteƌŵiŶĠe paƌ DSC à ϭϵϭ°C, il s͛agit 

désormais de définir une températuƌe de ŵise eŶ œuǀƌe paƌ theƌŵo-compression des 

biocomposites PA11/lin. Connaître la viscosité du polymère en fonction de la température et 

ǀĠƌifieƌ sa staďilitĠ daŶs le teŵps est pƌiŵoƌdial pouƌ dĠfiŶiƌ des paƌaŵğtƌes de ŵise eŶ œuǀƌe. 

En effet, de la viscosité du polymère dépend la bonne imprégnation du renfort fibreux. 

Pouƌ Đe faiƌe, Ŷous Ŷous ďasoŶs suƌ l͛ĠǀolutioŶ de la ǀisĐositĠ du PAϭϭ eŶ foŶĐtioŶ de la 

température mesurée par rhéométrie plan-plan. La Figure IV.4 montre les courbes de viscosité 

du PA11 pour des températures comprises entre 190 et 230°C. On constate une diminution de la 

ǀisĐositĠ aǀeĐ l͛augŵeŶtatioŶ de la teŵpĠƌatuƌe. Ce phĠŶoŵğŶe est ĐouƌaŵŵeŶt oďseƌǀĠ pouƌ 

les polymères thermoplastiques. 
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Figure IV.4 – Comportement rhéologique du PA11 en fonction de la température et du taux de cisaillement 

Riedel et Nickel [31] proposent que la viscosité du polymère soit le plus proche de 100 Pa.s pour 

assuƌeƌ uŶe ďoŶŶe iŵpƌĠgŶatioŶ daŶs le Đas d͛uŶ filŵ-stacking. De plus, Jespersen et al. [32] 

ŵoŶtƌeŶt Ƌu͛uŶe faiďle ǀisĐositĠ ƌĠduit le tauǆ de poƌositĠ oďteŶu paƌ filŵ-staĐkiŶg et Ƌu͛elle 

permet également de ƌĠduiƌe le teŵps de ŵise eŶ œuǀƌe ŶĠĐessaiƌe à uŶe ďoŶŶe iŵpƌĠgŶatioŶ. 

De fait, les teŵpĠƌatuƌes de ϭϵϬ°C et ϮϬϬ°C Ŷe soŶt pas adĠƋuates pouƌ la ŵise eŶ œuǀƌe ǀisĠe à 

cause des fortes viscosités correspondantes (respectivement 560 Pa.s et 375 Pa.s). 
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La température de 230°C induit une viscosité faible (100 Pa.s) en accord avec les observations de 

Riedel et Nickel [31]. CepeŶdaŶt Đette teŵpĠƌatuƌe Ŷ͛est pas Đoŵpatiďle aǀeĐ la teŶue 

theƌŵiƋue de la fiďƌe de liŶ, Đoŵŵe Ŷous l͛aǀoŶs ŵoŶtƌĠ daŶs le Chapitre 3. AfiŶ d͛oďteŶiƌ uŶ 

compromis entre faible viscosité et une dégradation thermique modérée de la fibre de lin, la 

teŵpĠƌatuƌe de ϮϭϬ°C est Đhoisie pouƌ la ŵise eŶ œuǀƌe des Đoŵposites PA11/lin par film-

stacking. La viscosité à cette température est alors de 250 Pa.s. 
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Figure IV.5 - Évolution de la viscosité du PA11 à une température de 210°C et pour un taux de cisaillement de 10 s
-1

 

EŶ ĐoŶsĠƋueŶĐe, Ŷous ŵesuƌoŶs l͛ĠǀolutioŶ de la ǀisĐositĠ du PAϭϭ eŶ foŶĐtioŶ du teŵps ;Figure 

IV.5). La température de mesure est donc 210°C et le cisaillement imposé à 10 s-1 est 

ƌepƌĠseŶtatif de la ŵise eŶ œuǀƌe paƌ filŵ-stacking [33]. Le PA11 voit sa viscosité légèrement 

augmenter avec le temps, reflétant une modification de sa structure : cette évolution peut être 

due à une augmentation de la masse moléculaire par recombinaison de chaînes et/ou réactions 

de post-condensation [34, 35]. DaŶs l͛iŶteƌǀalle de teŵps de ŵise eŶ œuǀƌe paƌ filŵ-stacking (8 

min), la viscosité augmente de 14%, ce qui ne constitue pas une difficulté pour la bonne 

imprégnation du renfort de lin. 

3.2. Propriétés mécaniques du PA11 

Pouƌ la suite de l͛Ġtude, il est iŵpoƌtaŶt de ĐaƌaĐtĠƌiseƌ les propriétés mécaniques en traction de 

la matrice PA11. Pour cela, des éprouvettes de PA11 LMFO (le même grade que pour les films) 

soŶt iŶjeĐtĠes puis testĠes eŶ tƌaĐtioŶ. Si les ŵĠthodes d͛ĠlaďoƌatioŶ soŶt diffĠƌeŶtes ;iŶjeĐtioŶ 
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contre extrusion), le format d͛Ġpƌouǀette iŶjeĐtĠe se justifie paƌ la diffiĐultĠ de ĐaƌaĐtĠƌiseƌ les 

pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues d͛uŶ filŵ de ϭϱϬ µŵ d͛Ġpaisseuƌ. De plus, la pƌessioŶ iŵpoƌtaŶte loƌs de 

l͛iŶjeĐtioŶ liŵite la pƌĠseŶĐe de dĠfauts, Đe Ƌui Ŷ͛est pas le Đas des filŵs eǆtƌudĠs. 

 

Figure IV.6 - Courbe contrainte-déformation du PA11 en traction, avec illustration du phénomène de striction 

La Figure IV.6 ŵoŶtƌe le ĐoŵpoƌteŵeŶt d͛uŶe Ġpƌouǀette de PAϭϭ testĠe eŶ traction. On y 

oďseƌǀe uŶ ĐoŵpoƌteŵeŶt tǇpiƋue d͛uŶ polǇŵğƌe theƌŵoplastiƋue aǀeĐ uŶe pƌeŵiğƌe zoŶe 

ĠlastiƋue suiǀie d͛uŶ seuil de plastiĐitĠ où soŶt ŵesuƌĠes les ǀaleuƌs de ĐoŶtƌaiŶte et de 

déformation au seuil. Ensuite un phénomène de striction apparaît eŶ ŵġŵe teŵps Ƌu͛uŶe 

baisse de la contrainte (Figure IV.6 aͿ, sigŶe d͛uŶe fiďƌillatioŶ de la ŵiĐƌostƌuĐtuƌe du polǇŵğƌe 

dans le sens de la traction [36]. Cette striction va alors se propager sur la longueur de 

l͛Ġpƌouǀette jusƋu͛à la ƌuptuƌe. La Đouƌďe ĐoŶtƌaiŶte-déformation présentée dans la Figure IV.6 

ne prend pas en compte les variations de volume, et donc de section, au cours du test. 

Le Tableau IV.1 présente les propriétés mécaniques en traction du PA11. La contrainte au seuil 

est identique à la valeur de Jaques et al. [37] (42 MPa). Les propriétés à rupture sont 

représentatives des valeurs obtenues par Destaing dans ses travaux de thèse [38]. Les valeurs du 
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ŵodule d͛YouŶg et de la contrainte à rupture que nous avons obtenues seront utilisées pour 

estimer les propriétés des plis biocomposites (section 3.6). 

 E (MPa) σseuil (MPa) ɸseuil (%) σmax (MPa) ɸmax (%) 

PA11 (LMFO) 1144 ± 78 43,6 ± 0,6 34,1 ± 3,8 45,9 ± 1,8 283 ± 28 

Tableau IV.1 - Propriétés mécaniques du PA11 en traction 

3.3. Effets du cycle thermique à 210°C sur les propriétés des fibres Flaxtape 

3.3.1. Propriétés mécaniques en traction des fibres unitaires 

Les analyses de viscosité du PA11 ayant permis de déterminer une température de mise en 

œuǀƌe à ϮϭϬ°C, il ĐoŶǀieŶt de ŵesuƌeƌ l͛iŵpaĐt ƌĠel du ĐǇĐle theƌŵiƋue suƌ les propriétés 

mécaniques en traction des fibres de lin. 

Tout d͛aďoƌd des fiďƌes uŶitaiƌes de la pƌĠfoƌŵe Flaxtape sont extraites puis testées en traction 

longitudinale, ce sont les fibres dites « brutes » dont les propriétés sont présentées dans le 

Tableau IV.2. Le ŵodule d͛Young mesuré en fin de courbe et la contrainte à rupture des fibres 

Flaxtape sont proches des valeurs moyennes mesurées sur 50 lots de lin par Baley et Bourmaud 

[39] (Figure IV.7), respectivement 52,5 ± 8,6 GPa et 945 ± 200 MPa. La déformation à rupture est 

cependant plus élevée (+18%) que la valeur moyenne mesurée par les auteurs (2,07 ± 0,45%). 

D͛uŶe ŵaŶiğƌe gĠŶĠƌale, la fiďƌe uŶitaiƌe de liŶ eǆtƌaite du tissu Flaxtape possède des propriétés 

mécaniques représentatives des fibres de lins textiles évaluées au laboratoire ces vingt dernières 

années. 

Fibres Diamètre (µm) ENorme (GPa) σmax (MPa) ɸmax (%) 

Flaxtape - Brute 16,92 ± 3,68 53,2 ± 12,7 1062 ± 273 2,45 ± 0,54 

Flaxtape - 210°C 17,65 ± 3,44 46,3 ± 10,6 741 ± 186 2,29 ± 0,41 

Tableau IV.2 – Propriétés mécaniques en traction des fibres unitaires de Flaxtape brutes et chauffées à 210°C 
pendant 8 min 
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Figure IV.7 - Module et contrainte à rupture des fibres de lin Flaxtape comparés à la littérature [39] 

AfiŶ de ŵesuƌeƌ l͛effet du ĐǇĐle theƌŵiƋue à ϮϭϬ°C suƌ le liŶ, des fiďƌes uŶitaiƌes de Flaxtape ont 

été extraites et traitées en température pendant 8 min, de la même manière que pour les fibres 

Marylin du Chapitre 3. Les propriétés des fibres brutes et chauffées sont présentées dans le 

Tableau IV.2. Comme attendu, le cycle thermique a un impact négatif suƌ l͛eŶseŵďle des 

propriétés mécaniques : le ŵodule d͛YouŶg ŵesuƌĠ eŶ fiŶ de Đouƌďe de tƌaĐtioŶ diŵiŶue de 

13%, la contrainte à rupture baisse de 33% et la déformation à rupture est réduite de 7% par 

rapport aux fibres brutes. 

Nous pouvons ensuite comparer les propriétés des fibres Flaxtape en fonction du cycle 

thermique à celles des fibres Marylin étudiées dans le Chapitre 3. Les fibres brutes Flaxtape et 

MaƌǇliŶ Ŷ͛aǇaŶt pas les ŵġŵes pƌopƌiĠtĠs aǀaŶt les ĐǇĐles theƌŵiƋues, les ǀaleuƌs soŶt 

normalisées par rapport aux propriétés des fibres brutes respectives (Figure IV.8). 
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Figure IV.8 - ÉvolutioŶ du ŵodule d’YouŶg ;aͿ et de la Đontrainte à rupture (b) des fibres unitaires Flaxtape et 
Marylin en fonction du cycle thermique 

Cette comparaison avec les fibres Marylin est intéressante, puisƋue l͛oŶ ĐoŶstate uŶe ĐoƌƌĠlatioŶ 

évidente entre les propriétés normalisées des deux fibres en fonction de la température du cycle 

thermique. Une baisse des propriétés est observée au-delà de 190°C, avec en particulier une 

détérioration marquée pour les contraintes à rupture, montrant des diminutions respectives de 

32,8% et 64,8% après des expositions à ϮϭϬ°C et ϮϱϬ°C. L͛effet de la teŵpĠƌatuƌe est ĐepeŶdaŶt 

moins prononcé pouƌ le ŵodule d͛YouŶg : après des cycles à 210°C et 250°C, les valeurs baissant 

respectivement de 12,9% et 26,3%. Cela permet de confirmer que dans le temps de cycle fixé, 

représentatif des teĐhŶiƋues de ŵise eŶ œuǀƌe de Đoŵposites theƌŵoplastiƋues, la teŵpĠƌatuƌe 

de 210°C est une valeur sensible pour la fibre de lin.  

(a) 

(b) 
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Dans le chapitre précédent, nous avons montré que le cycle thermique à 250°C induit une 

modification de la compositioŶ ďioĐhiŵiƋue des fiďƌes et de l͛aƌƌaŶgeŵeŶt ŵaĐƌoŵolĠĐulaiƌe 

ƌespoŶsaďle de la ƌigiditĠ des fiďƌes. La ďaisse du ŵodule d͛YouŶg et de la ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe, 

pour une température de 210°C, reflète donc une modification des polymères incrustants, ils 

présentent une capacité amoindrie à laisser les microfibrilles s͛oƌieŶteƌ duƌaŶt la tƌaĐtioŶ. 

3.3.2. Analyses thermogravimétriques du lin Flaxtape en fonction du 

cycle  

Les analyses thermogravimétriques apportent des éléments quant aux dégradations subies pas 

les fibres de lin chauffées à 210°C. Pour ce faire, on applique le cycle à 210°C sur une partie des 

fiďƌes Ƌui est eŶsuite laissĠe Ϯϰh à l͛aŵďiaŶt. Les ŵesuƌes soŶt eŶsuite ƌĠalisĠes suƌ les fiďƌes 

brutes et celles traitées thermiquement. 

Les résultats (Tableau IV.3) révèlent uŶe diffĠƌeŶĐe de pouƌĐeŶtage d͛eau peƌdue eŶtƌe les deuǆ 

ĠĐhaŶtilloŶs, la fiďƌe tƌaitĠe à ϮϭϬ°C peƌdaŶt ϱ,Ϭ ± Ϭ,ϯ% d͛eau autouƌ de ϲϬ°C taŶdis Ƌue la fibre 

brute perd 6,2 ± 0,3%. Coŵŵe ŵoŶtƌĠ daŶs l͛Ġtude des fiďƌes Marylin du Chapitre 3, appliquer 

uŶ ĐǇĐle theƌŵiƋue suƌ des fiďƌes de liŶ ƌĠduit leuƌ ĐapaĐitĠ à ƌĠaďsoƌďeƌ l͛eau à Đause d͛uŶe 

progressive et irréversible modification des structures biochimiques responsables de la présence 

d͛eau, Đoŵŵe les peĐtiŶes [40], les hémicelluloses [41] ainsi que la cellulose non-cristalline [42].  

Il Ŷ͛Ǉ a ĐepeŶdaŶt auĐuŶe diffĠƌeŶĐe eŶtƌe les deuǆ lots ĐoŶĐeƌŶaŶt les pics 2 et 3 comme le 

montre les rapports de masse (ΔmPicଶ / ΔmPicଷ) identiques, confirmant ainsi la stabilité de la 

composition de la fibre durant un cycle thermique, sans pour autant exclure des modifications 

de sa structure. 

Type 
de 

fibres 

Premier pic Second pic Troisième pic 

Δŵ ;%Ϳ Temp. 
(°C) 

Δŵ / 
ΔŵBrute 

ΔŵPic2 
(%) 

Temp. 
(°C) 

ΔŵPic3 
(%) 

Temp. 
(°C) 

ΔŵPic2 / 
ΔŵPic3 

Brutes 
6.2 ± 
0.3 

59.5 ± 
0.6 

1 
62.6 ±  

0.3 
317.2 ± 

0.4 
29.6 ± 

0.2 
414.6 ± 

1.1 
2.12 ± 
0.03 

210°C 
5.0 ± 
0.3 

61.1 ± 
2.7 

0.81 
63.7 ±  

0.5 
317.4 ± 

0.9 
29.9 ± 

0.5 
418.3 ± 

2.7 
2.13 ± 
0.06 

Tableau IV.3 – Résultats des analyses thermogravimétriques des fibres de lin Flaxtape brutes et chauffées à 210°C 
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3.4. Influence de la présentation du renfort 

Dans cette partie sont comparées plusieurs propriétés, à différentes échelles, des composites de 

PA11 renforcés par deux préformes de lin, le Nattex et le Flaxtape. Les propriétés longitudinales 

en traction des fibres unitaires sans traitement thermique, la qualité des interfaces PA11/lin 

ainsi que les propriétés longitudinales en traction des UD composites sont étudiés. En 

conséquence, la préforme la plus performante servira de référence dans les travaux de cette 

thèse. 

3.4.1. Propriétés longitudinales en traction des fibres unitaires 

Dans cette partie sont comparées les propriétés des fibres brutes extraites des deux préformes. 

Leurs propriétés sont identiques, avec des modules d͛YouŶg moyens (mesurés en fin de courbe) 

proches de 50 GPa et une contrainte à rupture moyenne supérieure à 1000 MPa. Seule la 

déformation à rupture des fibres du Nattex est 14% plus élevée que celle du Flaxtape. 

L͛oďjeĐtif d͛oďteŶiƌ des fiďƌes peƌfoƌŵaŶtes ĐoŶstituaŶt les pƌĠfoƌŵes Nattex en mélangeant 

différents lots est ici rempli dans le cadre de Fiabilin. Les propriétés des fibres sont dépendantes 

de la variété mais aussi des conditions de croissance de la tige [43-45]. C͛est pouƌƋuoi le 

mélange de différents lots est une stratégie pertinente pour assurer la reproductibilité des 

pƌopƌiĠtĠs du ƌeŶfoƌt d͛uŶe aŶŶĠe suƌ l͛autƌe. 

Lin Diamètre (µm) ENorme (GPa) σmax (MPa) ɸmax (%) 

Flaxtape 16,92 ± 3,68 53,2 ± 12,7 1062 ± 273 2,45 ± 0,54 

Nattex 18,24 ± 4,16 49,5 ± 16,2 1069 ± 442 2,79 ± 0,84 

Tableau IV.4 - Propriétés mécaniques en traction des fibres unitaires brutes extraites des tissus Nattex et Flaxtape 

3.4.2. Propriétés des interfaces lin/PA11  

BieŶ Ƌue les pƌopƌiĠtĠs de l͛iŶteƌfaĐe fibre/matrice soient peu influentes sur les propriétés 

ŵĠĐaŶiƋues loŶgitudiŶales d͛uŶ Đoŵposite UD, des dĠĐhausseŵeŶts de ŵiĐƌogouttes soŶt 

réalisés sur les deux types de fibres, Nattex et Flaxtape. Au-delà des qualités mécaniques 

iŶtƌiŶsğƋues ideŶtiƋues des fiďƌes, il s͛agit iĐi de dĠteƌŵiŶeƌ si les deuǆ tǇpes de fiďƌes peuǀeŶt 

foƌŵeƌ les ŵġŵes iŶteƌfaĐes aǀeĐ le PAϭϭ, à l͛aide des Đouƌďes de dĠĐhausseŵeŶt des 

microgouttes (Figure IV.9). 

Contribution à l’étude de matériaux biocomposites à matrice thermoplastique polyamide-11 et renforcés par des fibres de lin Cĺment Gourier 2016
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Figure IV.9 - Courbe typique de déchaussement d'une microgoutte de PA11 sur une fibre de lin 

 Les résultats des tests de déchaussement de microgouttes de PA11 sur les différentes fibres de 

lin (Tableau IV.5) montrent que les contraintes interfaciales de cisaillement sont similaires entre 

le Nattex et le Flaxtape. Ces résultats montrent la bonne adhésion entre le PA11 et la surface de 

la fibre de lin, et seront plus amplement commentés dans le Chapitre 5 traitant de cette 

interface caractérisée à plusieurs échelles. 

Matière τapp (MPa) τfriction (MPa) 

Flaxtape/PA11 22,2 ± 3,0 3,20 ± 1,14 

Nattex/PA11 23,3 ± 3,6 4,65 ± 2,72 

Tableau IV.5 - Contraintes de cisaillement interfaciales et contraintes de déchaussement du PA11 sur différentes 
fibres de lin 

Après avoir observé la similarité des propriétés mécaniques des fibres unitaires ainsi que de la 

ƋualitĠ de l͛iŶteƌfaĐe à l͛ĠĐhelle de la fiďƌe, nous nous intéressons aux propriétés des UD afin 

d͛oďseƌǀeƌ l͛iŶflueŶĐe des tǇpes de pƌĠforme. En effet, la microstructure du Nattex est 

constituée de mèches de fibres alignées les unes à côté des autres, tandis que le Flaxtape, ayant 

la foƌŵe d͛uŶ ǀoile de fiďƌes, à uŶe ŵiĐƌostƌuĐtuƌe plus hoŵogğŶe. 

3.4.3. Propriétés mécaniques en traction longitudinale des UD 

PA11/Nattex et PA11/Flaxtape 

Des stratifiés de PA11/Nattex et de PA11/Flaxtape aux fractions volumiques équivalentes sont 

préparés, puis des éprouvettes longitudinales sont découpées et testées en traction dans le sens 
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loŶgitudiŶal. D͛autƌes Ġprouvettes sont extraites des plaques PA11/Nattex mises eŶ œuǀƌe et 

fournies par Dedienne. 

Composites Vf% Mf% E (GPa) σmax (MPa) ɸmax (%) 

PA11/Flaxtape 41% 51% 22,9 ± 1,5 229 ± 21 1,17 ± 0,11 

PA11/Nattexa 44% 55% 20,6 ± 2,1 133 ± 13 0,71 ± 0,08 

PA11/Nattexb 40% 50% 21,4 ± 2,5 104 ± 8 0,75 ± 0,12 

Tableau IV.6 - Propriétés mécaniques en traction des différents composites UD PA11/lin. 
a
 PA11/Nattex mis en 

œuvƌe au laďoƌatoiƌe, b PAϭϭ/Natteǆ ŵis eŶ œuvƌe industriellement  

Les PA11/Nattex et le PA11/Flaxtape oŶt des ŵodules d͛YouŶg (mesurés entre ɸ=0,05% et 

ɸ=0,15%) similaires pour des fractions volumiques de fibres comprises entre 41% et 44% 

(Tableau IV.6). Mais on observe que les propriétés à rupture des deux PA11/Nattex sont plus 

faibles que pour le PA11/Flaxtape, avec une contrainte et une déformation à rupture 

respectivement inférieures de plus de 43% et 65%. Cela peut s͛eǆpliƋueƌ paƌ une plus faible 

individualisation des fibres de lin des mèches du Nattex qui induit une mauvaise imprégnation 

du PA11 fondu dans les faisceaux (Figure IV.10 et Figure IV.11). Cet effet est visible quelle que 

soit la ŵise eŶ œuǀƌe. EŶ effet, les faisĐeauǆ de fiďƌes s͛aǀğƌeŶt aǀoiƌ de ŵoiŶs ďoŶŶes 

propriétés que la fibre unitaire [46, 47] et l͛hĠtĠƌogĠŶĠitĠ de la ŵiĐƌostƌuĐtuƌe gĠŶğƌe des 

concentrations de déformations. Ces caractéristiques limitent les capacités de déformation des 

composites [13, 48, 49].  
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Figure IV.10 - Observations MEB en coupe des UD: (a) PA11/Flaxtape, (b) PA11/Nattex (Laboratoire), (c) 
PA11/Nattex (Industriel) 

À noter également la présence de porosité dans la matrice du PA11/Nattex ŵis eŶ œuǀƌe au 

laboratoire (Figure IV.11 ďͿ, soŶ oƌigiŶe Ŷ͛aǇaŶt ĐepeŶdaŶt pas ĠtĠ dĠteƌŵiŶĠe. OŶ ƌetƌouǀe 

également de la porosité au sein des mèches de Nattex, du fait d͛uŶe moins bonne dispersion 

des faisceaux (Figure IV.11 c). Nous manquons malheureusement d͛iŶfoƌŵatioŶs sur le procédé 

d͛ĠlaďoƌatioŶ des pƌĠfoƌŵes Natteǆ échantillonnées en début de projet, sur la présence ou non 

d͛uŶ liaŶt pouǀaŶt fƌeiŶeƌ l͛iŵpƌĠgŶatioŶ des ŵğĐhes. 

(a) 

(b) 

(c) 
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Figure IV.11 - Zoom sur les images MEB en coupe des UD : (a) PA11/Flaxtape, (b) PA11/Nattex Labo, (c) 
PA11/Nattex Industriel. Les flèches rouges indiquent la présence de porosités dans la matrice (b) et dans les mèches 

(c) de Nattex 

À l͛eǆĐeptioŶ doŶĐ des pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues diffĠƌeŶtes eŶtƌe les Đoŵposites PA11/lin, 

induites principalement par les structures des préformes, les propriétés intrinsèques de leurs 

constituants ainsi que la qualité des interfaces sont ideŶtiƋues. Ni l͛iŶteƌfaĐe fibre/matrice ni les 

propriétés des fibres ne peuvent donc être responsables des faibles propriétés à rupture en 

tƌaĐtioŶ de l͛UD PA11/Nattex. De même que les teĐhŶiƋues d͛ĠlaďoƌatioŶ en laboratoire ou en 

milieu industriel (section 2) Ŷ͛oŶt pas de répercussions importantes sur les propriétés 

mécaniques en traction longitudinale des PA11/Nattex (Tableau IV.6). 

De plus, l͛usage de fils de tƌaŵe eŶ ĐotoŶ daŶs le Natteǆ, pour maintenir les mèches de la 

préforme entre elle, affaiblit les performances du stratifié durant des tests de traction 

loŶgitudiŶale. EŶ effet, l͛eŶseŵďle des ƌuptuƌes eŶ tƌaĐtioŶ des Ġpƌouǀettes PA11/Nattex s͛est 

dĠƌoulĠ à hauteuƌ d͛uŶ fil de tƌaŵe (Figure IV.12).  

Ces observations ont conduit à sélectionner la préforme Flaxtape pour les travaux à suivre afin 

d͛oďteŶiƌ uŶ ŵatĠƌiau Đoŵposite de ƌĠfĠƌeŶĐe. L͛aƌĐhiteĐtuƌe de la pƌĠfoƌŵe Natteǆ 

ĠĐhaŶtilloŶŶĠe eŶ dĠďut de pƌojet Ŷ͛est pas optiŵale pouƌ le ƌeŶfoƌĐeŵeŶt d͛uŶe plaƋue 

composite UD, sollicitée en traction longitudinale. CepeŶdaŶt, la ƋuestioŶ du ŵoulage d͛uŶe 

500 µm 

a b 

c 
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forme non développable, avec du Flaxtape ou du Nattex, pourra être étudiée dans le futur. Car 

dans ce cas de figure, la déformabilité du renfort est un paramètre à prendre en compte. 

 

Figure IV.12 - Faciès de rupture de composites UD lin: (a) PA11/Flaxtape, (b) PA11/Nattex 

3.5. Évolution des propriétés longitudinales des UD PA11/Flaxtape en fonction 

du taux de fibres 

Les résultats présentés par la suite traitent des propriétés des composites PA11/Flaxtape en 

foŶĐtioŶ du tauǆ ǀoluŵiƋue de fiďƌes. La ŵise eŶ œuǀƌe de Đes Đoŵposites a peƌŵis d͛oďteŶiƌ uŶ 

taux volumique de fibres maximal de 70,3%, équivalent à un taux massique de 77,8%. Cette 

ǀaleuƌ est d͛autaŶt plus iŶtĠƌessaŶte Ƌu͛uŶ tel tauǆ de fiďƌes est haďituelleŵeŶt uŶe liŵite 

atteinte par les fibres synthétiques [50, 51]. Madsen [52] a montré que par thermocompression 

les fibres de verre pouvait atteindre 72% de fraction volumique contre 57% pour les fibres de lin 

daŶs les ŵġŵes ĐoŶditioŶs de ŵise eŶ œuǀƌe. Le lin présente en effet des faisceaux qui ne 

permettent pas un arrangement optimum [53]. Aslan et al. [50] sont parvenus à mettre en 

œuǀƌe des UD liŶ/PET à des taux volumiques supérieurs à ϲϬ%, ŵais au pƌiǆ d͛uŶe iŵpoƌtaŶte 

porosité et de propriétés en traĐtioŶ à peiŶe plus ĠleǀĠes Ƌu͛un composite à 55%vf. Comme 

nous le verrons ensuite, nos composites PA11/lin ont des propriétés qui augmentent avec le 

taux de fibres, et pour des porosités inférieures à 1,5% (Figure IV.13). 

(a) (a) (a) (b) 

Fils de trame) 

(b) 

Contribution à l’étude de matériaux biocomposites à matrice thermoplastique polyamide-11 et renforcés par des fibres de lin Cĺment Gourier 2016



Chapitre IV:  Influence du cycle thermique sur les propriétés d’un UD PA11/Lin 

 

197 
 

 

 

Figure IV.13 - Sections transverses observées au MEB des UD PA11/lin pour les taux volumiques de fibres de 27,0% 
(a) et 64,0% (b) 

La Figure IV.14 montre les courbes contrainte-déformation de ces composites UD en fonction du 

taux de fibres, chaque courbe étant représentative des 6 échantillons testés par fraction 

volumique. Comme déjà observé dans la littérature pour des biocomposites [14, 54, 55], les 

comportements en traction sont non linéaires, avec une perte de linéarité à environ 0,2% de 

déformation. Autre constat attendu : la ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe et le ŵodule d͛YouŶg augŵeŶtent 

avec le volume de fibres (Figure IV.14), les propriétés des composites unidirectionnels étant 

principalement influencées par les propriétés du renfort et leur fraction volumique. Cependant, 

aucune tendance ne ressort pour la déformation à rupture en fonction du taux de fibres (Figure 

IV.15). Malgré la déformation à rupture très élevée de la matrice (Tableau IV.1), les ruptures des 

composites se font avant même que la déformation à rupture des fibres unitaires ne soit 

atteinte. Même si nous avons montré dans le précédent chapitre que des fibres de lin chauffées 

à 250°C ont une déformation à rupture de 0,9%, dans le cas présent les fibres du Flaxtape 

ĐhauffĠes à ϮϭϬ°C Ŷ͛oŶt Ƌu͛uŶe ďaisse ŵodĠƌĠe de leuƌ déformation qui atteint 2,3 ± 0,4%. 

a b

100µm 
 

100µm 
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Figure IV.14 - Courbes contrainte-déformation des UD PA11/Flaxtape en fonction du taux volumique de fibres 
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Figure IV.15 - Déformation à rupture des UD PA11/Flaxtape en fonction du taux volumique de fibres. Les pointillés 
noirs représentent la régression linéaire (R=0,99) 

La Figure IV.16 Đoŵpaƌe le ŵodule d͛YouŶg ;aͿ et la ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe ;ďͿ des Đoŵposites 

PA11/lin avec la littérature [12, 13, 15, 47, 56-63]. En général, dans le cas des composites 

uŶidiƌeĐtioŶŶels, il Ǉ a uŶe ďoŶŶe ĐoƌƌĠlatioŶ eŶtƌe le ŵodule d͛YouŶg et le tauǆ de fibre, quelle 

que soit la matrice [64]. EŶ effet, Đ͛est la ƌigiditĠ du ƌeŶfoƌt fiďƌeuǆ Ƌui pƌiŵe suƌ la ƌigiditĠ fiŶale 

du composite car le module de la fibre est beaucoup plus élevé que celui de la matrice. Les 

propriétés mécaniques en fonction du taux de fibres de nos biocomposites PA11 suivent une 

tendance similaire aux autres biocomposites (Figure IV.16). Cependant les valeurs de module 

d͛YouŶg du PA11/lin sont supérieures lorsque le taux volumique de fibres dépasse les 50%. À 
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contrario, lorsque les fibres de lin sont associées à des matrices de faibles propriétés comme par 

eǆeŵple l͛aŵidoŶ ;tƌiaŶgles Ŷoiƌs daŶs la Figure IV.16), le composite UD montre des propriétés 

bien plus faibles, même à des taux de fibres élevés. 
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Figure IV.16 - Module d'Young (a) et contrainte à rupture (b) des UD PA11/Flaxtape comparés à la littérature. Les 
pointillés rouges représentent les régressions linéaires 

Les composites PA11/lin développés ici ont donc des propriétés intéressantes, avec des modules 

d͛YouŶg au ŵoiŶs ĠƋuiǀaleŶts à ceux d͛autƌes ďioĐoŵposites de la littĠƌatuƌe ayant des taux de 

fibres proches. Néanmoins, les contraintes à rupture plutôt moyennes du PA11/lin sont sans 

(a) 

(b) 
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doute à mettre en lien avec la dégradation des propriétés à ruptures des fibres unitaires par le 

cycle thermique à 210°C (section 3.3Ϳ, taŶdis Ƌue les teŵpĠƌatuƌes de ŵise eŶ œuǀƌe des autƌes 

biocomposites cités sont inférieures du fait de la plus faible température de fusion de la matrice. 

Un autre paramètre pouvant expliquer les contraintes à rupture du PA11/lin est 

l͛iŶdiǀidualisatioŶ iŶĐoŵplğte des fiďƌes de liŶ daŶs le Flaxtape (Figure IV.11 (a) et Figure IV.13). 

En effet, Coroller et al. [13] ont montré que, contrairement à la rigidité, la contrainte à rupture 

d͛uŶ Đoŵposite est tƌğs laƌgeŵeŶt iŶflueŶĐĠe paƌ l͛iŶdiǀidualisatioŶ des faisĐeauǆ, Đ͛est-à-dire de 

la surface de contact entre fibre et matrice. D͛autƌes paƌaŵğtƌes iŶteƌǀieŶŶeŶt, Đoŵŵe 

l͛aligŶeŵent imparfait des fibres et la dispersion de leurs propriétés mécaniques. La contrainte à 

rupture est aussi influencée par la distribution du renfort, et dans une moindre mesure par la 

ƋualitĠ de l͛iŶteƌfaĐe fibre/matrice. 

Pour aller plus loin dans la compaƌaisoŶ aǀeĐ d͛autƌes Đoŵposites UD de la littĠƌatuƌe, la Figure 

IV.17 présente les modules et contraintes à ruptures spécifiques de composites dont le taux 

volumique de renfort est compris entre 40 et 60% [12, 13, 47, 58, 61-68]. Cela permet de mettre 

en perspectives les propriétés mécaniques du point de vue de la masse du composite. En effet, 

deux des principaux marchés visés par le développement du biocomposite PA11/lin dans le 

Đadƌe du pƌojet FiaďiliŶ soŶt l͛autoŵoďile et l͛aĠƌoŶautiƋue, des doŵaiŶes où la ŵasse du 

Đoŵposite est uŶ paƌaŵğtƌe esseŶtiel daŶs le Đhoiǆ d͛uŶ ŵatĠƌiau. 
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Figure IV.17 - Module d'Young spécifique et contrainte à rupture spécifique des UD PA11/Flaxtape comparés à la 
littérature. Les données ne concernent que des UD ayant un taux volumique de fibre compris entre 40 et 60% [12, 

13, 15, 47, 56-63] 
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Les résultats présentés montrent que le biocomposite PA11/lin Flaxtape de cette étude est 

compétitif avec d͛autƌes ďioĐoŵposites à ŵatƌiĐes theƌŵoduƌĐissaďles ;liŶ-époxy et lin-

polyester) au niveau de la rigidité spécifique. Les valeurs du PA11/lin varient entre 22,5 et 28,5 

GPa.Mg-1.m3, et entre 14,6-25,2 GPa.Mg-1.m3 pour les lin/thermodurcissables. 

Plus intéressant encore, les composites thermodurcissables avec fibres de verre (verre-époxy et 

verre-polyester) ne sont pas supérieurs, leurs bonnes propriétés mécaniques intrinsèques étant 

contrebalancées par des densités élevées. Si le PP/lin [63] a des propriétés proches du PA11/lin, 

la matrice PP est pétrosourcée. Concernant la rigidité spécifique, pour des taux de fibres 

équivalents, le PA11/lin est donc siŵilaiƌe auǆ autƌes Đoŵposites les plus peƌfoƌŵaŶts, ŵais Đ͛est 

le seul étant à la fois 100% biosourcé et recyclable (voir Chapitre 6). Pour la contrainte à rupture 

spécifique, le PA11/lin reste performant vis-à-vis du lin-époxy et du lin-polyester ainsi que du 

PP/lin, avec des valeurs entre 187 et 234 MPa.Mg-1.m3. Cependant, les trois composites à fibres 

de verre lui sont supérieurs (valeurs entre 277 et 481 MPa.Mg-1.m3) (Figure IV.17).  

Le composite UD PA11/lin possède donc des propriétés en traction très intéressantes et profite 

des faiďles deŶsitĠs de ses ĐoŶstituaŶts Ƌui lui doŶŶeŶt uŶ aǀaŶtage suƌ d͛autƌes sǇstğŵes ŶoŶ 

biosourcés. Sa rigidité spécifique élevée lui permet donc de venir concurrencer des composites 

d͛usage, dans des doŵaiŶes poƌteuƌs Đoŵŵe l͛autoŵoďile et l͛aĠƌoŶautiƋue. Par contre, sa plus 

faible contrainte à rupture impliquera de redimensionner les pièces en biocomposites, afin de 

satisfaire le cahier des charges si un composite verre/époxy doit être substitué. L͛ĠǀaluatioŶ 

eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtale d͛uŶe telle appƌoĐhe seƌa ĠǀoƋuĠe daŶs le deƌŶieƌ Đhapitƌe. 

3.6. Détermination des propriétés mécaniques des UD PA11/lin 

Pouƌ ĐhaƋue ŵatĠƌiau Đoŵposite, il est possiďle de Đoŵpaƌeƌ les ŵodules d͛YouŶg et les 

contraintes à rupture obtenus expérimentalement avec les valeurs estimées par la loi des 

ŵĠlaŶges. Pouƌ le ĐalĐul du ŵodule d͛YouŶg loŶgitudiŶal, Ŷous utilisoŶs l͛ĠƋuatioŶ suiǀaŶte : ܧ�,௎஽ = ሺܧ�,௙ . �௙ሻ + ሺͳ − �௙ሻ.  ௠ܧ

avec ܧ�,௎஽, ܧ�,௙ et ܧ௠ respectivement les modules d͛YouŶg du Đoŵposite UD, de la fibre 

élémentaire et du PA11. Le ŵodules d͛YouŶg du Đoŵposite est ŵesuƌĠ eŶtƌe les ǀaleuƌs de 

déformation 0,05% et 0,15% (Figure IV.14) tandis que celui de la fibre est pris en fin de courbe 

en accord avec la norme NFT 25-501-2. ܧ௠ ĐoƌƌespoŶd au ŵodule d͛YouŶg de la ŵatƌiĐe PAϭϭ 

tandis que �௙est le taux volumique de fibres. 
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Pouƌ la loi des ŵĠlaŶges appliƋuĠe à la ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe, il faut teŶiƌ Đoŵpte de l͛ĠlĠŵeŶt, la 

matrice ou la fibre, qui possède la déformation à rupture la plus élevée. Ici, la matrice PA11 

aǇaŶt la plus haute dĠfoƌŵaďilitĠ, la loi des ŵĠlaŶges s͛ĠĐƌit doŶĐ sous la foƌŵe suiǀaŶte [13]: 

��,௎஽ = ݇ଵ. ݇ଶ. ��,௙ . �௙ + ሺͳ − �௙ሻ. ��,௙ .  ௙,�ܧ௠ܧ

avec ��,௎஽ la ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe de l͛UD et ��,௙ la contrainte à rupture de la fibre unitaire. Le 

faĐteuƌ d͛effiĐaĐitĠ ݇ଵ et le faĐteuƌ d͛oƌieŶtation ݇ଶ sont introduits afin de faire correspondre les 

valeurs calculées à une loi idéale, qui admet une distribution uniforme, une continuité et un 

alignement optimal des fibres. La préforme Flaxtape utilisée comprend uniquement des fibres 

unidirectionnelles, Đe faisaŶt le faĐteuƌ d͛oƌieŶtatioŶ ݇ଶ est Ġgal à ϭ. Le faĐteuƌ d͛effiĐaĐitĠ ݇ଵ 

permet alors de quantifier la perte de contrainte à rupture entre la théorie et les valeurs 

eǆpĠƌiŵeŶtales, uŶe peƌte esseŶtielleŵeŶt liĠe à la ƋualitĠ de l͛iŶdiǀidualisation, la distribution 

des fiďƌes et à l͛iŶteƌfaĐe fibre/matrice. Le facteur ݇ଵ Ŷ͛est Ġgal à ϭ Ƌue daŶs le Đas paƌfait où les 

fibres sont continues, avec une adhésion optimale de la matrice, un comportement élastique 

linéaire des fibres et de la matrice ainsi que la constance de leurs propriétés mécaniques [69]. 

3.6.1. Détermination avec les propriétés des fibres unitaires brutes, non 

traitées en température 

La Figure IV.18 ŵoŶtƌe Ƌu͛à l͛eǆĐeption des taux volumiques de fibres supérieures à 40%, la 

ƌigiditĠ estiŵĠe aǀeĐ le ŵodule d͛YouŶg des fiďƌes ďƌutes ;dƌoite ǀeƌteͿ suit les ǀaleuƌs oďteŶues 

eǆpĠƌiŵeŶtaleŵeŶt. Cela Ŷ͛est ĐepeŶdaŶt pas oďseƌǀĠ pouƌ la ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe ;Figure IV.19) 

car les propriétés expérimentales des UD sont très inférieures à la loi des mélanges « idéale » (݇ଵ 

et ݇ଶ valant 1) calculée avec la contrainte à rupture des fibres brutes. Même en modélisant à 

nouveau avec la contrainte à rupture des fibres chauffées à 210°C, plus faible que celle les fibres 

brutes, les valeurs expérimentales restent inférieures à la modélisation (droite rouge). 
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Figure IV.18 - CoŵpaƌaisoŶ eŶtƌe valeuƌs eǆpĠƌiŵeŶtales et loi des ŵĠlaŶges du ŵodule d’YouŶg des UD PA11/lin 
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Figure IV.19 - Comparaison entre valeurs expérimentales et loi des mélanges pour la contrainte à rupture des UD 
PA11/lin 

Pour comprendre ce phénomène, nous faisons intervenir le calcul du facteur ݇ଵ permettant de 

faire correspondre la modélisation aux valeurs mesurées expérimentalement. Dans le cas de 

l͛estiŵatioŶ aǀeĐ la ĐoŶtƌaiŶte des fiďƌes ďƌutes (droite verte sur la Figure IV.19), les valeurs de ݇ଵ varient entre 0,46 et 0,53. Ces valeurs sont plus faibles que celles obtenues pour des 

composites UD lin-époxy (entre 0,54 et 0,84) dans deux études réalisées au laboratoire [13, 61]. 

Il est normal pour des biocomposites que le facteur ݇ଵ soit diffĠƌeŶt de ϭ Đaƌ à l͛ĠĐhelle du 
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composite les fibres de lin sont discontinues et, malgré la petitesse des échantillons, des 

désalignements peuvent apparaître. De même, des observations au MEB montrent que 

coexistent dans les composites des fibres individualisées et des faisceaux de fibres (Figure IV.13). 

Par conséquent, des concentrations de déformations localisées peuvent venir de la variation 

locale du volume de fibres ainsi que de la présence de kink-bands le long des fibres [70, 71]. Ici, 

eŶ dĠpit d͛uŶe ďoŶŶe iŵpƌĠgŶatioŶ des faisĐeauǆ et d͛uŶe faiďle poƌositĠ des Đoŵposites ;eŶtƌe 

Ϭ,ϳ et ϭ,ϱ%Ϳ aiŶsi Ƌue d͛uŶe ďoŶŶe interface fibre/matrice (Figure IV.20Ϳ, le faĐteuƌ d͛effiĐaĐitĠ 

reste particulièrement bas. De plus, les contraintes à rupture des fibres sont dispersées, et à 

l͛ĠĐhelle de l͛UD iŶteƌǀieŶt la ŶotioŶ de Đuŵul d͛eŶdoŵŵageŵeŶt ainsi que l͛hĠtĠƌogĠŶĠitĠ de 

la microstructure. 

  

Figure IV.20 - Observations MEB de l'interface fibre/matrice du composite PA11/lin à 27,0%vf 

Une autre explication à cela pourrait être la surestimation de la contrainte à rupture des fibres 

utilisée dans le modèle. En effet, la droite verte de la Figure IV.19 représente le modèle calculé 

aǀeĐ la ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe des fiďƌes ďƌutes, aloƌs Ƌue le ĐǇĐle theƌŵiƋue à ϮϭϬ°C Ŷ͛est pas 

sans conséquence sur les propriétés mécaniques des fibres de lin (Figure IV.8). Nous modélisons 

doŶĐ le ŵodule d͛YouŶg et la ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe aǀeĐ les pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues des fiďƌes de 

lin traitées en température. 

3.6.1. Détermination avec les propriétés des fibres unitaires traitées à 

210°C 

EŶ ǀue d͛uŶe estimation cohérente des contraintes à rupture des composites, la loi des 

mélanges est appliquée avec la valeur des fibres unitaires chauffées à 210°C, le cycle thermique 

subit étant ideŶtiƋue à Đelui de la ŵise eŶ œuǀƌe des UD, ďieŶ Ƌue l͛eŶǀiƌoŶŶeŵeŶt des fiďƌes 

soit différent lors de la phase de chauffage. La droite ainsi obtenue, représentée en rouge sur la 
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Figure IV.19, est plus proche des valeurs expérimentales. Le faĐteuƌ d͛effiĐaĐitĠ ݇ଵ recalculé de 

nos UD PA11/lin varie alors entre 0,70 et 0,74 selon la fraction de fibres considérée, des valeurs 

en accord avec certains travaux [13, 61].  

La ŵġŵe appƌoĐhe se doit doŶĐ d͛ġtƌe appliƋuĠe à l͛estiŵatioŶ du ŵodule d͛YouŶg eŶ pƌeŶaŶt 

en compte la baisse du module des fibres avec le cycle thermique (Tableau IV.2). Mais la loi des 

ŵĠlaŶges aloƌs ĐalĐulĠe s͛ĠloigŶe des ǀaleuƌs eǆpĠƌiŵeŶtales ;Figure IV.18Ϳ aloƌs Ƌue l͛utilisatioŶ 

du module des fibres brutes est plus proche des valeurs des UD. Ce résultat est problématique 

car nous avons montƌĠ jusƋu͛à pƌĠseŶt Ƌue le ĐǇĐle theƌŵiƋue est iŵpaĐtaŶt suƌ les pƌopƌiĠtĠs 

mécaniques des fibres de lin (baisse de la rigidité, de la contrainte et de la déformation à 

rupture). 

3.6.2. Détermination avec différents modules de la fibre 

Se pose alors la question de la peƌtiŶeŶĐe de la ǀaleuƌ du ŵodule d͛YouŶg de la fiďƌe uŶitaiƌe tel 

Ƌu͛il a ĠtĠ ŵesuƌĠ jusƋu͛à pƌĠseŶt, et de la cohérence de son implémentation dans la loi des 

mélanges. En effet, la norme NFT 25-501-Ϯ pƌĠĐise Ƌue le ŵodule d͛YouŶg de la fiďƌe uŶitaiƌe est 

mesuré en fin de courbe de traction (Figure IV.21) donnant le module ܧ௙,ே௢௥௠௘. Ce module est 

donc mesuré à des déformations proches de 2% pour les fibres chauffées à 210°C. Cela pose 

problème compte tenu de la rupture des UD PA11/lin se déroulant à environ 1,1% (Figure IV.15). 

De plus, le ĐoŵpoƌteŵeŶt eŶ tƌaĐtioŶ de la fiďƌe de liŶ Ŷ͛est pas liŶĠaiƌe ;Chapitƌe ϯͿ, et le 

ŵodule ǀaƌie ďeauĐoup eŶ foŶĐtioŶ de la dĠfoƌŵatioŶ. C͛est pouƌƋuoi suƌ chaque fibre unitaire 

traitée à 210°C et testée en traction sont mesurés deux autres modules ܧ௙,ଵ et ܧ௙,ଶ à des 

déformations clés. Le module ܧ௙,ଵest pris en début de courbe, où les microfibrilles de cellulose 

sont mises en tension tandis que le module ܧ௙,ଶ est mesuré à 0,9% de déformation, après que 

les microfibrilles se soient partiellement réorientées dans la matrice polysaccharide. 
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Figure IV.21 - CoŵpoƌteŵeŶt eŶ tƌaĐtioŶ d’uŶe fiďƌe uŶitaiƌe de liŶ chauffée à 210°C, avec la dérivée en vert de sa 
courbe contrainte-déformation 

Les valeurs moyennes des rigidités de la fibre chauffée à 210°C sont donc ܧ௙,ଵ = 39,0 ± 13,3 GPa 

et ܧ௙,ଶ = 35,8 ± 12,8 GPa. Pour mémoire ܧ௙,ே௢௥௠௘ = 46,3 ± 10,6 GPa. Il est donc possible 

d͛Ġtaďliƌ de Ŷouǀelles lois des ŵĠlaŶges eŶ teŶaŶt Đoŵpte de Đes Ŷouǀelles ǀaleuƌs. Les dƌoites 

verte (ܧ௙,ଵ) et bleue (ܧ௙,ଶ) présentes dans la Figure IV.22 ne montrent cependant pas un 

rapprochement des nouvelles estimations avec les résultats expérimentaux. Ni la rigidité de la 

fibre brute, ni les différentes valeurs de modules de la fibre chauffée à 210°C ne permettent 

d͛oďteŶiƌ des ǀaleuƌs thĠoƌiƋues pƌoĐhes des ǀaleuƌs eǆpĠƌiŵeŶtales, notamment lorsque le 

taux volumique de fibre excède 40%.  

En adoptant une démarche inverse consistant à déterminer un module de fibres à partir des 

valeurs expériŵeŶtales des UD, aǀeĐ l͛aide de la ƌĠgƌessioŶ liŶĠaiƌe ;dƌoite Ŷoiƌe de la Figure 

IV.22), on obtient un module de fibre théorique de 60,5 GPa. Ce module calculé est donc très 

supérieur aux différents modules extraits des fibres unitaires. 
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Figure IV.22 - Comparaison entre les modules d'Young expérimentaux des UD PA11/lin et les lois de mélanges 
calculées avec les différents modules de la fibre chauffée à 210°C 

Nous posoŶs aloƌs l͛hǇpothğse Ƌue le ĐoŵpoƌteŵeŶt et les propriétés mécaniques de la fibre 

sont différents, seloŶ Ƌu͛elle soit liďƌe ou iŶsĠƌĠe daŶs uŶe ŵatƌiĐe à cause de l͛Ġtat de 

contrainte au sein du composite (contraintes résiduelles liées à la différence de retrait entre 

fibre et matrice). Des travaux dans ce sens ont été menés sur la fibre de bois et la fibre de 

chanvre [72-74]. Ils montrent par modélisation par éléments finis Ƌu͛uŶe fiďƌe liďƌe possğde uŶ 

ŵodule d͛YouŶg apparent plus faiďle Ƌue Đelui d͛uŶe fiďƌe ĐoŶtƌaiŶte, i.e le couplage 

traction/rotation est bloqué. Pour Neagu et Gamstedt [74], une fibre de bois ayant un angle 

microfibrillaire de 10° a un module apparent de ϯϳ GPa à l͛Ġtat liďƌe et uŶ ŵodule de ϱϯ GPa à 

l͛Ġtat ĐoŶtƌaiŶt ;Figure IV.23). Dans les travaux de Joffre et al. [73], les valeurs sont de 35 GPa et 

ϲϬ GPa. D͛apƌğs les ŵodĠlisatioŶs de PlaĐet et al. [72], la fibre de chanvre libre possède un 

module de 42,4 GPa tandis que celui de la fibre contrainte est de 60 GPa, des valeurs similaires à 

celles de nos fibres unitaires (entre 35,8 et 46,3 GPa) et celle calculée à partir des composites 

;ϲϬ,ϱ GPaͿ. C͛est pouƌƋuoi les fiďƌes sollicitées dans les composites PA11/lin, sans rotation 

possible, auraient une plus grande rigidité apparente, expliquant ainsi la différence observée 

eŶtƌe les ƌĠsultats de la tƌaĐtioŶ de fiďƌes et l͛estiŵatioŶ micromécanique. 
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Figure IV.23 – ModĠlisatioŶ du ŵodule ĠlastiƋue de la fiďƌe de ďois eŶ foŶĐtioŶ de l’aŶgle ŵiĐƌofiďƌillaiƌe et seloŶ 
son état (libre ou contrainte) [74] 

3.6.3. Détermination de la rigidité des stratifiés UD PA11/lin 

UŶe autƌe eǆpliĐatioŶ à la diffiĐultĠ d͛estiŵeƌ la ƌigiditĠ des biocomposites UD est liée à 

l͛ĠǀolutioŶ de la rigidité du matériau composite aux faibles déformations. Plusieurs travaux ont 

lié ce comportement à l͛utilisatioŶ des fiďƌes ǀĠgĠtales Đoŵŵe ƌeŶfoƌt [14, 55, 75]. Shah [75] a 

oďseƌǀĠ uŶe diŵiŶutioŶ pƌogƌessiǀe du ŵodule d͛uŶ UD liŶ-polǇesteƌ jusƋu͛à Ϭ,ϰ% de 

dĠfoƌŵatioŶ. Il affiƌŵe aloƌs Ƌue ŵesuƌeƌ la ƌigiditĠ d͛uŶ ďioĐoŵposite UD eŶ dĠďut de Đouƌďe 

Ŷ͛est pas appƌopƌiĠ, ŶotaŵŵeŶt si l͛oŶ souhaite utiliseƌ la rigidité comme critère de 

dimensionnement de structure. Comme le montre la Figure IV.24, la rigidité de nos UD évolue de 

la même manière que dans les travaux cités, aǀeĐ uŶe ƌĠduĐtioŶ iŶitiale d͛eŶǀiƌoŶ ϯϬ% de la 

ƌigiditĠ jusƋu͛à 0,4% de déformation. Puis la rigidité se stabilise avant d͛augŵeŶteƌ tƌğs 

légèrement. 
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Figure IV.24 - Comportement en traction d’uŶ UD PA11/lin (70,3%vf) avec la dérivée de la courbe contrainte-
déformation est représentée en vert 

C͛est pouƌƋuoi la ƌigiditĠ ܧ௖,ଶ de nos UD PA11/lin a été mesurée dans cette partie de courbe 

relativement stable, à environ 0,9% de déformation. Ainsi, une dernière comparaison avec la loi 

des mélanges peut être faite, en prenant en compte les propriétés des fibres chauffées à 210°C. 

Cette fois, les valeurs expérimentales sont plus en accord avec les estimations de la loi des 

mélanges, en particulier lorsque la rigidité ܧ௙,ே௢௥௠௘ des fibres est utilisée dans le calcul (Figure 

IV.25). Ces résultats sont cohérents avec le principe de comparer le module des fibres de lin et 

Đelui des Đoŵposites UD loƌsƋu͛ils soŶt ŵesuƌĠs eŶ fiŶ des Đouƌďes ĐoŶtƌaiŶte-déformation 

respectives. EŶ effet, l͛ĠǀolutioŶ du ŵodule des fiďƌes ǀaƌie ĠŶoƌŵĠŵeŶt aǀeĐ la déformation, à 

cause d͛uŶ effet ĐoŶjoiŶt de réalignement microfibrillaire à l͛ĠĐhelle de la fiďƌe et 

d͛eŶdoŵŵageŵeŶt à l͛ĠĐhelle du stƌatifiĠ (Figure IV.21). La mesure du module dans la dernière 

paƌtie de Đouƌďe est justifiĠe puisƋue Ƌue Đ͛est une zone relativement stable. La situation est 

identique pour nos UD PA11/lin, il est donc plus pertinent de considérer les modules des 

Đoŵposites eŶ fiŶ de Đouƌďe loƌsƋu͛il est nécessaire de caractériser la rigidité. La norme ISO 527-

ϱ, Ƌui pƌĠĐise Ƌue le ŵodule d͛uŶ Đoŵposite UD doit ġtƌe ŵesuƌĠ eŶtƌe Ϭ,Ϭϱ et Ϭ,Ϯϱ% de 

dĠfoƌŵatioŶ, Ŷ͛est pas doŶĐ pas paƌtiĐuliğƌeŵeŶt adaptĠe aux biocomposites avec des fibres 

végétales.  

Une alternative proposée par Shah [75] est de caractériser la rigidité un biocomposite UD une 

première fois entre 0,025% et 0,10% de déformation, avant la perte de rigidité débutant à 

environ 0,2% de déformation (Figure IV.24). Puis une deuxième mesure est aussi faite au-delà de 

0,4% de déformation, seuil à partir duquel la rigidité du composite se stabilise après une baisse 
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de 30-50% [75] (Figure IV.24Ϳ. Il ĐoŶǀieŶt doŶĐ d͛ġtƌe pƌudeŶt ƋuaŶt au diŵeŶsioŶŶeŵeŶt de 

structures en biocomposites, la rigidité en traction du matériau dépendant de la déformation 

appliquée. 
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Figure IV.25 - Comparaison entre les valeurs de rigidité des UD PA11/lin relevées en deuxième partie de courbe et la 
loi des mélanges calculée avec différents modules de fibre 

4. Bilan 

DaŶs la suite du Chapitƌe tƌaitaŶt de l͛iŶflueŶĐe de la teŵpĠƌatuƌe suƌ la fiďƌe de liŶ, des 

ĐoŶditioŶs de ŵise eŶ œuǀƌe du PA11/lin ont été déterminées, en particulier la température. 

Ensuite, une préforme de lin Flaxtape a été sélectionnée comme renfort de référence, du point 

de vue des propriétés mécaniques apportées à un UD, pour réaliser des composites PA11/lin. 

Paƌ la suite, la ŵise eŶ œuǀƌe des UD PA11/lin a peƌŵis d͛atteiŶdƌe des tauǆ ǀoluŵiƋues de 

ƌeŶfoƌt ĠleǀĠs, jusƋu͛à ϳϬ%. Les pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues spĠĐifiƋues eŶ tƌaĐtioŶ de Đes 

composites sont comparables et même supérieures à certains composites 

thermodurcissables/fibres de verre (Figure IV.17). Ces résultats confirment ainsi le bon potentiel 

du système PA11/lin dans des utilisations industrielles, avantagé par sa légèreté en plus de son 

caractère 100% biosourcé. 

L͛effet du ĐǇĐle de ŵise eŶ œuǀƌe suƌ les pƌopƌiĠtĠs des fiďƌes Ŷ͛a pas ĠtĠ ŶĠgligĠ, et la traction 

de fiďƌes uŶitaiƌes suďissaŶt le ŵġŵe ĐǇĐle de ŵise eŶ œuǀƌe a ŵoŶtƌĠ uŶe ďaisse de la ƌigiditĠ 

et de la ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe. L͛iŵpaĐt poteŶtiel de Đette ďaisse des pƌopƌiĠtĠs du ƌeŶfoƌt duƌaŶt 
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le cycle a été donc estimé. Nous avons alors observé que les contraintes à rupture en traction 

des UD, estimées par une loi des mélanges, sont plus en accord avec les résultats expérimentaux 

lorsque la contrainte à rupture des fibres unitaires chauffées est prise en compte. 

Cependant, il est autƌeŵeŶt plus Đoŵpleǆe d͛estimer la rigidité des composites. Que la 

ŵodĠlisatioŶ soit faite aǀeĐ le ŵodule d͛YouŶg des fiďƌes ďƌutes (mesuré en début de courbe) ou 

celui des fibres traitées en température (mesuré en fin de courbe), les résultats ainsi calculés 

sont largement inférieurs aux données expérimentales. Il en est de même pour des modules de 

fibre mesurés dans la gamme de déformation du composite UD, les résultats restent inférieurs. 

Une explication à ce phénomène ƌĠside daŶs le fait Ƌue l͛Ġtat de ĐoŶtƌaiŶte suďit paƌ la fiďƌe 

unitaire testée en traction et la fibre dans le composite sont différents. Il en résulte, d͛apƌğs 

plusieurs travaux de modélisation, que la fibre incluse aurait une résistance apparente à la 

déformation plus élevée que si elle était libre du fait du blocage du couplage traction/rotation. 

Ceci peut expliquer la sous-estimation de nos modélisations faisant appel aux propriétés des 

fibres unitaires. 

Dans une autre approche, les modélisations de la rigidité du stratifié s͛aǀğƌeŶt ĐohĠƌeŶtes 

lorsque les modules des UD sont mesurés en fin de courbe. En effet, le comportement des 

composites est très instable aux faibles déformations, à la manière de la fibre unitaire de lin, et 

son module décroit fortement avant de se stabiliser. Il apparaît donc plus pertinent d͛Ġǀalueƌ la 

ƌigiditĠ d͛uŶ UD ďioĐoŵposite suƌ des dĠfoƌŵatioŶs plus ĠleǀĠes Ƌue Đe Ƌue pƌĠĐoŶise la Ŷoƌŵe 

ISO 527-5, plutôt adaptée à des matériaux synthétiques. 
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1. Introduction 

Dans le Chapitre 4 nous avons déterminé les propriétés mécaniques en traction longitudinale de 

composites UD PA11 et mis en corrélation les propriétés des fibres et celles des composites. Il 

s͛est aǀĠƌĠ Ƌue les peƌfoƌŵaŶĐes ŵĠĐaŶiƋues de Đes Đoŵposites soŶt tƌğs satisfaisaŶtes, 

ĐepeŶdaŶt il Ŷ͛eǆiste pas à Đe jouƌ de doŶŶĠes dispoŶiďles suƌ l͛adhĠƌeŶĐe entre une fibre de lin 

et le PAϭϭ. PouƌtaŶt, l͛iŶteƌfaĐe joue uŶ ƌôle iŵpoƌtaŶt daŶs les pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues des 

Đoŵposites puisƋu͛elle assuƌe, eŶtƌe autƌe, le tƌaŶsfeƌt de Đhaƌge eŶtƌe les ĐoŶstituaŶts. Dans le 

Đas de ŵatƌiĐes theƌŵoplastiƋues, l͛adhĠƌeŶĐe ƌĠsulte pƌiŶĐipaleŵeŶt d͛iŶteƌaĐtioŶs phǇsiƋues 

taŶdis Ƌue l͛usage de ŵatƌiĐes theƌŵoduƌĐissaďles fait iŶteƌǀeŶiƌ des liaisoŶs ĐhiŵiƋues eŶtƌe 

composants [1-3]. De plus, la transformation des composites à matrice thermoplastique se fait 

eŶ teŵpĠƌatuƌe ;≈ ϮϬϬ°CͿ Đe Ƌui ĐoŶduit à des ƌetƌaits loƌs du ƌefƌoidisseŵeŶt. Coŵpte teŶu des 

différences entre les coefficients de dilatation thermique des constituants, des contraintes 

compressives résiduelles peuvent se développer lors du refroidissement [4, 5]. Le retrait du 

polymère étant plus important que le retrait des fibres de lin, les contraintes résiduelles 

participent au transfert de charge entre fibre et matrice par des phénomènes de friction [3]. 

Dans un composite renforcé par des fibres de verre, trois phases sont en présence : le renfort 

isotƌope, la ŵatƌiĐe et l͛iŶteƌfaĐe ;iŶteƌphaseͿ. DaŶs les ďioĐoŵposites ƌeŶfoƌĐĠs paƌ des fiďƌes 

végétales, les choses sont plus complexes, la structure des éléments de renfort induisant des 

interfaces multiples. En premier lieu, les biocomposites sont renforcés par des fibres 

élémentaires et des faisceaux. Au sein des faisceaux, le transfert de charge entre fibres est 

assuƌĠ paƌ les laŵelles ŵitoǇeŶŶes. Paƌ ailleuƌs, uŶe fiďƌe de liŶ est ĐoŶstituĠe d͛uŶ eŵpileŵeŶt 

de parois et de couches renforcées par des fibrilles de cellulose [6, 7]. Plusieurs interfaces 

coexistent donc dans un bioĐoŵposite et la ŶotioŶ d͛iŶteƌfaĐe Ŷe se ƌĠsuŵe pas à la liaisoŶ eŶtƌe 

la fiďƌe et la ŵatƌiĐe. Au seiŶ d͛uŶ faisĐeau, Chaƌlet et al. [8] ont montré expérimentalement la 

faiďle ƌĠsistaŶĐe au ĐisailleŵeŶt de la laŵelle ŵitoǇeŶŶe ;τ = Ϯ,ϵ MPaͿ. OŶ Ŷote Ƌue les 

peƌfoƌŵaŶĐes ŵĠĐaŶiƋues des laŵelles ŵitoǇeŶŶes dĠpeŶdeŶt du ƌouissage ŵais l͛iŵpaĐt de Đe 

deƌŶieƌ Ŷ͛a pas ĠtĠ ĠǀaluĠ pouƌ Đes tƌaǀauǆ ; cette valeur de contrainte de cisaillement de la 

laŵelle ŵitoǇeŶŶe est doŶĐ uŶ pƌeŵieƌ ƌĠsultat ďiďliogƌaphiƋue. À Đela s͛ajoute la stƌuĐtuƌe des 

fiďƌes, aǀeĐ des fiďƌilles de Đellulose oƌieŶtĠes à ϭϬ° paƌ ƌappoƌt à l͛aǆe de la fiďƌe daŶs la ĐouĐhe 

S2 de la paroi secondaire, qui induit une forte anisotropie des propriétés mécaniques et 

thermiques [7, 9]. Il est donc intéressaŶt de ĐaƌaĐtĠƌiseƌ Đes ŵatĠƌiauǆ à l͛ĠĐhelle des 

Đoŵposites ŵais ĠgaleŵeŶt à l͛ĠĐhelle d͛uŶ ǀoluŵe ĠlĠŵeŶtaiƌe ƌepƌĠseŶtatif, Đ͛est-à-dire pour 

une fibre unitaire et un volume de matrice.  
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Pour mesurer les propriétés interfaciales, plusieurs techniques sont disponibles, mais le test par 

déchaussement de microgoutte est sélectionné dans cette étude pour plusieurs raisons. La 

préparation des éprouvettes est délicate et nécessite un contrôle de la géométrie de la goutte 

aǀaŶt l͛essai, mais la technique ne nécessite pas de connaitre les propriétés mécaniques de la 

fiďƌe pouƌ dĠteƌŵiŶeƌ l͛IFSS. De plus, l͛usage de Đe test peƌŵet la ĐoŵpaƌaisoŶ de pƌopƌiĠtĠs 

interfaciales grâce aux multiples études effectuées au laboratoire selon le même protocole [3, 

10-13]. EŶ effet, des diffĠƌeŶĐes d͛IFSS soŶt oďseƌǀĠes eŶtƌe diffĠƌeŶtes teĐhŶiƋues appliƋuĠes à 

un même systğŵe fiďƌe/ŵatƌiĐe, à l͛eǆeŵple de l͛IFSS du PP/ǀeƌƌe dĠteƌŵiŶĠ paƌ ϰ ŵĠthodes 

[14]. EŶ outƌe, l͛oďseƌǀatioŶ de la ŵiĐƌogoutte appoƌte des iŶfoƌŵatioŶs suƌ la ŵouillaďilitĠ à 

partir des angles de contact entre fibre et matrice.  

DaŶs Đe Đhapitƌe, Ŷous ĠtudieƌoŶs daŶs uŶ pƌeŵieƌ teŵps la foƌŵatioŶ d͛uŶe goutte de PAϭϭ suƌ 

uŶe fiďƌe uŶitaiƌe de liŶ. L͛ĠǀolutioŶ de l͛aŶgle de ĐoŶtaĐt au Đouƌs du pƌoĐess seƌa eŶsuite 

iŶǀestiguĠ, afiŶ d͛ideŶtifieƌ la pƌĠseŶĐe de ĐoŶtƌaiŶtes ƌĠsiduelles d͛oƌigiŶe theƌŵiƋue. 

L͛adhĠƌeŶĐe fiďƌe/ŵatƌiĐe aiŶsi Ƌue la fƌiĐtioŶ post-déchaussement seront caractérisées au 

ŵoǇeŶ du test de la ŵiĐƌogoutte. EŶsuite, les pƌopƌiĠtĠs eŶ ĐisailleŵeŶt plaŶ à l͛ĠĐhelle 

macroscopique seront ĐaƌaĐtĠƌisĠes au ŵoǇeŶ d͛essais de tƌaĐtioŶ de Đoŵposites [±45°] selon la 

Ŷoƌŵe ISO ϭϰϭϮϵ. Paƌ ƌappoƌt à d͛autƌes teĐhŶiƋues, la tƌaĐtioŶ eŶ ĐisailleŵeŶt plaŶ est siŵple 

puisƋue les outils de ŵise eŶ œuǀƌe ;filŵ-staĐkiŶg et theƌŵoĐoŵpƌessioŶͿ et d͛essai (banc de 

traction et mors simples) sont identiques à ceux des éprouvettes UD. La mesure des 

déformations peut se faire avec un extensomètre bi-axial et est beaucoup moins sensible au 

désalignement que le test à [+10°] [15]. Coŵŵe pouƌ l͛IFSS, la ŵesuƌe suƌ Đoŵposite PA11/lin à 

[±45°] est aussi privilégiée en raison de la banque de données de résultats présente au 

laboratoire. Alors, une comparaison pertinente peut être faite aǀeĐ d͛autƌes Đoŵposites. 

2. Matériaux et méthodes 

Le renfort Flaxtape, sĠleĐtioŶŶĠ pouƌ les ďoŶŶes pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues Ƌu͛il assuƌe à uŶ UD 

PA11/lin (Chapitre 4), va servir de préforme pour étudier les propriétés en cisaillement du 

PA11/lin à plusieurs échelles : 

 Des fibres unitaires, directement extraites de la préforme, vont servir de support à la 

préparation de microgouttes de PA11, pouƌ eŶ oďseƌǀeƌ l͛aŶgle de ĐoŶtaĐt et effeĐtueƌ 

un déchaussement.  
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 Le renfort UD Flatxape est utilisĠ eŶ l͛Ġtat pouƌ ƌĠaliseƌ des Đoŵposites oƌieŶtĠs à [±ϰϱ°] 

par film-stacking (Chapitre 2), et observer cette fois ci les propriétés en cisaillement plan 

à l͛ĠĐhelle du Đoŵposite.  

À noter que le cycle de chauffe de la microgoutte est identique à Đelui utilisĠ à l͛ĠĐhelle 

macroscopique pour la mise en œuǀƌe des Đoŵposites [±ϰϱ°] ;ϴmin à 210°C puis 

refroidissement). 

3. Résultats 

3.1. Évolution de l’angle de contact de la microgoutte de PA11 en fonction de la 

température 

La Figure V.1 ŵoŶtƌe la gĠoŵĠtƌie d͛uŶe goutte eŶ foŶĐtioŶ du teŵps (chauffe et 

refroidissement) et de la teŵpĠƌatuƌe. À l͛Ġtat foŶdu, les diŵeŶsioŶs de la goutte Ŷe ǀaƌieŶt pas 

duƌaŶt le ĐǇĐle de Đhauffe. Les ƌĠsultats des aŶalǇses d͛iŵages ;Figure V.2Ϳ, ŵoŶtƌeŶt l͛aďseŶĐe 

de ǀaƌiatioŶ du ƌappoƌt d͛aspeĐt et de l͛aŶgle de ĐoŶtaĐt fiďƌe/ŵatƌiĐe duƌaŶt les ϴ ŵiŶutes de 

chauffe.  

 
Figure V.1 - Observation au microscope d'une microgoutte pendant et après le processus de chauffe 

La ǀaleuƌ de l͛aŶgle de ĐoŶtaĐt foƌŵĠ paƌ le polǇŵğƌe suƌ la fiďƌe dĠpeŶd foƌteŵeŶt des 

propriétés thermodynamiques de la surface de la fibre et de la surface du polymère. Faisant 
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l͛hǇpothğse de la staďilitĠ theƌŵiƋue du PA11 du point de vue des énergies de surface, vérifiée 

par des mesures de mouillage à chaud, nous pouvons affirmer que les propriétés de surface de 

la fibre Ŷ͛ĠǀolueŶt pas. Par conséquent, les pƌopƌiĠtĠs de l͛iŶteƌfaĐe ne sont pas altérées par le 

cycle thermique de 8 min à 210°C. Cela est particulièrement intéressant car si dans les Chapitres 

3 et 4 nous avons montré une diminution des propriétés mécaniques en traction des fibres en 

fonction de la température, les interactions potentielles avec le PA11 demeurent inchangées. De 

même, les modifications de la structure et des composés de la fibre avec la température 

(Chapitre 3) Ŷe seŵďleŶt pas aǀoiƌ d͛iŶflueŶĐe suƌ l͛iŶteƌfaĐe à Đette ĠĐhelle d͛oďseƌǀatioŶ, ou Ŷe 

se déroulent tout simplement pas à la surface de la fibre. 
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Figure V.2 - Évolution de l'angle de contact et du rapport d'aspect (L/d) des microgouttes de PA11 pendant le cycle 
thermique (1min30s et 8 min à 210°C) et après refroidissement 

CepeŶdaŶt, loƌs du ƌefƌoidisseŵeŶt oŶ ƌeŵaƌƋue Ƌue l͛aŶgle de ĐoŶtaĐt foƌŵĠ paƌ la 

ŵiĐƌogoutte diŵiŶue sigŶifiĐatiǀeŵeŶt, aloƌs Ƌue soŶ ƌappoƌt d͛aspeĐt augŵeŶte. En effet, une 

fois la ŵatƌiĐe à l͛Ġtat solide, l͛aŶgle a ďaissĠ de ϭϳ,ϭ ± ϰ,ϲ% taŶdis que le rapport L/D a 

augmenté de 7,7 ± 1,1%. Ce comportement laisse à penser que des contraintes résiduelles 

ƌadiales s͛appliƋueŶt suƌ la fiďƌe de liŶ à Đause du ƌetƌait diffĠƌeŶtiel eŶtƌe la fiďƌe et le polǇŵğƌe 

(αfT = 79,8 µm.mK-1 pour la fibre de lin contre αm.= 95 µm.mK-1 pour le PA11 : voir Tableau V.2). 

Nous ĠtudieƌoŶs doŶĐ l͛effet de Đes ĐoŶtƌaiŶtes ƌĠsiduelles daŶs la paƌtie suiǀaŶte. 
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3.2. Caractérisation de l’adhérence fibre/matrice par déchaussement de 

microgouttes 

La technique de la microgoutte constitue ici la plus petite échelle pour évaluer les propriétés en 

ĐisailleŵeŶt d͛uŶ sǇstğŵe fiďƌe/ŵatƌiĐe. UŶe fois les ŵiĐƌogouttes de PAϭϭ foƌŵĠes puis 

refroidies par trempe sur la fibre de lin, leur sollicitation par un montage particulier peut être 

réalisée. La Figure V.3.a est uŶ eǆeŵple tǇpiƋue d͛uŶe Đouƌďe Đhaƌge-déplacement du 

déchaussement lors des tests réalisés sur du PA11/lin. La courbe présente un comportement 

quasi-liŶĠaiƌe jusƋu͛à la ƌuptuƌe ƌapide de l͛iŶteƌfaĐe, comme ce fut déjà observé pour une 

matrice PLA [11] et pour une matrice époxy [16]. Étant donné le comportement quasi-linéaire, 

nous pouvons considérer ܨ௠�௫ comme étant égale à la force de déchaussement ܨௗ. Ensuite, une 

évolution quasi-constante de la force est observée ; ce phénomène correspond à la friction entre 

la surface de la fibre et le polymère. Cette force ܨ௙௥�௖௧�௢௡ dépend fortement des contraintes 

résiduelles et de la rugosité de surface de la fibre [3]. 

L͛Ġtude de la foƌĐe de dĠĐhausseŵeŶt eŶ foŶĐtioŶ de la surface de contact entre fibre et la 

goutte de matrice (Figure V.3.b) montre une évolution linéaire de la force de déchaussement 

avec la surface de contact. Ainsi il est possible de déterminer la contrainte de cisaillement 

apparente (IFSS) ��௣௣ en considérant une répartition uniforme des contraintes le long de la 

surface enchâssée. Il s͛agit d͛uŶe hǇpothğse, puisque plusieurs travaux ont montré une 

concentration des contraintes localisée au niveau des couteaux et fortement influencée par les 

ĐoŶtƌaiŶtes ƌĠsiduelles d͛oƌigiŶe theƌŵiƋue [4, 17-19]. Différents formalismes existent, mais 

requiğƌeŶt des doŶŶĠes d͛eŶtƌĠe doŶt la fiaďilitĠ est aĐtuelleŵeŶt disĐutaďle ;ĐoeffiĐieŶt 

d͛eǆpaŶsioŶ de la fibre de lin par exemple). La contrainte de cisaillement apparent sera utilisée 

ici à titre de comparaison. Il en est de même pour la contrainte de friction �௙௥�௖௧�௢௡.  
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Figure V.3 - (a) Courbe typique de déchaussement, (b) forces de déchaussement et forces de friction en fonction de 
la surface de contact fibre/matrice pour le Flaxtape/PA11 

On obtient pour le PA11/Flaxtape les résultats suivants : ��௣௣ = 22,2 ± 3,0 MPa et �௙௥�௖௧�௢௡  = 

3,20 ± 1,14 MPa. Les propriétés du Nattex/PA11 sont proches : ��௣௣ = 23,3 ± 3,6 MPa et �௙௥�௖௧�௢௡  = 4,65 ± 2,72 MPa. Ces valeurs sont présentées dans la Figure V.4 ainsi que tous les 

ƌĠsultats oďteŶus pƌĠĐĠdeŵŵeŶt au laďoƌatoiƌe pouƌ d͛autƌes sǇstğŵes fiďƌe/ŵatƌiĐe, aǀeĐ eŶ 

Figure V.4.a les systèmes à fibres de lin et en Figure V.4.b les systèmes à fibres de lin et fibres de 

verre. Toutes les mesures ont été réalisées avec le même appareillage et la même procédure. 

Une telle comparaison est plus pertinente Ƌue Đelle Ƌue l͛oŶ peut faiƌe aǀeĐ d͛autƌes ƌĠsultats de 

la littérature, car plusieurs travaux ont émis des réserves sur la reproductibilité entres 

techniques (pull-out, microgoutte, fragmentation) [20] et entre les opérateurs de plusieurs 

équipes de recherche [14]. 

(a) (b) 
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Figure V.4 - Contrainte de cisaillement interfaciale (IFSS) en fonction de la contrainte de friction pour différents 
systèmes fibre/matrice, évaluée par déchaussement de microgouttes. (a) systèmes avec fibres de lin ; (b) systèmes 
avec fibres de lin et fibres de verre. WT = traitement à l'eau; HT = traitement thermique; LC = refroidissement lent; 

MC = refroidissement moyen; Q = trempe [3, 10, 11, 21] 

Les systèmes PA11/lin (fibres Nattex et Flaxtape) signalés par des flèches rouges (Figure V.4 a) 

révèlent une contrainte interfaciale de cisaillement relativement élevée vis-à-vis des autres 

systèmes à fibres végétales, faisant jeu égal avec les plus hautes valeurs du PLA/lin ainsi que 

Đelles de l͛ĠpoǆǇ/lin. Les IFSS du PA11/lin sont également bien plus élevées que celui du 

PLA/verre (7,5 ± 2,3 MPa) [11] et celui du PP/lin (4,9 ± 0,8 MPa) et PPgMA/lin (10,6 ± 2,8 MPa) 

[22]. Cependant, la contrainte de friction du PA11/lin est plus faible que celles du lin avec du PLA 

et de l͛ĠpoǆǇ, suggérant une contribution moins importante des mécanismes de friction à 

(b) 

(a) 
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l͛adhĠƌeŶĐe fibre/matrice que pour les deux autres systèmes. La Figure V.4.b montre que les 

ǀaleuƌs pouƌ le PAϭϭ/liŶ soŶt plus ou ŵoiŶs iŶfĠƌieuƌes auǆ ǀaleuƌs de l͛ĠpoǆǇ/ǀeƌƌe seloŶ la 

teŵpĠƌatuƌe de ƌeĐuit. L͛ĠpoǆǇ/ǀeƌƌe ;ϲϱ°CͿ pƌĠseŶte les ǀaleuƌs les plus proches du PA11/lin : ��௣௣ = 29,4 ± 3,6 MPa et �௙௥�௖௧�௢௡  = 7,7 ± 1,4 MPa [21]. 

Une analyse statistique de la rupture interfaciale de type Weibull est réalisée sur plusieurs 

systèmes étudiés au sein du laboratoire [10, 11] en complément de nos résultats du PA11/lin. 

Cette approche est basée sur la théorie du « maillon le plus faible » (Chapitre 3) et suppose 

Ƌu͛uŶ seul tǇpe de dĠfaut ŵğŶe au dĠĐhausseŵeŶt de la ŵicrogoutte. La probabilité de Weibull 

est doŶŶĠe paƌ l͛ĠƋuatioŶ suiǀaŶte :  

ܲሺ��௣௣ሻ = ͳ − ݌�݁ ቆ− ቆ ��௣௣��௣௣଴ቇ௠ቇ 

où ܲሺ��௣௣ሻ est la probabilité de rupture interfaciale, ��௣௣ est la contrainte interfaciale en 

cisaillement, ��௣௣଴ est le paƌaŵğtƌe d͛ĠĐhelle de Weiďull et ݉ est le module de Weibull. Ces 

paramètres ��௣௣଴ et ݉ sont déterminés graphiquement sur la Figure V.5 par la méthode de 

régression linéaire (LR) [23], à l͛aide de l͛ĠƋuatioŶ suiǀaŶte : ݈݊ሺ−݈݊ሺͳ − ܲሻሻ = ݉. ݈݊ሺ��௣௣ሻ − ݉. ݈݊ሺ��௣௣଴ሻ 
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Le Tableau V.1 pƌĠseŶte les ƌĠsultats de l͛aŶalǇse statistiƋue Weiďull. Une valeur élevée du 

module de Weibull m traduit une faible dispersion du type de défaut (origine, taille, localisation), 

aloƌs Ƌu͛uŶe faiďle ǀaleuƌ de ‘² souligŶe la ĐoeǆisteŶĐe de plusieuƌs populatioŶs de dĠfauts 

ŵeŶaŶt à la ƌuptuƌe de l͛iŶteƌfaĐe [24]. Concernant les fibres végétales, ces défauts présents à la 

surface peuvent inclure des kink-bands ou des restes de lamelles mitoyennes [11, 25, 26]. Les 

modules de Weibull sont proches entre les systèmes PA11/Flaxtape (m = 8,53), PA11/Nattex 

(m = 7,78), Époxy/Hermès (m = 8,78) et PLA/Hermès (m = 7,22). Ces valeurs pour le PA11/lin 

sont nettement plus élevées que celles observées sur le système lin Époxy/Electra qui présente 

également une IFSS plus faible, eŶ lieŶ aǀeĐ uŶe pƌĠseŶĐe aĐĐƌue de dĠfauts à l͛iŶteƌfaĐe ;ƌĠsidus 

de lamelle mitoyenne sur la surface des fibres par exemple) [10]. AiŶsi, la ƌuptuƌe de l͛iŶteƌfaĐe 

du PA11/lin, en particulier du PA11/Flaxtape, est pilotée par des dĠfauts liĠs à l͛Ġtat de suƌfaĐe 

des fibres. Cet effet liĠ à la ƋualitĠ de l͛iŶteƌfaĐe est ĐeƌtaiŶeŵeŶt ŵaîtƌisĠ par un rouissage 

adéquat.  

Fibre/polymère m R² τapp0 Référence 

Lin Flaxtape/PA11 8,53 0,95 23,5 - 

Lin Nattex/PA11 7,78 0,89 24,5 - 

Lin Electra/Epoxy 4,03 0,88 14,5 [10] 

Lin Hermès/Epoxy 8,78 0,94 22,8 [10] 

Lin Hermès/PLA 7,22 0,90 18,3 [11] 

Tableau V.1 - Paramètres de Weibull du PA11/lin et d’autƌes sǇstğŵes ŵiĐƌogouttes-lin en fonction de la contrainte 
en cisaillement, ainsi que les coefficients de détermination R² des régressions linéaires 

On notera Ƌu͛à l͛ĠĐhelle du MEB, les surfaces de fibres Flaxtape avant la dépose de microgoutte 

ne montre pas de restes de lamelles mitoyennes (Figure V.6 a) tandis que le déchaussement des 

microgouttes se déroule essentiellement par rupture adhésive (interfaciale) (Figure V.6 b).  
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Figure V.6 - Observations MEB de la surface d'une fibre Flaxtape (a) et d'une zone de déchaussement interfacial 
d'une microgoutte PA11 sur fibre Flaxtape (b) 

3.3. Contribution des contraintes résiduelles radiales à l’IFSS du PA11/lin 

La présence de ces contraintes radiales participe au transfert de charge [1, 27, 28]. Ces 

contraintes de compression contribuent directement à la contrainte de friction �௙௥�௖௧�௢௡ après 

déchaussement [3]. Les contraintes radiales �௥௥ Ƌui s͛eǆeƌĐeŶt aloƌs suƌ la suƌfaĐe de la fiďƌe 

peuǀeŶt ġtƌe estiŵĠes paƌ l͛eǆpƌessioŶ suiǀaŶte [29] : �௙௥�௖௧�௢௡ = .ߤ �௥௥ 

avec �௙௥�௖௧�௢௡ la contrainte de friction, �௥௥ la contrainte radiale et ߤ le coefficient de friction. Les 

contraintes radiales �௥௥ appliquées à la surface de la fibre par la matrice refroidie sont estimées 

par le modèle de Nairn [30] Ƌui tieŶt Đoŵpte de l͛aŶisotƌopie de la fiďre de lin (Tableau V.2). À 

partir de la valeur de contrainte de friction mesurée par déchaussement (section 3.1), il est 

ensuite possible de calculer le coefficient de friction ߤ. 

(a) (b) 
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Paramètre Valeur Référence 

EfL brute 53,2 ± 12,7 GPa Chapitre 4 

EfL 210°C 49,5 ± 16,2 GPa Chapitre 4 

EfT 7 ± 2 GPa [7] 

νfLT 0,131 [31] 

νfTL 0,01 [31] 

αfL 2,8 µm.mK-1 [9] 

αfT 79,8 µm.mK-1 [9] 

Vf 0,04 Calculé ici 

Vm 0,96 Calculé ici 

Em 1144 ± 78 MPa Chapitre 4 

νm 0,35 Arkema 

Tc 155,4°C Chapitre 4 

αm 95 µm.mK-1 Arkema 

Tableau V.2 - Paramètres utilisés dans le calcul des contraintes résiduelles des microgouttes PA11/lin 

La valeur de �௥௥ ainsi calculée pour les microgouttes de PA11/lin est d͛eŶǀiƌoŶ ϰ MPa, proche de 

la valeur obtenue pour le PP/jute (�௥௥ ≈ ϯ MPaͿ [5]. Le coefficient de friction ߤ calculé pour le 

PA11/lin (ߤ ≈ Ϭ,ϱϱͿ est Đoŵpaƌaďle à la littĠƌatuƌe pouƌ le PP-verre (0,4 = ߤ) et le PPgMA-verre (ߤ 

= 0,7) [32] ainsi que pour de la fibre de verre non traitée en surface avec de la matrice polyester 

 Mais le coefficient est inférieur à celui obtenu avec la fibre de verre classique .[33] (0,70 = ߤ)

couplée avec du polyester (1,22 = ߤ) [33] ou de l͛ĠpoǆǇ ;[34] (1,2 = ߤ. On note cependant que le 

comportement mécanique des matrices thermoplastiques (d͛aďoƌd Ƌuasi-linéaire puis non 

linéaire) est différent de celui des matrices thermodurcissables, ce qui peut expliquer en partie 

ces différences. 

La contribution des contraintes de friction au transfert de charge du PA11/lin est donc 

relativement basse comparée à d͛autƌes sǇstğŵes Đoŵŵe le ǀeƌƌe/ĠpoǆǇ et le PLA/lin (Figure 

V.4). Finalement, même si comme la plupart des polymères thermoplastiques la pression 
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adhésive générée par le différentiel de retrait des composants a un rôle important sur les 

pƌopƌiĠtĠs d͛adhĠƌeŶĐe de l͛iŶteƌfaĐe fiďƌe/ŵatƌiĐe, l͛hǇpothğse est faite Ƌue la ŵatƌiĐe PAϭϭ est 

d͛aǀaŶtage gĠŶĠƌatƌiĐe d͛iŶteƌaĐtioŶs foƌtes ;aĐide-base et liaisons hydrogènes) que le PP par 

exemple, notamment par la présence de groupements amines [35].  

L͛aŶalǇse de l͛adhĠƌeŶĐe fiďƌe/ŵatƌiĐe à l͛ĠĐhelle ŵiĐƌosĐopiƋue ŵoŶtƌe uŶ ƌĠel poteŶtiel 

d͛iŶteƌaĐtioŶs eŶtƌe le PAϭϭ et les fiďƌes de liŶ. UŶe aŶalǇse ŵĠĐaŶiƋue complémentaire à 

l͛ĠĐhelle du Đoŵposite stƌatifiĠ [±ϰϱ°] daŶs le paƌagƌaphe suiǀaŶt ǀa ǀeŶiƌ ĐoŵplĠteƌ Đes 

observations. 

3.4. Caractérisation de l’adhérence fibre/matrice : échelle macroscopique 

L͛iŶtĠƌġt iĐi est de Đoŵpaƌeƌ et d͛Ġtaďliƌ uŶe ĐoƌƌĠlatioŶ eŶtƌe les pƌopƌiĠtĠs de l͛iŶteƌfaĐe à 

l͛ĠĐhelle ŵiĐƌosĐopiƋue et les pƌopriétés en cisaillement plan du stratifié à l͛ĠĐhelle 

ŵaĐƌosĐopiƋue. Ces pƌopƌiĠtĠs soŶt seŶsiďles à la fois à l͛iŶteƌfaĐe fiďƌe/ŵatƌiĐe et auǆ 

propriétés mécaniques de la matrice, à la microstructure et aux propriétés des fibres [36]. Ces 

tests de cisaillement dans le plan de stratification ont été menés sur des composites présentant 

trois taux volumiques de fibres différents (31%, 48% et 59%). 

La Figure V.7 présente le comportement en cisaillement du composite PA11/lin en fonction du 

taux de fibres. Les composites montrent tous une courbe non-linéaire, avec pour le taux 

volumique de 48% un niveau de contraintes en cisaillement plus élevé. Le comportement non 

linéaire pour les taux à 38% et 48% a déjà été observé sur du PLA/lin [36], du PP/lin [37] et de 

l͛ĠpoǆǇ-lin [38, 39]. Pour le PA11/lin, une forte perte de linéarité apparaît autour de 4% de 

déformation en cisaillement, indépendamment du taux de renfort. Cependant les éprouvettes 

avec le taux de fibres le plus élevé (59%) montrent systématiquement une baisse de la 

contrainte en cisaillement à partir de ߛଵଶ = ϱ%. Ce ĐoŵpoƌteŵeŶt ďieŶ spĠĐifiƋue Ŷ͛a pas ĠtĠ 

oďseƌǀĠ daŶs d͛autƌes Ġtudes ĐoŶĐeƌŶaŶt des Đoŵposites [±ϰϱ°] ƌeŶfoƌĐĠs aǀeĐ des fiďƌes de liŶ 

[36-39]. Mais aucun composite étudié dans les références citées ne dépasse 43%vf, alors que le 

taux de fibres de notre composite PA11/lin est de 59%vf. Le fort taux de fibres influence peut-

être le Đuŵul d͛eŶdoŵŵageŵeŶts par décohésion des faisceaux de fibres loƌs de l͛essai, le 

Flaxtape ne présentant pas une individualisation parfaite de ses fibres (voir Chapitre 4). 
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Figure V.7 - Comportement en cisaillement plan du PA11/lin [±45°] 
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Figure V.8 - Évolution du module en cisaillement du PA11/lin [±45°] en fonction du taux volumique de fibre 

Les propriétés en cisaillement des composites PA11/lin sont présentées dans le Tableau V.3 ainsi 

Ƌue des ǀaleuƌs eǆtƌaites de la littĠƌatuƌe pouƌ d͛autƌes sǇstğŵes [12, 36-39]. Le module en 

cisaillement ܩଵଶ du PA11/lin augmente linéairement avec le taux de fibres (Figure V.8 et Tableau 

V.3), à des valeurs toutes supérieures au module ܩ௠ = 440 MPa de la matrice PA11 calculé à 

paƌtiƌ de l͛ĠƋuatioŶ suiǀaŶte : 

௠ܩ = ௠ʹሺͳܧ +  ௠ሻߥ

Contribution à l’étude de matériaux biocomposites à matrice thermoplastique polyamide-11 et renforcés par des fibres de lin Cĺment Gourier 2016
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avec ܧ௠ le ŵodule d͛YouŶg du polǇŵğƌe et ߥ௠ son coefficient de Poisson [40]. Les contraintes 

en cisaillement des composites PA11/lin sont proches de celle du PA11 seul (26,5 MPa), calculée 

à l͛aide de l͛ĠƋuatioŶ suiǀaŶte : 

�௠ = �√͵ 

En comparaison de données de la littérature pour des gammes de taux de fibres équivalentes 

(Tableau V.3), la rigidité en cisaillement du PA11/lin est inférieure à celle de tous les autres 

sǇstğŵes, à l͛eǆĐeptioŶ du PP/lin [37]. La rigidité en cisaillement plan des composites étant 

gouvernée par les propriétés de la matrice, il est attendu que le module ܩଵଶ du PA11/lin soit 

inférieure à celui des composites avec PLA et matrices thermodurcissables en raison du plus 

faible module de la matrice PA11. Vis-à-vis du PP (ܩ௉௉ = 550 MPa [37]), le PA11 a un module 

proche, expliquant ainsi les rigidités du même ordre entre les composites [±45°] respectifs. 

Composite Vf% G12 (MPa) τ12(MPa) Référence 

Lin/PA11 31% 905 ± 57 26,0 ±1,1 - 

 48% 1229 ± 76 29,2 ± 2,2 - 

 59% 1440 ± 73 28,2 ± 0,5 - 

Lin/PLA 26% 1989 ± 159 22,6 ± 3,1 [36] 

Lin/PP 40% 804 ± 62 11,2 ± 0,4 [37] 

Lin/Époxy 27% 2405 ± 117 48 ± 8 [12] 

 
Lin/Polyester 26% 2032 ± 117 39 ± 4 [12] 

 
Lin/Époxy 38% 2070 ± 60 45,6 ± 1,9 [38] 

Lin/Époxy 43% 1960 ± 170 39,7 ± 3,3 [39] 

Verre/Époxy 43% 3440 ± 260 51,4 ± 4,2 [39] 

Tableau V.3 - Propriétés mécaniques en cisailleŵeŶt ;ŵodules et ĐoŶtƌaiŶteͿ du PAϭϭ/liŶ ĐoŵpaƌĠes à d’autƌes 
composites [±45°] 

Les contraintes en cisaillement du PA11/lin (Tableau V.3) sont inférieures à celles des systèmes à 

matrice thermodurcissable, du fait d͛uŶe IFSS du PA11/lin plus faible que celle les 

thermodurcissables/lin. En ce qui concerne les matrices thermoplastiques, les valeurs de 
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contrainte du PA11/lin sont supérieures à celles du PP/lin (�ଵଶ = 11,2 ± 0,4 MPa) et du PLA/lin 

(�ଵଶ = 22,6 ± 3,1 MPa). La position du PP/lin s͛eǆpliƋue ŶotaŵŵeŶt paƌ l͛IFSS la plus faiďle aiŶsi 

Ƌu͛uŶe ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe de la ŵatƌiĐe ŵodeste ;�ଵଶ = 27 MPa) [37]. Cependant, si la 

ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe du PLA est d͛eŶǀiƌoŶ ϲϬ MPa [3] contre 44 MPa pour le PA11 et que les IFSS 

sont comparables (Figure V.4), le composite PA11/lin profite de la très haute déformation à 

rupture du PA11 (ߝ௥௨௣௧௨௥௘ = 283 ± 23%). Cette dernière minimise les concentrations de 

déformation aux interfaces fibre/ŵatƌiĐe ƌespoŶsaďles d͛eŶdoŵŵageŵeŶts pƌĠĐoĐes. 

3.5. Relation micro-macro du système PA11/lin 

Les propriétés en cisaillement des composites PA11 renforcés par des fibres de lin, résultent des 

ĐoŶtƌiďutioŶs de ĐhaĐuŶ des ĐoŵposaŶts, Đ͛est-à-diƌe du ƌeŶfoƌt, de la ŵatƌiĐe et de l͛iŶteƌfaĐe 

fiďƌe/ŵatƌiĐe, auǆƋuelles s͛ajouteŶt la ŵiĐƌostƌuĐtuƌe et la pƌĠseŶĐe de faisĐeauǆ. Au ĐoŶtƌaiƌe 

de la tendance obseƌǀĠe pouƌ la ƌigiditĠ eŶ ĐisailleŵeŶt, l͛ajout de fiďƌes Ŷ͛augŵeŶte pas la 

résistance en cisaillement du matériau. Les contraintes en cisaillement mesurées ou estimées 

sĠpaƌĠŵeŶt pouƌ le Đoŵposite, le PAϭϭ seul et l͛iŶteƌfaĐe peuǀeŶt ġtƌe ĐlassĠes daŶs l͛ordre 

suivant �௖௢௠௣௢௦�௧௘ ሺʹ͸,Ͳ à ʹͻ,ʹ ܽܲܯሻ  ≥  �௉�ଵଵ ሺʹ͸,ͷ ܽܲܯሻ  >  ��௡௧௘௥௙�௖௘ ሺʹʹ,ʹ ܽܲܯሻ 

Pour les composites PA11/lin à [±ϰϱ] l͛eŶdoŵŵageŵeŶt sous solliĐitatioŶ ŵĠĐaŶiƋue se feƌait eŶ 

pƌeŵieƌ lieu paƌ ƌuptuƌe de l͛iŶteƌface puis de la matrice PA11. Cela est confirmé par les 

observations post-mortem des stratifiés (Figure V.9). Des glissements intra-faisceaux peuvent 

également contribuer aux endommagements à cause des faibles propriétés de la lamelle 

mitoyenne séparant les fibres dans un faisceau, avec une première estimation de la contrainte 

en cisaillement des lamelles mitoyennes à 2,9 MPa [41]. 

 

Figure V.9 - Observation au MEB du faciès de rupture du composite PA11/lin [+-45] 
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On peut observer également des phénomènes de pelage des fibres sur les faciès de rupture des 

composites [±45°] (Figure V.10.a et Figure V.10.b) et sur des déchaussements de microgouttes 

(Figure V.10.c). Reste donc à mieux définir la contrainte en cisaillement de la fibre de lin. Pour ce 

faire, on suppose que le comportement mécanique de la fibre de lin est contrôlé par la couche 

S2 de la paroi secondaire. Cette dernière est assimilée en une succession de plis orientés à 10° 

;ǀaleuƌ de l͛aŶgle ŵiĐƌofiďƌillaiƌeͿ paƌ ƌappoƌt à l͛aǆe de la fiďƌe, doŶt les ŵiĐƌofiďƌilles 

ĐoŶstitueŶt le ƌeŶfoƌt iŶĐlus daŶs les polǇsaĐĐhaƌides ŵatƌiĐiels. Il est aloƌs possiďle d͛estiŵeƌ la 

ĐoŶtƌaiŶte de ĐisailleŵeŶt à ƌuptuƌe de la fiďƌe suiǀaŶt l͛eǆpƌessioŶ suivante [42] : 

��் = .ܨ sin .ʹߠʹ ܵ  

avec ܨ la force appliquée, ܵ la section de la fibre et ߠ l͛aŶgle ŵiĐƌofiďƌillaiƌe ;estiŵĠ à ϭϬ° pouƌ le 

lin [43, 44]Ϳ. La distƌiďutioŶ des ĐoŶtƌaiŶtes de ĐisailleŵeŶt daŶs la diƌeĐtioŶ ƌadiale Ŷ͛est pas 

prise en compte ici. Les propriétés en traction des fibres de Flaxtape ont été étudiées dans le 

Chapitre 4, sur des fibres brutes et des fibres ayant subi le même cycle thermique que les 

composites PA11/lin. Les contraintes à rupture en cisaillement sont donc de 173 MPa pour les 

fibres brutes et de 123 MPa pour les fibres traitées en température, des valeurs supérieures à 

Đelles du Đoŵposite, de la ŵatƌiĐe et de l͛iŶteƌfaĐe.  

GaƌdoŶs à l͛espƌit Ƌue la ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe eŶ ĐisailleŵeŶt de la fiďƌe a ĠtĠ estiŵĠe à paƌtiƌ de 

la structure de la paroi secondaire, du fait de son rôle prédominant dans les propriétés 

mécaniques. Cependant, le pelage des fibres apparaît sur des couches extérieures plus ou moins 

fines (ou paroi primaire). Ce pelage des parois superficielles a également été observé sur des 

microgouttes PLA-lin [45] et époxy-lin [10, 46]. Les contributions de chacune de ces parois sur les 

propriétés en cisaillement restent à explorer, de même que les effets sur le comportement du 

biocomposite. Le Duigou et al. [10] ont par ailleurs mis eŶ ĠǀideŶĐe, pouƌ de l͛ĠpoǆǇ/lin, 

l͛eǆisteŶĐe d͛uŶe « interphase complexe » liée à la pénétration de la résine jusƋu͛à Ϯ,Ϯ µŵ daŶs 

la paƌoi de la fiďƌe, ƌeŵettaŶt eŶ Đause le pƌiŶĐipe d͛uŶe iŶteƌfaĐe fiďƌe/ŵatƌiĐe siŵple. 
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Figure V.10 - Observation au MEB du phénomène de pelage des fibres sur les composites (a et b) et sur le 
déchaussement de microgoutte (c) 

4. Bilan  

Après avoir déterminé les propriétés en traction de composites UD PA11/lin dans le Chapitre 4, 

une analyse multi-échelles a été menée sur les propriétés en cisaillement du même matériau. 

Pouƌ Đela, à l͛ĠĐhelle ŵiĐƌo, des tests de ŵiĐƌogouttes oŶt ĠtĠ ĐoŶduits afiŶ de quantifier 

directement la contrainte interfaciale de cisaillement alors que des essais de traction sur 

stratifiés [±45] soŶt effeĐtuĠs à l͛ĠĐhelle ŵaĐƌo.  

L͛aŶalǇse des aŶgles de ĐoŶtaĐt et des ƌappoƌts d͛aspeĐt des ŵiĐƌogouttes à Đhaud a ŵoŶtƌĠ la 

stabilité des propriétés interfaciales en température. Cette observation est à mettre en 

opposition avec la baisse des propriétés mécaniques de la fibre unitaire de lin induite par le 

même cycle thermique (Chapitre 4). 

Si le composite PA11/lin possğde uŶe ƌigiditĠ eŶ ĐisailleŵeŶt plus faiďle Ƌue d͛autƌes 

biocomposites de la littérature, sa contrainte en cisaillement est au contraire parmi les plus 

ĠleǀĠes. Ces ĐaƌaĐtĠƌistiƋues s͛eǆpliƋueŶt paƌ les pƌopƌiĠtĠs de la ŵatƌiĐe PAϭϭ, qui possède un 

(a) (b) 

(c) 
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module modeste mais une déformation particulièrement élevée limitant les concentrations de 

dĠfoƌŵatioŶ. La haute ǀaleuƌ d͛IFSS du PA11/lin mesurée par déchaussement de microgouttes 

est aussi uŶ faĐteuƌ iŵpoƌtaŶt pouƌ la ďoŶŶe ĐoŶtƌaiŶte eŶ ĐisailleŵeŶt à l͛ĠĐhelle 

macroscopique.    

Une analyse de la friction post-déchaussement a permis de préciser le rôle des contraintes 

résiduelles, inhérentes à un système fibre de lin/theƌŵoplastiƋue, suƌ la haute ǀaleuƌ d͛IFSS du 

PA11/lin. À l͛ĠĐhelle de la ŵiĐƌogoutte, il s͛aǀğƌe Ƌue l͛adhĠƌeŶĐe fiďƌe/ŵatƌiĐe est 

essentiellement gouvernée par les interactions de Van der Waals et des liaisons hydrogènes, 

plutôt que par les contraintes résiduelles induites paƌ les ĐoŶditioŶs de ŵise eŶ œuǀƌe  

Outƌe les ƌuptuƌes de l͛iŶteƌfaĐe Ƌui appaƌaisseŶt eŶ pƌeŵieƌ lieu, l͛oďseƌǀatioŶ des faĐiğs de 

rupture des composites révèle des endommagements de la paroi extérieure (ou primaire) de la 

fiďƌe de liŶ. L͛appƌoĐhe ĐoŶsistaŶt jusƋu͛aloƌs à dĠfiŶiƌ l͛iŶteƌfaĐe Đoŵŵe uŶe siŵple liŵite 

fiďƌe/ŵatƌiĐe Ŷ͛est peut-être pas la plus adaptée pour les biocomposites, car les différentes 

parois de la fibre forment également des interfaces. CepeŶdaŶt, l͛effet du pelage de la paƌoi 

pƌiŵaiƌe suƌ le ĐoŵpoƌteŵeŶt du Đoŵposite Ŷ͛est pas eŶĐoƌe ďieŶ dĠfiŶi. 

Pour conclure, les biocomposites PA11/lin à fibres longues possèdent des propriétés mécaniques 

et interfaciales très compétitives vis-à-ǀis d͛autres couples fibre/matrice. Le chapitre suivant 

traitera du recyclage de PA1-lin à fibres longues, un point important pour le projet Fiabilin et la 

gestion de la fin de vie des pièces envisagées.   
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1. Introduction 

UŶe tƌğs foƌte ŵajoƌitĠ des ŵatĠƌiauǆ utilisĠs daŶs l͚ĠlaďoƌatioŶ de Đoŵposites soŶt issus de 

l͛iŶdustƌie pĠtƌoĐhiŵiƋue, Ƌue Đe soit pouƌ les ƌeŶfoƌts ;fiďƌe de ǀeƌƌe, fiďƌe de ĐaƌďoŶeͿ ou les 

matrices (thermodurcissaďles et theƌŵoplastiƋuesͿ. La ǀoloŶtĠ de Ŷe plus dĠpeŶdƌe d͛uŶe 

ƌessouƌĐe doŶt les ƌĠseƌǀes s͛ĠpuiseŶt et doŶt le pƌiǆ peut ƌapideŵeŶt fluĐtueƌ ŵotiǀe l͛usage de 

biomatériaux biosourcés [1, 2]. Les fibres végétales comme le lin sont donc des remplaçants de 

choix de la fibre de verre.  

Pour les composites renforcés par des fibres longues, une grand majorité des matrices sont des 

thermodurcissables issus de la pétrochimie. Les résines thermodurcissables dites « biosourcées » 

récemment développées ne le sont que partiellement [3, 4], taŶdis Ƌue d͛autƌes ƌĠsiŶes ϭϬϬ% 

biosourcées sont encore au stade du développement. Cependant, les biocomposites 

thermoplastiques à fibres longues peuvent présenter des propriétés mécaniques spécifiques 

comparables à celles d͛uŶ Đoŵposite theƌŵoduƌĐissaďle. Les précédents chapitres montrent que 

le renforcement d͛uŶe matrice biosourcée PA11 par des UD de lin en est un bon exemple, grâce 

aux bonnes propriétés mécaniques des fibres, de la ŵatƌiĐe aiŶsi Ƌue de l͛iŶteƌfaĐe. 

EŶ paƌallğle de la possiďilitĠ d͛utiliseƌ des ƌessouƌĐes ƌeŶouǀelaďles ĐoŵpĠtitiǀes d͛uŶ poiŶt de 

vue mécanique, apparaît la pƌoďlĠŵatiƋue de la fiŶ d͛usage du ŵatĠƌiau. L͛uŶ des eǆeŵples les 

plus fƌappaŶts de l͛utilisatioŶ des Đoŵposites d͛oƌigiŶe pĠtƌoĐhiŵiƋue ŵeŶaŶt à uŶe gƌaŶde 

production de déchets est le nautisme [5]. Des oƌgaŶisŵes teŶteŶt d͛oƌgaŶiseƌ la dĠĐoŶstƌuĐtioŶ 

des navires de plaisance [6] et une loi récemment votée prévoit de réglementer à ce sujet dès 

2017 [7].  

Des normes et directives européennes promeuvent également la recyclabilité des matériaux 

industriels, notamment dans le milieu automobile [8], Đe Ƌue Ŷe peƌŵet pas l͛usage de 

polymères thermodurcissables. En effet, par nature les résines thermodurcissables ne peuvent 

être réutilisées directement en tant que matrice polymère, une transformation chimique ou une 

thermolyse est nécessaire pour en extraire certains composés [9]. L͛iŶĐiŶĠƌatioŶ du Đoŵposite 

Ŷe sauƌait ġtƌe ĐoŶsidĠƌĠ Đoŵŵe du ƌeĐǇĐlage, de ŵġŵe Ƌue l͛iŶtƌoduĐtioŶ de Đoŵposite 

thermodurcissable broyé comme simple charge [10]. De plus, son apport comme charge est très 

limité, voir ŶĠgatif d͛uŶ poiŶt de ǀue ŵĠĐaŶiƋue [11]. 

La directive européenne 200/53/EC est particulièrement intéressante car elle imposait pour 

2015, dans le secteur de l͛autoŵoďile, le recyclage de 8ϱ% d͛uŶ ǀĠhiĐule eŶ fiŶ de ǀie. La 

conception de composites recyclables favorise donc le développement des matrices 
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thermoplastiques plutôt que thermodurcissables [12]. Sous réserve de la stabilité de ses 

composants, un composite theƌŵoplastiƋue peut ġtƌe ƌeŵoulĠ eŶ l͛Ġtat, saŶs autƌe pƌoĐĠdĠ 

Ƌu͛uŶ ďƌoǇage pƌĠalaďle. De plus, l͛iŶtĠƌġt ĠĐoŶoŵiƋue est ƌĠel si le Đoŵposite ƌeĐǇĐlĠ peut 

conserver ses propriétés vis-à-ǀis d͛uŶ ŵatĠƌiau ǀieƌge de ŵġŵe ĐoŵpositioŶ. Du poiŶt de ǀue 

éĐoŶoŵiƋue, les solutioŶs ƋuaŶt à la gestioŶ de fiŶ de ǀie d͛uŶ Đoŵposite theƌŵoduƌĐissaďle 

sont discutables [13, 14]. Le ƌeĐǇĐlage d͛uŶ Đoŵposite ƌeste ĐepeŶdaŶt tƌiďutaiƌe d͛uŶe ĐolleĐte 

et d͛uŶ tƌi efficace.  

Se pose donc la question du comportement au recyclage des biocomposites à fibres longues. Le 

programme Fiabilin concourt au développement de biocomposites PA11/Lin en tant que 

Đoŵposite haute peƌfoƌŵaŶĐe daŶs le Ŷautisŵe ;SPBI gƌoupe BĠŶĠteauͿ, l͛aĠƌoŶautiƋue ;)odiaĐ 

AĠƌospaĐeͿ et l͛autoŵoďile ;MagŶa SteǇƌͿ. Il est doŶĐ peƌtiŶeŶt de se peŶĐheƌ suƌ ses ĐapaĐitĠs à 

ġtƌe ƌeĐǇĐlĠ et d͛oďteŶiƌ des doŶŶĠes suƌ ses pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues afiŶ d͛eŶǀisageƌ des 

utilisatioŶs futuƌes, Ƌu͛elles soieŶt ŵotiǀĠes paƌ iŶtĠƌġt ĠĐoŶoŵiƋue, ƌespeĐt des Ŷoƌŵes 

actuelles ou par anticipation de réglementations à venir, ŶotaŵŵeŶt daŶs l͛aĠƌoŶautiƋue [15].  

À partir de plaques de PA11/Lin fournies par les acteurs du programme Fiabilin, responsables de 

leur production, nous appliquons une méthodologie éprouvée au laboratoire, à savoir le suivi 

des propriétés au cours de plusieurs cycles de broyage-injection. Ces résultats seront comparés à 

un autre biocomposite PPgMA/Lin pour tenir coŵpte de l͛iŶflueŶĐe de la ŵatƌiĐe. Le PA11 seul 

est lui aussi recyclé afin de décorréler les mécanismes de dégradation des fibres de ceux de la 

matrice. 

Dans un premier temps nous étudions les propriétés mécaniques en traction des différents 

matériaux (matrices et fibres de lin) ainsi que celles des composites UD avant broyage et 

recyclage.  

Ensuite sont analysées les propriétés rhéologiques des deux composites et celles du PA11 seul 

en fonction du nombre de cycles. Les propriétés thermiques du PA11/Lin et du PA11 seul 

viendront compléter ces premières observations. 

Une troisième partie traite des évolutions de la morphologie du lin dans les composites au fur et 

à mesure des cycles.  

EŶfiŶ Ŷous Ŷous iŶtĠƌessoŶs à l͛ĠǀolutioŶ des pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues de ĐhaĐun des matériaux 

recyclés, révélant des variations de comportement et de propriétés bien différentes selon le 

matériau. 
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2. Matériaux et méthodes 

2.1. Choix des matrices et renforts 

Le polypropylène utilisé ici est de grade PPC 10642 fourni par Total Petrochemicals ; il possède 

uŶ MFI de ϰϰ g/ϭϬ ŵiŶ ;à ϮϯϬ°C et Ϯ,ϭϲ kgͿ. UŶ PP gƌeffĠ à l͛aŶhǇdƌide ŵalĠiƋue est utilisĠ 

Đoŵŵe ageŶt de Đouplage pouƌ aŵĠlioƌeƌ l͛adhĠƌeŶĐe fibre/matrice [16, 17]. Ce polymère 

;OƌeǀaĐ CA ϭϬϬͿ fouƌŶi paƌ Aƌkeŵa et d͛uŶ MFI de ϭϬ g/ϭϬŵiŶ ;à ϭϵϬ°C et Ϭ,ϯϮϱ kgͿ est ajoutĠ à 

la matrice PP à un taux massique de 4%. Ce mélange de PP et de PP greffé est appelé « PPgMA » 

dans la suite des travaux présentés. Le renfort de lin est un tape Flaxtape d͛uŶ gƌaŵŵage de ϮϬϬ 

g.m-2 fournit par Linéo, le même matériau que pour les chapitres 4 et 5. 

Le PA11 utilisé dans ce chapitre se trouve initialement à l͛Ġtat de poudƌe fiŶe ;DϯϬNatͿ pƌoduite 

par Arkema. Cette poudre est intégrée à sec de façon homogène au renfort de lin par la 

technologie D-Preg de Fibroline. Le renfort de lin utilisé dans ce procédé est un tissu 

unidirectionnel Nattex également à 200 g.m-2, dĠliǀƌĠ paƌ DehoŶdt. La ŵise eŶ œuǀƌe du 

PA11/Lin a été faite en thermocompression par Dedienne. 

Les deux renforts de lin ont des architectures différentes : le Nattex se présente sous la forme 

d͛uŶ aligŶeŵeŶt de ŵğĐhes fiŶes teŶues eŶtƌe elles paƌ des fils de trame en coton, tandis que le 

Flaxtape est uŶ ǀoile de fiďƌes, saŶs fil de tƌaŵe. L͛Ġtude des pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues de Đes 

différents renforts a été faite dans le Chapitre 4. 

En ce qui concerne le recyclage et les analyses du PA11 seul, le polymère se présente sur la 

forme de granulés (grade LMFO), également fournis par Arkema.  

2.2. Élaboration des composites UD à fibres longues 

Les deuǆ Đoŵposites ĐoŵpaƌĠs iĐi Ŷ͛oŶt doŶĐ pas la ŵġŵe oƌigiŶe. Le PAϭϭ/LiŶ est diƌeĐteŵeŶt 

issu du pƌojet FiaďiliŶ, Đ͛est-à-dire que la matrice PA11 et le tissu Nattex ont été produits et 

fournis par les partenaires. Le taux volumique de fibres, imposé par la technologie de dépose de 

poudre PA11, est de 40% (soit 50% massique). Les propriétés mécaniques de ce composite 

Nattex/PAϭϭ ŵis eŶ œuǀƌe paƌ DedieŶŶe oŶt ĠtĠ ĠtudiĠes daŶs le Chapitƌe ϰ et ĐoŵpaƌĠes à 

Đelles d͛uŶ Natteǆ-PAϭϭ aiŶsi Ƌu͛uŶ Flaxtape-PAϭϭ ŵis eŶ œuǀƌe au laďoƌatoiƌe. 

Le Đoŵposite PPgMA/LiŶ est lui ŵis eŶ œuǀƌe au seiŶ du laďoƌatoiƌe paƌ filŵ-stacking et 

thermocompression, dans un cycle temps-pression similaire à celui des composites PA11/Lin des 
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chapitres 4 et 5 mais cette fois à 190°C. Le taux volumique de fibres des composites est de 49%, 

soit 61% massique. 

2.3. Protocole de recyclage des différents matériaux 

Les composites unidirectionnels PPgMA/Flaxtape (48%vf) et PA11/Nattex (40%vf) sont broyés et 

uŶe paƌtie de ĐhaƋue ďƌoǇat est iŶjeĐtĠe uŶe fois pouƌ oďteŶiƌ uŶe sĠƌie d͛ĠĐhaŶtilloŶs nommés 

« non dilués ». EŶsuite, les ƌestes d͛UD ďƌoǇĠs soŶt ƌespeĐtiǀeŵeŶt diluĠs par ajout de polymère 

pour atteindre un taux volumique de fibres de 21% après une première injection. Cette fraction 

de fibres est choisie car elle est du même ordre que celles des composites précédemment 

étudiés au laboratoire, aiŶsi Ƌue Đelles d͛autƌes études présentes dans la littérature [18-22]. 

Dix éprouvettes des composites dilués à 21%vf puis injectés sont extraites pour les analyses, 

tandis que les autƌes Ġpƌouǀettes soŶt ďƌoǇĠes pouƌ le ĐǇĐle d͛iŶjeĐtioŶ suiǀaŶt. Les Đoŵposites 

dilués subiront sept cycles de broyage-injection au total. Le PA11 seul, déjà sous forme de 

granulés, subira lui aussi sept injections. 

Avant chaque injection, la matière est séchée à 80°C durant 3 heures. Le PA11/Lin et le PA11 

sont injectés à une température de fourreau et de moule de 210°C et 50°C respectivement. Le 

PPgMA/Lin est injecté à une température de fourreau de 190°C. 

3. Résultats et discussions 

3.1. Propriétés mécaniques des fibres de lin, des matrices et des composites 

unidirectionnels 

3.1.1. Propriétés mécaniques en traction des fibres et des matrices 

Les propriétés mécaniques en traction des fibres unitaires de chaque tissu ont été mesurées 

dans le Chapitre 4 et sont rappelées dans le Tableau VI.1. À cette échelle de mesure, les 

propriétés sont similaires entre les deux préformes de lin et sont représentatives des propriétés 

ŵoǇeŶŶes oďseƌǀĠes daŶs d͛autƌes ǀaƌiĠtĠs de liŶ [23].  
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Lin ENome (GPa) σmax (MPa) ɸmax (%) Diamètre (µm) 

Flaxtape  53,2 ± 12,7 1043 ± 273 2,45 ± 0,54 16,92 ± 3,68 

Nattex  49,5 ± 16,2 1069 ± 442 2,79 ± 0,84 18,24 ± 4,16 

Tableau VI.1 - Propriétés mécaniques en traction des fibres unitaires de lin extraites des tissus Nattex 200 et 
Flaxtape 200 selon la norme NFT 25-501 [24] 

Le Tableau VI.2 présente les propriétés mécaniques en traction des matrices non recyclées 

PPgMA et PA11 utilisées dans ce chapitre. On remarque que la contrainte et la déformation à 

rupture du PA11 sont respectivement 75% et 90% supérieures au PPgMA. 

Matrice E (GPa) σmax (MPa) ɸmax (%) 

PPgMA 1,66 ± 0,03 26,1 ± 0,40 148 ± 4 

PA11 1,14 ± 0,08 45,9 ± 1,80 283 ± 28 

Tableau VI.2 - Propriétés mécaniques en traction d'éprouvettes haltères de PPgMA et de PA11 non recyclées 

3.1.2. Propriétés mécaniques en traction des composites 

unidirectionnels  

Les propriétés mécaniques en traction des composites UD PPgMA-Flaxtape et PA11/Nattex sont 

présentées dans le Tableau VI.3.  

Le composite PPgMA/Lin de cette étude possède de bonnes propriétés mécaniques, proches des 

ǀaleuƌs d͛uŶ Đoŵposite UD liŶ à ŵatƌiĐe PP ŶoŶ modifiée [25]. Le PA11/Nattex possède un 

ŵodule d͛YouŶg iŶfĠƌieuƌ à Đelui du PPgMA/LiŶ, uŶe diffĠƌeŶĐe pouǀaŶt s͛eǆpliƋueƌ paƌ la 

différence de rigidité des matrices ainsi que par le taux volumique de fibres plus faible (49% pour 

le composite PPgMA et 40 % le PA11/Nattex).  

Pour une comparaison plus juste, le tableau intègre les propriétés du PA11/Flaxtape (Chapitre 4) 

d͛uŶ tauǆ de fiďƌe ĠƋuiǀaleŶt au Đoŵposite PPgMA-Flaxtape et montre que les deux composites 

ont des propriétés proches. Un léger écart entre les modules peut se justifier par le module 

d͛YouŶg du PPgMA supĠrieur à celui du PA11 (Tableau VI.2). 
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Composites  Vf% Mf% 
E0,05-0,15% 

(GPa) 
σmax (MPa) ɸmax (%) 

PPgMA/Flaxtape 49% 61% 32,9 ± 1,4 266 ± 13 1,18 ± 0,04 

PA11/Nattex 40% 50% 21,4 ± 2,5 104 ± 8 0,75 ± 0,12 

PA11/Flaxtape 50% 59% 30,0 ± 2,1 258 ± 12 1,05 ± 0,07 

Tableau VI.3 - Propriétés mécaniques en traction des différents composites UD avant broyage et recyclage. Les 
propriétés du PA11/Flaxtape étudié dans le Chapitre 4 sont rappelées 

Après avoir défini les propriétés mécaniques en traction des différents composants ainsi que des 

UD destinés au recyclage, nous nous intéressons aux propriétés des matériaux recyclés. 

3.2. Influence du recyclage sur les propriétés rhéologiques et thermiques 

3.2.1. Évolution des propriétés viscoélastiques du PA11/Lin en 

comparaison du PPgMA/lin 

Après le broyage des deux composites UD PA11/Nattex et PPgMA/Flaxtape, ceux-ci sont 

mélangés avec des granulés de leur matrice native respective pour atteindre un taux volumique 

de fibres de 21%. EŶsuite, ils soŶt iŶjeĐtĠs puis ƌeĐǇĐlĠs jusƋu͛à suďiƌ ϳ ĐǇĐles d͛iŶjeĐtioŶ 

successifs. Du broyat de chaque cycle est extrait puis testé par rhéométrie capillaire. 

La Figure VI.1 pƌĠseŶte l͛ĠǀolutioŶ de la ǀisĐositĠ eŶ foŶĐtioŶ du tauǆ de ĐisailleŵeŶt et du 

nombre de cycles pour le PA11/Lin et pour le PPgMA/lin. On observe que le PA11/Lin a un 

comportement newtonien aux faibles taux de cisaillement (entre 10 et 100 s-1) comme cela a été 

mesuré sur du PA11 seul [26] et du PA6 [27], ainsi que sur nos analyses du PA11 seul recyclé 

(section 3.2.2). Pour des taux de cisaillement élevés, le composite PA11/Lin a un comportement 

rhéofluidifiant. Le PPgMA/Lin a lui un comportement non–NeǁtoŶieŶ suƌ l͛eŶseŵďle des tauǆ de 

cisaillement imposés, un comportement également observé pour du PPgMA seul [28] et du 

PPgMA/jute [29].  

Les foƌts tauǆ de ĐisailleŵeŶt soŶt ƌepƌĠseŶtatifs des ĐoŶditioŶs du pƌoĐĠdĠ d͛iŶjeĐtioŶ. À uŶ 

taux de cisaillement de 104 s-1, la viscosité du PA11/Lin est plus élevée que celle du PPgMA/Lin, 

respectivement 73,0 ± 4,7 Pa.s et 19,7 ± 1,2 Pa.s. Une forte viscosité peut être préjudiciable au 

ŵaiŶtieŶ d͛uŶe ďoŶŶe ŵoƌphologie des fiďƌes eŶ ƌĠduisaŶt ŶotaŵŵeŶt leuƌ loŶgueuƌ, uŶe 

problématique que nous aborderons plus en détails dans la section 3.3.1.  
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Figure VI.1 - Évolution de la viscosité en fonction du taux de cisaillement et du recyclage pour le PA11/Lin et le 
PPgMA/Lin 

Nous avons observé dans le Chapitre 4 que par rhéologie plan-plan, le PA11 voit sa viscosité 

augŵeŶteƌ aǀeĐ le teŵps loƌsƋu͛il est foŶdu, Đe Ƌui ƌeflğte uŶe ŵodifiĐatioŶ de la ŵorphologie 

du polymère par réorganisation des chaînes [30, 31]. Cependant les résultats de rhéologie 

capillaire sur le composite PA11/Lin recyclé montrent une tendance inverse. En effet, la viscosité 

du composite aux faibles taux de cisaillement baisse aǀeĐ les ĐǇĐles d͛iŶjeĐtioŶ, passaŶt de ϳϭϮ 

Pa.s à 469 Pa.s (-34%) (Figure VI.2). Il en est de même pour le PPgMA/lin, où la viscosité à 10 s-1 

diminue de 514 Pa.s à 362 Pa.s (-30%).  
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Figure VI.2 - Évolution de la viscosité pour des taux de cisaillement spécifiques en fonction du recyclage pour le 
PA11/Lin et le PPgMA/Lin 

Deux hypothèses peuvent expliquer une diminution de la viscosité du composite PA11/Lin avec 

le Ŷoŵďƌe de ĐǇĐles d͛iŶjeĐtioŶ-broyage. La première est une modification de la structure du 

polymère par réduction de la taille des chaînes, entrainant la baisse de la viscosité, un effet 

contraire à celui observé par rhéologie isotherme en fonction du temps. La seconde hypothèse 
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étant une évolution de la morphologie des fibres de lin, en particulier une baisse de leur 

longueur. 

Dans un premier temps, Ŷous Ŷous foĐalisoŶs suƌ l͛hǇpothğse de la ŵodifiĐatioŶ du PAϭϭ. Des 

résultats existent à propos du PA6, qui possède des mécanismes de dégradation thermo-

mécaniques identiques à ceux du PA11 [32]. Des analyses rhéologiques effectuées par 

rhéométrie plan-plan ont montré une augmentation de la viscosité du PA6 avec le temps grâce à 

une augmentation de la masse moléculaire par polycondensation [33, 34].  

Cependant, lorsque le PA6 est recyclé (cycles répétés de broyage-injection), sa viscosité tend à 

diminuer au fur et à mesure des cycles par dégradation thermo-mécanique qui vient dans ce cas 

diminuer la longueur des chaînes de polymère. Peydro et al. [35], apƌğs ϲ ĐǇĐles d͛iŶjeĐtioŶ, 

observent sur du PA6 une baisse de la viscosité de plus de 50% à faible taux de cisaillement, et 

une variation plus modérée à 104 s-1. Ce phénomène de baisse de la viscosité est expliqué par 

des scissions le long des chaînes du polymère qui viennent réduire la masse moléculaire du PA6. 

Su et al. [36] ont également montré une baisse de la viscosité du PA6 tout au long de 16 cycles 

par mesure MFI. Des analyses par chromatographie par perméation de gel confirment la baisse 

de la masse moléculaire du PA6 avec le nombre de cycles.  

Il ĐoŶǀieŶt doŶĐ de disĐeƌŶeƌ deuǆ ŵĠĐaŶisŵes de dĠgƌadatioŶ des polǇaŵides, aǀeĐ d͛uŶe paƌt 

une dégradation dépendante du temps et se déroulant à des taux de cisaillement faible, et de 

l͛autƌe uŶe dĠgƌadation induite par action thermo-mécanique et un fort cisaillement des 

chaînes. EŶ se ďasaŶt suƌ les tƌaǀauǆ tƌaitaŶt du PAϲ, il est doŶĐ possiďle Ƌu͛uŶe diŵiŶutioŶ de la 

ǀisĐositĠ de la ŵatƌiĐe PAϭϭ soit à l͛oƌigiŶe de la ďaisse de ǀisĐositĠ du Đoŵposite PA11/lin 

(Figure VI.2). 

À faiďle tauǆ de ĐisailleŵeŶt, il est aussi adŵis Ƌue la ǀisĐositĠ d͛uŶ Đoŵposite est iŶflueŶĐĠe paƌ 

la morphologie du renfort fibreux [37, 38] taŶdis Ƌu͛à haut tauǆ de ĐisailleŵeŶt les Đoŵposites 

se comportent comme des polymères purs [39]. On remarque sur la Figure VI.2 que la viscosité à 

104 s-1 du PAϭϭ/LiŶ Ŷ͛Ġǀolue pas aǀeĐ le Ŷoŵďƌe de ĐǇĐles, Đela Ŷ͛ĠtaŶt doŶĐ pas sigŶe de 

ĐhaŶgeŵeŶt paƌtiĐulieƌ de la ŵatƌiĐe iŶduit paƌ la ƌĠpĠtitioŶ des ĐǇĐles d͛iŶjeĐtioŶ. Au ĐoŶtƌaiƌe, 

la baisse de viscosité du composite au faible taux de cisaillement de 100 s-1 conforte plutôt 

l͛hǇpothğse de la ǀaƌiatioŶ de ŵoƌphologie des fiďƌes. 

Pour aller plus loin dans les effets du recyclage sur les composites PA11/Lin, les sections 

suiǀaŶtes tƌaiteŶt de l͛ĠǀolutioŶ de la ǀisĐositĠ du PAϭϭ seul eŶ foŶction du recyclage (3.2.2) 
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ainsi que de la morphologie des fibres (3.3.1). À notre connaissance, aucune étude ne traite de 

l͛ĠǀolutioŶ des pƌopƌiĠtĠs du PAϭϭ suƌ plusieuƌs ĐǇĐles d͛iŶjeĐtioŶ suĐĐessifs. 

3.2.2. Propriétés rhéologiques du PA11 recyclé 

AfiŶ d͛ĠtaǇeƌ l͛hǇpothğse Ƌu͛uŶe ǀaƌiatioŶ de la ŵoƌphologie des fiďƌes de ƌeŶfoƌt est la Đause 

principale de la baisse de viscosité du PA11/Lin, des mesures de rhéologie capillaire sur du PA11 

recyclé seul sont réalisées dans les mêmes conditions que pour les composites.  

L͛ĠǀolutioŶ de la ǀisĐositĠ eŶ foŶĐtioŶ du tauǆ de ĐisailleŵeŶt et du Ŷoŵďƌe de ĐǇĐles est 

présentée dans la Figure VI.3. On remarque que le comportement est identique à celui du 

composite PA11/Lin (Figure VI.1). La principale différence réside dans les valeurs de viscosité aux 

faibles taux de cisaillement, à cause de la présence des fibres dans le PA11/Lin recyclé: entre 712 

Pa.s à 469 Pa.s pour le PA11/Lin à 100 s-1 (Figure VI.1) et environ 370 Pa.s pour le PA11 seul à 

100 s-1 (Figure VI.4).  

10 100 1000 10000
10

100

1000

10000
 

 

 PA11 non injecté
 Cycle 1
 Cycle 2
 Cycle 3
 Cycle 4
 Cycle 5
 Cycle 6
 Cycle 7

V
is

co
si

té
 
(P

a.
s)

Taux de cisaillement (s-1)

PA11 seul

 

Figure VI.3 - Évolution de la viscosité en fonction du taux de cisaillement et du recyclage pour le PA11 seul 

Il apparaît clairement sur les Figures VI.3 et VI.4 que la viscosité du PA11 Ŷ͛Ġǀolue pas avec le 

nombre de recyclages, quel que soit le taux de cisaillement. Cela nous amène à conclure que les 

deux mécanismes de dégradation du PA11 se compensent. Il y a un équilibre entre 

recombinaison de chaînes ou réactions de post-condensation, la rupture des chaînes provoquant 

une baisse de la masse moléculaire. Il résulte de cette observation que la baisse de viscosité du 

PAϭϭ/LiŶ est attƌiďuĠe esseŶtielleŵeŶt à l͛ĠǀolutioŶ de la ŵoƌphologie du ƌeŶfoƌt.  
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Figure VI.4 - Évolution de la viscosité pour des taux de cisaillement spécifiques en fonction du recyclage pour le 
PA11 seul 

CepeŶdaŶt, la pƌĠseŶĐe de fiďƌes de liŶ a pouƌ effet l͛augŵeŶtatioŶ de la ǀisĐositĠ du Đoŵposite 

par rapport à la matrice seule, ce qui provoque un cisaillement plus fort de la matrice lors du 

pƌoĐĠdĠ de ŵise eŶ œuǀƌe et doŶĐ uŶe diŵiŶutioŶ de sa ŵasse ŵolĠĐulaiƌe [22, 40]. On ne tient 

pas compte ici de la possible dégradation du PA11 induite par la présence de fibres. 

Par la suite, Ŷous ĐoŶfiƌŵoŶs l͛hǇpothğse du ŵaiŶtieŶ de la stƌuĐtuƌe du PAϭϭ paƌ l͛aŶalǇse des 

propriétés thermiques du PA11 dans le composite et du PA11 seul en fonction du recyclage. 

3.2.3. Propriétés thermiques des composites PA11/Lin et du PA11 seul 

La Figure VI.5 ŵoŶtƌe l͛ĠǀolutioŶ de la teŵpĠƌatuƌe de ĐƌistallisatioŶ et le tauǆ de Đƌistallinité du 

PA11 des composites PA11/Lin recyclés, tandis que la Figure VI.6 traite des mêmes propriétés 

pouƌ le PAϭϭ seul ƌeĐǇĐlĠ. OŶ ĐoŶstate Ƌue l͛ajout de fiďƌes de liŶ daŶs le PAϭϭ a pouƌ 

ĐoŶsĠƋueŶĐe d͛augŵeŶteƌ d͛eŶǀiƌoŶ ϰ% le tauǆ de ĐƌistalliŶitĠ, uŶ effet ĐoŶstatĠ suƌ d͛autƌes 

biocomposites thermoplastiques [21, 22] et du PA11/nanofibres de cellulose [41].  

En analysant les propriétés thermiques du PA11/Lin recyclĠ, oŶ oďseƌǀe Ƌu͛il Ŷ͛Ǉ a pas 

d͛ĠǀolutioŶ Ŷotaďle aǀeĐ le Ŷoŵďƌe de ĐǇĐles iŵposĠs. Nos résultats ne semblent donc pas 

révéler une dégradation thermo-mécanique du PA11, seul ou en tant que matrice de 

biocomposites, au Đouƌs du pƌoĐessus ƌĠpĠtĠ d͛injection-broyage. 
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Figure VI.5 - Évolution de la température de cristallisation et du taux de cristallinité du PA11 des composites 
recyclés 
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Figure VI.6 - Températures de cristallisation et taux de cristallinité du PA11 seul en fonction du cycle d'injection 

Les aŶalǇses ƌhĠologiƋues et theƌŵiƋues du PAϭϭ/LiŶ et du PAϭϭ seul Ŷ͛oŶt pas ƌĠǀĠlĠ de 

modification de la matrice, malgré une baisse de la viscosité du PA11/Lin avec le recyclage. La 

section suivante traite de l͛ĠǀolutioŶ de la ŵoƌphologie des fiďƌes de liŶ daŶs le Đoŵposite. 

3.3. Évolution de la morphologie des fibres dans les composites recyclés  

3.3.1. Comparaison entre viscosité et longueur des fibres  

La Figure VI.7 ŵoŶtƌe l͛ĠǀolutioŶ de la loŶgueuƌ ;aͿ, du diaŵğtƌe ;ďͿ et du ƌappoƌt d͛aspeĐt L/D 

(c) des fibres dans les composites broyés (plaques broyées et matières recyclées). La 
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morphologie des fibres dans les différents matériaux a été mesurée au ŵoǇeŶ d͛iŵages pƌises 

au microscope à lumière polarisée (exemple du PA11/Lin dans la Figure VI.8). 
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Figure VI.7 - Évolution de la morphologie des fibres de lin dans les composites recyclés: (a) longueur, (b) diamètre, 
(c) rapport d'aspect. Les valeurs pour "UD*" correspondent à la morphologie du renfort dans les composites UD 

broyés non dilués 

La longueur des fibres des composites PA11/Lin recyclés (145 ± 80 µm) est significativement 

iŶfĠƌieuƌe auǆ ǀaleuƌs de la littĠƌatuƌe pouƌ d͛autƌe ďioĐoŵposites iŶjeĐtĠs, paƌtiĐuliğƌeŵeŶt du 

PP/lin injecté après différents compoundages [42] ou du PLLA/lin [22]. Berzin et al. [43] ont 

ĠtudiĠ l͛ĠǀolutioŶ de loŶgueuƌ des fiďƌes de liŶ à diffĠƌeŶts stades d͛eǆtƌusioŶ d͛uŶe ďi-vis avec 

du polycaprolactone (PCL) et leuƌs ƌĠsultats ŵoŶtƌeŶt uŶe ďaisse de la loŶgueuƌ jusƋu͛à ϰϬϬ µŵ 

eŶ soƌtie d͛eǆtƌudeuse. CepeŶdaŶt, Arbelaiz et al. [18] ainsi que Bos et al. [44] obtiennent pour 

du PP/lin injecté des valeurs proches de celles des fibres du cycle 1 (145 ± 80 µm). Il en est de 

même pour les fibres du PPgMA/Lin ici, puisque la longueur moyenne du Cycle 1 est de 179 ± 70 

µm. Par ailleurs, les longueurs de fibres pour le PPgMA sont supérieures à celles du PA11. Cet 

écart augmente avec le recyclage car au Cycle 7 la longueur moyenne dans le PPgMA est 126 ± 

47 µm, taŶdis Ƌue daŶs le PAϭϭ la loŶgueuƌ des fiďƌes Ŷ͛est Ƌue de 61 ± 30 µm. 

(a) (b) 

(c) 
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Figure VI.8 - Images prisent au microscope à lumière polarisée de broyat PA11/Lin fondu du Cycle 1 et du Cycle 7 

Les résultats de rhéologie capillaire (section 3.2.1) montrent que la viscosité des composites 

PAϭϭ/LiŶ pouƌ uŶ tauǆ de ĐisailleŵeŶt pƌoĐhe de l͛iŶjeĐtioŶ est pƌğs de Ƌuatƌe fois supĠƌieuƌe à 

celle du PPgMA/Lin. Cette importante viscosité du PA11/Lin peut expliquer la faible longueur des 

fibres dans les derniers cycles, le taux de cisaillement lié provoquant des ruptures de fibres plus 

importantes [45]. En confrontant pour chaque cycle la viscosité du PA11/Lin à 100 s-1 et la 

longueur des fibres (Figure VI.9Ϳ, oŶ ƌeŵaƌƋue uŶe ĐoƌƌĠlatioŶ eŶtƌe l͛ĠǀolutioŶ des deuǆ 

propriétés. Les analyses de rhéologie et par DSC ayant montré une absence de modification du 

PA11, on peut donc attribuer la baisse de la viscosité du PA11/Lin à la baisse de la longueur des 

fibres. 
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Figure VI.9 - Comparaison entre l'évolution de la viscosité du PA11/Lin mesurée par rhéométrie capillaire à 100 s
-1

 
et l'évolution de la longueur des fibres observées au microscope 

Cycle 1 Cycle 7 
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3.3.2. Morphologie des fibres et longueur critique pour le PA11/Lin 

Au Đouƌs des ĐǇĐles d͛iŶjeĐtioŶ du PAϭϭ/LiŶ, apƌğs uŶe ďaisse ƌĠguliğƌe eŶtƌe les ĐǇĐles ϭ et ϯ, la 

longueur moyenne des fibres se stabilise et atteint un plateau autour de la valeur de 60 µm pour 

les cycles suivants. Il apparaît donc une longueur « ultime », au-delà de laquelle le processus de 

ƌeĐǇĐlage Ŷ͛a plus d͛iŶflueŶĐe. Cette ǀaleuƌ est ďieŶ iŶfĠƌieuƌe à Đelle des fiďƌes de ĐhaŶǀƌe apƌğs 

7 cyĐles aǀeĐ du PP ;≈ ϯϰϬ µŵͿ [37] ou du lin avec du PLLA après 6 cycles (114 ± 65 µm) [22].  

Le diamètre des éléments fibreux est inchangé entre les cycles 1 et 7 (Figure VI.7.b). Dans le 

composite PA11/Lin UD avant le recyclage, la majorité des fibres de lin est organisée en 

faisceaux, comme le montre la forte moyenne des diamètres relevés dans le broyat du 

Đoŵposite UD ;ϳϴ ± ϯϴ µŵͿ. Le pƌoĐĠdĠ d͛iŶjeĐtioŶ ǀieŶt doŶĐ diǀiseƌ Đes faisĐeaux en fibres 

élémentaires tout en réduisant leur longueur comme observé précédemment. En effet, le 

diamètre moyen des éléments de renfort dans les composites PA11/Lin injectés est très proche 

de celui des fibres élémentaires extraites du tissu de renfort (Tableau VI.1). Nous pouvons donc 

conclure que, dès la première injection, les fibres sont individualisées, tandis que 6 cycles 

d͛iŶjeĐtioŶ soŶt ŶĠĐessaiƌes pouƌ oďteŶiƌ le ŵġme résultat dans le cas du PLLA/lin (Le Duigou et 

al. 2008). Encore une fois, cette différence peut être attribuée à la forte viscosité de la matrice. 

Les ƌappoƌts d͛aspects sont calculés en divisant la longueur de chaque objet par son diamètre 

(Figure VI.7.ĐͿ. Coŵŵe le diaŵğtƌe Ŷe ǀaƌie pas aǀeĐ les ĐǇĐles, les ƌappoƌts d͛aspeĐts suiǀeŶt 

l͛ĠǀolutioŶ de la loŶgueuƌ des fiďƌes aǀeĐ des ǀaleuƌs allant de 10,0 ± 5,5 (cycle 1) à 4,6 ± 1,9 

(cycle 7), valeur similaire au lin dans du PLLA recyclé 6 fois [22]. Le rappoƌt d͛aspeĐt est uŶ 

paramètre important, un bon compromis entre grande longueur de fibre et faible diamètre 

peƌŵet d͛augŵeŶteƌ la surface interfaciale. Ainsi on améliore les propriétés mécaniques des 

composites injectés, particulièrement pour les propriétés à rupture (déformation et contrainte) 

[44, 46, 47]. UŶ ƌappoƌt d͛aspeĐt de ϭϬ est ĐoŶsidĠƌĠ Đoŵŵe uŶ ŵiŶiŵuŵ pouƌ assuƌeƌ uŶ 

ƌeŶfoƌĐeŵeŶt paƌ l͛ajout de fiďƌes [48]. Dans notre cas, les fibres dans le PA11 injecté ont un 

rapport L/D égal ou inférieur à cette valeur, taŶdis Ƌue le ƌappoƌt d͛aspeĐt de l͛UD ďƌoǇĠ aǀaŶt 

recyclage est de 27 ± 15 (Figure VI.7.c). 

De plus, Nechwatal et al. [49] considèrent que la longueur minimale du renfort pour améliorer la 

contrainte à rupture d͛uŶ polǇŵğƌe est bien plus grande que celle jugée nécessaire pour 

renforcer la rigidité. Les auteurs ont montré que pour un composite PP/Lin, la longueur de fibre 

ŶĠĐessaiƌe pouƌ oďteŶiƌ uŶe ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe ŵaǆiŵale est pƌoĐhe de ϭϬ ŵŵ taŶdis Ƌu͛uŶe 

loŶgueuƌ Đoŵpƌise eŶtƌe Ϭ,ϭ et ϭ ŵŵ suffit à oďteŶiƌ uŶ ŵodule optiŵal. D͛autƌes études 

ĐoŶĐeƌŶaŶt du PPgMA/LiŶ ĐoŶĐlueŶt Ƌu͛uŶe loŶgueuƌ de faisĐeau de ϭϬ ŵŵ est ƌeƋuise pouƌ 
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accroître la contrainte à rupture, mais que cette valeur descend à 3 mm si uniquement des fibres 

unitaires composent les éléments de renfort [42]. Cependant, ces longueurs sont dépendantes 

des contraintes de cisaillement interfaciales et donc une bonne adhérence fibre/matrice 

iŵpliƋue uŶe loŶgueuƌ ĐƌitiƋue ŵoiŶdƌe, Đoŵŵe le ŵoŶtƌe l͛Ġtude à suiǀre de la longueur 

critique. 

Le calcul de la longueur critique ݈௖ peƌŵet d͛estiŵeƌ la loŶgueuƌ ŵiŶiŵale de la fiďƌe pouƌ 

renforcer le PA11. Cette valeur ݈௖ est la loŶgueuƌ à laƋuelle la Đhaƌge appliƋuĠe à l͛iŶteƌfaĐe 

fibre/matrice atteiŶt la ĐoŶtƌaiŶte de ƌuptuƌe de la fiďƌe. C͛est à Đette ĐoŶditioŶ Ƌue la Đontrainte 

de cisaillement de la matrice est maximale. La longueur critique peut être approchée en se 

basant sur les travaux de Kelly et Tyson [50] : 

݈௖ = �௙ . ݀ʹ. ��௣௣ 

où �௙ est la contrainte à rupture de la fibre, ݀ est le diamètre de la fibre and ��௣௣ est la 

contrainte interfaciale de cisaillement. Pour ces calculs, les propriétés des fibres élémentaires de 

Nattex sont utilisées (Tableau VI.1) car les observations morphologiques montrent que les fibres 

sont individualisées dès la première injection : la contrainte en traction est de 1069 MPa tandis 

que le diamètre est de 18,2 µm. De plus, la contrainte interfaciale de cisaillement IFSS a été 

mesurée de la ŵġŵe ŵaŶiğƌe Ƌu͛au Chapitre 5: 23,3 MPa. Il en résulte que la longueur de fibre 

estimée pour un transfert de charge optimale entre fibre et matrice est d͛eŶǀiƌoŶ ݈௖  = 418 µm. 

Les longueurs de fibre des composites infectés mesurées au microscope sont inférieures à 

150µm, ce qui est bien en dessous de la valeur de ݈௖ calculée ici. À partir de la même formule, on 

peut ĐalĐuleƌ le ƌappoƌt d͛aspeĐt ĐƌitiƋue Ƌui est de ϮϮ,ϵ taŶdis Ƌue les ƌappoƌts d͛aspeĐts 

mesurés dans les composites recyclés ne dépassent pas 10 (Figure VI.7.c). Le potentiel de renfort 

de la fibre de liŶ Ŷ͛est pas pleiŶeŵeŶt eǆploitĠ dans les composites injectés. 

Néanmoins, la valeur de ݈௖ calculée pour le PA11/Lin est inférieure à celles pour le PP/Lin et le 

PPgMA/Lin (entre 1,2mm et 0,6mm [42, 51, 52]) grâce à une bonne adhérence entre le lin et la 

PA11 (Chapitre 5). En conséquence le ƌappoƌt d͛aspeĐt ĐƌitiƋue ĐalĐulĠ pouƌ le PAϭϭ/LiŶ ;ϮϮ,ϵͿ 

est également plus faible que pour les matériaux des mêmes références (entre 31 et 96). Une 

étude paramétrique pourrait être utile afin de déterminer les conditions optimales du processus 

d͛iŶjeĐtioŶ et obtenir ainsi des fibres élémentaires avec des longueurs plus élevées, supérieures 

à la longueur critique. 
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3.3.3. Observation des écarts entre défauts de la fibre unitaire avant 

recyclage 

La stabilisation de la longueur moyenne des fibres à 60 ± 30 µm dans les composites PA11/Lin 

recyclés reste à expliquer (Figure VI.7.aͿ, Đe phĠŶoŵğŶe Ŷ͛aǇaŶt d͛ailleuƌs pas ĠtĠ oďseƌǀĠ daŶs 

la littérature. Est-ce que le procédé habituel d͛iŶjeĐtioŶ Ŷ͛est pas assez sĠǀğƌe pouƌ eŶtƌaiŶeƌ 

une fragmentation plus poussée, ou est-Đe Ƌue Đe phĠŶoŵğŶe dĠpeŶd d͛uŶe pƌopƌiĠtĠ 

intrinsèque à la fibre de lin ou de la matrice ?  

Différents paramètres de procédés viennent influencer la morphologie des fibres végétales dans 

un composite thermoplastique, par une modification souvent concomitante de la longueur et du 

diamètre des éléments de renfort. Une viscosité élevée liée à une faible température [53, 54], le 

temps de passage de la matière et la vitesse de rotation de la vis [55], l͛iŶtƌoduĐtioŶ des fiďƌes 

avant-après la fonte du polymère [56], la dureté du profil de vis [43] et le taux de fibre [17, 57] 

sont autant de paramètres process pouvant influencer la morphologie du renfort. 

Peu d͛auteuƌs se soŶt iŶtĠƌessĠs à l͛eŶdƌoit auƋuel la fiďƌe se fƌaĐtuƌe duƌant le procédé de mise 

eŶ œuǀƌe. Il apparaît, dans des observations in situ de composite PP/Lin fondu, que la rupture 

s͛opğƌe sǇstĠŵatiƋueŵeŶt suƌ Đe Ƌu͛oŶ appelle les « défauts » ou « kink-bands » [58]. Ces 

défauts présents tout le long de la fibre unitaire constituent des points de faiblesse qui vont 

ƌoŵpƌe sous l͛aĐtioŶ de solliĐitatioŶs de ĐoŵpƌessioŶ, de tƌaĐtioŶ et de toƌsioŶ iŶduites paƌ le 

pƌoĐĠdĠ de ŵise eŶ œuǀƌe. 

La Figure VI.10 présente les observations de ces défauts sur une fibre de Nattex selon deux 

techniques. La microscopie électronique à ďalaǇage peƌŵet d͛oďseƌǀeƌ les kink-bands bien 

visibles sur la surface de la fibre (Figure VI.10.b). Cependant, tous les défauts ne sont pas 

aisément observables à la surface de la fibre, la microscopie optique révèle un nombre plus 

important de défauts sur les fibres végétales [59]. Ces défauts transversaux présentant une 

disĐoŶtiŶuitĠ daŶs l͛aligŶeŵeŶt des ŵiĐƌofiďƌilles [60], ils sont très facilement repérés en 

microscopie optique polarisée par des bandes claires (Figure VI.10.a).  
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Figure VI.10 – Observation des défauts de la même section de fibre unitaire par deux techniques: (a) microscopie 
optique à lumière polarisée, (b) microscopie électronique à balayage 

C͛est à paƌtiƌ d͛oďseƌǀatioŶs au microscope de 20 fibres de lin Nattex que nous déterminons un 

écart moyen entre défauts égal à 59 ± 30 µm, une valeur très similaire à la longueur moyenne 

des fibres dans le composite PA11/Nattex du Cycle 7 : 61 ± 30 µm (section 3.3.1). Un parallèle 

évident apparaît dans la Figure VI.11 entre la distribution de la longueur des fibres dans le 

composite recyclé (Cycle 7) et la distribution des écarts entre défauts, les deux distributions 

étant très proches.  
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Figure VI.11 - Comparaison entre la distribution des longueurs des fibres dans le composite PA11/Lin du Cycle 7 et 
la distance entre défauts des fibres unitaires de lin 

Tous ces éléments viennent confirmer que lorsque les paramètres du procédé sont sévères, dans 

le Đas d͛uŶe ŵatƌiĐe visqueuse où les forces de cisaillement sont supérieures aux forces de 

cohésion de la fibre dans la zone des kink-bands, ou lorsque le composite subit un recyclage 

(a) 

(b) 
30 µm 
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ŵultiple, le Đƌitğƌe ƌĠgissaŶt la loŶgueuƌ ŵoǇeŶŶe ŵiŶiŵale d͛uŶe fiďƌe daŶs uŶ Đoŵposite 

iŶjeĐtĠ est sa distaŶĐe ŵoǇeŶŶe eŶtƌe dĠfauts. L͛iŶflueŶĐe de Đet ĠĐaƌt a ĠtĠ ĠtudiĠe daŶs le 

cadre de caractérisation des propriétés mécaniques en traction de fibres de lin et de chanvre 

[61-64], saŶs pouƌ autaŶt Ƌu͛uŶ ĐoŶseŶsus appaƌaisse suƌ l͛effet ŶĠgatif ou ŶoŶ du Ŷoŵďƌe de 

défauts sur les propriétés mécaniques.  

CepeŶdaŶt, Ŷos ƌĠsultats ŵoŶtƌeŶt Ƌue l͛ĠĐaƌt eŶtƌe dĠfauts est uŶ paƌaŵğtƌe iŵpoƌtaŶt daŶs la 

mise eŶ œuǀƌe de Đoŵposites à fiďƌes Đouƌtes. Il seƌait iŶtĠƌessaŶt d͛Ġtudieƌ le ƌeĐǇĐlage, daŶs 

les mêmes conditions que le PA11/Nattex, d͛uŶ PAϭϭ aǀeĐ des fiďƌes loŶgues doŶt l͛ĠĐaƌt ŵoǇeŶ 

entre défauts soit plus élevé que celui du Nattex. Cela permettrait d͛Ġtaďliƌ l͛iŶflueŶĐe des 

Ġtapes d͛eǆtƌaĐtioŶ des fiďƌes et d͛ĠlaďoƌatioŶ de la pƌĠfoƌŵe suƌ la ŵoƌphologie des fiďƌes 

après injection. Car l͛eǆtƌaĐtioŶ des fiďƌes est souƌĐe de dĠfauts [61, 62, 65], mais à notre 

connaissance auĐuŶe Ġtude à Đe jouƌ Ŷe tƌaite de l͛impact du teillage et du tissage sur la 

présence de défauts. 

3.4. Propriétés mécaniques longitudinales des fibres mesurées par 

nanoindentation 

Les ŵesuƌes de ŶaŶoiŶdeŶtatioŶ des fiďƌes peƌŵetteŶt d͛oďteŶiƌ des iŶfoƌŵatioŶs suƌ l͛iŶflueŶĐe 

des cycles sur les propriétés mécaniques sur leurs parois. En effet, les ĐǇĐles ƌĠpĠtĠs d͛iŶjeĐtioŶ 

exposent les fibres à des températures critiques aiŶsi Ƌu͛à des ĐisailleŵeŶts ŵĠĐaŶiƋues 

pendant un temps cumulé non négligeable.  

La Figure VI.12 ŵoŶtƌe l͛ĠǀolutioŶ des pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues ;ŵodule longitudinal et dureté) 

des fiďƌes de liŶ, à l͛Ġtat ďƌut, dans le composite UD avant broyage ainsi que dans les composites 

injectés et recyclés. Un coefficient de Poisson de 0,32 a été utilisé pour le calcul du module. Les 

valeurs obtenues sont comparables à celles de la littérature traitant des fibres de lin bruts avec 

des valeurs comprises entre 15 et 22 GPa [66-69].  

Bourmaud et Baley [70] oŶt ĠtudiĠ l͛iŶflueŶĐe d͛uŶ ĐǇĐle d͛eǆtƌusioŶ-injection sur les propriétés 

micromécaniques de fibres de lin dans du PLLA. Ils observent une baisse importante du module 

longitudinal mesuré par nanoindentation entre les fibres brutes (18,4 ± 1,9 GPa) et les fibres 

après injection (9,78 ± 2,37 GPa), de même que pour la dureté qui diminue de 527 ± 79 MPa à 

Ϯϰϲ ± ϴϮ MPa. Les auteuƌs eǆpliƋueŶt Đe phĠŶoŵğŶe paƌ l͛effet du foƌt tauǆ de ĐisailleŵeŶt 

iŶduit paƌ l͛iŶjeĐtioŶ aiŶsi Ƌue par la température du cycle sur les composés des parois de la 

fibre. Dans les travaux présentés ici (Figure VI.12), les propriétés mécaniques longitudinales 
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mesurées par nanoindentation ne varient pas entre les fibres brutes avant processus de mise en 

œuǀƌe, Đelles présentes dans le composite UD ni celles du composite injecté au Cycle 1. 
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Figure VI.12 - Module longitudinal et dureté mesurés en nanoindentation des fibres de lin Nattex brutes, des fibres 
dans le composite UD PA11/Lin ainsi que des fibres dans les composites PA11/lin injectés 

EŶ se ďasaŶt suƌ le teŵps de passage de la ŵatiğƌe loƌs d͛uŶe iŶjeĐtioŶ ŵesuƌĠ à ϱ ŵiŶ [70], de 

l͛iŶtƌoduĐtioŶ daŶs la pƌesse jusƋu͛à l͛iŶjeĐtioŶ de l͛Ġpƌouǀette, le teŵps total d͛eǆpositioŶ des 

fibres à 210°C est donc estimé à 35 min pour les composites PA11/Lin recyclés 7 fois. Dans ses 

travaux de thèse, Destaing [71] a exposé des fibres de lin à des cycles thermiques de différents 

temps et différentes températures, montrant une chute des propriétés mécaniques en traction 

des fibres traitées à 210°C pendant 30 min. Gassan et Bledzki [72] obtiennent des résultats 

similaires pour le même cycle que Destaing, tandis que les propriétés mécaniques en traction ne 

varient pas pour un cycle de 30 min à 170°C. On a montré par ailleurs Ƌue l͛iŶflueŶĐe d͛uŶ ĐǇĐle 

thermique de 8 min à 210°C (Chapitre 4) provoque une baisse de la contrainte à rupture de la 

fibre unitaire.  

Nos résultats de nanoindentation montrent au contraire que les propriétés longitudinales à 

l͛ĠĐhelle des fiďƌes de liŶ Ŷe soŶt pas iŶflueŶĐĠes paƌ les iŶjeĐtioŶs suĐĐessives. Même si le lien 

eŶtƌe les pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues ;ŵodule et duƌetĠͿ à l͛ĠĐhelle des paƌois ;ŵiĐƌoͿ et à l͛ĠĐhelle 

de la fibre (macro) est sujet à débat, on suppose ici que les fibres de lin recyclées avec le PA11 ne 

sont pas endommagées, ni par un taux de cisaillement élevé, ni par une exposition prolongée à 

une température critique.  

La contrainte des fibres ne peut être déterminée par nanoindentation. Cependant, les longueurs 

moyennes des fibres recyclées (entre 145 ± 80 µm au Cycle 1 et 61 ± 30 µm au Cycle 7) étant 
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ďieŶ iŶfĠƌieuƌes à la loŶgueuƌ ĐƌitiƋue ĐalĐulĠe ;ϰϭϴ µŵͿ, oŶ suppose Ƌu͛uŶe ƌuptuƌe de 

l͛iŶteƌfaĐe fiďƌe-matrice se déroule bien avant que la fibre ne rompt loƌs d͛uŶe solliĐitatioŶ 

ŵĠĐaŶiƋue. Aloƌs, ŵġŵe si la ƋuestioŶ d͛uŶe ďaisse de la contrainte à rupture des fibres 

iŶjeĐtĠes se pose, la ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe des Đoŵposites Ŷ͛eŶ seƌa pas affeĐtĠe.  

3.5. Propriétés mécaniques en traction des composites recyclés 

3.5.1. Évolution du module d’Young des composites 

La Figure VI.13 présente les propriétés mécaniques en traction des matériaux injectés tout au 

loŶg des diffĠƌeŶts ĐǇĐles, Đ͛est-à-dire les polymères purs, les composites broyés non dilués et 

les composites recyclés.  

Premièrement, on observe une importante augmentation du ŵodule d͛YouŶg aǀeĐ l͛ajout de 

fibres de lin pour les composites PPgMA/Lin et PA11/Lin (Figure VI.13.a). Pour le PPgMA/Lin, le 

module du composite non dilué (49%vf) et le module du premier cycle du composite dilué sont 

équivalents aux valeurs de la littérature [42, 51, 73, 74]. Concernant le PA11/Lin, les valeurs sont 

du ŵġŵe oƌdƌe Ƌu͛uŶ Đoŵposite PAϭϭ-fibres de bois traitées pour des taux massiques de 

renforts proches [75]. OŶ ƌeŵaƌƋue Ƌue les Đoŵposites diluĠs ;Ϯϭ%ǀfͿ oŶt uŶ ŵodule d͛YouŶg 

plus faible que ceux non dilués. Cela a déjà été observé pour un composite PP/lin où la rigidité 

évolue de manière linéaire en fonction du taux de renfort [17]. 
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Figure VI.13 - Propriétés mécaniques des composites injectés et recyclés (PPgMA/Lin et PA11/Lin): (a) module 
d'Young, (b) contrainte à rupture, (c) déformation à rupture. Les valeurs sur le terme « Poly. » correspondent aux 
propriétés des polymères seuls, tandis que les valeurs liées au terme « Undil. » sont les propriétés des composites 

injectés non dilués 

Avec le recyclage, le module reste stable pour le PPgMA/Lin, sa valeur ne diminuant que de 5% 

entre le cycle 1 et le cycle 7. Bourmaud et Baley [21] ont également noté un maintien du module 

pour du PPgMA-chanvre recyclé. Par contre, le module du PA11/Lin recyclé diminue de 28% 

entre le premier et le derŶieƌ ĐǇĐle d͛iŶjeĐtioŶ. La ŵajeuƌe paƌtie de Đette ďaisse se dĠƌoule 

entre le cycle 1 et le cycle 3 puis se stabilise dans les cycles suivants. Cette tendance est corrélée 

aǀeĐ l͛ĠǀolutioŶ de la loŶgueuƌ des fibres (section 3.3). 

3.5.2. Comparaison des modules du PA11/Lin avec un modèle 

micromécanique 

AfiŶ d͛appƌĠĐieƌ la ĐoƌƌĠlatioŶ loŶgueuƌ de fiďƌe – ŵodule d͛YouŶg du Đoŵposite PAϭϭ/LiŶ, Ŷous 

utilisoŶs des ŵodğles ŵiĐƌoŵĠĐaŶiƋues ĐlassiƋues afiŶ d͛estiŵeƌ le ŵodule du matériau 

Đoŵposite à paƌtiƌ des pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues de la fiďƌe, de la ŵatƌiĐe et du ƌappoƌt d͛aspeĐt du 

(a) (b) 

(c) 
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renfort. On prend comme hypothèse que les fibres de lin sont aléatoirement dispersées dans la 

matrice PA11. 

Dans un premier temps, nous considérons des fibres courtes alignées, afiŶ d͛utiliseƌ le ŵodğle 

d͛HalpiŶ-Tsaï [76] pour estimer les modules longitudinaux et transverses d͛uŶ Đoŵposite UD au 

moyen des équations suivantes : ܯܯ௠ = ͳ + .ߞ .ߟ �௙ͳ − .ߟ �௙  

ߟ = ௠ܯ௙ܯ − ͳܯ௙ܯ௠ + ͳ 

avec ܧ=ܯ� ou ்ܧ les modules du composite, ܯ௙= ܧ௙�  ou ܧ௙்  avec ܧ correspondant au module 

d͛ĠlastiĐitĠ et les iŶdiĐes ݉, ݂, ܮ et ܶ correspondent respectivement à la matrice, à la fibre, à la 

composante longitudinale ou transversale. �௙ est le taux volumique de fibre et ߞ est un facteur 

de forme. Pour le calcul du module longitudinal ܧ�  du composite, ߞ = ʹ.  le rapport ݀/ܮ avec ݀/ܮ

d͛aspeĐt des fiďƌes oďseƌǀĠes en section 3.3.1, tandis que pour le calcul du module transversal ்ܧ, nous utilisons ߞ = ʹ [77]. Le module longitudinal de la fibre de lin est celui caractérisé par 

traction sur fibre unitaire (Tableau VI.1), la rigidité du PA11 est calculée sur les éprouvettes de 

matrice recyclée (section 3.6). CepeŶdaŶt, uŶe des souƌĐes d͛iŶĐeƌtitude daŶs l͛appliĐatioŶ des 

modèles est la valeur du module transverse de la fibre de lin. Baley et al. [78] ont estimé le 

module transverse du lin à 8 GPa par des modèle micromécaniques appliqués à des UD 

polyester-liŶ, uŶe ǀaleuƌ ƌeteŶue pouƌ l͛utilisatioŶ des ŵodğles de Đette Ġtude. 

Connaissant ainsi le module longitudinal et transverse d͛uŶ Đoŵposite auǆ fiďƌes 

uŶidiƌeĐtioŶŶelles, le ŵodule d͛YouŶg du ŵġŵe ŵatĠƌiau ƌeŶfoƌĐĠ paƌ des fiďƌes alĠatoiƌeŵeŶt 

dispersées est estimé à l͛aide de l͛eǆpƌessioŶ de Tsaï-Pagano [77] : 

௠�௧ܧ = ͵ͅ �ܧ + ͷͅ ்ܧ  

L͛utilisatioŶ de Đes ŵodğles ŶĠĐessite de poseƌ plusieuƌs hǇpothğses. Le ĐoŵpoƌteŵeŶt 

mécanique des fibres est supposé élastique et linéaire tandis que leur rigidité est supposé 

constant tout au long du recyclage. L͛iŶdividualisation des fibres (absence de faisceaux) dès le 

pƌeŵieƌ ĐǇĐle d͛iŶjeĐtioŶ a ĠtĠ oďseƌǀĠe eŶ seĐtioŶ 3.3. De même, le module d͛YouŶg du PA11 

seul Ŷ͛Ġǀolue pas au Đouƌs du ƌeĐǇĐlage ;seĐtioŶ 3.6), ni celui de la fibre de lin mesuré par 
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nanoindentation (section 3.4). La seule variable de nos calculs est donc la baisse de la longueur 

moyenne des fibres avec le recyclage du PA11/Lin. 
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Figure VI.14 – Évolution des modules expérimentaux et modélisés pour les composite PA11/Lin recyclés 

La Figure VI.14 ƌepƌĠseŶte les ĠǀolutioŶs du ŵodule d͛YouŶg eǆpĠƌiŵeŶtal du PAϭϭ/LiŶ et du 

module modélisé en fonction du cycle, montrant une cohérence entre les deux modules. En 

effet, l͛ĠĐaƌt eŶtƌe les deuǆ ǀaleuƌs est Đoŵpƌis eŶtƌe ϵ,ϭ% ;CǇĐle ϭͿ et Ϭ,ϯ% ;CǇĐle ϮͿ. EŶ Ŷe 

prenant en compte uniquement la variation de la longueur des fibres avec les cycles, on observe 

que le module estimé suit la baisse du module expérimental, montraŶt ĐlaiƌeŵeŶt l͛iŶflueŶĐe de 

la morphologie du renfort sur la rigidité du matériau.    

3.5.3. Évolution de la contrainte et de la déformation à rupture en 

traction des composites 

La Figure VI.13.ď ŵoŶtƌe l͛ĠǀolutioŶ de la ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe des diffĠƌeŶts ĠĐhaŶtilloŶs. Pouƌ 

le PPgMA/LiŶ, l͛ajout des fiďƌes aŵĠlioƌe la ǀaleuƌ de la ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe. Sa ǀaleuƌ 

augmente de 26,1 MPa pour le polymère seul, à 32,2 MPa pour le composite du cycle 1, un effet 

constaté pour le PP/chanvre [21]. Dans la suite du recyclage, la contrainte à rupture baisse 

jusƋu͛à Ϯϲ,ϰ MPa, ǀaleur proche de celle du PPgMA pur.  

Le PA11/Lin a dans son ensemble des contraintes à rupture plus élevées que les composites 

PPgMA/Lin grâce aux meilleures propriétés du PA11 vis-à-vis du PPgMA. En se focalisant sur 

l͛ĠǀolutioŶ des pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues du PAϭϭ/LiŶ, oŶ ƌeŵaƌƋue une similarité de la valeur de 

contrainte à rupture entre le PA11 pur, le composite non dilué et le composite du cycle 1. Avec 

les ĐǇĐles suiǀaŶts la ĐoŶtƌaiŶte diŵiŶue lĠgğƌeŵeŶt jusƋu͛à ϯϳ,Ϭ MPa ;-17%). Cependant, nous 
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pouǀoŶs Ŷoteƌ Ƌu͛il Ŷ͛Ǉ a pas de ƌeŶfoƌĐeŵeŶt sigŶifiĐatif de la ŵatƌiĐe PAϭϭ paƌ l͛iŶtƌoduĐtioŶ 

de fibres de lin : la longueur limitée des fibres fait que la contrainte de rupture du PA11/Lin 

injecté est proche de celle du PA11 pur. 

La Figure VI.13.c présente l͛ĠǀolutioŶ de la déformation à rupture en fonction du nombre de 

recyclage des différents échantillons, les valeurs des polymères pures et des composites non 

dilués également présents à titre de comparaison. L͛additioŶ de fiďƌes pƌoduit uŶe diŵiŶutioŶ 

importante de la déformation à rupture des cycles 1 vis-à-vis des matrices pures respectives : de 

148% à 1,6% pour le PPgMA/Lin et de 283% à 5,2% pour le PA11/Lin. La déformation à rupture 

des Đoŵposites PPgMA/LiŶ Ŷ͛Ġǀolue pas aǀeĐ le ƌeĐǇĐlage, taŶdis Ƌue Bouƌmaud et Baley [21] 

montrent une diminution de 40% de la déformation au bout de 7 cycles sur du PPgMA/chanvre, 

expliquée paƌ uŶe peƌte de l͛effet ĐoŵpatiďilisaŶt du PPgMA.  

0 2 4 6 8 10 12 14 16
0

10

20

30

40

50

60

 

 

C
o
n
tr

a
in

te
 (

M
P

a
)

Déformation (%)

 Cycle 1
 Cycle 4
 Cycle 7

 

Figure VI.15 – Courbes de contrainte-déformation de composites PA11/lin recyclés 

Le ƌĠsultat le plus iŶtĠƌessaŶt est l͛augŵeŶtatioŶ pƌogƌessiǀe de la dĠfoƌŵatioŶ à ƌuptuƌe du 

PA11/Lin au fur et à mesure du ƌeĐǇĐlage. Il Đƌoit de ϱ,Ϯ% à ϭϰ,ϳ%, Đoŵŵe l͛illustƌe la Figure 

VI.15. À Ŷotƌe ĐoŶŶaissaŶĐe, uŶe telle ĠǀolutioŶ Ŷ͛est pas ƌĠfĠƌeŶĐĠe daŶs la littĠƌatuƌe, Ƌue Đe 

soit pour le PA11 seul ou les composites. Les différents biocomposites à fibre de lin étudiés dans 

la littérature ne présentent pas une déformation à rupture aussi élevée [22, 73, 79, 80]. Comme 

le montrent les résultats de DSC (section 3.2.3), Đette augŵeŶtatioŶ Ŷe s͛eǆpliƋue pas par une 

ŵodifiĐatioŶ du tauǆ de ĐƌistalliŶitĠ de la ŵatƌiĐe PAϭϭ. L͛aŵĠlioƌatioŶ de la dĠfoƌŵatioŶ à 

rupture trouve peut-ġtƌe soŶ oƌigiŶe daŶs l͛ĠǀolutioŶ de la loŶgueuƌ des fiďƌes, qui est inférieure 

à la longueur critique. La Figure VI.16 montre la déformation à rupture des composites en 
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Chapitre VI:  Recyclage de composites à fibres longues PA11/Lin et PPgMA/Lin 

271 
 

fonction des longueurs de fibres. On observe une corrélation entre les deux paramètres. La 

diŵiŶutioŶ des loŶgueuƌs de fiďƌe peut doŶĐ eǆpliƋueƌ l͛augŵeŶtatioŶ de la déformation à 

rupture des composites.  
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Figure VI.16 – Comparaison entre les déformations à rupture en traction des composite PA11/Lin injectés et les 
longueurs de fibres respectives mesurées au microscope 

3.5.4. Tests de Choc Charpy sur les éprouvettes de PA11/Lin recyclées 

Les résultats des tests de choc Charpy de la Figure VI.17 ƌĠǀğleŶt uŶe aŵĠlioƌatioŶ de l͛ĠŶeƌgie à 

rupture, très bien corrélée avec la déformation à rupture et le nombre de ĐǇĐles d͛iŶjeĐtioŶ. Ce 

comportement a été observé pour du PP/chanvre recyclé [37]. Il est habituellement induit par 

uŶe dĠtĠƌioƌatioŶ de l͛iŶteƌfaĐe fiďƌe-matrice ou de la longueur des fibres, ce qui corrobore ici 

l͛eǆisteŶĐe d͛uŶe loŶgueuƌ ĐƌitiƋue de fiďƌe ƌeƋuise pouƌ dĠǀeloppeƌ uŶe ĐoŶtƌaiŶte ŵaǆiŵale 

dans la matrice. Lorsque la fibre devient plus courte que cette valeur critique à cause du 

pƌoĐessus d͛iŶjeĐtioŶ, elle se dĠĐhausse de la ŵatƌiĐe plus faĐileŵeŶt. De plus, la concentration 

de contrainte est réduite entre la fibre et la matrice et induit une augmentation de la 

déformation à ruptuƌe et de l͛ĠŶeƌgie à ƌuptuƌe. 
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Figure VI.17 - Évolution de l'énergie de rupture des éprouvettes de PA11/Lin recyclées en fonction de leurs 
déformations à rupture en traction respectives 

Les propriétés à rupture du PPgMA/Lin recyclé (Figure VI.18) sont similaires à celles de la 

littérature [81, 82]. Pouƌ le PPgMA/LiŶ, auĐuŶ ĐhaŶgeŵeŶt Ŷ͛apparaît avec le recyclage, une 

tendance déjà observée pour la déformation à rupture des composites. De plus, même la plus 

petite énergie de ƌuptuƌe à l͛iŵpaĐt du PA11/Lin recyclé (9.4 ± 2.0 kJ.m-2) est plus grande que 

Ŷ͛iŵpoƌte Ƌuel ƌĠsultat du PPgMA/LiŶ ;ŵaǆiŵuŵ à ϭϭ.ϴ ± Ϭ.ϴ kJ.ŵ-2). 
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Figure VI.18 – Énergies de rupture et déformation à rupture en traction du PPgMA/Lin recyclé 

3.6. Propriétés mécaniques en traction du PA11 recyclé 

BieŶ Ƌue les aŶalǇses ƌhĠologiƋues et theƌŵiƋues paƌ DSC Ŷ͛aieŶt pas ŵoŶtƌĠ d͛ĠǀolutioŶ de la 

matrice PA11 avec le recyclage, il est important de confirmer cette stabilité du point de vue des 
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propriétés mécaniques en traction. Les comportements en traction du PA11 après sa première, 

quatrième et septième injection sont présentés dans le Figure VI.19.  
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Figure VI.19 - Courbes de contrainte-déformation du PA11 après plusieurs injections 

Il s͛aǀğƌe Ƌue le ŵodule d͛YouŶg des Ġpƌouǀettes de PAϭϭ Ŷe ǀaƌie Ƌue tƌğs peu aǀeĐ le 

recyclage (Figure VI.20), les valeurs sont comprises entre 1360 ± 69 MPa (Cycle 3) et 1285 ± 100 

MPa (Cycle 7). Il en est de même pour les propriétés au seuil (Figure VI.21), avec une contrainte 

proche de 43 MPa et une déformation de 30% pour tous les cycles. La contrainte au seuil est 

équivalente à la valeur de Jacques et al. [83] (42 MPa) mais supérieure à celle de Liu et al. [84] 

(27 MPa).  
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Figure VI.20 – Module du PAϭϭ eŶ foŶĐtioŶ du Ŷoŵďƌe d’iŶjeĐtioŶs 
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Les propriétés à rupture (Figure VI.22) ne présentent pas non plus de variations avec le nombre 

d͛iŶjeĐtioŶs. CepeŶdaŶt, les dispersions des déformations à rupture sont particulièrement 

grandes. De plus, les valeurs de déformations et de contrainte à rupture sont plus faibles que 

Đelles d͛uŶ pƌĠĐĠdeŶt lot d͛Ġpƌouǀettes du ŵġŵe gƌade de PAϭϭ ĠtudiĠ daŶs le Chapitƌe ϰ 

(Tableau VI.2). Bien que la contrainte et la déformation au seuil soient identiques entre les deux 

lots, la rupture des éprouvettes de PA11 recyclées apparaît plus tôt que pour celles observée 

dans le Chapitre 4, et auĐuŶe augŵeŶtatioŶ de la ĐoŶtƌaiŶte eŶ fiŶ de tƌaĐtioŶ Ŷ͛est oďseƌǀĠe 

(Figure VI.23). Les cyĐles d͛iŶjeĐtioŶ et les paƌaŵğtƌes de tƌaĐtioŶ ĠtaŶt stƌiĐteŵeŶt ideŶtiƋues, 

l͛oƌigiŶe de Đette diffĠƌeŶĐe daŶs les pƌopƌiĠtĠs à ƌuptuƌe Ŷ͛a pu ġtƌe ideŶtifiĠe. 
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Figure VI.21 – DéforŵatioŶ et ĐoŶtƌaiŶte au seuil du PAϭϭ eŶ foŶĐtioŶ du Ŷoŵďƌe d’iŶjeĐtioŶs 
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Figure VI.22 – DĠfoƌŵatioŶ et ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe du PAϭϭ eŶ foŶĐtioŶ du Ŷoŵďƌe d’iŶjeĐtioŶ 
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Figure VI.23 - Différence de comportement en traction du PA11 LMFO entre celui étudié dans le Chapitre 4 et celui 
étudié dans ce Chapitre 6 

Retenons que la mesure des propriétés mécaniques en tractioŶ du PAϭϭ ƌeĐǇĐlĠ Ŷ͛a pas peƌŵis 

de déceler une modification du polymère avec le recyclage. Il en est de même avec les 

propriétés thermiques. En conséquence, les variations de propriétés des composites PA11/Lin, 

telles que l͛augŵeŶtatioŶ de la dĠfoƌŵation à rupture, ne peuvent être expliquées que par la 

ŵodifiĐatioŶ de la ŵoƌphologie de ƌeŶfoƌt et/ou de la ƋualitĠ de l͛iŶteƌfaĐe. 

4. Bilan 

Au Đouƌs de Đe Đhapitƌe Ŷous aǀoŶs ĠtudiĠ l͛iŶflueŶĐe d͛iŶjeĐtioŶs ƌĠpĠtĠes suƌ les pƌopƌiĠtĠs de 

biocomposites, de fibres de liŶ et du PAϭϭ seul. EŶ ĐoŵpaƌaisoŶ d͛uŶ PPgMA/LiŶ, oŶ ƌeŵaƌƋue 

une viscosité plus importante du PA11/LiŶ loƌsƋue sa teŵpĠƌatuƌe de ŵise eŶ œuǀƌe est de 

210°C. 

Cette viscosité élevée amène à une individualisation des faisceaux de fibres de lin dès la 

première injection. En parallèle de cette individualisation, se déroule une fragmentation 

pƌogƌessiǀe des fiďƌes suƌ leuƌ loŶgueuƌ. OŶ ƌeŵaƌƋue Ƌue dğs le tƌoisiğŵe ĐǇĐle d͛iŶjeĐtioŶ du 

PA11/lin, la longueur moyenne des fibres se stabilise à environ 60 µm. Cette valeur est très 

proche de l͛ĠĐaƌt ŵoǇeŶ entre défauts des fibres extraites du Flaxtape, et les distributions des 

deux paramètres sont identiques. La longueur entre défauts semble donc un critère de choix 

pouƌ l͛intégration de fibres de lin dans le renforcement de polymères thermoplastiques à fibres 

courtes.  
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Les propriétés mécaniques en traction des composites recyclés PA11/Lin sont intéressantes vis-

à-ǀis d͛autƌes ďioĐoŵposites iŶjeĐtĠs. Le ŵodule d͛YouŶg est Đeƌtes iŶfĠƌieuƌ à Đelui du 

PPgMA/Lin recyclé, mais ses valeurs de contrainte à rupture sont plus élevées. De plus, la 

déformation à rupture du PA11/Lin est 80% supérieure à celui du PPgMA/lin du Cycle 1. Mais 

elle ǀa suƌtout augŵeŶteƌ pƌogƌessiǀeŵeŶt jusƋu͛à +Ϯϴϯ% pouƌ le CǇĐle ϳ, soit uŶe déformation 

à rupture de 14,7%. Cette valeur est parmi les plus élevées des biocomposites injectés au même 

taux de fibre. 

L͛Ġtude du PAϭϭ seul ƌeĐǇĐlĠ appoƌte des doŶŶĠes Ŷouǀelles daŶs le Đadƌe de ƌeǀaloƌisatioŶ de 

la matière. Les résultats ont montré la stabilité de ses propriétés rhéologiques, thermiques et 

ŵĠĐaŶiƋues au Đouƌs du ƌeĐǇĐlage. Cela ŵoŶtƌe ĠgaleŵeŶt Ƌue l͛ĠǀolutioŶ des pƌopƌiĠtĠs du 

Đoŵposite PAϭϭ/LiŶ est liĠe auǆ pƌopƌiĠtĠs des fiďƌes ou à l͛iŶteƌfaĐe fibre-matrice. 

Pour conclure, nous avons montré que le recyclage de PA11/Lin est un mode de revalorisation 

ǀiaďle d͛uŶ poiŶt de ǀue ŵĠĐaŶiƋue, mais que des ajustements de procédés doivent être 

déterminés pour profiter des avantages de chacun des composants. Un choix des fibres dotées 

de moins de défauts et des paƌaŵğtƌes d͛iŶjeĐtioŶ ŵoiŶs agƌessifs eŶ tauǆ de ĐisailleŵeŶt, 

pourraient permettre de conserver une longueur de renforts plus propice à un renforcement 

élevé. 
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Chapitre VI:  Recyclage de composites à fibres longues PA11/Lin et PPgMA/Lin 

279 
 

[51] Mattsson J. "Technical Analysis of Flax Fiber Reinforced Polypropylene: Prerequisites for Processing 
and Recycling". Vol., pp., 2014. 

[52] Oever M. J. A. v. d., Bos H. L. "Critical fibre length and apparent interfacial shear strength of single flax 
fibre polypropylene composites". Advanced Composites Letters, Vol., pp., 1998. 

[53] Joseph P. V., Joseph K., Thomas S. "Effect of processing variables on the mechanical properties of 
sisal-fiber-reinforced polypropylene composites". Composites Science and Technology, Vol. 59, pp. 
1625-1640, 1999. 

[54] Joseph P. V., Oommen Z., Joseph K., Thomas S. "Melt rheological behaviour of short sisal fibre 
reinforced polypropylene composites". Journal of Thermoplastic Composite Materials, Vol. 15, pp. 89-
114, 2002. 

[55] Baiardo M., Zini E., Scandola M. "Flax fibre–polyester composites". Composites Part A: Applied Science 

and Manufacturing, Vol. 35, pp. 703-710, 2004. 
[56] Beaugrand J., Berzin F. "Lignocellulosic fiber reinforced composites: Influence of compounding 

conditions on defibrization and mechanical properties". Journal of Applied Polymer Science, Vol. 128, 
pp. 1227-1238, 2013. 

[57] Puglia D., Terenzi A., Barbosa S. E., Kenny J. M. "Polypropylene-natural fibre composites. Analysis of 
fibre structure modification during compounding and its influence on the final properties". Composite 

Interfaces, Vol. 15, pp. 111-129, 2008. 
[58] Le Duc A., Vergnes B., Budtova T. "Polypropylene/natural fibres composites: Analysis of fibre 

dimensions after compounding and observations of fibre rupture by rheo-optics". Composites Part A: 

Applied Science and Manufacturing, Vol. 42, pp. 1727-1737, 2011. 
[59] Thygesen A. "Properties of hemp fibre polymer composites - an optimisation of fibre properties using 

novel defibration methods and fibre characterisation". Roskilde: Risø National Laboratory; 2006. 
[60] Sparnins E. "Mechanical properties of flax fibers and their composites": Luleå tekniska universitet; 

2009. 
[61] Bos H. L., Oever M. J. A. V. D., Peters O. C. J. J. "Tensile and compressive properties of flax fibres for 

natural fibre reinforced composites". Journal of Materials Science, Vol. 37, pp. 1683-1692, 2002. 
[62] Baley C. "Influence of kink bands on the tensile strength of flax fibers". Journal of Materials Science, 

Vol. 39, pp. 331-334, 2004. 
[63] Thygesen L. G., Bilde-Sørensen J. B., Hoffmeyer P. "Visualisation of dislocations in hemp fibres: A 

comparison between scanning electron microscopy (SEM) and polarized light microscopy (PLM)". 
Industrial Crops and Products, Vol. 24, pp. 181-185, 2006. 

[64] Andersons J., Poriķe E., Spārniņš E. "The effect of mechanical defects on the strength distribution of 
elementary flax fibres". Composites Science and Technology, Vol. 69, pp. 2152-2157, 2009. 

[65] Aslan M. "The effect of processing on defects and tensile strength of single flax fibres".  14th 
European Conference on Composite Materials,2010. 

[66] Alix S., Lebrun L., Marais S., Philippe E., Bourmaud A., Baley C., et al. "Pectinase treatments on technical 
fibres of flax: Effects on water sorption and mechanical properties". Carbohydrate Polymers, Vol. 87, 
pp. 177-185, 2012. 

[67] Bourmaud A., Baley C. "Nanoindentation contribution to mechanical characterization of vegetal 
fibers". Composites Part B: Engineering, Vol. 43, pp. 2861-2866, 2012. 

[68] Bourmaud A., Pimbert S. "Investigations on mechanical properties of poly(propylene) and poly(lactic 
acid) reinforced by miscanthus fibers". Composites Part A: Applied Science and Manufacturing, Vol. 39, 
pp. 1444-1454, 2008. 

[69] Tanguy M., Bourmaud A., Baley C. "Plant cell walls to reinforce composite materials: Relationship 
between nanoindentation and tensile modulus". Materials Letters, Vol. 167, pp. 161-164, 2015. 

[70] Bourmaud A., Baley C. "Effects of thermo mechanical processing on the mechanical properties 
of biocomposite flax fibers evaluated by nanoindentation". Polymer Degradation and Stability, Vol. 95, 
pp. 1488-1494, 2010. 

[71] Destaing F. "Contribution à l’étude du comportement mécanique de matériaux composites biosourcés 
Lin/PA11 élaborés par thermocompression". Caen. Université de Caen Bass-Normandie. 2012. 

[72] Gassan J., Bledzki A. K. "Thermal degradation of flax and jute fibers". Journal of Applied Polymer 

Science, Vol. 82, pp. 1417–1422, 2001. 
[73] Arbelaiz A., Fernández B., Ramos J. A., Retegi A., Llano-Ponte R., Mondragon I. "Mechanical properties 

of short flax fibre bundle/polypropylene composites: Influence of matrix/fibre modification, fibre 
content, water uptake and recycling". Composites Science and Technology, Vol. 65, pp. 1582-1592, 
2005. 

Contribution à l’étude de matériaux biocomposites à matrice thermoplastique polyamide-11 et renforcés par des fibres de lin Cĺment Gourier 2016
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1. Introduction 

Les biocomposites se développent de manière croissante, en premier lieu pour se substituer aux 

ŵatĠƌiauǆ d͛usage issus de ƌessouƌĐes ŶoŶ ƌeŶouǀelaďles ;i.e. pĠtƌoleͿ. CepeŶdaŶt, il est délicat 

de Đeƌtifieƌ l͛iŶtĠƌġt eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtal de l͛usage d͛uŶ ďioŵatĠƌiau paƌ ƌappoƌt à uŶ autƌe 

simplement de par son origine (biosourcé) ou ses fins de vie possibles (biodégradable). Il est 

tentant, dans le contexte actuel, de favoriser un matériau par rapport à un autre par le biais de 

l͛oƌigiŶe « bio » ou non, ce qui peut mener à un effet de « greenwashing » [1, 2]. Il est donc 

pƌiŵoƌdial d͛Ġvaluer avec autant de précision Ƌue possiďle les iŵpaĐts eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtauǆ d͛uŶe 

pièce en biocomposite de manière impartiale, par une analyse normalisée (ACV), en 

ĐoŵpaƌaisoŶ d͛autƌes ŵatĠƌiauǆ usuels. 

Les précédents chapitres ont permis de caractériser les propriétés mécaniques des 

biocomposites PA11/lin. Il en ressort que ces nouveaux types de matériaux, développés à travers 

le programme Fiabilin, possèdent des propriétés mécaniques compétitives vis-à-ǀis d͛autres 

composites et biocomposites (Chapitres 4, 5 et 6). Il est désormais nécessaire de quantifier leurs 

impacts environnementaux.  

Le ĐǇĐle de ǀie d͛uŶ ŵatĠƌiau ĐoŵpƌeŶd plusieuƌs Ġtapes distiŶĐtes : la production des matières 

premières, la ŵise eŶ œuǀƌe du pƌoduit, la phase d͛usage et la fiŶ de ǀie. L͛aŶalǇse Ƌui suit 

s͛ĠteŶd de l͛eǆtƌaĐtioŶ de la ŵatiğƌe pƌeŵiğƌe, eŶ passaŶt paƌ l͛ĠlaďoƌatioŶ des ĐoŵposaŶts, 

jusƋu͛auǆ Đoŵposites ŵis eŶ œuǀƌe ;ĐǇĐle « from cradle to gate »). Les composites PA11/lin 

étudiés dans le Chapitƌe ϰ, Đ͛est-à-dire le PA11/Nattex et le PA11/Flaxtape, seront modélisés. 

Une comparaison sera effectuée avec des composites pétrosourcés : PP/Verre, Polyester/Verre 

et Époxy/Verre.  

La première partie de ce bilan environnemental aborde des impacts environnementaux des deux 

biocomposites PA11/lin en comparaison avec trois autƌes Đoŵposites d͛usage. Paƌ uŶe aŶalǇse 

de contribution, nous identifieroŶs les leǀieƌs d͛aŵĠlioƌatioŶ des ďioĐoŵposites ĠtudiĠs. Enfin, 

Ŷous ĠǀalueƌoŶs l͛ĠǀolutioŶ des iŵpaĐts eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtauǆ d͛uŶ PAϭϭ/liŶ eŶ foŶĐtioŶ de soŶ 

taux volumique de fibres. 
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2. Champ de l’étude 

2.1. Composites étudiés 

L͛Ġtude suiǀaŶte Đoŵpaƌe deuǆ ďioĐoŵposites PAϭϭ/liŶ et tƌois Đoŵposites pĠtƌosouƌĐĠs. Les 

deux composites PA11//lin se différencient paƌ les ŵĠthodes de ŵise eŶ œuǀƌe, le 

PA11/Flaxtape étant élaboré par film-stacking au laboratoire tandis que le PA11/Nattex suit les 

diffĠƌeŶtes Ġtapes de ŵise eŶ œuǀƌe dĠǀeloppĠes daŶs FiaďiliŶ. Celles-Đi soŶt l͛iŵpƌĠgŶatioŶ paƌ 

voie sèche (entreprise Fibroline), suiǀie d͛uŶe theƌŵoĐoŵpƌessioŶ iŶdustƌielle ;eŶtƌepƌise 

DedieŶŶeͿ. UŶe aŶalǇse des diffĠƌeŶĐes d͛iŵpaĐts eŶtƌe les ŵises eŶ œuǀƌe des deuǆ 

biocomposites sera donc faite. 

Les tƌois Đoŵposites d͛usages soŶt le PP/Veƌƌe, l͛Époxy/Verre et le Polyester/Verre. Leurs taux 

de fibres et leurs propriétés mécaniques en traction longitudinale sont présentés dans le 

Tableau VII.1. Les propriétés des biocomposites PA11/Nattex et PA11/Flaxtape ont été 

caractérisées dans le Chapitre 4, tandis que les propriétés des autres composites sont extraites 

de la littérature. Les ŵodules d͛YouŶg des ďioĐoŵposites soŶt Đeuǆ ŵesuƌĠs eŶtƌe Ϭ,Ϭϱ et Ϭ,ϭϱ% 

de déformation, tandis que ceux des composites de synthèse sont mesurés entre 0,05 et 0,25% 

de déformation selon la norme ISO 527-5.  

Composite 
Vfibre 

(%) 
E 

(GPa) 
σrupture 
(MPa) 

Référence 

PA11/Flaxtape 21-70 11,6-35,7 118-393 Chapitre 4 

PA11/Nattex 40 21,4 104 Chapitre 4 

PP/Verre 35 28 700 [3] 

Époxy/Verre 41 30,6 695 [4] 

Polyester/Verre 42 32 703 [5] 

Tableau VII.1 - Taux volumiques et propriétés en traction longitudinale des composites UD  

2.2. Unité fonctionnelle 

Le programme Fiabilin se destine à produire des matériaux biocomposites à usage semi-

stƌuĐtuƌel. AiŶsi, la ĐoŵpaƌaisoŶ eŶtƌe les Đoŵposites est ƌĠalisĠe seloŶ l͛uŶitĠ fonctionnelle 

suivante, se concentrant sur les performances mécaniques en traction : 
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 « Une plaque en composite de 25 cm de largeur et de 25 cm de longueur (soit 625 cm²), avec 

des performances en traction identiques au matériau de référence et permettant de satisfaire 

un cahier des charge équivalent».  

Cette gĠoŵĠtƌie est Đhoisie Đaƌ elle ƌepƌĠseŶte la suƌfaĐe d͛uŶ plaƋue-échantillon élaborée au 

laboratoire. La différence par rapport aux plaques élaborées par Dedienne sera intégrée dans le 

flux de référence. 

2.3. Critère de sélection : indice de performance 

Loƌs de la sĠleĐtioŶ des ŵatĠƌiauǆ d͛uŶe stƌuĐtuƌe, d͛autƌes faĐteuƌs Ƌue les pƌopƌiĠtĠs eŶ 

traction peuvent être introduits. Par exemple, le coût ou la densité peuvent être ajoutés pour 

ĐaƌaĐtĠƌiseƌ l͛ĠƋuiǀaleŶĐe eŶtƌe deuǆ ŵatĠƌiauǆ seloŶ la ŵĠthode d͛AshďǇ [6]. La prise en 

compte de la densité des constituants, en plus de leurs propriétés mécaniques, apparaît comme 

peƌtiŶeŶte daŶs le Đadƌe du pƌojet FiaďiliŶ puisƋue l͛usage du PAϭϭ/liŶ Đoŵŵe ŵatĠƌiau seŵi-

structurel est destiné à des domaines où la réduction de masse est stratégique (aéronautique et 

autoŵoďileͿ. DaŶs le Đas d͛uŶ ŵatĠƌiau solliĐitĠ eŶ tƌaĐtioŶ, les iŶdiĐes de peƌfoƌŵaŶĐe ܫ sont 

alors ሺߩ/ܧሻ et ሺ�/ߩሻ où ߩ est la densité du matériau.  

Pouƌ ƌĠpoŶdƌe à l͛uŶitĠ foŶĐtioŶŶelle, le fluǆ de ƌĠfĠƌeŶĐe intégrera aussi la variation de masse 

d͛uŶ ŵatĠƌiau paƌ ƌappoƌt à uŶ autƌe seloŶ uŶ iŶdiĐe de peƌfoƌŵaŶĐe doŶŶĠ : 

ሺ%ሻ ݁ݏݏܽ݉ ݁݀ ݊݋�ݐܽ�ݎܽ� = ௡௢௨௩௘�௨ܫ௥é௙é௥௘௡௖௘ܫ)] ) − ͳ] . ͳͲͲ 

Ce critère de dimensionnement est utilisé dans cette étude pour comparer les différents 

matériaux composites entre eux, tant du point de vue des variations de masse induites sur le 

stratifié que des impacts environnementaux correspondants. 

2.4. Hypothèses 

2.4.1. Système d’allocation 

Le pƌoĐessus d͛eǆtƌaĐtioŶ d͛uŶ ĐoŶstituaŶt gĠŶğƌe souǀeŶt des Đopƌoduits. Le Đas de la fiďƌe de 

lin en est un bon exemple. Selon les données de Labouze et al. [7], 6650 kg de tiges de lin rouies 

doivent être cultivés pour obtenir 1000 kg de fibres de lin peignées, générant ainsi des 

coproduits comme les graines, les anas, des étoupes à différentes étapes (teillage et peignage) 

(Figure VII.1). Après tous ces traitements, les fibres peignées destinées au renfort représentent 

environ 15% de la biomasse au champ, avant le rouissage.  
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L͛appellatioŶ ŵġŵe de « coproduit » est soumise à discussion. Il y a en effet une différence de 

tƌaiteŵeŶt daŶs l͛ACV seloŶ Ƌue l͛ĠlĠŵeŶt soit ĐoŶsidĠƌĠ Đoŵŵe uŶ Đopƌoduit ou uŶ dĠĐhet, 

Đ͛est-à-diƌe si l͛ĠlĠŵeŶt est ǀaloƌisaďle ou s͛il a uŶe ǀaleuƌ ŶĠgatiǀe et doit ġtƌe ĠliŵiŶĠ. Si les 

coproduits sont considérés comme des déchets, la totalité des impacts du procédé de 

production de la fibre est attribuée à la fibre de lin peignée (environ 15% de la masse de la 

plaŶteͿ. C͛est le Đas des tƌaǀauǆ de thğse de DissaŶaǇake [8]. Le Duigou et al. [9] ont quant à eux 

ĐoŵpaƌĠ les effets d͛uŶe alloĐatioŶ ŵassiƋue et d͛uŶe alloĐatioŶ ĠĐoŶoŵiƋue suƌ les iŵpaĐts 

eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtauǆ de la pƌoduĐtioŶ de liŶ. Il s͛agit daŶs Đes ŵĠthodes d͛alloueƌ uŶe paƌt des 

impacts environnementaux aux coproduits en fonction de leur taux massique ou de leur valeur 

ŵaƌĐhaŶde. AiŶsi, paƌ ƌappoƌt à l͛aďseŶĐe d͛alloĐatioŶ des tƌaǀauǆ de DissaŶaǇake [8, 10], les 

impacts de la production de fibres de lin avec allocation sont plus faibles. Néanmoins, des 

différences non négligeables subsistent entre une allocation économique et une allocation 

massique, puisque que la fibre de lin ne constitue que 15% en masse de la tige [7] mais plus de 

80% du prix de vente [9]. Alors, en considérant une allocation économique, le kilogramme de 

fiďƌe a uŶ iŵpaĐt eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtal plus ĠleǀĠ Ƌu͛aǀeĐ uŶe alloĐatioŶ ŵassiƋue, uŶe oďseƌǀatioŶ 

également présente dans les travaux de thèse de Deng [11].  

Les deuǆ sǇstğŵes d͛alloĐatioŶ oŶt leuƌs dĠsaǀaŶtages, l͛alloĐatioŶ ŵassiƋue ĠtaŶt iŶflueŶĐĠe 

paƌ le ƌeŶdeŵeŶt eŶ fiďƌes de la plaŶte paƌ eǆeŵple. L͛alloĐatioŶ ĠĐoŶoŵiƋue est aussi dĠliĐate 

à utiliser puisƋue les pƌiǆ peuǀeŶt ǀaƌieƌ d͛uŶe aŶŶĠe suƌ l͛autƌe. Paƌ eǆeŵple, des effoƌts soŶt 

faits envers les coproduits pour développer de nouvelles applications à plus fortes valeurs 

ajoutées [12]. De plus, il faut dissoĐieƌ l͛alloĐation par coûts de production, données difficiles à 

ƋuaŶtifieƌ ou oďteŶiƌ, de l͛alloĐatioŶ paƌ pƌiǆ de ǀeŶte. Qu͛eŶ est-il également des 

subventions inhérentes à la plupart des productions agricoles européennes? Autre problème : 

les prix de vente sont liés au pƌiŶĐipe de l͛offƌe à la deŵaŶde, l͛ĠĐoŶoŵie ǀa doŶĐ iŶflueŶĐeƌ et 

ŵġŵe ĐoŶtƌôleƌ l͛ACV d͛uŶ pƌoduit. C͛est uŶ effet Ƌue l͛oŶ peut jugeƌ iŶĐoŵpatiďle d͛uŶe 

dĠŵaƌĐhe se ǀoulaŶt iŵpaƌtiale et oďjeĐtiǀe ƋuaŶt à l͛ĠǀaluatioŶ des iŵpaĐts eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtauǆ 

d͛uŶ produit.  

En conséquence, tous les coproduits de la production de la fibre de lin sont considérés comme 

tels, et la ŵĠthode d͛alloĐatioŶ ŵassiƋue est utilisĠe d͛apƌğs les doŶŶĠes de Laďouze [7]. 

2.4.2. Séquestration du carbone 

Durant leur croissance, les plantent utiliseŶt la photosǇŶthğse Ƌui leuƌ peƌŵet d͛aďsoƌďeƌ le 

carbone atmosphérique. Le carbone se retrouve stocké dans la plante tout au long de sa culture 
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et de soŶ utilisatioŶ, Đe Ƌui a pouƌ effet de diŵiŶueƌ l͛iŵpaĐt de la Đultuƌe du liŶ suƌ le 

changement climatique. 

Les scénarii appliqués dans cette étude tiennent compte de la séquestration de CO2 par le lin qui 

est ĐalĐulĠe seloŶ l͛ĠƋuatioŶ suiǀaŶte [9]: 

ܳ஼ை2 = ሺܳ௠௦. %஼ሻ ஼ܯ஼ை2ܯ) ) 

avec ܳ஼ை2 la masse de dioxyde de carbone séquestrée par la plante sèche et ܳ௠௦ la masse de la 

plante sèche. %஼  est le pourcentage massique de carbone contenu dans le lin (%஼ = 45,9% 

[13]) tandis que ܯ஼ை2et ܯ஼  sont respectivement les masses molaires du dioxyde de carbone (44 

g.mol-1) et du carbone (12 g.mol-1). Ainsi 1,59 kg de dioxyde de carbone sont séquestrés pour 

produire un kilogramme de fibres de lin sèches. 

2.5. Méthodes et indicateurs 

Les ŵĠthodes et les iŶdiĐateuƌs de Đette Ġtude soŶt Đeuǆ utilisĠs paƌ Aƌkeŵa pouƌ ƌĠaliseƌ l͛ACV 

d͛uŶ kilogƌaŵŵe de gƌaŶulĠs de PAϭϭ. Les iŶfoƌŵatioŶs suƌ le PAϭϭ Ŷ͛aǇaŶt ĠtĠ ĐoŵŵuŶiƋuĠes 

au laďoƌatoiƌe Ƌue sous la foƌŵe de ǀaleuƌs d͛iŵpaĐt pouƌ ƋuelƋues iŶdicateurs, une ACV 

Đoŵpaƌatiǀe eŶtƌe le PAϭϭ/liŶ et d͛autƌes sǇstğŵes Ŷ͛est possiďle Ƌu͛eŶ faisaŶt appel auǆ 

mêmes indicateurs et leurs méthodes associées. Le même logiciel Simapro est également utilisé 

pour réaliser les analyses des cycles de production de divers matériaux. 

Deuǆ ŵĠthodes soŶt doŶĐ utilisĠes, eŶ foŶĐtioŶ des iŶdiĐateuƌs Ƌu͛elles iŶĐlueŶt. La pƌeŵiğƌe 

méthode, Cumulative Energy Demand, permet de déterminer la consommation énergétique de 

biens et de services [14]. L͛uŶiƋue iŶdiĐateuƌ de Đette ŵĠthode ;CEDͿ est diǀisĠ eŶ deuǆ 

catégories, les ressources non-renouvelables et les ressources renouvelables, elles-mêmes 

divisées en sous-catégories. Seules les consommations en ressources non-renouvelables sont 

retenues dans cette étude. La deuxième méthode est la ReCiPe 2008 et comprend plusieurs 

indicateurs Midpoints et Endpoints [15]. L͛iŶdiĐateuƌ MidpoiŶt utilisĠ ici est celui du changement 

climatique (Climate Change). 

Les deuǆ iŶdiĐateuƌs d͛iŵpaĐts utilisĠs daŶs Đette Ġtude soŶt pƌĠseŶtĠs Đi-dessous. 

 Consommation énergétique non renouvelable (Cumulative Energy Demand) MJ:  

Cet indicateur regroupe les énergies qui par définition ne se renouvellent pas et puisent dans un 

stock limité, épuisable. Ces énergies NR sont les combustibles fossiles comme par exemple le 
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pĠtƌole, le gaz Ŷatuƌel et le ĐhaƌďoŶ. L͛ĠŶeƌgie ŶuĐlĠaiƌe est ĠgaleŵeŶt Đoŵpƌise daŶs des 

énergies NR puisque Ƌue la fissioŶ ŶuĐlĠaiƌe est dĠpeŶdaŶte d͛uŶ ŵiŶeƌai lui aussi Ġpuisaďle, 

l͛uƌaŶiuŵ. Les ĠŶeƌgies ƌeŶouǀelaďles soŶt ƋuaŶt à elle des ĠŶeƌgies de fluǆ ;ĠŶeƌgie solaiƌe, 

ĠŶeƌgie ĠolieŶŶe, gĠotheƌŵie…Ϳ. 

 Changement climatique (Climate Change) kg CO2 eq :  

Il ŵesuƌe la ĐoŶtƌiďutioŶ au ƌĠĐhauffeŵeŶt ĐliŵatiƋue paƌ effet de seƌƌe des ĠŵissioŶs daŶs l͛aiƌ 

comme le dioxyde de carbone (CO2) et le méthane (CH4). Pour une quantité de gaz donnée, 

l͛iŵpaĐt est ĐalĐulĠ eŶ kg CO2 eƋ, Đ͛est-à-diƌe le poteŶtiel d͛effet de serre de la substance par 

ƌappoƌt à l͛iŵpaĐt d͛uŶ kg de CO2. Cette ĠƋuiǀaleŶĐe est faite à paƌtiƌ des faĐteuƌs de l͛IPCC ϮϬϬϳ 

[16].  

3. Inventaires de cycle de vie 

3.1. Fibres de renfort 

Les fibres de renforts considérées dans notre étude sont la fibre de lin et la fibre de verre E. 

Deuǆ tǇpes de pƌĠfoƌŵes de liŶ oŶt ĠtĠ ŵis eŶ œuǀƌe aǀeĐ du PAϭϭ, les UD Natteǆ et Flaxtape. 

Même si les fibres de lin qui les constituent ont des origines différentes (lieux de culture et 

d͛eǆtƌaĐtioŶͿ, le ŵġŵe sĐĠŶaƌio leuƌ est appliƋuĠ, de la Đultuƌe jusƋu͛au peigŶage des fiďƌes. 

Le ĐǇĐle d͛oďteŶtioŶ de la fiďƌe de liŶ peigŶĠe, ĐoŵpƌeŶaŶt la Đultuƌe, l͛eǆtƌaĐtioŶ des fiďƌes et 

les Ġtapes de tƌaŶspoƌts a ĠtĠ ĐoŶstituĠ à paƌtiƌ des doŶŶĠes pƌĠseŶtes daŶs l͛ACV de Laďouze 

[7] et également reprises dans les travaux de thèse de Le Duigou [17] (Figure VII.1). 
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Figure VII.1 – Production de la fibre de lin à partir de la culture des tiges. Les rendements à chaque étape sont 
indiqués en kg/ha, ici 1000 kg de fibres peignées sont obtenues à partir de 7500 kg de tiges cultivées sur 1 ha [17] 

Pour la fibre de verre, son cycle de production est modélisé en utilisant la base de données 

EcoInvent (référence « Glass fibre, at plant »).  

Peu de donnĠes soŶt dispoŶiďles ƋuaŶt à la ŵise eŶ foƌŵe d͛uŶ ƌeŶfoƌt de tǇpe UD à paƌtiƌ de 

fibres de lin peignées. Le Duigou [17] a ŵodĠlisĠ la ŵise eŶ œuǀƌe d͛uŶ ŵat de liŶ paƌ ǀoie 

papetière, mais la consommation en eau associée à cette technique est très importante et ne 

correspond pas aux méthodes de production des tissus Flaxtape et Nattex. Cependant, aucune 

doŶŶĠe Ŷ͛a ĠtĠ fouƌŶie paƌ les paƌteŶaiƌes du pƌogƌaŵŵe FiaďiliŶ ƋuaŶt auǆ ĐoŶsoŵŵatioŶs eŶ 

eau et en énergie des outils de production, malgré nos demandes. Des données de la littérature, 

ĐoƌƌespoŶdaŶt à la ŵise eŶ foƌŵe d͛uŶ ƌeŶfoƌt UD de ǀeƌƌe (Tableau VII.2), ont donc été utilisées 

ici pour tous les renforts de cette étude (Nattex, Flaxtape et Verre) [18] : 

Procédé Unité Valeur 

Électricité kWh.kg-1 5,06 

Chauffage (gaz) kJ.kg-1 9,85 

Tableau VII.2 - Consommations énergétiques du tissage des préformes UD Flaxtape, Nattex et Verre. Données de 
Koç et Çinçik [18] 
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3.2. Matrices 

Plusieuƌs ŵatƌiĐes d͛usages soŶt ĐoŵpaƌĠes au PAϭϭ : le polǇpƌopǇlğŶe, la ƌĠsiŶe ĠpoǆǇ et la 

résine polyester. Les différentes étapes de la production de PA11 à partir de la plante (ricin) avec 

les intrants et sortants ne nous ont pas été communiquées. Les informations nous ont été 

tƌaŶsŵises paƌ Aƌkeŵa sous la foƌŵe de ƌĠsultats d͛uŶe aŶalǇse du ĐǇĐle de pƌoduĐtioŶ d͛uŶ 

kilogramme de granulés de PA11 (Tableau VII.3).  

Impact Unité PA11 (1kg) 

Consommation énergétique non-renouvelable MJ 133 

Changement climatique kg CO2 éq 4,4 

Tableau VII.3 – IŵpaĐts de la pƌoduĐtioŶ d’uŶ kg de granulés de PA11 par Arkema (Serquigny), calculés par les 
méthodes ReCiPe Midpoint (H) et Cumulative Energy Demand. Données fournies par Arkema (M. Audenaert, 2015) 

Pour le PP, les données de production sont issues de la base de données EcoInvent 

(référence«Polypropylene, granulate, at plant »). La base de données est également utilisée 

pour la résine polyester insaturée (« Polyester resin, unsaturated, at plant »). La résine polyester 

est accélérée par du MEPK, mais celui-Đi Ŷ͛est pas pƌĠseŶt daŶs les données EcoInvent et ne 

ĐoŶstitue Ƌu͛uŶ pouƌĐeŶtage ŵassiƋue tƌğs faiďle ;≈ ϭ%Ϳ. Il est doŶĐ ƌeŵplaĐĠ daŶs le ĐǇĐle paƌ 

une masse équivalente de résine [19]. Pour la matrice époxy, la résine correspondante dans les 

données EcoInvent est « Epoxy resin, at plant », tandis que son durcisseur amine est 

« Ethylenediamine, at plant ». Pour la proportion résine/durcisseur, le grade commercial Epolam 

2020 (Axson) est pris pour référence avec un ratio 100 : 34. 

3.3. Composites 

3.3.1. PA11/Flaxtape  

Le PA11/Flaxtape a ĠtĠ ŵis eŶ œuǀƌe paƌ filŵ staĐkiŶg au laďoƌatoiƌe I‘DL. Les pellets de PAϭϭ 

oŶt ĠtĠ eǆtƌudĠs sous foƌŵe de filŵ pouƌ pouǀoiƌ pƌĠpaƌeƌ l͛eŵpileŵeŶt du ƌeŶfoƌt UD Flaxtape 

et du PA11 (Figure VII.2). 
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Figure VII.2 - Étape de production du composite UD PA11/Flaxtape 

L͛iŶǀeŶtaiƌe du ĐǇĐle de pƌoduĐtioŶ d͛uŶ Đoŵposite UD Flaxtape/PA11 est présenté dans le 

Tableau VII.4. Les données EcoInvent « Extrusion, plastic film » sont utilisées pour le procédé 

d͛eǆtƌusioŶ des filŵs de PAϭϭ aǀaŶt le filŵ-stacking. Le temps de thermocompression est de 8 

minutes. 

Produits sortants Intrants Unités Valeurs Références 

UD Flaxtape 

Fibres de lin peignées kg 1 [7] 

Fabrication du renfort - 

Électricité 
kWh.kg-1 5,06 [18] 

Fabrication du renfort - Chaleur kJ.kg-1 9,85 [18] 

TraŶspoƌt LiŶĠo ;FͿ → Laďo ;FͿ km 420 - 

Film PA11 

Granulés de PA11 kg 1 Arkema 

TƌaŶspoƌt Aƌkeŵa ;FͿ → Laďo 

(F) 
km 430 - 

Extrusion kg 1 EcoInvent 

Thermocompression 

Laboratoire 
Électricité kWh 14,7 

Données 

internes 

Tableau VII.4 - IŶveŶtaiƌe du ĐǇĐle de pƌoduĐtioŶ d’uŶ Đoŵposite UD PAϭϭ/Flaǆtape 

3.3.2. PA11/Nattex 

En comparaison du cycle de production du PA11/Flaxtape, il y a plusieurs différences notables 

pour le PA11/Nattex. En premier lieu, la méthode de prépaƌatioŶ de l͛eŵpileŵeŶt est diffĠƌeŶte 

puisque pour le PA11/Nattex la matrice est préalablement déposée sous forme de poudre sur le 
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renfort par le procédé DPreg (entreprise Fibroline). Des plis du semi-produit sont ensuite 

empilés selon la structure visée.  

À noter que les impacts de production du PA11 (Tableau V.1) sous la forme de poudre sont 

considérés identiques à ceux du PA11 sous forme de granulés. Cela devra être pris en compte 

dans de futures modélisations, les deux modes de pƌĠseŶtatioŶ de la ŵatƌiĐe Ŷ͛iŵpliƋuaŶt pas 

les mêmes outils. 

Les ĐoŶsoŵŵatioŶs eŶ ĠŶeƌgie de l͛iŵpƌĠgŶatioŶ paƌ ǀoie sğĐhe DPƌeg oŶt ĠtĠ fouƌŶies paƌ la 

société Fibroline, tandis que les données de la thermocompression ont été communiquées par 

Dedienne (Tableau VII.5Ϳ. OŶ ƌeŵaƌƋue Ƌue la ĐoŶsoŵŵatioŶ ĠleĐtƌiƋue de l͛Ġtape de ŵise eŶ 

œuǀƌe paƌ DedieŶŶe ;Ϯ,ϳϵ kWhͿ est ďieŶ iŶfĠƌieuƌe à Đelle de la ŵise eŶ œuǀƌe paƌ 

thermocompression au laboratoire du PA11/Flaxtape (14,7 kWh) (Tableau VII.4). Cette 

différence significative est principalement liée aux capacités de production des outils respectifs. 

En effet, des plaques de dimensions 25x25 cm sont réalisées au laboratoire, tandis que les 

presses utilisĠes paƌ DedieŶŶe peƌŵetteŶt de faiƌe des plaƋues de ϭϮϬǆϵϬ Đŵ. S͛agissaŶt de 

suƌfaĐe de plaƋue pƌoduite, uŶ ĐǇĐle de ŵise eŶ œuǀƌe DedieŶŶe ĠƋuiǀaut doŶĐ à ϭϳ ĐǇĐles de 

ŵise eŶ œuǀƌe au laďoƌatoiƌe. 

 

Figure VII.3 - Étape de production du composite UD PA11/Nattex 
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Produits sortants Intrants Unités Valeurs Références 

UD Nattex 

Fibres de lin peignées kg 1 [7] 

Fabrication du renfort - 

Électricité 
kWh.kg-1 5,06 [18] 

Fabrication du renfort - Chaleur kJ.kg-1 9,85 [18] 

TƌaŶspoƌt LiŶĠo ;FͿ → FiďƌoliŶe 

(F) 
km 600 - 

PA11 

Poudre de PA11 kg 1 Arkema 

TƌaŶspoƌt Aƌkeŵa ;FͿ → 

Fibroline (F) 
km 630 - 

Imprégnation voie 

sèche DPreg 

Électricité kWh.kg-1 0,30 
Données 

Fibroline 

TƌaŶspoƌt FiďƌoliŶe ;FͿ → 

Dedienne (F) 
km 540 - 

Thermocompression 

Dedienne 
Électricité kWh 2,67 

Données 

Dedienne 

Tableau VII.5 - IŶveŶtaiƌe du ĐǇĐle de pƌoduĐtioŶ d’uŶ Đoŵposite UD PA11/Nattex 

3.3.3. PP/Verre 

Le cycle de production du composite PP/Verre est modélisé à la manière du PA11/Flaxtape. Les 

ĐoŶsoŵŵatioŶs ĠŶeƌgĠtiƋues liĠes à la ŵise eŶ foƌŵe d͛uŶ ƌeŶfoƌt UD à paƌtiƌ des fiďƌes sont les 

mêmes [18]. La ŵise eŶ œuǀƌe du PP/Veƌƌe est aussi faite au laboratoire par 

thermocompression après extrusion de la matrice en film (Figure VII.4 et Tableau VII.6). Les 

distances de transport entre le laboratoire à Lorient et les fournisseurs de la fibre de verre et du 

PP soŶt fiǆĠes aƌďitƌaiƌeŵeŶt à ϲϬϬ kŵ, daŶs l͛hǇpothğse de sites de pƌoduĐtioŶ loĐalisĠs eŶ 

France. 
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Figure VII.4 - Étape de production du composite UD PP/Verre 

Produits sortants Intrants Unités Valeurs Références 

UD Verre 

Fibre de verre kg 1 EcoInvent 

Fabrication du renfort - 

Électricité 
kWh.kg-1 5,06 [18] 

Fabrication du renfort - Chaleur kJ.kg-1 9,85 [18] 

Transport → Laďo km 600 Arbitraire 

Films PP 

Granulés de PP kg 1 EcoInvent 

Extrusion kg 1 EcoInvent 

Transport → Laďo km 600 Arbitraire 

Thermocompression 

Laboratoire 
Électricité kWh 14,7 

Données 

internes 

Tableau VII.6 - IŶveŶtaiƌe du ĐǇĐle de pƌoduĐtioŶ d’uŶ Đoŵposite UD PP/Verre 

3.3.4. Époxy/Verre et Polyester/Verre 

Les modélisations des productions des deux composites à fibre de verre et matrices 

thermodurcissables sont les mêmes (Figure VII.5Ϳ. La ŵise eŶ œuǀƌe des Đoŵposites est faite paƌ 

iŶfusioŶ suiǀie d͛uŶe post ĐuissoŶ doŶt les doŶŶĠes ;ĐoŶsoŵŵatioŶs ĠŶeƌgĠtiƋues, 

ĐoŶsoŵŵaďles…Ϳ soŶt eǆtƌaites de Le Duigou et al. [20] et détaillées dans le Tableau VII.7. Les 

distances pour le transpoƌt des ĐoŵposaŶts jusƋu͛au laďoƌatoiƌe soŶt fiǆĠes à ϲϬϬ kŵ, Đoŵŵe 

pouƌ le PP/Veƌƌe, daŶs l͛hǇpothğse de sites de production situés en France. 
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Figure VII.5 - Étape de production des composites UD Époxy/Verre et UD Polyester/Verre 

Produits sortants Intrants Unités Valeurs Références 

UD Verre 

Fibre de verre kg 1 EcoInvent 

Fabrication du renfort - 

Électricité 
kWh.kg-1 5,06 [18] 

Fabrication du renfort - 

Chaleur 
kJ.kg-1 9,85 [18] 

Transport → Laďo km 600 Arbitraire 

Matrice Époxy 

Résine Époxy kg 1 EcoInvent 

Durcisseur EDA kg 0,34 EcoInvent 

Transport → Laďo km 600 Arbitraire 

Matrice Polyester 
Résine Polyester kg 1 EcoInvent 

Transport → Laďo km 600 Arbitraire 

Consommables 

Joint Silicone 

g 

82,2 

[20] 

Bâche à vide Nylon 66 4,2 

Film 

délaminage 
Nylon 6 5,3 

Feutre 

délaminage 
PET 9,1 

Infusion 
Pompe à vide 

Wh 
4400 [20] 

Post cuisson 10,1 [20] 

Tableau VII.7 - IŶveŶtaiƌe du ĐǇĐle de pƌoduĐtioŶ d’uŶ Đoŵposite UD Époxy/Verre et d’uŶ UD Polyester/Verre 
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4. Biocomposites en comparaison de stratifiés usuels 

Cette première partie traite de composites UD ayant des taux volumiques de fibres les plus 

proches possibles (entre 35 et 42%) et représentatifs de transformations standards. 

L͛oďjeĐtif est de Đoŵparer les impacts de ces matériaux après un dimensionnement selon deux 

approches simples. Une première considère les faibles déplacements de la structure sous 

solliĐitatioŶ taŶdis Ƌue la seĐoŶde ĐoŶĐeƌŶe l͛aďseŶĐe de ƌuptuƌe, eŶ soŵŵe uŶ Đƌitğƌe de 

rigidité et un critère de résistance en traction.  

4.1. Propriétés mécaniques des composites : évaluation de la variation de 

masse pour un critère de rigidité ሺ�/�ሻ 

Un critère de déplacement est souvent choisi pour dimensionner les structures composites. Cela 

se traduit par le paramètre de résistance à la déformation (i.e. la rigidité). Le Tableau VII.8 

ƌegƌoupe les ŵodules d͛YouŶg des ŵatĠƌiauǆ, leuƌ deŶsitĠ aiŶsi Ƌue leuƌs iŶdiĐes de 

performance et les variations de masse associées.  

Les rigidités des deux PA11/lin sont proches mais légèrement inférieures à celles des composites 

conventionnels. La faible densité des renforts (dlin≈ϭ,ϱ ĐoŶtƌe dverre≈Ϯ,ϱͿ peƌŵet d͛oďteŶiƌ des 

indices de performance du même ordre de grandeur que ceux des composites PP/Verre, 

Époxy/Verre ou bien Polyester/Verre, aux incertitudes de mesure près. Globalement, pour un 

critère de rigidité, les biocomposites Ŷ͛appoƌteƌoŶt pas de gaiŶ de ŵasse paƌ ƌappoƌt auǆ 

composites concurrents, les biocomposites avec la préforme Nattex seront même légèrement 

plus lourds (+7%), ce qui apparaît pénalisant pour des applications transportées. 

Composite 
Vfibre 

(%) 
E 

(GPa) 
Densité 

Indice de 
performance 

Variation de 
masse (%) 

Masse 
(kg) 

PA11/Flaxtape 41 22,9 1,23 18,6 Référence 1 

PA11/Nattex 40 21,4 1,23 17,4 +7 1,07 

PP/Verre 35 28 1,46 19,2 -3 0,97 

Époxy/Verre 41 30,6 1,67 19,1 -3 0,97 

Polyester/Verre 42 32 1,73 17,7 +5 1,05 

Tableau VII.8 – Variations de masse des composites par rapport au PA11/Flaxtape pour un critère de performance 
en rigidité  
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Le PA11/Nattex a une valeur consommation énergétique faible (152 MJ), proche du minimum 

;l͛ÉpoǆǇ/Veƌƌe à ϭϰϮ MJͿ ;Figure VII.6). De plus, son potentiel de changement climatique est très 

eŶ deçà de Đelui des autƌes Đoŵposites. Il ƌepƌĠseŶte ŵoiŶs de ϰϱ% de l͛iŵpaĐt de 

l͛ÉpoǆǇ/Veƌƌe. Paƌ ƌappoƌt au PAϭϭ/Natteǆ, le PA11/Flaxtape est pĠŶalisĠ paƌ sa ŵise eŶ œuǀƌe, 

ayant une consommation électrique, rapportée à la surface produite, très importante (voir 

l͛Ġtude des ĐoŶtƌiďutioŶs de la seĐtioŶ 4.1). Cela se répercute également sur le changement 

climatique. 

Le PA11/LiŶ deŵeuƌe doŶĐ ĐoŵpĠtitif s͛agissaŶt de ĐoŶsoŵŵatioŶ ĠŶeƌgĠtiƋue, ǀoiƌ ŵġŵe le 

ŵoiŶs iŵpaĐtaŶt pouƌ le ĐhaŶgeŵeŶt ĐliŵatiƋue loƌsƋue la ŵise eŶ œuǀƌe est faite à l͛ĠĐhelle 

industrielle.  

 

Figure VII.6 - Comparaison des impacts environnementaux (%) pour un critère de rigidité ;E/ρͿ eŶtƌe les cinq 
composites 

4.2. Propriétés mécaniques des composites : évaluation de la variation de 

masse pour un critère de résistance spécifique ሺ�/�ሻ 

Il s͛agit iĐi de ǀĠƌifieƌ le Đƌitğƌe de ƌĠsistaŶĐe à la ƌuptuƌe. C͛est uŶe pƌeŵiğƌe appƌoĐhe puisƋue 

normalement la contrainte à la limite élastique est privilégiée, mais les données de chaque 

matériau ne sont pas toujours accessibles (i.e. les composites pétrosourcés de cette étude).  

Le Tableau VII.9 présente les propriétés de résistance à rupture des composites ainsi que 

l͛ĠǀaluatioŶ de la ǀaƌiatioŶ de ŵasse seloŶ la sĠleĐtioŶ des ŵatĠƌiauǆ. Les ĐoŶtƌaiŶtes à ƌuptuƌe 

des biocomposites sont les plus faibles, particulièrement celles du PA11/Nattex. Les raisons à 

cela sont identifiées dans le Chapitre 4.  
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Les biocomposites PA11/lin possèdent des propriétés à rupture nettement plus faibles que leurs 

concurrents synthétiques. Cela engendre, malgré une plus faible densité, des indices de 

performance moindres (moins de 200 contre plus de 400 pour les pétrosoucés) et une masse 

nettement plus élevée (-61% de masse pour le PP/Verre et -ϱϲ% pouƌ l͛EpoǆǇ/Veƌƌe paƌ ƌappoƌt 

à la référence PA11/FlaxtapeͿ. EŶ ĐoŵpaƌaŶt les deuǆ ďioĐoŵposites, l͛utilisatioŶ de 

PA11/Nattex engendrera une augmentation de masse de +120%, démontrant la nécessité 

d͛optiŵiseƌ la ƌĠsistaŶĐe ŵĠĐaŶiƋue pouƌ ƌĠduiƌe les iŵpaĐts eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtauǆ. 

Composite 
Vfibre 

(%) 
σrupture 
(MPa) 

Densité 
Indice de 

performance 
Variation de 
masse (%) 

Masse 
(kg) 

PA11/Flaxtape 41 229 1,23 186 Référence 1 

PA11/Nattex 40 104 1,23 84 +120 2,20 

PP/Verre 35 700 1,46 479 -61 0,39 

Époxy/Verre 41 695 1,67 420 -56 0,44 

Polyester/Verre 42 703 1,73 402 -54 0,46 

Tableau VII.9 – Variations de masse des composites par rapport au PA11/Flaxtape pour un critère de performance 
en contrainte spécifique 

Les impacts environnementaux des masses calculées de chacun des composites sont présentés 

dans la Figure VII.7. EŶtƌe les deuǆ ďioĐoŵposites, Đ͛est le PAϭϭ/Natteǆ Ƌui affiche les valeurs les 

plus élevées à cause de sa contrainte à rupture très faible (+22% pour le changement climatique 

et +8% pour la consommation énergétique). Mais surtout, les performances environnementales 

des biocomposites sont très faibles face aux composites pétrosourcés. Le potentiel de 

ĐhaŶgeŵeŶt ĐliŵatiƋue de l͛ÉpoǆǇ/Veƌƌe Ŷe ƌepƌĠseŶte Ƌue ϲϬ% de Đelui du PAϭϭ/Flaxtape, et la 

ĐoŶsoŵŵatioŶ ĠŶeƌgĠtiƋue du PP/Veƌƌe Ŷ͛eŶ est Ƌu͛à ϯϮ% de Đelle du PAϭϭ/Flaxtape.  

BieŶ Ƌu͛il s͛agisse d͛uŶ ďilaŶ eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtal siŵplifiĠ foĐalisĠ du ďeƌĐeau au pƌoduit, 

l͛eǆteŶsioŶ de l͛aŶalǇse suƌ le ĐǇĐle Đoŵplet Ŷe ƌisƋue pas de ŵodifieƌ la tendance, bien au 

contraire. En effet, si une application transportée est ĐiďlĠe, la phase d͛utilisatioŶ ĐoŶditioŶŶĠe 

par la masse représentera la grande majorité des impacts. Il est doŶĐ possiďle d͛affiƌŵeƌ Ƌu͛uŶe 

application statique (non transportée) sera à privilégier pour les biocomposites PA11/Lin si le 

matériau doit posséder les mêmes performances que celles de référence, en considérant la 

ĐoŶtƌaiŶte à ƌuptuƌe. EŶ effet, l͛eǆĐğs de ŵasse eŶgeŶdƌĠe seƌait tƌğs pƌĠjudiĐiaďle d͛uŶ poiŶt de 

vue enviroŶŶeŵeŶtal loƌs de la phase d͛utilisatioŶ des piğĐes. 
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Par ailleurs, on peut envisager de comparer des composites à des taux de fibres différents. Ainsi, 

l͛eŵploi du biocomposite PA11/Lin pourrait ġtƌe plus faǀoƌaďle s͛il substitue des composites 

pétrosourcés ayant des taux de fibres plus faibles (donc des performances moindres) que ceux 

de cette étude. 

 

Figure VII.7 - CoŵpaƌaisoŶ des iŵpaĐts eŶviƌoŶŶeŵeŶtauǆ ;%Ϳ pouƌ uŶ Đƌitğƌe de ƌĠsistaŶĐe ;σ/ρͿ eŶtƌe les Đinq 
composites 

4.1. Analyse des contributions : influence de la mise en œuvre pour les 

biocomposites 

Loƌs de l͛aŶalǇse pouƌ uŶ Đƌitğƌe de ƌigiditĠ, l͛iŶdiĐateuƌ de ĐhaŶgeŵeŶt ĐliŵatiƋue et la 

consommation énergétique du PA11/Flaxtape sont très supérieurs aux valeurs du PA11/Nattex 

(Figure VII.6). Pourtant, les masses calculées sont proches (1kg contre 1,07kg), tout comme les 

taux de renfort (41 et 40%). Il y donc une ou plusieurs étapes du cycle de production du 

PA11/Flaxtape qui pénalisent ses performances environnementales. Afin de comprendre ces 

différences, la Figure VII.8 dĠtaille les iŵpaĐts des Ġtapes de pƌoduĐtioŶ d͛uŶ kilogƌaŵŵe de 

chacun des deux composites. 

On constate pour le changement climatique (Figure VII.8 A.Ϳ, l͛effet ďĠŶĠfiƋue de la 

séquestration de carbone par la fibre de lin (-0,8 kg CO2 éq. par kilogramme de composite). La 

production de PA11 est un contributeur important (2,2 kg CO2 ĠƋͿ, saŶs Ƌu͛il soit possiďle d͛en 

identifier les origines au vu des informations transmises. Les étapes de transports ont un impact 

ŶĠgligeaďle gƌâĐe à uŶe iŵplaŶtatioŶ à l͛ĠĐhelle ŶatioŶale des diffĠƌeŶtes stƌuĐtuƌes de 

pƌoduĐtioŶ et de ŵise eŶ œuǀƌe des ŵatĠƌiauǆ.  
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Figure VII.8 – Comparaison des impacts environnementaux « Changement climatique » (A) et « Consommation 
énergétique NR » (B) en iso-masse (1kg) entre le PA11/Flaxtape et le PA11/Nattex. M.O = mise en œuvƌe paƌ 

thermocompression 

La principale différence apparaît pouƌ les pƌoĐĠdĠs de ŵise eŶ œuǀƌe ;Figure VII.8). Pour le 

PA11/Flaxtape, aǀeĐ des outils à l͛ĠĐhelle eǆpĠƌiŵeŶtale, l͛eǆtƌusioŶ du PAϭϭ et suƌtout la 

thermocompression ont un impact très important (total de 2,4 MJ/kg). En comparaison, la 

teĐhŶiƋue d͛iŵpƌĠgŶatioŶ DPƌeg de la poudƌe de PAϭϭ daŶs les tissus Natteǆ Ŷ͛a Ƌue tƌğs peu 

d͛iŵpaĐt ;Ϭ,Ϭϰ kg CO2 éq/kg.). De plus, la thermocompression par Dedienne est faite sur une 

presse industrielle à la cadence bien plus importante que la presse de laboratoire, car les 

plaques produites sont de plus grandes dimensions. 

L͛ĠĐaƌt eŶtƌe les deuǆ Đoŵposite est eŶĐoƌe plus flagƌaŶt eŶ ĐoŶsidĠƌaŶt la ĐoŶsoŵŵatioŶ 

énergétique des différentes ŵises eŶ œuǀƌe ;Figure VII.8 B.). La thermocompression du 

PA11/Flaxtape nécessite 181 MJ/kg contre 33 MJ/kg pour le PA11/Nattex. En conséquence, la 

consommation liée au cycle de thermocompression du laboratoire représente 62% de la 

consommation totale du PA11/Flaxtape, contre 23% avec la thermocompression Dedienne. 

Optiŵiseƌ les ŵĠthodes de ŵise eŶ œuǀƌe est doŶĐ pƌiŵoƌdial pouƌ liŵiteƌ les iŵpaĐts 

eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtauǆ, à l͛iŵage du PAϭϭ/Natteǆ.  

Il faut néanmoins noter que la production du PA11 est le deuxième plus grand contributeur pour 

chacun des deux indicateurs (Figure VII.8). Malgré le caractère renouvelable de la matière 

pƌeŵiğƌe, Đette ĐoŶtƌiďutioŶ s͛eǆpliƋue eŶ ƌaisoŶ du fait Ƌue le pƌoĐĠdĠ de faďrication du PA11 

est relativement complexe. En comparant les iŵpaĐts d͛uŶ kilogƌaŵŵe de ĐhaƋue ŵatƌiĐe 

(Figure VII.9), on remarque que le PA11 a un potentiel de changement climatique inférieur à 

(a) (b) 
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celui des matrices thermodurcissables, mais plus de deux fois supérieur à celui du PP. Pour la 

consommation énergétique non renouvelable, le PA11 est cette fois au même niveau que les 

résines theƌŵoduƌĐissaďles taŶdis Ƌue l͛iŵpaĐt du PP est ϰϭ% iŶfĠƌieuƌ à Đelui du PAϭϭ. L͛oƌigiŶe 

biosourcée du PA11 ne suffit donc pas à en faire un polymère moins impactant sur les deux 

indicateurs vis-à-ǀis d͛autƌes ŵatƌiĐes issues de l͛iŶdustƌie pĠtƌoĐhiŵiƋue. Il est possiďle de 

comparer la production de PA11 avec celle PLA, autre polymère biosourcé, dont les données 

soŶt dispoŶiďles daŶs les ďases EĐoIŶǀeŶt. Le ĐalĐul des iŶdiĐateuƌs paƌ ‘eCiPe ŵoŶtƌe Ƌu͛uŶ 

kilogramme de PLA a un potentiel de réchauffement climatique de 3,1 kg CO2 éq/kg et un besoin 

énergétique non renouvelable de seulement 52 MJ/kg, contre 4,4 kg CO2 éq/kg et 133 MJ/kg 

pour le PA11.  

 

Figure VII.9 – Comparaison des impacts environnementaux (%) en iso-masse (1kg) entre le PA11, le PP, la résine 
polyester et la résine époxy 

5. Influence de la fraction volumique de fibres 

Paƌ la suite, uŶe aŶalǇse de seŶsiďilitĠ souligŶaŶt l͛effet de la fƌaĐtioŶ ǀoluŵiƋue de fiďƌes est 

effectuée, comparant le PA11/Flaxtape aǀeĐ deuǆ Đoŵposites d͛usage PP/Verre et 

PolǇesteƌ/Veƌƌe. L͛uŶitĠ foŶĐtioŶŶelle est la ŵġŵe Ƌue lors des analyses précédentes. Les 

propriétés du PP/Verre et du Polyester/Verre sont présentes dans le Tableau VII.1, celles du 

PA11/Flaxtape ont été étudiées dans le Chapitre 4. 

5.1. Analyse pour une rigidité spécifique ሺ�/�ሻ 

Les résultats du calcul de la variation de masse pour un critère de rigidité (Figure VII.10) 

confortent les précédentes observations. On constate que le PA11/Flaxtape est plus léger que le 
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PP/Verre dès 40% de taux de fibres de lin. Il est également plus léger que le Polyester/Verre dès 

45% de fibres. Pour un critère de rigidité spécifique en traction, le PA11/Lin est donc un 

matériau intéressant, puisƋu͛il peƌŵet de ƌĠduiƌe la ŵasse d͛uŶe piğĐe paƌ ƌappoƌt à uŶ 

composite usuel, uŶ atout pouƌ les doŵaiŶes du tƌaŶspoƌt ;autoŵoďile, aĠƌoŶautiƋue…Ϳ. Mais 

pour cela, un taux de fibres de lin minimum doit être présent, compris entre 40 et 45% en 

comparaison des deux composites de référence.  
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Figure VII.10 - Variations de masse du PA11/Flaxtape en fonction du taux de fibres pour un critère de rigidité 
spécifique vis-à-vis du PP/verre et du Polyester/Verre 

Les Figure 6.12 et 6.13 présentent les consommations énergétiques et les potentiels de 

changement climatique liés aux variations de masses de la Figure VII.10. Les lignes pointillées à 

0% correspondent à un impact équivalent au composite pétrosourcé de référence.  

Par rapport au PP/Verre, le potentiel de réchauffement climatique du PA11/Flaxtape devient 

inférieur dès 35% de fibres. Pour la consommation énergétique, le seuil est à 50% de fibres. 

Donc au-delà de 50% de fibres, le PA11/Flaxtape est plus lĠgeƌ d͛au ŵoiŶs ϮϬ% ;Figure VII.10) et 

ses impacts environnementaux sont inférieurs à ceux du PP/Verre (Figure VII.11). Les tendances 

soŶt ideŶtiƋues aǀeĐ le PolǇesteƌ/Veƌƌe, à paƌtiƌ d͛eŶǀiƌoŶ ϰϳ% de fiďƌes, le PAϭϭ/Flaxtape est 

plus léger de 20% (Figure VII.10) et ses impacts inférieurs (Figure VII.12). 

AiŶsi, si loƌsƋue l͛oŶ souhaite oďteŶiƌ uŶe piğĐe aǀeĐ uŶe ďoŶŶe ƌigiditĠ eŶ tƌaĐtioŶ, lĠgğƌe et auǆ 

impacts environnementaux les plus faibles (consommation énergétique non renouvelable, 

changement climatique), le PA11/Flaxtape peut remplacer du PP/Verre et du Polyester/Verre. 

BieŶ sûƌ, Đela Ŷe peut se faiƌe Ƌu͛au-delà d͛uŶ ĐeƌtaiŶ tauǆ de fiďres, mais qui doit rester 
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atteignable par des teĐhŶiƋues de ŵise eŶ œuǀƌe en thermocompression expérimentale ou 

industrielle. 
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Figure VII.11 - Impacts du PA11/Lin en fonction du taux de fibres. Performance en rigidité spécifique vis à vis du 
PP/Verre 
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Figure VII.12 - Impacts du PA11/Lin en fonction du taux de fibres. Performance en rigidité spécifique vis à vis du 
Polyester/Verre 

5.2. Analyse pour une résistance spécifique ሺ�/�ሻ 

La Figure VII.13 présente les variations de masse du PA11/Flaxtape en fonction du taux de fibres, 

pour un dimensionnement en terme de contrainte, à la fois en comparaison du PP/Verre et du 

Polyester/Verre. 
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Même les plus forts taux de fibres (les contraintes spécifiques les plus élevées) ne permettent 

pas d͛aǀoiƌ uŶ iŶdiĐe de peƌfoƌŵaŶĐe au ŵoiŶs Ġgal à Đelui des Đoŵposites d͛usage 

;PolǇesteƌ/Veƌƌe et PP/VeƌƌeͿ. Qu͛eŶ est-il des impacts environnementaux ? 
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Figure VII.13 - Variations de masse du PA11/Flaxtape en fonction du taux de fibres pour un critère de contrainte 
spécifique vis-à-vis du PP/verre et du Polyester/Verre 

Pouƌ l͛aŶalǇse à ƌĠsistance équivalente, les impacts du PA11/Flaxtape diminuent avec le taux de 

fibres, que ce soit par rapport au PP/Verre (Figure VII.14) ou le Polyester/Verre (Figure VII.15).  

Comparé au PP/Verre, la consommation énergétique du biocomposite est toujours supérieure. 

Mais pouƌ le poteŶtiel de ĐhaŶgeŵeŶt ĐliŵatiƋue, l͛iŵpaĐt du PAϭϭ/Flaxtape devient inférieur à 

partir de 65% de volume de fibres. La tendance est identique vis-à-vis du Polyester/Verre, à ceci 

près que le biocomposite a un potentiel de changement climatique moins important à partir de 

60% de volume de fibres. 

Malgré les forts taux volumiques de fibres atteints en thermocompression, la contrainte à 

rupture du PA11/lin est trop faible pour rivaliser avec des composites standards, que ce soit en 

terme de poids ou d͛iŵpaĐts eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtauǆ ;ĐoŶsoŵŵatioŶ d͛ĠŶeƌgie et ĐhaŶgeŵeŶt 

climatique).  
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Figure VII.14 - Impacts du PA11/Lin en fonction du taux de fibres. Performance en contrainte spécifique vis à vis du 
PP/Verre 

10 20 30 40 50 60 70 80
-50

0

50

100

150

200

250

300

350

400

450

500

PA11/Flaxtape vs. Polyester/Verre 

 Consommation énergétique NR
 Changement climatique

C
ha

ng
em

en
t c

lim
at

iq
ue

 (
%

)

Taux volumique de fibres (%)

-50

0

50

100

150

200

250

300

350

400

450

500

C
on

so
m

m
at

io
n 

én
er

gé
tiq

ue
 N

R
 (

%
)

 

Figure VII.15 - Impacts du PA11/Lin en fonction du taux de fibres. Performance en contrainte spécifique vis à vis du 
Polyester/Verre 

6. Bilan 

Les analyses de cycle de vie de ce Chapitre aident à déterminer si deux exemples de composites 

PAϭϭ/liŶ soŶt à ŵġŵe de ƌeŵplaĐeƌ des Đoŵposites d͛usage, issus de l͛iŶdustƌie pĠtƌoĐhiŵiƋue. 

Le cycle se borne du ďeƌĐeau à la soƌtie d͛usiŶe ;« from cradle to gate »Ϳ, Đ͛est à diƌe suƌ l͛Ġtape 

de production des différents composites. 
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L͛Ġtude s͛est faite suƌ deuǆ PAϭϭ/liŶ ;PAϭϭ/Flaxtape et PAϭϭ/NatteǆͿ et tƌois Đoŵposites d͛usage 

(Époxy/Verre, Polyester/Verre et PP/Verre) suivant une unité fonctionnelle décrivant des 

performances mécaniques en traction équivalentes. Les résultats montrent que le PA11/lin 

pƌĠseŶte uŶ aǀaŶtage eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtal loƌsƋue le diŵeŶsioŶŶeŵeŶt s͛effeĐtue aǀeĐ uŶ Đƌitğƌe 

de ƌigiditĠ, aloƌs Ƌu͛une comparaison avec un critère de résistance à rupture démontre la limite 

des biocomposites. Plusieurs informations peuvent être extraites de ces analyses. 

 En premier lieu, il y a une relation directe entre les performances mécaniques et les 

impacts enviroŶŶeŵeŶtauǆ des Đoŵposites. Il est doŶĐ ŶĠĐessaiƌe d͛aĐĐƌoîtƌe les 

peƌfoƌŵaŶĐes ŵĠĐaŶiƋues à ƌuptuƌe des ďioĐoŵposites ǀia l͛aŵĠlioƌatioŶ des pƌĠfoƌŵes 

de lin (en particulier la division des faisceaux). 

 EŶsuite, la ŵise eŶ œuǀƌe iŶdustƌielle est ďieŶ plus ƌespectueuse du point de vue 

eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtal Ƌue la theƌŵoĐoŵpƌessioŶ à l͛ĠĐhelle du laďoƌatoiƌe. CepeŶdaŶt, 

l͛usage d͛uŶe ŵatƌiĐe theƌŵoplastiƋue peƌŵet le ƌeĐouƌs à des pƌoĐĠdĠs aǇaŶt de plus 

grandes vitesses de production (i.e. calandrage), de futurs ACV pourront permettre de 

dĠteƌŵiŶeƌ si l͛iŵpaĐt de la ŵise eŶ œuǀƌe peut eŶĐoƌe ġtƌe ƌĠduit. 

 Enfin, le taux de fibres a une grande importance car les propriétés mécaniques du 

PA11/lin en dépendent. Augmenter le taux de fibres permet d͛augmenter la résistance à 

rupture, réduit la masse du matériau à propriétés mécaniques équivalentes et diminue 

conjointement les impacts environnementaux. Ainsi, en atteignant des taux de fibres 

plus élevés que ceux habituellement utilisés sur les composites d͛usage, le 

développement des biocomposites deviendrait plus aǀaŶtageuǆ d͛uŶ poiŶt de ǀue 

environnemental. 
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CONCLUSION GÉNÉRALE 

 

L͛oďjeĐtif du pƌogƌaŵŵe FiaďiliŶ est de dĠǀeloppeƌ uŶ Ŷouveau biocomposite PA11/lin 

totalement biosourcé, pour des utilisations semi-structurelles, afin de se substituer aux 

Đoŵposites usuels issus de la pĠtƌoĐhiŵie. Pouƌ Đe faiƌe, plusieuƌs aǆes d͛Ġtude oŶt ĠtĠ ĐoŶfiĠs à 

l͛I‘DL, suƌ lesƋuels se soŶt ďasĠs les travaux de cette thèse : 

 Assurer de bonnes propriétés mécaniques des fibres malgré un cycle thermique à 

température élevée 

 Déterminer la compatibilité du PA11 et de la fibre de lin afin de former une interface 

performante 

 Situer par rapport à des matériaux de référence les performances mécaniques des 

composites à fibres longues PA11/lin 

 Étudier la capacité de ces composites à être recyclés 

 VĠƌifieƌ Ƌue l͛usage des ďioĐoŵposites PAϭϭ/liŶ s͛iŶsĐƌit ďieŶ daŶs uŶe dĠŵaƌĐhe 

ƌespeĐtueuse de l͛eŶǀiƌoŶŶeŵeŶt 

Bilan des travaux 

Dans le Chapitre 3, l͛iŶflueŶĐe de ĐǇĐles theƌŵiƋues sur les propriétés mécaniques des fibres de 

lin a été étudiée. Ces cycles, de différentes températures, sont représentatifs des temps de mise 

eŶ œuǀƌe des composites thermoplastiques. L͛iŶtĠƌġt Ġtait d͛Ġǀalueƌ daŶs Ƌuelles ĐoŶditioŶs 

d͛eǆpositioŶ theƌŵiƋue la fiďƌe de liŶ peut gaƌaŶtiƌ uŶ ƌeŶfoƌĐeŵeŶt peƌfoƌŵaŶt. Il s͛est aǀĠƌĠ 

Ƌue les pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues eŶ tƌaĐtioŶ des fiďƌes uŶitaiƌes Ŷe ǀaƌieŶt pas jusƋu͛à uŶe 

exposition à 190°C. Cependant, un cycle à 250°C vient dramatiquement diminuer les 

peƌfoƌŵaŶĐes des fiďƌes ;ŵodule d͛YouŶg, ĐoŶtƌaiŶte et déformation à rupture réduits de 32%, 

ϲϵ% et ϲϯ% ƌespeĐtiǀeŵeŶtͿ. De plus, l͛aŶalǇse des ĐoŵpoƌteŵeŶts eŶ tƌaĐtioŶ des fiďƌes a 

montré que les fibres chauffées à 250°C avaient des profils de courbes bien différents de celles 

exposées à de plus basses températures. En effet, le réalignement microfibrillaire partiel, 

typique des fibres de lin brut, se retrouve amoindri en raison de la perte de plasticité des 

composants des parois. Cette modification structurale a été mise en évidence par des analyses 

thermogravimétriques et biochimiques qui ont montré que la température élevée ne vient pas 

ŵodifieƌ la ĐoŵpositioŶ gloďale de la fiďƌe, ŵais Ƌu͛elle altğƌe la ĐapaĐitĠ d͛aďsoƌptioŶ d͛eau de 

la matrice polysaccharide. 
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Enfin, les analyses statistiques de Weibull sur les fibres chauffées à 250°C ont révélé une 

hĠtĠƌogĠŶĠitĠ plus gƌaŶde daŶs la distƌiďutioŶ des dĠfauts ŵeŶaŶt auǆ ƌuptuƌes. À Đela s͛ajoute 

l͛appaƌitioŶ d͛uŶe nouvelle population de défauts, cette dernière reste néanmoins difficile à 

identifier de manière visuelle sur les fibres.  

Dans le Chapitre 4, Ŷous aǀoŶs dĠfiŶi des ŵodalitĠs de ŵise eŶ œuǀƌe du PAϭϭ/liŶ paƌ 

theƌŵoĐoŵpƌessioŶ. L͛iŶtĠƌġt Ġtait de trouver un compromis entre une viscosité suffisamment 

basse du PA11, amenée par une température élevée, et le maintien du potentiel des fibres à 

ƌeŶfoƌĐeƌ la ŵatƌiĐe. Le ĐǇĐle de ŵise eŶ œuǀƌe ƌeteŶu ;ϴ ŵiŶ à ϮϭϬ°CͿ ŵodifie seŶsiďleŵeŶt les 

propriétés mécaniques des fibres mais permet une baisse conséquente de la viscosité du PA11, 

favorable à une imprégnation satisfaisante des renforts. 

AiŶsi, la ŵise eŶ œuǀƌe de Đoŵposites PAϭϭ/liŶ a ŵoŶtƌĠ la ĐapaĐitĠ de la ŵatƌiĐe à iŵpƌĠgŶeƌ 

le renfort, avec un faible taux de porosités (<1%), pour peu que ce dernier ait une architecture 

pƌopiĐe ;i.e. FlaǆtapeͿ. De plus, l͛utilisatioŶ de Flaǆtape a peƌŵis d͛atteiŶdƌe uŶ tauǆ ǀoluŵiƋue 

de fibres de 70%, une valeur importante pour un composite à fibres végétales. En outre, les 

propriétés spécifiques de ces biocomposites PA11/Flaxtape sont comparables et même 

supérieures à certains composites thermodurcissable/verre. Cela confirme le bon potentiel du 

système PA11/lin dans des utilisations industrielles.  

Des estimations des propriétés en traction des stratifiés, par la loi des mélanges, ont montré que 

les contraintes calculées sont cohérentes avec les valeurs expérimentales, compte tenu en 

particulier de l͛Ġtat de diǀisioŶ des fiďƌes daŶs les ƌeŶfoƌts. CepeŶdaŶt, il peut s͛aǀĠƌeƌ Đoŵpleǆe 

d͛estimer la rigidité des composites car quel que soit le module des fibres utilisé dans les calculs 

(module en début, milieu, fin de courbe), les rigidités calculées sont toujours inférieures aux 

valeurs expérimentales. Afin de modéliser au mieux la rigidité de nos matériaux, le module 

d͛YouŶg des fiďƌes ĠlĠŵeŶtaiƌes apƌğs uŶe Đhauffe à ϮϭϬ°C a ĠtĠ pƌis eŶ Đoŵpte, et une 

hypothèse a été émise quant au comportement des fibres dans un composite, en accord avec 

des travaux récents : une fibre incluse dans la matrice aura une résistance apparente à la 

déformation plus élevée que si elle était libre, du fait du blocage du couplage traction/rotation.  

CepeŶdaŶt, les ŵodĠlisatioŶs de la ƌigiditĠ du stƌatifiĠ s͛aǀğƌeŶt ĐohĠƌeŶtes loƌsƋue les ŵodules 

expérimentaux des UD sont mesurés en seconde partie de courbe. En effet, le comportement 

des composites est très instable aux faibles déformations, à la manière de la fibre unitaire de lin, 

et son module décroît fortement avant de se stabiliser. Évaluer la ƌigiditĠ d͛uŶ Đoŵposite suƌ des 
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déformations plus élevées que celles de la norme ISO 527-5 parait plus pertinent dans le cas des 

biocomposites. 

Ensuite, le Chapitre 5 a été consacré à la relation entre les propriétés interfaciales et les 

propriétés macƌosĐopiƋues du ďioĐoŵposite PAϭϭ/liŶ. À l͛ĠĐhelle d͛uŶe ŵiĐƌogoutte, l͛aŶalǇse 

des aŶgles ŵatƌiĐe/fiďƌe et des ƌappoƌts d͛aspeĐt des gouttes à Đhaud a ŵoŶtƌĠ la staďilitĠ des 

propriétés de surface de la fibre au cours du cycle de 8 min à 210°C. Cette information revêt 

toute soŶ iŵpoƌtaŶĐe loƌsƋu͛eŶ paƌallğle les pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues de la fiďƌe de liŶ soŶt 

impactées. 

À l͛ĠĐhelle ŵaĐƌosĐopiƋue, le Đoŵposite PAϭϭ/liŶ [±ϰϱ°] possğde uŶe ƌigiditĠ eŶ ĐisailleŵeŶt plus 

faiďle Ƌue d͛autƌes ďioĐoŵposites de la littérature, mais sa contrainte en cisaillement est au 

ĐoŶtƌaiƌe paƌŵi les plus ĠleǀĠes. Ces ĐaƌaĐtĠƌistiƋues s͛eǆpliƋueŶt paƌ les pƌopƌiĠtĠs de la 

ŵatƌiĐe PAϭϭ, Ƌui possğde uŶ ŵodule d͛YouŶg ŵodeste, mais une déformation particulièrement 

élevée limitant les ĐoŶĐeŶtƌatioŶs de dĠfoƌŵatioŶ. La haute ǀaleuƌ d͛IFSS du PAϭϭ/liŶ, ŵesuƌĠe 

par déchaussement de microgouttes, est aussi un facteur important pour la bonne contrainte en 

ĐisailleŵeŶt à l͛ĠĐhelle ŵaĐƌosĐopiƋue. L͛IFSS du PAϭϭ/liŶ, ŵesuƌĠe sur deux variétés de fibres, 

est d͛eŶǀiƌoŶ ϮϮ,ϱ MPa, uŶe ǀaleuƌ pƌoĐhe et ŵġŵe supĠƌieuƌe à Đelles de ĐeƌtaiŶs sǇstğŵes 

ĠpoǆǇ/liŶ. Il s͛aǀğƌe Ƌue l͛adhĠƌeŶĐe fibre-matrice du PA11/lin est essentiellement gouvernée 

par les interactions de Van der Waals et des liaisons hydrogènes, plutôt que par les contraintes 

ƌĠsiduelles iŶduites paƌ les ĐoŶditioŶs de ŵise eŶ œuǀƌe 

Concernant les différentes échelles de caractérisation (traction sur UD, cisaillement plan sur 

composite [±45], déchaussement de microgoutte), le système PA11/lin à fibres longues est donc 

un système très performant. 

La fin de vie de ces matériaux par recyclage (broyage et injection) a été abordée dans le Chapitre 

6. Nous Ǉ aǀoŶs ĠtudiĠ la ƌeĐǇĐlaďilitĠ à l͛ĠĐhelle du laďoƌatoiƌe de Đoŵposites UD PAϭϭ/liŶ et 

des composites PPgMA/lin. La forte viscosité du PA11/lin conduit à une individualisation des 

faisceaux de fibres de lin dès la première injection. En parallèle de cette individualisation, se 

déroule une fragmentation progressive des fibres sur leur longueur, cette dernière se stabilisant 

eŶ ŵoǇeŶŶe à ϲϬ µŵ dğs le tƌoisiğŵe ĐǇĐle. Cette ǀaleuƌ est tƌğs pƌoĐhe de l͛ĠĐaƌt ŵoǇeŶ eŶtƌe 

défauts des fibres unitaires extraites du tissu, et les distributions des deux paramètres sont 

identiques. La longueur entre défauts seŵďle doŶĐ uŶ Đƌitğƌe de Đhoiǆ pouƌ l͛iŶtĠgƌatioŶ de 

fibres de lin dans le renforcement de polymères thermoplastiques à fibres courtes. 
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Si les modules des PA11/lin recyclés sont inférieurs à ceux des PPgMA/lin, leurs contraintes à 

rupture sont supérieures. La déformation à rupture du biocomposite au premier cycle est même 

80% supérieure à celle du PPgMA/lin. Mais elle est supérieure de 283% au septième cycle, pour 

une déformation à rupture de 14,7%. Pourtant, le recyclage du PA11 seul ne montre aucune 

évolution de ses propriétés mécaniques avec le nombre de cycles. La résistance au choc du 

biocomposite est également deux fois plus élevée que celle du PPgMA/lin. Le PA11/lin est donc 

uŶ sǇstğŵe staďle duƌaŶt les ĐǇĐles, à l͛eǆĐeptioŶ de la déformation à rupture qui évolue de 

manière positive. Cette originalité, couplée à une bonne stabilité du module et de la contrainte, 

peut peƌŵettƌe d͛eŶǀisageƌ des appliĐatioŶs ŶĠĐessitaŶt de ďoŶŶes peƌfoƌŵaŶĐes apƌğs 

recyclage. 

Le septième chapitre a peƌŵis d͛Ġǀalueƌ les iŵpacts environnementaux de production de deux 

biocomposites PA11/lin, vis-à-vis de deux composites usuels (époxy/verre et polyester/verre). 

Pour un critère de rigidité, les biocomposites ont des impacts moindres mais la tendance est 

inverse pour le critère de résistance. Il en ressort que la diminution des impacts 

eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtauǆ passe paƌ l͛aŵĠlioƌatioŶ des pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues du ŵatĠƌiau, ǀia des 

préformes de lin plus performantes, lorsque les propriétés mécaniques sont les critères de 

comparaison.  

Les Ġtapes les plus iŵpaĐtaŶtes de la pƌoduĐtioŶ du PAϭϭ/liŶ soŶt la ŵise eŶ œuǀƌe 

(thermocompression), et surtout la production de la matrice PA11. Ainsi, augmenter le taux de 

fibres permet de réduire les impacts environnementaux en substituant la matrice par des fibres, 

mais permet suƌtout d͛oďteŶiƌ des pƌopƌiĠtĠs ŵĠĐaŶiƋues plus ĐoŵpĠtitiǀes aǀeĐ Đelles des 

composites usuels. À iso rigidité, le biocomposite PA11/lin devient plus léger et moins impactant 

Ƌue les Đoŵposites usuels à paƌtiƌ d͛uŶ tauǆ ǀoluŵiƋue de fibres de 50%.  

Perspectives 

Le système PA11/lin, tel Ƌu͛il a ĠtĠ ĠtudiĠ daŶs Đes tƌaǀauǆ, est performant sous de multiples 

aspeĐts, ŵais plusieuƌs aǆes d͛aŵĠlioƌatioŶ suďsisteŶt. DĠǀeloppeƌ de Ŷouǀeauǆ gƌades de PAϭϭ 

à plus faibles viscosités permettrait de réduire de quelques degrés Celsius, critiques pour 

l͛iŶtĠgƌitĠ des fiďƌes, la teŵpĠƌatuƌe de ŵise eŶ œuǀƌe, et faĐiliteƌ l͛iŵpƌĠgŶatioŶ des faisĐeauǆ 

de fiďƌes. EŶ paƌallğle, les ƌeŶfoƌts deǀƌoŶt ġtƌe optiŵisĠs, Đ͛est-à-dire augmenter autant que 

possiďle la diǀisioŶ des faisĐeauǆ de fiďƌe loƌs des pƌoĐĠdĠs d͛eǆtƌaĐtioŶ eŶ aŵoŶt. L͛oďteŶtioŶ 

de préformes de lin performantes est un verrou à un développement de plus large ampleur des 

biocomposites semi-structurels. Car avec des tissus adaptés, les propriétés des stratifiés 
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PA11/lin, en particulier les contraintes et déformation à rupture, pourront être améliorées. Sous 

réserve de procédés moins énergivores, de préformes plus performantes, les composites 

PAϭϭ/liŶ soŶt eŶ ŵesuƌe d͛augŵeŶteƌ leuƌs peƌfoƌŵaŶĐes spécifiques et de diminuer leurs 

impacts environnementaux, pour au final devenir des biomatériaux de choix dans le domaine 

des transports. 

De plus, si à l͛aďoutisseŵeŶt du pƌojet FiaďiliŶ le PA11/lin parvient à une industrialisation, une 

gestion de la fin de vie de ces matériaux doit passer par le recyclage, solution la plus 

prometteuse du point de vue environnemental. Ainsi, la recyclabilité du PA11/lin doit être 

aŵĠlioƌĠe aǀeĐ des paƌaŵğtƌes de ŵise eŶ œuǀƌe ŵoiŶs agƌessifs pouƌ les fiďƌes. De plus, les 

longueurs des fibres dans le biocomposite recyclé sont directement corrélées avec les longueurs 

entre défauts des fibres originelles. Si des discussions demeurent sur les origines de ces défauts, 

il Ŷe faut pas ŶĠgligeƌ leuƌ pƌĠseŶĐe daŶs le Đas d͛uŶe fin de vie par recyclage. Un peignage et un 

teillage agƌessifs, s͛ils ĐoŶtƌiďueŶt à l͛oďteŶtioŶ de faisĐeauǆ de fiďƌes dispeƌsĠs pouƌ des 

pƌĠfoƌŵes peƌfoƌŵaŶtes, Ŷ͛eŶ soŶt pas ŵoiŶs ĐƌĠateuƌs de dĠfauts pƌĠjudiĐiaďles pouƌ des 

composites à fibres courtes. 

Enfin, des analyses de cycle de vie complémentaires, comprenant des scénarios de transport et 

de recyclage, permettraient d͛Ġlaƌgiƌ Ŷotƌe ǀisioŶ des aǀaŶtages eŶǀiƌoŶŶeŵeŶtauǆ Ƌue peut 

offrir le PA11/lin. De plus, une communication judicieuse des résultats pouƌƌait faǀoƌiseƌ l͛appui 

de divers acteurs économiques et politiques, tout en sensibilisant le grand public.  

D͛autƌes tƌaǀauǆ soŶt aĐtuelleŵeŶt eŶ Đouƌs à l͛I‘DL pouƌ le pƌogƌaŵŵe FiaďiliŶ, ŶotaŵŵeŶt 

l͛Ġtude des pƌopƌiĠtĠs eŶ ĐoŵpƌessioŶ de stƌatifiĠs UD PA11/lin, de la compréhension de 

l͛iŶflueŶĐe d͛uŶ ĐǇĐle theƌŵiƋue à l͛ĠĐhelle de la paƌoi ǀĠgĠtale, aiŶsi Ƌue l͛Ġtude du plaĐeŵeŶt 

autoŵatisĠ de ƌuďaŶs de ďioĐoŵposites ƌeŶfoƌĐĠs paƌ du liŶ eŶ paƌteŶaƌiat aǀeĐ l͛eŶtƌepƌise 

Coƌiolis. Si Đette thğse s͛aĐhğǀe, le programme FiaďiliŶ se pouƌsuit jusƋu͛eŶ ϮϬϭϳ. DaŶs l͛aŶŶĠe 

qui vient, de nouvelles avancées techniques et scientifiques sont attendues, propices au 

développement à grande échelle des biocomposites. 
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Résumé 

Cette thèse de doctorat a été réalisée dans le cadre du projet Fiabilin, qui regroupe 15 

partenaires industriels et académiques, et vise à structurer une filière industrielle de 

production de biocomposites polyamide-11/fibres de lin. Ces travaux ont pour objectif de 

déterminer des performances multi-échelles de ce composite 100% biosourcé, afin 

d͛eŶǀisageƌ soŶ usage eŶ suďstitutioŶ de Đoŵposites pĠtƌosouƌĐĠs. Nous aǀoŶs tout d͛aďoƌd 
mis en évidence la sensibilité des fibres de lin aux cycles temps-température des procédés de 

ŵise eŶ œuǀƌe, taŶt du point de vue de leurs propriétés mécaniques que de leur structure 

biochimique. Ensuite, nous avons montré les capacités du système PA11/lin à produire des 

performances mécaniques en traction compétitives vis-à-ǀis d͛autƌes Đoŵposites 
pétrosourcés. La qualitĠ de l͛iŶteƌfaĐe fiďƌe/ŵatƌiĐe du ďioĐoŵposite a ĠgaleŵeŶt ĠtĠ 
étudiée à différentes échelles, montrant une compatibilité supérieure à celles de systèmes 

lin/résines thermodurcissables. La fin de vie du composite PA11/lin a été envisagée à travers 

le recyclage par broyages et injections successives. Les propriétés mécaniques du 

biocomposite à fibres courtes ainsi obtenu sont semblables au composite PPgMA/lin, avec 

une déformation à rupture accrue et qui augmente significativement avec le nombre de 

recyclages. Une analyse des cycles de production de plusieurs composites révèle les plus 

faibles impacts environnementaux du PA11/liŶ loƌs d͛uŶ diŵeŶsioŶŶeŵeŶt des piğĐes eŶ 
rigidité équivalentes. 

 

Abstract 

This thesis has been carried out as part of the project Fiabilin, which includes 15 different 

academic and industrial partners, with an aim to develop industrial production of polyamide-

11/flax biocomposite. The purpose of this work is to determine multi-scale performances of 

100% biosourced composite, in order to substitute composite materials containing glass 

fibers and/or matrix derived from petroleum. First, we highlighted the flax fiber sensibility 

toward processing cycles (time and temperature), from mechanical and biochemical structure 

aspects. Then, we revealed the capacity of PA11/flax association to produce competitive 

mechanical properties compared to others usual composites. Fiber/matrix interface of the 

biocomposite was studied at micro and macro scales, showing a higher compatibility than 

some flax/thermoset resin systems. The end-of-life of the biocomposite was considered by 

recycling with successive grinding and injections. Then stiffness and strength at break of short 

fiber biocomposites thus obtained are similar to PPgMA/flax composites, whereas a strong 

increase of the strain at break according to the number of injection cycles was observed. A 

life cycle analysis of some composites production steps shows lower environmental impacts 

of PA11/flax when sizing was made through equivalent material stiffness. 
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