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Introduction générale

Depuis quelques années, 1'utilisation de matériaux biosourcés dans les applications semi-
structurelles et structurelles ne cesse de croitre pour se conformer aux nouvelles politiques
environnementales. Parmi eux, les composites renforcés de fibres végétales sont trés attrayants
pour la communauté scientifique ainsi que pour le monde industriel. L’élaboration de com-
posites & matrice organique renforcés par des fibres végétales est une alternative intéressante
pour le remplacement des composites a fibres synthétiques. Ainsi, dans de nombreux secteurs
tels que I'automobile, les composites renforcés de fibres végétales (matrice thermoplastique
ou thermodurcissable) sont complémentaires aux composites renforcés de fibres synthétiques
(verre, carbone). Cependant, les fibres végétales sont hydrophiles et leur principal inconvé-
nient est leur absorption d’eau potentiellement importante. Les sollicitations environnemen-
tales (humidité relative (HR), température, UV ...) peuvent fortement affecter leurs propriétés
mécaniques et jouent donc un réle crucial dans la durabilité des composites renforcés de fibres
végétales. L'un des enjeux actuels est le remplacement des fibres conventionnelles par les fibres
végétales offrant des propriétés structurelles et fonctionnelles comparables et présentant la
méme résistance aux sollicitations environnementales. La prévision de leur durabilité néces-
site de prendre compte le couplage hygromécanique dans la description du comportement des
matériaux composites renforcés par des fibres végétales.

En raison de ses caractéristiques mécaniques trés intéressantes et de sa disponibilité géo-
graphique importante en Normandie, ce travail s’est intéressé au renfort lin. Un tissu quasi-
unidirectionnel de fils de lin a donc été sélectionné comme matériau de renfort pour les
composites a matrice époxy. Ce travail propose d’étudier, d’une part le comportement hygro-
scopique du composite lin / époxy et de ces constituants (matrice et renfort a deux échelles —
celle du tissu et celle des fils élémentaires). D’autre part, I'influence de ’humidité relative sur
le comportement mécanique des composites et de ses constituants est analysée. Cette thése
s’appuie donc sur une démarche de caractérisation expérimentale multi-échelle des comporte-
ments hygroscopique et mécanique et sur une modélisation viscoélastique viscoplastique avec
prise en compte du couplage hygromécanique dans les composites lin / époxy.

Ce manuscrit de thése s’articule autour de 5 chapitres.

Une synthése bibliographique sur les composites a fibres naturelles est proposée au cha-
pitre 1. Ce chapitre débute par une présentation générale des fibres végétales puis se focalise
sur la description de la structure, de la composition chimique et les propriétés des fibres de
lin. Un état de I'art du comportement hygroscopique et du couplage hygromécanique des
composites a fibres végétales et de ces constituants est proposé. Ce chapitre se conclue par
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I’énoncé de la problématique de ce projet de recherche.

Le chapitre 2 est consacré a la description des matériaux et techniques expérimentales
utilisés dans cette thése. La méthode de conditionnement, les procédures d’élaboration des
matériaux et les protocoles d’essai sont décrits.

Le chapitre 3 traite dans une premiére partie I'influence de I’humidité relative de ’atmo-
sphére de conditionnement sur les cinétiques de sorption unidirectionnelle de la matrice époxy
et du composite lin / époxy. Les lois de diffusion sont identifiées. Dans une seconde partie, ce
chapitre se focalise sur la description de ’absorption d’eau tridimensionnelle d’éprouvettes
fils, tissus, matrice et composites. Cette deuxiéme partie a permis de mesurer expérimenta-
lement les coefficients d’hygro-expansion du fil et du composite.

Le chapitre 4 est décomposé en trois parties dans lesquelles, ’étude hygromécanique est
menée a ’échelle du renfort (fil et tissu), de la matrice et du composite respectivement. I
s’agit de quantifier la conséquence de I'absorption d’eau sur le comportement mécanique a
ses différentes échelles. Ce chapitre se termine par une étude du vieillissement post saturation
sur le comportement mécanique aux différentes échelles considérées.

Le dernier chapitre présente une premiére approche de modélisation viscoélastique visco-
plastique avec prise en compte d’un couplage hygromécanique dans les composites lin / époxy.
Ce modéle est développé dans le cadre des petites déformations pour des sollicitations uni-
directionnelles. Les évolutions des propriétés en fonction de la teneur en eau sont décrites a
travers des lois de type puissance. Ce modele a été identifié sur des essais de fluage / recou-
vrance et de relaxation des contraintes a différentes humidités relatives.

Ce manuscrit se termine par une conclusion générale rappelant les apports majeurs de ce
travail de these.
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Chapitre 1

Etude bibliographique

1.1 Fibres de lin

1.1.1 Contexte général
1.1.1.1 Définition d’une fibre végétale

Les fibres naturelles peuvent étre classées en 3 catégories selon leur origine (fig. 1.1). On
peut trouver les fibres d’origine végétale, les fibres d’origine animale telles que la laine et les
poils et les fibres minérales comme ’amiante. Les fibres végétales peuvent étre classées selon
leur localisation dans la plante. On peut différencier dans ce cas les fibres extraites de la tige
(par I'exemple le lin, le chanvre, le jute, etc.), les fibres extraites des graines (coton, kapok...),
celles extraites des feuilles (sisal, abaca...), ou encore des fruits (noix de coco, ananas...). Ces
derniéres décennies, une attention particuliére a été portée aux fibres végétales pour qu’elles
soient utilisées en tant que renfort dans les composites pour des applications industrielles. Les
fibres végétales sont susceptibles de représenter une bonne alternative aux fibres de verre pour
des raisons écologiques et environementales notamment leur recyclabilité et biodégradabilité,
et pour leur non-toxicité vis-a-vis de l'utilisateur (contrairement aux fibres synthétiques tels
que les fibres de carbone et les fibres de verre qui sont fortement toxiques). De plus, grace
a leur faible densité, les fibres végétales présentent des propriétés mécaniques spécifiques
compétitives a celles des fibres de verre. Shah et al. (2013) a montré que les composites
renforcés par des fibres naturelles peuvent substituer les composites renforcés par des fibres
de verre pour les applications critiques a la rigidité mais pas dans celle critique a la contrainte
a la rupture. Une autre raison importante est leur capacité a amortir les vibrations et leur
disponibilité annuelle. Nombreux sont les travaux qui mettent en valeur les fibres végétales
et les composites qui en dérivent. Parmi les fibres végétales, on s’est intéressé aux fibres de
lin dans ces travaux puisqu’ils sont largement cultivés en France, et plus particuliérement en
Normandie.
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* Origine snimale <= = Poils

Origine minérale = Amiante

FIGURE 1.1 — classification des fibres naturelles (Baley (2004))

1.1.1.2 Intérét des fibres végétales

Actuellement, les fibres synthétiques, et plus particuliérement les fibres de verre sont
largement utilisées (87% des composites sur le marché sont renforcés par des fibres de verre
(Shah (2013); Omrani et al. (2016)). Récemment, les protocoles internationaux tels que le
protocole Kyoto (1997) et le sommet de la Terre a Rio de Janeiro (2012) ont institué des
notions de protection de I’environnement et de développement durable et ont mis ’accent sur
les facteurs les plus endommageants pour notre écosystéme a savoir 'utilisation excessive de
I'énergie et 1’émission exagérée de COy (gaz a effet de serre) dans 'atmospheére. Cette prise
de conscience écologique a poussé de nombreuses industries et de nombreux pays a orienter
leurs recherches vers le développement de matériaux biosourcés et l'exploitation de fibres
végétales puisqu’elles proviennent d’une ressource renouvelable (ces fibres sont extraites a
partir de plantes qui constituent la matiére premiére) pour réduire I'utilisation des fibres de
verre.

Les fibres lignocellulosiques sont des sources complétement renouvelables et de ce fait,
elles demandent peu d’énergie pour étre produites. De plus, envisager de remplacer les fibres
de verre dans certaines applications n’aurait pas été possible sans diminution du cott de
production. En effet, les constructeurs automobiles proclament que 'utilisation des fibres
naturelles au lieu des fibres de verre comme renfort dans les matériaux composites diminue
le cotit de production en réduisant la consommation d’énergie. En fait, les fibres de verre
ont une densité de 2,6 et cotitent entre 1,3 $ et 2,0 $ par kilogramme alors que les fibres de
lin ont une densité de 1,5 et le kilogramme coiitent entre 0,2 $ et 1,1 $ (Fakhrul et Islam
(2013)). Un autre avantage des fibres cellulosiques est que leur fabrication peut étre réalisée,
contrairement aux fibres de verre, dans une atmosphére saine fournissant ainsi de meilleures
conditions de travail en réduisant le risque de réactions allergiques et d’éruptions cutanées
(Mokhothu et John (2015)).
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1.1.1.3 Historique des fibres végétales dans l’industrie

D’un point de vue historique, I'utilisation de ressources naturelles comme matériau n’est
pas nouveau pour I’humanité. La fibre de lin est probablement la fibre textile la plus ancienne
connue par ’humanité. Elle a été utilisée depuis les temps anciens pour la production de
toile de lin. La premiére application bien documentée est 1'utilisation du tissu de lin par les
Egyptiens pour envelopper leurs momies. Des tissus de lin ont été trouvés dans des tombes en
Egypte datant de 5000 avant J.-C. A cette époque, les Egyptiens étaient capables de produire
des fils et des tissus d’une finesse qui est aujourd’hui impossible a obtenir (Baley (2002)). En
plus, ils pouvaient fabriquer les feuilles de papyrus a partir de lamelles extraites de la tige de
la plante Cyperus Papyrus. Mais méme longtemps avant cela, le lin était utilisé pour diverses
applications. Sur les sites d’excavation des habitations de I'age de Pierre en Suisse, datant
d’environ 7000 av. J.-C., des graines de lin, des ficelles et des filets de péche ont été trouvés
(Gourier et al. (2014)). On pense que la transformation du lin est arrivée en Europe avec les
premiers agriculteurs, et a ’age de Pierre, les gens étaient généralement vétus de lin. Aux
Pays-Bas, la culture du lin a vraisemblablement existé sans interruption depuis 2500 av. J.-
C. De méme, les arcs utilisés par les mongoles au 13éme siécle étaient confectionnés a partir
d’éléments provenant d’animaux (cornes, tendons, cuir, ...) (Satyanarayana et al. (2009)). Les
cordes et cordages ont longtemps été fabriqués a partir de ressources naturelles (cordes en
chanvre par exemple). Les ressources naturelles ont été ensuite progressivement remplacées
par des matériaux synthétisés a partir de ressources fossiles. Ainsi, & partir des années 1940,
I'utilisation de composites polymeéres renforcés par des fibres de verre ou par des fibres de
carbone connait un essor dans le monde industriel et leur utilisation s’est progressivement
généralisée dans l'industrie automobile (Berreur et al. (2002); Zini et Scandola (2011)).

Dans le domaine de l'industrie du transport, 1'utilisation de fibres naturelles pour la
fabrication de siéges et de réservoirs pour la construction d’un avion date de 1896 (Bledzki et
Gassan (1999)). Plus récemment, un prototype de voiture en fibres de chanvre a été développé
par Henry FORD dans les années 1930 (Suddell et Evans (2005)). Cependant, c’est dans les
années 1990 que les composites renforcés de fibres végétales sont redevenus attrayants pour
la communauté scientifique et le monde industriel (fig. 1.2 et section 1.1.1.2).

De nos jours, les applications majeures des fibres végétales concernent principalement 1'in-
dustrie du transport, du packaging et des sports et loisirs. La figure (fig. 1.3) présente quelques
produits techniques fabriqués a partir de fibres végétales. L’enjeu actuel est le remplacement
des fibres conventionnelles par les fibres végétales offrant des propriétés structurelles et fonc-
tionnelles comparables et présentant la méme résistance aux sollicitations environnementales

(UV, HR) (Gurunathan et al. (2015)).
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FIGURE 1.2 — évolution de nombre de publications et de brevets sur les composites a base de
fibres lignocellulosiques (1995-2007) (Satyanarayana et al. (2009))

Py

(a) industrie automobile (classe S) (b) sports et loisirs (raquette Artengo et
Kaya Plasmor intégrant des fibres de lin)

FIGURE 1.3 — exemples d’utilisation de composites a fibres végétales dans 'industrie
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1.1.2 Structure et propriétés des fibres de lin
1.1.2.1 De la tige a la fibre

Afin d’élaborer les renforts (fil ou tissu) en lin pour matériaux composites, il est indis-
pensable d’extraire les fibres élémentaires de la tige de la plante. Cette extraction nécessite
plusieurs étapes successives.

Apreés arrachage, le rouissage est le premier traitement que subissent les tiges. Sous des
conditions climatiques favorables (alternance de phase humide et de phase d’ensoleillement)
le rouissage permet par action enzymatique de micro-organismes de séparer les fibres. Cette
opération est importante pour la production du lin et permet d’augmenter I'indice de cris-
tallinité (Meijer et al. (1995); Zafeiropoulos et al. (2002)).

Les faisceaux de fibres sont, par la suite, extraits des fibres rouies par une action méca-
nique appelée le teillage. Cette action consiste & battre mécaniquement les fibres rouies pour
éliminer 1’épiderme des tiges et les fibres courtes. Les fibres longues résultant de ce procédé
de teillage sont appelées la filasse.

La filasse subit alors le peignage. Cette opération consiste a aligner et paralléliser les
faisceaux et a éliminer les fibres courtes restantes. Ces fibres peignées sont alors rassemblées
pour constituer un long ruban continu. Ce ruban est nécessaire pour la filature afin d’élaborer
un fil de renfort.

1.1.2.2 Structure

Les fibres de lin sont localisées au niveau du phloéme parenchymeux entre le bois et
I’écorce de la tige de la plante de lin. Elles sont regroupées en faisceaux comportant des
dizaines de fibres élémentaires. En général, la longueur d’une fibre de lin est comprise entre 5
mm et 80 mm et son diamétre reste compris entre 5 um et 75 um (Rowell et al. (2000)). La fibre
de lin comme toute fibre cellulosique se caractérise par une structure assez complexe : elle est
composée de plusieurs couches concentriques renfermant en leur centre un vide appelé lumen.
Dans sa forme naturelle, elle est considérée comme un biocomposite ou un nano-biocomposite
constitué de fibrilles de cellulose creuses maintenues entre elles par ’hémicellulose et la lignine
qui jouent le role de matrice (la cellulose, I'hémicellulose et la lignine sont les principaux
constituants chimiques de la fibre) (Jayaraman (2003); Baley et al. (2006); John et Thomas
(2008)). 11 s’agit d’une structure stratifice complexe constituée d’une paroi primaire mince
qu’on désigne par P ayant une épaisseur généralement comprise entre 0,1 um et 0,5 ym
entourant une paroi secondaire épaisse qui représente en général 80 % de la section de la fibre.
Cette paroi secondaire est constituée de trois sous-couches : .57 (0,5 ym & 2 ym d’épaisseur), Sy
(5 um & 10 ym d’épaisseur), et Ss (0,5 um & 1 ym d’épaisseur). C’est la couche intermédiaire Sy
de la paroi secondaire qui confére a la fibre ses propriétés mécaniques. En fait, elle comporte
une série de microfibrilles cellulaires enroulées en hélice, créées & partir de molécules de
cellulose a longue chaine. Elles sont composées de 30 & 100 molécules de cellulose avec un
diameétre compris entre 10 et 30 nm. Les microfibrilles de cellulose font un angle avec ’axe
de la fibre qu’on appelle angle microfibrillaire (fig. 1.4) (Baley et al. (2012)). Ce dernier varie
d’une fibre a l'autre mais reste généralement compris entre 6° et 10° pour les fibres de lin
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FIGURE 1.4 — structure de la fibre de lin (Baley et al. (2012))

(Baley (2002)). Il est a noter que plus 'angle microfibrillaire est faible, meilleures sont les
propriétés mécaniques longitudinales de la fibre notamment sa rigidité (Mokhothu et John

(2015)).

1.1.2.3 Composition chimique

La fibre de lin est composée essentiellement de quatre constituants principaux : la cellu-
lose, ’hémicellulose, la lignine et la pectine. Comme toutes les fibres végétales, les fibres de
lin sont majoritairement constituées de cellulose (65 % a 85 % de la masse totale). Il s’agit
d’une chaine polymeérique linéaire non ramifiée constituée de monomeéres D-glucopyranose
(CsH1005)n (glucose) reliés entre eux par des liaisons glycosidiques -1,4 (fig. 1.5). Une liai-
son glycosidique est une liaison chimique covalente entre un groupe réducteur (hydroxyle)
et un groupement acide (hydrogéne libre). La cellulose se présente sous une forme semi-
cristalline c’est a dire qu’elle est constituée de zones fortement cristallines (cristallites) et de
zones amorphes réparties aléatoirement. Ce sont les régions a haut degré de cristallinité ayant
une structure moléculaire hautement ordonnée et des chaines trés bien orientées qui conférent
a la fibre sa rigidité et ses propriétés mécaniques et ce sont justement elles qui constituent les
microfibrilles observées au niveau de la paroi Ss. Cependant, la présence de zones amorphes,
ayant moins de liaisons hydrogénes entre les chaines et mettant en avant les groupements
hydroxyles inter-chaines réactifs, permet de créer des liaisons avec les molécules d’eau. C’est
la raison pour laquelle la cellulose amorphe peut étre considérée comme hydrophile. Contrai-
rement a la cellulose amorphe, la cellulose cristalline est trés pauvre en groupement OH
inter-moléculaire accessible pour former des liaisons avec des molécules d’eau. Ainsi, les pro-
priétés mécaniques de la fibre végétale en général et de la fibre de lin en particulier dépendent
fortement du type de cellulose qui la constitue.

Le deuxiéme composant important dans la fibre de lin est ’hémicellulose (5 % a 20 %
de la masse totale) qui est constituée principalement de polysaccharides ramifiés. Le gluco-
mannane, le xyloglucane, et le xylane sont les hémicelluloses les plus communes. Il s’agit
de polysaccharides amorphes jouant le role de matrice pour les microfibrilles de cellulose
ayant une forte affinité aux molécules d’eau. En effet, I'hémicellulose est considérée comme
le principal responsable de I’absorption d’eau par les fibres cellulosiques. De plus, le degré
de cristallinité de 'hémicellulose est 10 & 100 fois inférieur a celui de la cellulose ce qui se
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FIGURE 1.5 — structure chimique de la cellulose

traduit par des propriétés mécaniques trés faibles comparées a celles de la cellulose.

Dans la fibre de lin, on trouve aussi la lignine et les pectines. La lignine est une molécule
tridimensionnelle avec une structure complexe composée de groupement phényles. Elle est
hydrophobe et est présente essentiellement dans la lamelle moyenne, mais elle peut aussi
se trouver au niveau des cellules primaires et secondaires avec des taux ne dépassant pas
généralement 5 %. Les pectines quant & elles, sont des hétéropolysaccharides se trouvant
principalement dans les parois cellulaires primaires de la fibre. Elles contiennent des sucres
acides tels que l'acide galacturonique et controlent la porosité des parois. Du fait de la
présence des groupes d’acide carboxylique, les pectines paraissent les plus hydrophiles de
la fibre végétale. Il est a noter que 'eau et les cires sont des composées minoritaires de la
fibre mais la composition chimique différe d’une fibre a une autre en fonction des conditions
de croissance.

1.1.2.4 Propriétés physiques et mécaniques

Les fibres de lin, parmi quelques fibres végétales, présentent des propriétés intéressantes
a savoir une résistance et une rigidité spécifiques élevées en raison de leur faible densité,
aux alentours de 1,54 (Baley (2004); Pillin et al. (2011); Cherif et al. (2016)), une ténacité
élevée, une biodégradabilité, de bonnes propriétés thermiques, un faible cotit et une nature
non corrosive. Ashby (2008) a montré 'intérét des fibres végétales vu que leurs propriétés
mécaniques spécifiques sont concurrentielles par rapport a celles des fibres de verre (fig. 1.6).
En effet, ces résultats ont été validés par une étude comparative entre les propriétés de
certaines fibres végétales et celles de fibres synthétiques, réalisées par Kabir et al. (2012), qui
a prouvé que, effectivement, certaines fibres cellulosiques notamment les fibres de lin et les
fibres de chanvre ont des propriétés mécaniques spécifiques compétitives a celles des fibres de
verre (tab. 1.1). Cependant, une dispersion des résultats pour les fibres naturelles d’origine
végétale a été rapportée. Cette dispersion peut étre attribuée aux conditions de croissance
et a l'espéce de la plante (le lin comporte plus de deux cents espéces), a I’emplacement de la
fibre dans la plante et a la méthode de mesure adoptée.
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FIGURE 1.6 — comparaison de la résistance spécifique et de la rigidité des fibres naturelles
avec celles des fibres synthétiques les plus résistantes (Ashby (2008))

TABLEAU 1.1 — tableau comparatif de certaines fibres naturelles avec les fibres synthétiques.
Adapté de Kabir et al. (2012) et Gourier (2016)

Fibre Diamétre  Densité AMF1 E2 0,«3 Module spécifique  Reésistance spécifique AT4
(um) () (GPa)  (MPa) (GPa/g/cm®) (GPa/g/cm®) (%)
Lin 12-24 1,5 10-11  27,6-56 345-1100 18,4-37.3 0,2-0,7 2,7-3,2
Jute 160-185  1,3-1,4 7-9 13-26,5 393-773 10-18,3 0,3-0,5 1,16-1,5
Chanvre  16.1-31.2 1,14 6 30-60 690 26,3-52,6 0,6 1,6
Sisal 100-300 1,45 19,7 9,4-22 468-640 6,4-15,2 0,3-0,4 3-7
Coton 16-21 1,5-1,6 - 5,5-12,6 287-800 3,7-7,8 0,2-0,5 7-8
Verre E 16 2,5 - 70 2000-3500 28 0,8-1,4 2,5
Aramide 1,4 - 63-67 3000-3150 45-47.8 2,1-2,2 3,3-3,7
Carbone 6-7 1,4 - 230-390  20000-50000 164,2-278,5 14,2-35,7 0,6-1,3

I Angle microfibrillaire

2 Module de Young

3 Contrainte a la rupture

4 Allongement & la rupture
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FIGURE 1.7 — comparaison des courbes de traction d’une fibre de lin avec une fibre de verre
(Gourier (2016))

Le comportement en traction des fibres naturelles d’origine végétale est spécifique, surtout
comparé & celui des fibres de verre (fig. 1.7). Ceci peut étre expliqué par la structure ainsi
que la composition chimique complexes de ce genre de fibre. Une étude plus approfondie
menée par Charlet (2008) sur le comportement en traction de fibres de lin a montré qu’on
peut distinguer 3 catégories de courbes contrainte-déformation en fonction de leur allure
générale (sans avoir détecté de lien direct avec les dimensions des fibres). En fait, certaines
courbes semblent presque linéaires durant tout le chargement. Cependant, on voit apparaitre
dans d’autres 2 voire 3 pentes distinctes (fig. 1.8a) (Charlet (2008); Aslan et al. (2011);
Lefeuvre et al. (2014)). La premiére catégorie de comportement en traction longitudinale est
considérée comme élastique, car la courbe est quasi-linéaire (Type I). La seconde catégorie
(Type IT) comprend une perte de linéarité et une diminution de la pente de la courbe durant le
chargement. La troisiéme catégorie de comportement (Type I1T), quant a elle (plus complexe),
est la plus communément observée pour les fibres lignocellulosiques (Charlet (2008); Placet
et al. (2014)).

En analysant la troisiéme catégorie de courbe de traction, on peut distinguer 3 zones
(fig. 1.8b). La premiére zone correspond a la sollicitation globale de la fibre. Elle s’accompagne
d’une simple élongation de la fibre dans le sens du chargement. On voit apparaitre ensuite une
partie non-linéaire (zone 2). Une déformation complexe de la paroi secondaire S2, notamment
une réduction de l'angle microfibrillaire, peut étre a l'origine de ce phénoméne (Burgert
(2006)). Dans la zone 3, on observe une augmentation de la rigidité. Ceci a été attribuée a une
cristallisation partielle de la partie amorphe des microfibrilles de cellulose. Cette multitude
de comportement en traction a été également rapportée sur des fibres de chanvre (Duval
et al. (2011); Placet et al. (2014)). Placet et al. (2012) ont prouvé que la probabilité qu'une
fibre de chanvre suit un comportement en traction de la catégorie 3 est d’autant plus élevée
que le taux d’humidité relative est élevé. Ceci a été expliqué par le role plastifiant de 'eau
sur les fibres lignocellulosiques.
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FIGURE 1.8 — courbes typiques de traction de fibres cellulosiques

1.1.3 Hygroscopie des fibres de lin

L’hygroscopie est la capacité d’une substance a absorber les molécules d’eau du milieu
environnant. Les fibres de lin parmi les fibres végétales ont une grande affinité avec I’eau en
raison des groupes hydroxyles présents sur leur surface.

1.1.3.1 Diffusion de ’eau dans le lin : un probléme pour les matériaux compo-
sites biosourcés ?

Pour utiliser les fibres végétales comme renfort, leur hydrophile doit étre considérée avec
précaution. D’une part, 'absorption d’eau pourrait induire un gonflement des fibres & 'inté-
rieur du composite, ce qui provoque ’apparition de contraintes internes. Un autre phénomeéne
qui peut conduire & des contraintes internes est la vaporisation d’eau piégée dans les fibres
pendant le processus de polymérisation de la matrice & des températures au-dessus de 100°C
ce qui induit leur retrait. Ces contraintes internes dues aux phénomeénes de gonflements et de
rétrécissements des fibres sont générées au niveau de l'interface fibre / matrice. Elles peuvent
conduire & un endommagement de cette derniére et par conséquent a une dégradation si-
gnificative des propriétés initiales du composite. Nombreux sont les travaux qui traitent la
sorption d’eau de composites renforcés par des fibres biosourcées (Rangaraj et Smith (2000);
Dhakal et al. (2007); Le Duigou et al. (2009); Assarar et al. (2011)). A titre d’exemple, Assa-
rar et al. (2011) ont montré que 'absorption d’eau d’un matériau composite renforcé par des
fibres de lin est plus élevée comparé au méme matériau renforcé par des fibres de verre. Le
Duigou et al. (2009) quant & eux, ont mené une étude sur le comportement d’un composite
lin / PLLA aprés immersion dans 'eau de mer. Les courbes de gain de masse ont mis en
évidence 'influence des fibres lignocellulosiques sur le comportement de sorption comparé au
PLLA non renforcé (gain de masse multipli¢ par 17). Une augmentation du coefficient de
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diffusion apparent a également été reportée. Des travaux similaires menés par Chow et al.
(2007) et Alix et al. (2011) ont conduit aux mémes tendances. L’influence de la fraction vo-
lumique de fibres sur le comportement de sorption de composites polyester / chanvre aprés
immersion dans l'eau a 25°C a aussi été étudiée (Dhakal et al. (2007)). Ils ont prouvé que
la teneur en eau absorbée est d’autant plus élevée que la fraction volumique de fibres est
importante. Ces résultats ont déja été démontrés par George et al. (1997).

Une baisse des propriétés mécaniques du composite et un endommagement irréversible de
'interface fibre / matrice apreés vieillissement dans ’eau ont aussi été rapportés (Le Duigou
et al. (2009)). L’eau diffusant dans le matériau composite crée des liaisons hydrogeéne avec
les fibres. Ceci peut conduire & une réduction des interactions entre les fibres et la matrice
d’ou la dégradation de 'interface.

Influence de la microstructure sur le comportement hygroscopique Deux fac-
teurs principaux influent sur le comportement hydrophile des fibres lignocellulosiques : leur
composition chimique spécifique et leur structure complexe. En effet, c’est la capacité des
sites moléculaires du polymeére a établir des liaisons hydrogéne avec les molécules d’eau qui
controle le phénoméne de diffusion (Célino et al. (2014a)). Comme mentionné précédem-
ment, dans les fibres végétales, ce sont la cellulose, I’hémicellulose, la pectine et la lignine qui
contiennent les groupes polaires et qui sont ainsi responsables de I’absorption des molécules
d’eau (Berthold et al. (1998); Célino et al. (2014b)).

Divers travaux ont été menés sur 'absorption d’eau dans les différents constituants de
la fibre végétale. En utilisant la technique de calorimétrie différentielle a balayage (DSC :
Differential Scanning Calorimetry), Nakamura et al. (1981) ont étudié l'effet du degré de
cristallinité de la cellulose sur la fraction d’eau liée & la cellulose. Ils ont noté une baisse
significative de la fraction d’eau liée dans la cellulose lorsque le degré de cristallinité de la
cellulose augmente. Ils ont également révélé que les molécules d’eau se lient a 3 groupements
hydroxyles des unités glycosidiques de la phase amorphe et que la zone cristalline de cellulose
demeure insensible vis a vis de ’absorption des molécules d’eau. Ils ont pu en conclure que la
diffusion d’eau dans la cellulose se produit essentiellement dans la phase amorphe. Outre, en
se basant sur des essais de diffraction aux rayons X (DRX), ils ont prouvé que ’absorption
des molécules d’eau au sein de la cellulose type I augmente son degré de cristallinité. Comme
la phase amorphe est constituée majoritairement d’hémicellulose, Davies et Bruce (1998)
considérent que cette derniére est le principal responsable du stockage de l'eau dans les
fibres d’origine végétale. Ces résultats ont été validés par Neagu et Gamstedt (2007) qui ont
trouvé que, pour les fibres de chanvre, la teneur en eau a saturation diminue lorsqu’on extrait
I’hémicellulose et la lignine de la fibre.

D’autre part, la structure particuliére des fibres végétales joue un roéle crucial dans 1’ab-
sorption de I'eau. En fait, ayant une structure creuse et trés poreuse (au centre de la fibre), et
par conséquent une surface d’échange trés importante, les molécules d’eau peuvent facilement
pénétrer au sein de la fibre et se stocker dans son volume libre.

Mécanismes de sorption Selon la littérature, ’absorption d’eau dans les fibres naturelles
d’origine végétale peut étre causée par des phénoménes de diffusion ou par des effets de ca-
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pillarité (action capillaire via le lumen et ponts capillaire entre les fibres (Morton et Hearle
(2008)). Bessadok et al. (2007) ont montré qu'une concentration d’eau dépassant un certain
seuil (obtenue aprés conditionnement & des humidités relatives élevées) entraine un relache-
ment des vides existants dans la structure, ce qui provoque un gonflement important de la
fibre. En fait, d’apres Pejic et al. (2008), il semble que les molécules d’eau qui pénétrent dans
les fibres cassent les liaisons secondaires entre les macromolécules de cellulose et se lient au
réseau par le biais de liaisons de type hydrogéne provoquant ainsi le gonflement du matériau.

Le mécanisme de diffusion au sein des fibres de lin pourrait étre assimilé a un processus en
3 étapes mais qui ne se déroulent pas a la méme échelle de temps (Stamboulis et al. (2001)).
Durant la premiére étape, un équilibre entre 'humidité relative du milieu ambiant et la surface
de la fibre s’établit. Ensuite, les molécules d’eau diffusent dans les fibres & travers les faisceaux
pour arriver enfin a 1’étape de ’absorption des molécules d’eau a l'intérieur de la fibre. Il a
été démontré que, pour des structures comme celles des fibres végétales, on peut trouver deux
sortes d’eau : 'eau libre et ’eau liée au réseau du matériau. De plus, Nakamura et al. (1981)
proposent qu’il existe 2 types d’eau liée : I’eau faiblement liée et ’eau fortement liée au réseau.
L’eau liée au réseau résulte des interactions de 1’eau avec des polymeéres hydrophiles. En effet,
la présence de molécules d’eau brise les liaisons chimiques entre les groupes hydroxyles et
les chaines polymeéres et établit ainsi des liaisons hydrogénes (Hatakeyama et Hatakeyama
(1998)) selon le schéma de la figure (fig. 1.9). Le nombre important de groupes hydroxyles
présent permet d’expliquer la quantité d’eau absorbée par diffusion (Westman et al. (2010)).
Selon Hatakeyama et al. (2012), I'identification et la quantification de I'eau libre et de I'eau
liée peut se faire par plusieurs techniques parmi lesquelles on peut citer : la résonnance
magnétique nucléaire (RMN), l'analyse thermique différentielle, ou encore la spectroscopie
infrarouge.

En ce qui concerne la description du comportement de diffusion des fibres végétales sou-
mises & des humidités relatives controlées, certains auteurs recourent au modeéle de Fick
(Gouanvé et al. (2007); Bessadok et al. (2009)), d’autres proposent d’utiliser le modéle de
Langmuir qui est basé sur une double exponentielle décrivant chacune une cinétique d’ab-
sorption de premier ordre : une cinétique lente, et une cinétique rapide (Célino (2013)).

1.1.3.2 Influence de ’eau sur les propriétés des fibres de lin

Gonflement des fibres Les fibres végétales sont affectées par I'absorption d’humidité.
Le rapport de la variation de longueur d’un échantillon & sa variation de masse est défini
comme le coefficient d’expansion hygroscopique (CEH), appelé aussi coefficient d’expansion
d’humidité (coefficient of moisure expansion : CME), également connu comme le coefficient
de gonflement 3. Afin d’identifier et de modéliser le comportement hygromécanique d'un
matériau, son coefficient de gonflement doit étre défini expérimentalement.

D’une maniére générale, les fibres végétales et leurs composites renforcés gonflent de
maniére significative vu leur composition chimique caractérisée par une forte teneur de po-
lysaccharides extrémement hydrophiles.

Lee et al. (2007) ont mis en évidence par microscopie a force atomique (AFM atomic force
microscopy) que les temps caractéristiques de reprise en eau et de changement dimensionnel
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FIGURE 1.9 — mécanismes d’absorption des molécules d’eau par les groupes hydroxyles d’une
molécule de glucose selon Morton et Hearle (2008)

des microfibrilles de cellulose sont différents. Ils ont constaté un retard entre I’augmentation
de la masse par absorption d’eau et le gonflement des microfibrilles. Le changement dimen-
sionnel des fibres végétales dépend également de leur microstructure. Neagu et Gamstedt
(2007) ont mis en évidence a partir d'un modeéle hygroélastique appliqué a une fibre cylin-
drique que le coefficient d’hygro-expansion des fibres de bois dépend de I’angle microfibrillaire.
Le coefficient de gonflement radial est compris entre 0,3 et 0,5 en fonction de ’angle micro-
fibrillaire. Cet ordre de grandeur est classiquement admis par les auteurs pour des études
numériques (Saft et Kaliske (2011); Reichel et Kaliske (2015)). Cependant la détermination
expérimentale d'un coefficient d’hygro-expansion est rare. Le Duigou et al. (2017) ont proposé
une mesure directe du gonflement de fibres unitaires de lin en fonction de '’humidité relative
de 'atmosphére a température ambiante par microscopie électronique a balayage en mode
environnemental. Ce mode environnemental leur a permis de faire varier la pression dans la
chambre (5-10 mbar) et ainsi reproduire une atmosphére a différent taux d’humidité relative.
Le coefficient d’hygro-expansion [ est alors obtenu par régression linéaire entre le gonflement
radial mesuré et la masse d’eau absorbée déterminée théoriquement a partir d’isotherme de
sorption disponible dans la littérature (Hill et al. (2009)). Les résultats obtenus par Le Dui-
gou et al. (2017) (fig. 1.10) tendent a confirmer que le coefficient d’hygro-expansion des fibres
de lin est de l'ordre de 1,14. Cette valeur est nettement supérieure aux valeurs proposées
par Cave (1978) pour les constituants élémentaires (tableau de valeur 1.2). De plus, Le Dui-
gou et al. (2017) mettent en évidence que ce coefficient est un élément important & prendre
en compte pour déterminer les contraintes a 'interface fibre / matrice dans les matériaux
composites biosourcés soumis a des variations hygroscopiques.

TABLEAU 1.2 — valeur des coefficients d’hygro-expansion proposés par Cave (1978)

0 0 1/3
Bcellulose = 0 5 ﬁhemicellulose == 07 5 ; 5ligm'ne == 1/3
0 0,5 1/3
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FIGURE 1.10 — coefficient d’hygro-expansion des fibres de lin selon Le Duigou et al. (2017)

Influence de I’hygroscopie sur les propriétés mécaniques L’étude bibliographique
sur les relations entre I'humidité relative de l’atmospheére et les propriétés mécaniques de
fibres végétales met en avant une forte dépendance mais les résultats semblent, pour cer-
tains, contradictoires (fig. 1.11). Par exemple, Placet et al. (2012) mettent en évidence une
augmentation du module de Young de fibres de chanvre (fig. 1.12). A 'inverse, Davies et
Bruce (1998) observent expérimentalement une diminution du module des fibres de lin et
d’ortie avec I'augmentation de 'humidité relative.

Selon différents travaux, les contraintes a rupture de fibres de lin (Van Voorn et al. (2001)),
de sisal (Van Voorn et al. (2001)) et de chanvre (Placet et al. (2012)) (fig. 1.11a) croissent
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FIGURE 1.11 — évolution de la contrainte & rupture de fibres végétales
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FIGURE 1.12 — évolution du module de fibres de chanvre selon Placet et al. (2012)

avec 'augmentation de 'humidité relative jusqu’a une certaine quantité d’eau absorbée au-
dela de laquelle les propriétés se dégradent. Ces observations sont confirmées par Stamboulis
et al. (2001) sur des fibres de lin traitées alors que les fibres de lin non traitées semblent
présenter une stabilisation de la contrainte a rupture pour des atmosphéres dont I’humidité
relative est comprise entre 66 % et 97 % (fig. 1.11b). Les travaux de Symington et al. (2009)
sur différentes fibres tendent & montrer que la déformation & rupture des fibres végétales
augmente également avec I’humidité relative de 'atmosphére.

L’interaction entre I’eau présente dans I'atmosphére (humidité relative) et les fibres vé-
gétales (constitués de polymeéres hydrophiles) est complexe et peut conduire a différentes
modifications physiques, chimiques et dimensionnelles. Ces différentes modifications permet-
traient d’expliquer les différentes tendances observées. En effet, Hatakeyama et Hatakeyama
(1998) ont montré que 'eau pouvait agir comme un plastifiant pour les polymeéres hydro-
philes ou provoquer un phénomeéne d’anti-plastification par la formation de ponts hydrogéne
stables. D’un coté, Placet et al. (2012) expliquent 'augmentation du module des fibres de
chanvre par une modification de ’arrangement des microfibrilles. Le gonflement de la fibre
entrainerait une modification de I’angle microfibrillaire (MFA) permettant une augmentation
de ses propriétés. Cette modification de ’angle microfibrillaire a déja été observée sur des
fibres de lin par diffraction aux rayons X par Astley et Donald (2001). La modification struc-
turale a été observée pendant la désorption et ’angle MFA est passé de 15° pour I’échantillon
humide & 11° pour ’échantillon sec. D’un autre coté, 'eau absorbée par les fibres végétales
agit comme un agent plastifiant et adoucissant permettant d’expliquer I'augmentation de la
contrainte et de la déformation a rupture.

Le comportement sous sollicitation cyclique mécanique et hygroscopique a été analysé par
Baley (2002) et Célino (2013) respectivement. Baley (2002) a mis en évidence une augmenta-
tion de la rigidité des fibres de lin en fonction du nombre de cycles sous cyclage mécanique.
De méme, sous un cyclage hygroscopique répété entre 30 % et 80 %, Célino (2013) a égale-
ment observé, dans son doctorat, une augmentation du module de Young avec le nombre de
cycle pour 4 fibres végétales (sisal, chanvre, jute et lin).

La diversité des résultats de la littérature peuvent étre expliquée par la variabilité intrin-
séque des fibres végétales (variété de la plante, conditions climatiques de croissance, mode
d’extraction, stockage...). Les observations expérimentales des modifications des propriétés
des fibres végétales doivent donc étre corrélées a leurs structures.
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FIGURE 1.13 — procédés classiques d’obtention de fils

1.2 Renfort

1.2.1 Le renfort fil

Le filage et la filature sont deux techniques permettant la fabrication de fil. Le filage
permet d’extruder au travers d’une filiére un filament continu a partir d’'une matiére a I’état
fondu (fig. 1.13a). Ce procédé est utilisé pour la fabrication des fibres synthétiques telles que
les fibres de verre ou les fibres de polyamide. La filature permet de fabriquer un fil & partir de
fibres. Les matiéres d’origine végétale se présentent souvent sous forme de fibres, la filature
est donc le procédé utilisé pour la fabrication de fils de lin ou de chanvre (Weidmann (2010)).

Le procédé complet de filature consiste en une succession d’étapes permettant progressive-
ment de déméler, de nettoyer (suppression des impuretés et des fibres courtes), de paralléliser
les fibres et de les étirer pour ne conserver que les fibres longues. Ces étapes permettent de
passer progressivement d’une filasse de fibres longues a un ruban de fibres paralléles. Les
opérations permettant de passer de la ressource naturelle (tige de lin par exemple) a la filasse
de fibres longues dépendent de la nature de la ressource.

Les rubans sont par la suite affinés par des étirages successifs permettant d’obtenir une
meéche. Les fils sont alors obtenus a partir des méches par une opération de torsion dont la
plus commune est appelée “filature par anneaux”. Les méches sont torsadées et le nombre de
torsion par unité de longueur est obtenue en controlant la vitesse relative de la bobine ot est
enroulée le fil et celle de 'anneau distribuant le fil sur la bobine (Madsen (2004)).

La figure (fig. 1.14) présente les deux types de fils obtenus par filature les plus couramment
utilisés comme matériau de renfort pour composite. La filature permet d’obtenir des fils
simples en “S” ou en “Z” ou des fils retors constitués de deux fils simples.
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FIGURE 1.14 — différents types de fils pour renfort (a) fil dit simple (b) fil dit retors (Weidmann
(2010))
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1.2.2 Le renfort tissu

A partir de fils, une grande variété de tissus (bidimensionnels ou multiaxiaux 3D) peut étre
obtenue. Seuls les tissus bidimensionnels feront I'objet d’une description dans ce manuscrit.
Un tissu 2D est obtenu en entrelagant suivant deux directions perpendiculaires deux séries de
fils ou de méches. On distingue les fils de chaine dans le sens longitudinal et les fils de trame
dans le sens transversal. Le mode d’entrelacement des fils de chaine et des fils de trame est
appelé 'armure. Il existe trois armures principales - la toile, le sergé et le satin (fig. 1.15).

Les directions chaine et trame du renfort tissu correspondent respectivement aux direc-
tions longitudinale et transversale d’un matériau composite élaboré par empilement de pli de
tissu. L’une des caractéristiques principales des tissus de renforts est le coefficient d’équili-
brage K¢ correspondant a la proportion volumique relative de fils de chaine selon 1’équation
(éq. 1.1) ol vep, et vy, correspondent respectivement au volume de fils dans le sens chaine et
trame.

Uch,
Kog=—"—- 1.1
“ Veh + Vtr ( )

L’unidirectionnel (UD) est constitué¢ de fibres dans le sens chaine et il est caractérisé par
I’absence de fibres dans le sens trame. Bien que ce type d’armure est un peu
difficile & manipuler, il est quand méme assez utilis¢é comme renfort dans les
matériaux composites.

Le quasi-UD ressemble & un UD (unidirectionnel) mais il est caractérisé par la présence de
quelques fils dans le sens trame qui facilitent sa manipulation. Ce type de renfort
est caractérisé par un nombre trés faible de fils de trame comparé au nombre de
fils de chaine, ce qui induit un coefficient d’équilibrage K¢ (éq. 1.1) proche de 1.

La toile  constitue 'armure la plus simple ot chaque fil de trame passe alternativement en-
dessous puis au-dessous d’un fil de chaine. Ce type d’armure présente une densité
d’entrecroisement important le rendant peu déformable. Ce type d’armure est
donc par conséquent peu utilisé comme renfort dans les matériaux composites
(fig. 1.15a).

Le sergé  est caractérisé par deux nombres X /Y. Dans cette armure, les fils de trame passent
alternativement en dessous de X fils de chaine puis au-dessus de Y fils de chaine.
De plus, il y a un décochement de 1. Ce décochement correspond au décalage du
point de croisement entre 2 fils (fig. 1.15b).
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(a) armure de type toile

—

) armure de type sergé c) armure de type satin
2 5/2

—_
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FIGURE 1.15 — représentation des trois armures principales utilisées comme renforts dans les
matériaux composites

Le satin  est caractérisé par des points de croisement entre fils de chaine et fils trame ré-
partis de maniére a ne jamais se toucher (contrairement a la toile ou au sergé). Le
satin n’a qu’'un seul point de croissement sur chaque fil de chaine et sur chaque fil
de trame du motif élémentaire (rapport d’armure). Il est donc caractérisé par son
rapport d’armure X (X fils de chaine x X fils de trame), et son décochement cor-
respondant au décalage du fil de chaine (2 minimum) (fig. 1.15¢). L’armure satin
produit des tissus souples adaptés a la mise en forme de matériaux composites
de surface complexe.

1.2.3 Influence de la structure du fil sur le comportement des ren-
forts

Dans la littérature, de nombreuses études portent sur la caractérisation du comportement
mécanique et hydrique de composites a renforts d’origine végétale comme en atteste les dif-
férents articles de review disponibles (Bledzki et Gassan (1999); Satyanarayana et al. (2009);
Yan et al. (2014); Pereira et al. (2015)). De méme, I’étude du comportement des fibres végé-
tales élémentaires est un champ d’investigation important. Ces études soulignent le nombre
important de parameétres influengant leur comportement et la forte affinité avec les molécules
d’eau (Célino et al. (2014a)). Cependant, peu d’études s’intéressent a la caractérisation du
comportement a I’échelle de renfort de type fil (Goutianos et Peijs (2003); Goutianos et al.
(2006); Madsen et al. (2007); Ma et al. (2014); Codispoti et al. (2015); Belaadi et al. (2016);
Blanchard et al. (2016)). Ainsi, Blanchard et al. (2016) mettent en avant la forte variabilité
des propriétés mécaniques de fil de lin de longueur utile 500mm. Les auteurs ont montré que
les distributions des propriétés (module de Young et contrainte & rupture) suivent une loi
normale et obtiennent un module de Young de 11,4 + 2,1 GPa et une contrainte a rupture
de 224 £ 45.5 M Pa. Goutianos et Peijs (2003) et Ma et al. (2014) ont étudié 'influence de
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FIGURE 1.16 — influence de I'angle de torsion (Ma et al. (2014))

I’angle de torsion du fil sur son comportement mécanique et sur le comportement des compo-
sites associés. Goutianos et Peijs (2003) ont trouvé que 'augmentation de I’angle de torsion
augmente la résistance a rupture du fil jusqu’a un angle critique au-dela duquel la résistance
du fil diminue. A l'inverse, pour les matériaux composites renforcés par des fils torsadés, plus
I'angle augmente plus les propriétés du composite diminuent (Goutianos et al. (2006))). Les
mémes constatations sont effectuées par Ma et al. (2014) sur des fils de sisal (fig. 1.16). Selon
ces auteurs, deux raisons principales permettent d’expliquer ces tendances. Premiérement,
I’angle entre les fibres et la direction de chargement augmente avec le niveau de torsion du fil
et induit une baisse des propriétés mécaniques des composites associés. Madsen et al. (2007)
ont montré que la distribution de I’angle des fibres dans un fil de chanvre torsadé n’est pas
homogeéne suivant 1’épaisseur du fil. Ainsi, les fibres du centre du fil sont alignées le long de
son axe et 'angle augmente a la périphérie. Deuxiemement, I’augmentation du niveau de tor-
sion peut conduire & diminuer la perméabilité du fil et engendrer une mauvaise imprégnation
du fil lors du procédé de mise en oeuvre (Ma et al. (2014)).

1.3 Composites renforcés par des fibres de lin

Les fibres de lin parmi les fibres végétales ont une grande affinité avec l’eau en raison
du groupe hydroxyle présent sur leur surface qui conduit a des matériaux composites avec
une absorption d’eau plus élevée (Hill et al. (2009); Azwa et al. (2013)). La sorption d’eau
provoque le gonflement des fibres végétales, en particulier lorsque le volume libre est dispo-
nible (comme la porosité et le lumen de la fibre) (Clair (2001)). Plusieurs auteurs affirment
que le gonflement différentiel entre les fibres végétales et la matrice génére des contraintes
d’interface. Il provoque donc une dégradation, une fissuration, une décohésion de I'interface
fibre / matrice et, enfin, une perte des propriétés mécaniques qui varie linéairement avec

I'absorption d’eau (Dhakal et al. (2012); Azwa et al. (2013); Le Duigou et al. (2014, 2015)).
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1.3.1 Comportement hygroscopique : diffusion

Comme précédemment mentionné les fibres végétales possédent une forte affinité avec les
molécules d’eau et jouent un roéle important dans le comportement hydrique des matériaux
composites biosourcés. En d’autre terme, les conditions environnementales (humidité, tem-
pérature, UV) peuvent fortement affecter les propriétés mécaniques des composites et jouent
donc un role essentiel dans la durabilité des composites renforcés par des fibres végétales. I
est alors primordial d’étudier les phénomeénes de diffusion & différentes échelles au sein des
composites a fibres végétales.

1.3.1.1 Meécanismes de diffusion

Les mécanismes de diffusion dans les fibres végétales ont déja été discutés au paragraphe
1.1.3.1. Pour rappel, la diffusion d’eau est gouvernée par des mécanismes de diffusions et
de capillarités. Ce paragraphe permettra de compléter la discussion par les mécanismes de
diffusion dans les résines et dans les composites a fibres végétales.

Deux mécanismes permettent de décrire la diffusion d’eau dans les polyméres thermodur-
cissables :

— la présence de groupes polaires (hydroxyles ou amines dans les résines époxy) permet
de former des liaisons hydrogéne avec les molécules d’eau (Coniglio et al. (2013));

— les molécules d’eau peuvent également s’insérer et se répandre par capillarité dans les
microvides et cavités présents au sein des résines. Mais elles ne participent pas aux
interactions eau / polymére (El Yagoubi et al. (2014))

Comme pour les fibres végétales (constituées de chaines macromoléculaires), 1’absorption
d’eau dans les résines thermodurcissables peut engendrer des modifications physiques et
chimiques et occasionner une diminution des propriétés mécaniques. Les conséquences de
I’absorption d’eau dans les polyméres sont, outre 'augmentation de masse, les gonflements,
la plastification et ’hydrolyse (Merdas et al. (2002)). Pendant le processus de plastification
par l'eau, les molécules d’eau viennent s’insérer au niveau des groupements polaires entre
les chaines de macromolécules (Verdu (2013)) augmentant la mobilité moléculaire et ainsi
dégradent les propriétés mécaniques du matériau (diminution du module de Young et de la
contrainte a rupture, et une augmentation de la déformation a rupture). L’hydrolyse conduit,
quant a elle, & des scissions des chaines macromoléculaires (Verdu (2013)). La présence ou
non du phénomeéne d’hydrolyse dépend de la nature de la résine. Ainsi les groupements an-
hydrides d’acides (groupes esters) semblent sujet & ce phénoméne alors que les groupements
amines ne semblent pas étre réactifs (Herman (2008)).

Les composites renforcés par des fibres végétales sont un assemblage plus ou moins com-
plexe de fibres et de matrice, les phénoménes de diffusion observés dans les composites bio-
sourcés sont donc une combinaison de 'ensemble des mécanismes observés dans les résines et
dans les fibres, auxquels viennent s’ajouter des mécanismes spécifiques aux composites liés
au comportement des interfaces fibre / matrice (diffusion d’eau par capillarité a l'interface
fibre / matrice, gonflements différentiels, fissuration, etc.).
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1.3.1.2 Cinétique de diffusion

Selon les théories de diffusion, ’absorption d’eau au sein d’un matériau est gouvernée par
deux groupes de grandeurs caractéristiques :

1. la capacité maximale d’absorption M., correspondant a la teneur maximale d’eau
absorbable par le matériau;

2. des coeflicients de diffusion D traduisant la vitesse de pénétration dans le milieu.
Le comportement de diffusion peut alors étre classé en trois catégories (Comyn (1985)) ;

Cas 1 diffusion Fickienne dans laquelle la vitesse de diffusion est inférieure a la mobilité
des segments de chaine. L’équilibre est rapidement atteint et indépendant du temps.

Cas 2 dans lequel la mobilité du pénétrant est plus élevée que les mobilités des chaines
de polymeére. Il existe donc un front mobile séparant la partie qui a absorbé le péné-
trant et le noyau du polymeére. Le noyau diminue en taille jusqu’a I'obtention d’une
concentration a 1’équilibre dans tout le matériau.

Cas 3 diffusion non fickienne ou anormale dont le comportement est intermédiaire entre
le cas 1 et le cas 2. Les vitesses de diffusion et de mobilités des chaines sont compa-
rables.

La forme de la courbe représentée par 1'équation (éq. 1.2) permet de distinguer ces trois cas
de diffusion.
M,

L A 1.2
. (12)

ou M; est la masse a l'instant t, M., est la masse a saturation, k et n sont des paramétres
controlant la cinétique de diffusion. k est une constante traduisant l'interaction entre le
matériau et I’espéce diffusante. L’exposant n permet d’identifier le comportement de diffusion
et on distingue les cas suivants (fig. 1.17) :

— n < 0,5 diffusion pseudo-fickienne

— n = 0,5 diffusion fickienne (cas 1)

— 0,5 < n < 1 diffusion anormale (cas 3)

— n>1cas?2

1.3.1.3 Modélisation de la diffusion

Le modéle le plus simple permettant de décrire la diffusion dans un matériau solide est
liloi de Fick (1855). La loi de Fick repose sur 'hypothése que le flux de I'espéce diffusante

¢ est proportionnel au gradient de la concentration C' selon 1’équation (éq. 1.3).
%
¢ =—D -grad (C) (1.3)

ou D est le coefficient de diffusion. En combinant 1'équation (éq. 1.3) et la loi de conservation
de la masse, on obtient la seconde loi de Fick (éq. 1.4).
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FIGURE 1.17 — courbes de sorption de type fickienne (a), pseudo-fickienne (d), et anormale
(b et ¢)

aa—(j =div [—D - grad (C’)} (1.4)

Lorsqu’ on se place dans 'hypothése d’'un matériau isotrope, la diffusivité est indépen-
dante de la direction de diffusion. De méme, le coefficient de diffusion est considéré comme
indépendant du temps, de la concentration et homogéne dans le matériau. Sous ses hypo-
theses classiquement admises méme pour les composites a fibres longues (Cherif et al. (2016);
Perrier (2016); Fehri et al. (2017)), la masse de 'espéce diffusante est donnée par 1'équation

(éq. 1.5).

M, 8 1 - —(2-n4+1°7%-D-t
T WQZ[—@%H)Q p( 3 )] (1.5)

ol h est I'épaisseur de diffusion, D le coefficient de diffusion et ¢ le temps de diffusion.

Certains travaux (Célino et al. (2014a); Cherif et al. (2016); Perrier (2016)) ont cependant
démontré que les composites biosourcés peuvent s’écarter du modele de Fick et d’autres
approches sont alors nécessaires pour modéliser la diffusion d’eau dans les composites. Jacobs
et Jones (1989) ont introduit un modeéle dont 'idée principale est que la diffusion est une
conséquence de deux phénomeénes Fickiens indépendants. Le matériau est alors supposé étre
constitué d’une phase dense et d'une phase moins dense dans laquelle la diffusion est plus
rapide mais la teneur a saturation est plus faible que la phase dense (fig. 1.18).

Cette idée a été généralisée par Maggana et Pissis (1999) en associant deux phases arbi-
traires, la diffusion est alors régie par I’équation (éq. 1.6). Ce modeéle de Fick a deux phases
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FIGURE 1.18 — principe d’une diffusion & deux phases selon Cherif (2013)

a été récemment utilisé avec succés par Cherif (2013) pour décrire le comportement de com-
posite renforcé par des tissus de lin.

—(2m1)272- D
Mt = { _7T2Zn 0[2n+1gexp( & —Hh)2 D1t>:|}+

—(2n 272.Dy-
{1 - 5 5 [ o (S22}

ot M, et M, sont les masses & saturation et Dy et D, sont les coefficients de diffusion des
phases 1 et 2 respectivement.

Une autre approche se base sur 'hypothése que 'eau est présente sous deux formes. Si
les définitions peuvent varier d’'un auteur a l'autre, le concept reste identique. Il consiste
a considérer que l'eau peut étre liée (liaison hydrogéne) ou libre (remplissage de cavité).
Le modeéle non-Fickien de ce type le plus couramment utilisé est le modéle présenté par
Carter et Kibler (1978), appelé diffusion de type « Langmuir ». Il existe une probabilité pour
que l'eau liée devienne libre et inversement. La diffusion de type Langmuir associe donc a
chaque molécule une probabilité S qu'une molécule liée devienne libre, et une probabilité
~v qu'une molécule libre se lie. La cinétique d’absorption est alors décrite par les équations
(éq. 1.74 1.9).

(1.6)

M exp (—y 1)y (t) + 2

M. v+ B ,y+ﬂ(eXP(—5't)—eXP(—V-t))-I—l—exp(—B-t) (1.7)
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avec N
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1.3.2 Comportement mécanique

De nombreuses études ont été menées afin d’identifier les propriétés mécaniques des fibres
de lin. Par exemple, Le Duigou et al. (2009) ont trouvé un module de Young d’environ
65 £+ 38 GPa, et une résistance a la traction de 1455 4+ 835 MPa. La densité des composites
lin / époxy mesurée était d’environ 1,54 (Cherif (2013)). Alix et al. (2012) ont étudié I'in-
fluence de traitements chimiques tels que le traitement de pectinase sur I’absorption d’eau et
sur le comportement mécanique des composites lin / époxy. Ils ont également présenté 1'ef-
fet d’autres traitements chimiques comme par exemple I’hydroxyde de sodium, ’anhydride
acétique et 'acide formique sur la modification chimique de la surface des fibres de lin, sur
la mouillabilité de ces derniéres et sur I’adhésion fibre / matrice (polyester insaturée) (Baley
et al. (2006)). Baley et al. (2012) ont aussi identifié I'effet du séchage sur les propriétés méca-
niques des fibres de lin et de leurs composites renforcés. Selon Baley et al. (2012), le séchage
des fibres de lin n’affecte pas le module d’élasticité des fibres, mais diminue la contrainte et
la déformation a la rupture de maniére significative (—44 % et —39 % respectivement). De la
méme maniére, I'utilisation de fibres de lin séchées dans le composite provoque une forte chute
de sa contrainte et de sa déformation a la rupture (-36 %) mais aucun changement significatif
n’a été observé sur le module d’élasticité du composite (Baley et al. (2012)). Le Duigou et al.
(2009) ont identifié les propriétés mécaniques de biocomposites lin / poly (lactiques) aprés
vieillissement & ’eau de mer et les ont comparés a ceux du composite lin / époxy dans le
but d’étudier la possibilité de substituer un composite lin / époxy avec un composite 100 %
biosourcé (Baley et al. (2012)).

Masseteau et al. (2014) ont proposé une nouvelle méthode qui permet d’identifier I'in-
fluence de la teneur en eau sur le module d’élasticité en se basant sur des mesures précises de
la densité de la fibre. Cette valeur a été utilisée dans la loi des mélanges inverse pour calculer
la fraction volumique de fibres nécessaire dans le composite pour atteindre les propriétés
souhaitées. De plus, ils ont montré que ’adhérence entre les fibres de lin et la matrice était
meilleure dans un environnement humide. La contrainte a la rupture était également plus
élevée. Ils ont démontré la présence d’'une teneur en eau optimale des fibres dépendant du
systéme étudié.

Une étude comparative entre 'effet du vieillissement de ’eau sur les composites verre / époxy
et lin / époxy a été réalisée (Assarar et al. (2011)). Ce travail a révélé que pour les com-
posites verre / époxy, le vieillissement dans ’eau n’affecte que la contrainte a la rupture.
Cependant, pour les composites lin / époxy, le module d’élasticité, la contrainte maximale
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a la rupture ont diminué de maniére significative & mesure que le temps d’immersion dans
I'eau augmentait. Les tests ont indiqué que la dégradation de I’adhérence entre la fibre et la
matrice (interface) était prépondérante pour les deux types de composites.

1.3.3 Couplage hygromécanique
1.3.3.1 Composites renforcés par des fibres végétales

Les recherches sur le comportement hygromécanique des composites renforcés par des
fibres naturelles sont récentes comparées a celles sur les composites renforcés par des fibres
synthétiques et elles ne sont pas aussi nombreuses. Parmi les études peu s’intéressent a la
caractérisation des déformations hygroscopiques des composites a fibres végétales.

L’influence de la résine (bio-époxy et époxy ordinaire) et de la microstructure (nombre
de pli, épaisseur) sur I’absorption d’eau et les déformations hygroscopiques (gonflements) en
fonction du temps d’immersion de composites jute / époxy a été étudiée par Masoodi et Pillai
(2012). Les auteurs ont démontré que les résines époxy bio-sourcées absorbent plus d’eau que
les résines époxy ordinaires. De méme, les gonflements volumiques dus a I’absorption d’eau
des bio-époxy sont plus importants. Masoodi et Pillai (2012) ont mesuré une augmentation
de volume d’environ 2,5% et 4% pour les résines époxy et bio-époxy respectivement. La
fraction volumique de jute a également une influence sur le gonflement du composite. La
variation volumique d’un composite bio-époxy renforcé par 20 % de fibre de jute est de 14 %,
celle-ci passe a 24 % pour une fraction volumique de jute de 40 % (Masoodi et Pillai (2012)).
Les tendances sont similaires pour les composites jute / époxy, pour lesquels des gonflements
de 12 % et 19% ont été mesurés pour les composites a 20 % et 40 % de jute respectivement.
Madsen et al. (2012) ont caractérisé expérimentalement 1’absorption d’humidité et les chan-
gements dimensionnels d’un composite fibre de chanvre / polyéthyléne téréphtalate (PET)
a différents niveaux d’humidité. Les déformations hygroscopiques maximales ont été mesu-
rées dans le sens transversal alors que les déformations hygroscopiques longitudinales sont
pratiquement nulles (Madsen et al. (2012)). Les auteurs ont également appliqué un modéle
micromécanique permettant de prédire la quantité d’eau du composite & partir des déforma-
tions hygroscopiques et des teneurs en eau des constituants. Le composite chanvre / PET est
caractérisé par une faible capacité d’absorption d’humidité, et des changements dimensionnels
isotropes transverses faibles.

Presque tous les travaux publiés ont constaté que I’absorption de grandes quantités d’eau
pendant une longue période a une influence négative sur les propriétés des fibres végétales
ainsi que sur ceux des composites a fibres végétales (Stamboulis et al. (2000)). En fait, une
forte absorption d’eau provoque une réduction des propriétés mécaniques en général, (par
exemple la résistance a la traction et le module d’élasticité). Lorsque les molécules d’eau
pénétrent dans les fibres, elles dégradent les fibrilles de cellulose et les chaines polymériques
de la matrice (hémicellulose, lignine, pectine). Comme il a été mentionné, les molécules
d’eau n’affectent pas seulement la fibre, mais elles affectent aussi I'interface fibre / matrice
(Stamboulis et al. (2000)).

Pour les fibres de lin, peu d’études ont été menées afin de déterminer l'influence de
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leffet synergique des conditions environnementales (humidité et / ou température) sur les
propriétés mécaniques des fibres et de leurs composites. Li et Xue (2016) ont étudié les
mécanismes de vieillissement d’un composite renforcé par un tissu UD de lin par immersion
dans 'eau. Ils ont constaté que la dégradation des fibres de lin est le facteur déterminant du
vieillissement du composite et de la dégradation des propriétés mécaniques des composites.
Contrairement au composite renforcé de fibres minérales ou la détérioration de la matrice
controle la chute du comportement mécanique du composite. Les auteurs ont réalisé que
les propriétés mécaniques du composite étaient récupérables par séchage jusqu’a ce que des
dommages permanents se produisent (par exemple une dégradation mécanique des fibres)
(Li et Xue (2016)). La plastification matricielle, le gonflement des matériaux, les fibres de lin
et les dommages structuraux de la matrice époxy, ainsi que la dissolution des fibres de lin
sont les principaux mécanismes de vieillissement hygrothermique des composites renforcés de
tissu de lin (Li et Xue (2016)).

1.3.3.2 Composites renforcés par des fibres synthétiques

Mercier et al. (2008) ont étudié le vieillissement des composites époxy renforcé par des
fibres de verre. Les auteurs (Mercier et al. (2008)) ont analysé l'effet d’une exposition a de
I’air humide sur la durée de vie de structure composite. Les cinétiques de sorption ont été
déterminées en exposant les composites verre / époxy a de l'air humide a différentes HR et
températures. Les propriétés mécaniques des composites se dégradent avec la masse d’eau
a saturation. Les auteurs ont montré que le couplage entre 1’absorption d’eau et 1’endom-
magement sous contrainte mécanique n’existe pas (Mercier et al. (2008)). Un modeéle hygro-
thermo-mécanique, prenant en compte 1’évolution de la rigidité due a I’absorption d’eau et a
I’endommagement sous sollicitations mécaniques, a été développé et permet de prévoir 1’évo-
lution de la rigidité au cours du vieillissement a tous les stades de I'absorption d’eau et de la
fissuration de la matrice.

Zhou et Lucas (1995) ont étudié la sorption de l'eau a différentes températures sur un
composite carbone / époxy. La diffusion d’eau dans le composite suit la loi de Fick pour les
températures inférieures a 45°C. Pour des températures supérieures a 45°C, I'absorption est
plus importante et s’écarte du modéle de Fick. De multiples fissures ont été observées sur les
micrographies des composites immergés dans de I’eau chaude (75°C et 90°C) pendant 4300h.
Cependant, aucune fissure n’a été observée sur les composites immergés & des températures
inférieures a 45°C. La différence du comportement en sorption a été donc expliqué par des
changements chimiques et par 'endommagement physique du composite (Ellis et Karasz
(1984); Zhou et Lucas (1995)). La microscopie électronique a balayage (MEB) a également
montré la présence de porosité et des décollements de surfaces. Malgré les endommagements,
la stabilité dimensionnelle de ce composite est excellente. Les déformations hygroscopiques
maximales de la largeur sont inférieures a 1%, de plus aucun changement dimensionnel n’a
été observé dans la direction longitudinale.
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1.3.3.3 Comportement hygromécanique de la matrice époxy

Les études de 'absorption d’eau des polyméres ont reporté des modifications chimiques
des chaines de polymeéres, des altérations des propriétés mécaniques et physiques. Les études
ont également montré 'apparition de contraintes internes dii au gonflement des matériaux
(Lin (2006); Lai et al. (2012)) Par exemple, Xiao et al. (1997) ont mis en évidence des modifi-
cations irréversibles de la structure des polyméres par oxydation, hydrolyse et plastification.
Ces changements sont responsables de la modification des propriétés physiques et mécanique.
Par exemple, on note une diminution de la température de transition vitreuse de 10°C pour
une fraction massique d’eau absorbée de 1% (Ellis et Karasz (1984)). De méme, pour 1%
de teneur massique en eau, le module de conservation (DMA) et la résistance a la traction
diminue de 10% et de 15% respectivement (Mikols et al. (1982)). L’absorption d’eau engendre
généralement un gonflement du matériau. Les déformations hygroscopiques dépendent de la
teneur en eau du matériau et sont décrites par un coefficient d’hygro-expansion . La mesure
expérimentale de ce coefficient est difficile. Lai et al. (2012) ont déterminé expérimentalement
les déformations hygroscopiques et le coefficient d’hygro-expansion en utilisant une fibre a
réseau de Bragg (Fibre Bragg Grid) noyé dans un échantillon cylindrique de résine époxy.
Cette méthode par FGB s’est avérée étre une méthode efficace et reproductible pour déter-
miner les déformations hygroscopiques et le coefficient CME. Les auteurs ont montré que
la dépendance entre les déformations hygroscopiques et la concentration eau dans la résine
époxy n’est pas linéaire. Selon les auteurs, les couplages hygromécaniques et les déformations
hygroscopiques dans les résines époxy ne peuvent pas étre modélisés par un seul coefficient
d’hygroexpansion.

1.4 Problématique de la thése

A T'heure actuelle, les applications majeures des fibres végétales concernent les industries
du transport (automobiles, .. .), du packaging et des sports et loisirs. Cependant la littérature
a montré que les conditions extérieures (température, UV et humidité) affectent considéra-
blement les propriétés mécaniques des fibres végétales. Afin de prédire le comportement et la
durabilité des composites renforcés par des fibres végétales, il est primordial de comprendre
I'influence d’un conditionnement en milieu humide et en immersion dans ’eau sur leur com-
portement mécanique. Peu d’études proposent de confronter I'impact d’un conditionnement
en atmosphére humide sur la reprise en eau et sur le comportement mécanique des composites
et de ses constituants.

Ce travail propose donc d’étudier, dans une démarche multi-échelle, 'influence d’une expo-
sition prolongée en milieu humide (différentes humidités relatives) et en immersion dans I’eau
sur les cinétiques de sorption et sur le comportement mécanique d’un composite lin / époxy
et de ses constituants (matrice et renfort lin a différente échelle (fil et tissu)).

La modélisation de leur comportement mécanique et du couplage hygromécanique doit
encore faire face a certaines limitations et des verrous scientifiques doivent étre levés afin de
proposer un modéle permettant la prise en compte de I’ensemble des phénoménes physiques.
Cette thése propose également, une premiére approche permettant de prédire le compor-
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tement mécanique viscoélastique viscoplastique d’un composite lin / époxy en prenant en
compte les couplages hygromécaniques. Cette modélisation s’appuiera sur une démarche ex-
périmentale de caractérisation du comportement en fluage / recouvrance et en relaxation / ef-
facement des composites.
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Chapitre 2

Matériaux et techniques expérimentales

2.1 Matériaux utilisés au cours de 1’étude

2.1.1 La matrice

La matrice utilisée pour ’élaboration des plaques en composite et des plaques en 100 %
matrice est un mélange de résine époxyde développée par la société Hunstman et commer-
cialisée sous le nom d’Araldite LY 1564 et de durcisseur développé par la méme société et
commercialisé sous le nom de Aradur 3487. Cette matrice est caractérisée par une faible
toxicité et par un bon rapport performances / coiit. La viscosité de la résine Araldite LY
1564 a température ambiante (7" = 25°C) est comprise entre 10 et 20mPa - s et sa densité
est comprise entre 1,1 et 1,2 g/cm?. La viscosité du durcisseur Aradur 3487 a T = 25 °C est
comprise entre 30 et 70 mPa - s et sa densité est comprise entre 0,98 et 1 g/cm?. Le mélange
optimal proposé par le fabricant est de 34 parties pondérales de durcisseur pour 100 parties
pondérales de résine. En se basant sur ce rapport des masses des deux constituants, la masse
volumique du mélange calculée est aux alentours de 1,14 g /em?. Le mélange de ces deux
composants s’effectue a température ambiante et a pression atmosphérique, et nécessite une
agitation uniforme et continue pendant quelques minutes dans le but d’assurer une bonne
homogénéisation de I’ensemble.

Le suivi de la cinétique de réticulation a été réalisé sur une machine Trombotech (fig. 2.1).
Le principe consiste a mesurer la force exercée par un matériau, durant la transition de
I’état liquide & 1’état solide, sur une bille animée d’'un mouvement alternatif d’amplitude
et de fréquence constantes. Cette force est associée a la rigidité du matériau (en Physical
Consistent Unit PCU, unité propre a la machine utilisée). La courbe de rigidité en fonction
du temps présente un point d’inflexion (fig. 2.2). L’intersection entre la tangente a ce point
d’inflexion et I’axe des abscisses permet de définir le temps de gel (fig. 2.2). Un temps de gel
de 264 min a été mesurée pour la matrice utilisée dans cette étude.
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FIGURE 2.1 — photographie de la machine Trombotech
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FIGURE 2.2 — évolution de la rigidité et de la température de la matrice époxy pendant la
réticulation
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U

FIGURE 2.3 — tissu de fil de lin quasi-unidirectionnel FUD 180

TABLEAU 2.1 — détails du renfort tissu FUD 180 utilisé

Chaine Trame
fﬁ . 92 1 T 1
Titrage | Compte de fil | Titrage | Compte de fil Cocfficient d'équilibrage | Taux de remplissage
(mg /m) | (fil / m) (mg /m) |  (fil / m) Kg (0)
48 4068 31 304 0,93 94

2.1.2 Le renfort

Le matériau étudié est un tissu de fil de lin quasi unidirectionnel FUD 180 fourni par
LINEO NV Company (fig. 2.3). L’abréviation « FUD » correspond a un renforcement « quasi
unidirectionnel ». Le nombre qui lui est associé est le grammage théorique des tissus. Ce
renfort de lin serait donc caractérisé par une densité surfacique (ou grammage) théorique de
180 g/m?. Cependant, un grammage de 207 4+ 0,5 g est mesuré expérimentalement sur deux
échantillons différents de 1 m? chacun, prélévés aléatoirement et étuvés jusqu’a stabilisation
de leur masse avant les mesures. Celles-ci ont été réalisées a ’aide d’une balance électronique
PRECIA MOLEN BJ6100D de précision 0,1 g.

La présence d’'un nombre limité de fils dans le sens trame a pour but de faciliter la
manipulation du tissu. Les données techniques du tissu de lin sont données dans le tableau
(tab. 2.1). Le « taux de remplissage » est la projection orthogonale de la surface du tissu
divisée par la surface totale. Il est déterminé théoriquement en utilisant la masse volumique
du lin, le numéro métrique du fil et le compte de fil. Le coefficient d’équilibrage K est défini
comme le compte de fil dans le sens chaine divisé par le compte total de fil (chaine + trame).
Ce renfort de fils de lin est ensimé avec de 1’époxy ce qui, pour des raisons de compatibilité,
explique le choix de la matrice.
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2.2 Méthode d’élaboration

2.2.1 Composite

Les plaques en composites ont été élaborées par moulage au contact dans un moule fermé
avec drapage manuel de 8 plis (pli par pli). Pendant la phase de drapage et d’imprégnation,
les renforts ont été positionnés afin de s’assurer que 'orientation des fils de chaines de I’en-
semble des plis soit identique. Cette stratification unidirectionnelle a été respectée durant
la fabrication de toutes les plaques nécessaires a cette étude. Le renfort a été découpé en
bandes de 330 x 250 mm? puis séché pendant une heure a 110 °C pour chasser les molécules
d’eau et faciliter 'imprégnation de résine. A la fin de I'imprégnation, le moule est fermé en
en appliquant une pression de 7,1 4+ 0,5 bars. La fermeture du moule et le maintien en pres-
sion sont assurés par des systémes vis-écrou. Une clé dynamométrique permet de controler la
force de serrage et ainsi la pression appliquée. Une phase de repos a température ambiante
de 2 heures permet d’assurer la pénétration et 'imprégnation de la résine au sein des plis.
On procéde ensuite a une cuisson de la résine 2 heures a 100 °C selon les recommandations
du fabricant.

On découpe les éprouvettes et on réalise une post-cuisson a 103 °C pendant 24 heures afin
de s’assurer de la réticulation compléte de la résine et du séchage du composite. La durée
et la température de cette post-cuisson ont été choisies en fonction des résultats présentés
ci-dessous.

Des essais de type D.M.A. (analyseur mécanique dynamique) sont réalisés sur une machine
Kinetech (fig. 2.4) afin de calculer la température de transition vitreuse T}. Le principe de
cet essai consiste a imposer un angle de torsion, alternativement positif puis négatif, a une
éprouvette et & mesurer le couple transmis par celle-ci (appelé couple instantané ¢i). Un temps
d’attente entre ’angle positif et ’angle négatif permet de mesurer un couple appelé couple
relaxé (cr). La courbe de relaxation est obtenue par différence entre les couples instantané et
relaxé. Une analyse de la relaxation permet de déterminer la zone de transition vitreuse. En
effet, lorsqu’un matériau passe sa transition vitreuse la relaxation est maximale et la courbe
de relaxation présente un maximum (fig. 2.5). La température de transition vitreuse est donc
prise & la température maximale du pic de relaxation (fig. 2.5).

De plus, I’état de la réticulation peut étre observé en réalisant plusieurs montées succes-
sives en température. Un déplacement ou une modification de la zone de transition vitreuse,
matérialisé par un changement du pic de relaxation, signifie que la réticulation n’est pas
compléte et qu’il faut envisager une post-cuisson. Le choix de la température et de la durée
de post-cuisson et de séchage est fait en essayant d’optimiser les propriétés du composite et
d’éliminer au maximum les molécules d’eau au sein du composite. Dans une premiére étape,
des essais D.M.A. réalisés sur des éprouvettes en composite aprés cuisson ont montré que
la T, évolue lors du deuxiéme passage et commence a se stabiliser au bout du troisieme
passage. Cela prouve que la cuisson pendant 2 heures a 100 °C n’est pas suffisante pour une
réticulation compléte de la résine et que la réalisation d’une post-cuisson est nécessaire pour
obtenir une bonne stabilité de la matrice et atteindre les propriétés optimales. Par contre, la
température T, des éprouvettes post-cuites a 103 °C pendant 24 heures demeurent quasiment
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FIGURE 2.4 — machine kinetech utilisée pour I'identification de la 7T

constante lors des trois passages succcessifs en D.M.A., ce qui met en évidence la réticulation
compléte de la matrice (tab. 2.2).

Dans une deuxiéme étape, on étudie 1’évolution de la teneur en eau au sein du composite
lors de son étuvage & 103°C. Afin de vérifier la présence ou non de l'influence de la taille
des éprouvettes sur leur comportement en désorption, des éprouvettes de 3 tailles différentes
(30 x 30mm?, 70 x 70mm? et 100 x 100mm?) ont été étuvées (fig. 2.6). Pour chaque
dimension, deux éprouvettes ont été soumises aux conditions de séchage. On observe que
méme aprés 24 heures de séchage, les éprouvettes en composite continue a perdre de la masse.
Cette perte est associée a I’évacuation des molécules d’eau. Une durée prolongée d’étuvage
peut endommager les renforts en lin. A titre d’exemple, une dissolution de la pectine (un des

Couple (mNm)
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FIGURE 2.5 — détermination de la température de transition vitreuse par essai type D.M.A.
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TABLEAU 2.2 — évolution de la température de transition vitreuse 7}, de la matrice époxy

T, aprés cuisson (°C) T, aprés post-cuisson (°C)
ler passage | 2éme passage | 3éme passage | ler passage | 2éme passage | 3éme passage
Eprouvette 1 90 99 98 109 106 108
Eprouvette 2 88 95 98 105 106 108
R e oot o Ep 1 (30x30)
| | o Ep2(30x30)
S | s Ep3(70x70)
Tl g P +  Ep4(70x70)
g | ¥ 1 % Ep5 (100x100)
g , _% 7777777 L °__Ep6(100x100) |
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FIGURE 2.6 — évolution de la teneur en eau en fonction de la durée de séchage

constituants de la fibre de lin) est possible. C’est pour cette raison qu'une durée d’étuvage de
24 heures a été choisie. Cette durée semble étre un bon compromis entre la perte de masse
due a I’évaporation des molécules d’eau et les propriétés du renfort en lin.

2.2.2 Matrice époxy

Les plaques de résine ont été moulées dans le méme moule que celui présenté a la section
2.2.1. La quantité de résine a préparer a été calculée pour s’assurer d’avoir des éprouvettes
ayant une épaisseur du méme ordre de grandeur que celle obtenue pour le composite (environ
2mm). Lors de I’élaboration des plaques 100 % matrice, les étapes suivantes sont suivies.
Aprés malaxage des deux constituants de la matrice (résine et durcisseur) en respectant les
proportions massiques recommandées par le fabricant, on procéde & un dégazage du mélange
pendant 30 min sous vide afin d’éliminer les bulles d’air introduites lors du malaxage. Sur les
bords du moule (de dimensions : 330 x 250 mm?), on pose un joint afin d’éviter la fuite de la
résine. On procéde ensuite a la coulée de la matrice et on laisse reposer le moule 2 heures dans
le but de permettre I’élimination des bulles d’air éventuellement introduites lors de la coulée.
Aprés fermeture du moule, le méme cycle thermique que celui des stratifiés composites est
respecté, a savoir une cuisson pendant 2 heures a 100°C et une post-cuisson et séchage a

103°C pendant 24 heures.
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FIGURE 2.7 — éprouvette en renfort tissu

2.2.3 Renfort : tissu non imprégné

Les éprouvettes de renfort tissu de lin quasi unidirectionnel sont préparées selon la norme
ISO 4606. Afin d’éviter les dommages et pour limiter la concentration des contraintes dans les
machoires de fixation, une préparation des éprouvettes de tissu est nécessaire (imprégnation
des extrémités). Les bandes de tissu de 330 x 250 mm? sont d’abord coupées puis séchées
a 110°C pendant 1 heure afin de favoriser 'imprégnation de la résine. Les extrémités des
bandes de tissu sont ensuite imprégnées avec une matrice époxy en utilisant un gabarit pour
avoir une longueur utile de 80mm. La résine utilisée pour l'imprégnation des extrémités
des tissus est la méme que celle utilisée pour l'élaboration des stratifiés composites. Les
échantillons imprégnés sont ensuite cuits a 100 °C pendant 2 heures pour respecter le cycle
de polymérisation de la résine (idem au cycle des composites). Chaque bande de tissu est
ensuite découpée en bandes de 40 mm de largeur et 250 mm de longueur. La largeur utile des
éprouvettes est réduite a 25 mm tout en s’assurant d’avoir toujours une zone utile centrée au
milieu de I’éprouvette. Sur la figure (fig. 2.7), une éprouvette en renfort tissu est présentée.
L’histoire thermique, y compris le séchage avant conditionnement, pour les éprouvettes de
renfort tissu utilisées pour cette étude est la méme que celle appliquée sur les tissus utilisés
pour la fabrication des stratifiés composites.

2.2.4 Renfort : fil

Le comportement de fils élémentaires constituants le tissu de renfort en lin est aussi étu-
dié. Seuls les comportements hydrique et mécanique des fils de chaine ont été étudiés. Afin
d’étudier I'influence de la longueur sur le comportement des éprouvettes fils, 3 longueurs ini-
tiales (100 mm , 150 mm et 200 mm) ont été prélevées aléatoirement dans tout le rouleau du
tissu. L’extraction des fils du tissu a été réalisé avec précaution afin d’éviter leur endommage-
ment (détorsion du fil, rupture partielle...). Une identification des fils est réalisée en donnant
a chaque éprouvette un numéro afin de pouvoir les distinguer lors du conditionnement et des
essais mécaniques. Tous les fils sont ensuite étuvés 24 heures a 103 °C puis conditionnés a
différentes humidités relatives.

2.3 Découpe des éprouvettes
Afin d’étudier le comportement du composite lin / époxy et de la matrice, des essais
de traction uniaxiale, de fluage / recouvrance, de relaxation / effacement et de chargement

répétitif progressif (CRP) ont été réalisés. Les éprouvettes en composite et celle en 100 %
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Nocime iaee e |

(a) orientation 0°

(c) orientation 90°

FIGURE 2.8 — exemple de stratifiés découpés suivant les 3 orientations étudiées

matrice ont été découpées dans les plaques précédemment élaborées au moyen d’'une machine
de découpe par laser TROTEC Speedy 430. Les paramétres de coupe (vitesse et puissance)
ont été ajustés afin de minimiser les briilures sur les bords des éprouvettes.

2.3.1 Composite

Pour les essais mécaniques, des éprouvettes rectangulaires de 200 x 20mm? ont été
découpées de maniére a avoir une orientation des fils de chaine de 0°,45°et90° selon la
direction du chargement (fig. 2.8). Pour controler la saturation en eau par gravimétrie, des
éprouvettes carrées de dimensions 30 x 30 mm? et 70 x 70 mm? ont également été découpées.
Les dimensions des éprouvettes de sorption unidirectionnelle (1D) sont 100 x 100 mm?2. Pour
assurer une sorption unidirectionnelle, les bords de ces éprouvettes ont été scellés avec un
joint en silicone.

2.3.2 Matrice époxy

Des éprouvettes en forme d’haltére sont découpées pour la réalisation des essais méca-
niques. Les dimensions (en millimétres), données sur la figure (fig. 2.9) ont été sélectionnées
suivant la norme ISO 527-2 a partir des recommandations des éprouvettes de type 1BA. Le
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FIGURE 2.9 — dimensions (en millimétres) d’une éprouvette en époxy

FIGURE 2.10 — plan de découpage des plaques 100 % matrice époxy

plan de découpage des plaques est présenté sur la figure (fig. 2.10). L’étude de la sorption
de I'époxy a été effectuée a partir de plaques carrées de mémes dimensions que celles des
composites (100 x 100 mm?). Elles ont également été scellées avec du joint en silicone.

2.4 Conditionnement en atmosphére a humidité relative
controlée

Les méthodes pour obtenir une humidité relative (HR) constante dans une chambre sont
décrites dans la norme ISO 483. Parmi elles, 'utilisation de solutions aqueuses salines satu-
rées dans une enceinte fermée a température constante permet de réguler I’atmospheére a HR
constante. Les solutions aqueuses salines saturées sont préparées a partir de sels minéraux.
Quatre chambres & HR constante sont stockées dans une piéce régulée a T = 20+ 1°C'. Le
tableau (tab. 2.3) représente les solutions aqueuses salines saturées utilisées et 'HR corres-
pondante a chacune d’entre elles.

Afin de conditionner & HR constante, un grand nombre d’éprouvettes, il a été nécessaire
de concevoir et de développer un dispositif de grandes dimensions permettant de stocker plus
de 50 éprouvettes. Pour ce faire, des enceintes de dimensions 750 x 600 x 300 mm? ont été
élaborées. Ces enceintes ont été rendues hermétiques par 1'utilisation d’un joint d’étanchéité
et par une pression imposée sur le couvercle. Les éprouvettes ont été déposées sur un grillage
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FIGURE 2.11 — schéma d’une chambre de conditionnement

TABLEAU 2.3 — solutions aqueuses salines saturées utilisées et HR correspondante

solutions aqueuses salines saturées humidité relative a 20°C

hydroxyde de potassium (KOH) 8%
carbonate de potassium (K,COs3) 45 %

chlorure de sodium (NaCl) 75 %
sulphate de potassium (K3S50;) 97 %

afin de permettre la circulation de I’humidité dans la chambre. Ce grillage a été fixé sur des
supports pour éviter le contact des éprouvettes avec la solution (fig. 2.11).

2.5 Meéthodes de caractérisation

2.5.1 Densité

Un pycnomeétre a Hélium appelé Pycnomatic Evo fourni par Thermo Fisher Scientific
(fig. 2.12) a été utilisé pour déterminer la densité du renfort lin. Le pycnomeétre permet de
caractériser la densité; grandeur fondamentale pour la définition des propriétés des maté-
riaux solides et des poudres. Cette technique exploite la loi de Boyle-Mariotte (le produit de
la pression et du volume du gaz est constant & température constante) et les propriétés de
I’Hélium. Gréace a sa taille, 'Hélium peut pénétrer méme dans des pores extrémement étroits,
permettant ainsi la détermination du volume réel occupé par un solide. Un échantillon étuvé
est pesé puis placé dans une premiére chambre de mesure étalonnée et de volume connu. Une
chambre de référence étalonnée (initialement isolée de la chambre de mesure) est remplie
d’Hélium & une pression connue. Les deux chambres sont mises en commun, laissant la possi-
bilité & ’'Hélium de s’expanser dans la chambre de I’échantillon. Une fois la pression des deux
chambres stabilisée (pression d’équilibre), les données expérimentales permettent de déter-
miner le volume du matériau. Le rapport de la masse (aprés étuvage) par le volume permet
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FIGURE 2.12 — présentation du pycnomeétre utilisé pour la mesure de densité

d’accéder a la densité réelle du matériau a tester. Cette technique a permis de déterminer la
densité du renfort en lin étuvé. Une densité de 1,52 a été mesurée.

2.5.2 Suivi de masse

Un suivi de masse a des intervalles de temps réguliers (W,) des éprouvettes en composite,
renfort tissu, renfort fil, et matrice époxy est réalisé via une balance Mettler Toledo avec une
précision de 10~ g afin de déterminer la teneur en eau absorbée au cours du temps. La masse
des échantillons a été mesurée avant le conditionnement (Wy). La teneur en d’eau absorbée
est alors calculée selon la norme ASTM D 570 et est estimée par la relation (éq. 2.1)

W, — Wy

Weau (t) = WO

(2.1)

2.5.3 Essai mécanique
2.5.3.1 Composite

Les essais mécaniques sur les éprouvettes en composite ont été effectués en se servant
d’une machine servo-hydraulique INSTRON 8801, équipée d’une cellule de force de 100 kN
et de mors mécaniques auto-serrant (fig. 2.13). Le pilotage et 'acquisition des données sont
réalisés par ordinateur. Cette machine est constituée d’un vérin hydraulique inférieur mobile
et d'une traverse supérieure fixe. Les essais ont été effectués a une température ambiante
estimée a 20°C' et & pression atmosphérique. L’étude du comportement mécanique a été
réalisé via différents types d’essais :
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— Traction monotone suivant 3 orientations des fils de chaine a savoir 0°, 45° et 90°. Afin
de vérifier les bonnes répétabilité et reproductibilité de ’essai, au moins 3 échantillons
de chaque configuration du matériau ont été testés. La vitesse de déplacement du mors
mobile a été fixée & 2 mm / min pour avoir une vitesse de déformation de l'ordre de
107* 571, qui est la vitesse de déformation standard pour le domaine quasi-statique.

— Fluage / recouvrance selon les 3 orientations. L’essai est composé d’une charge jus-
qu’a un niveau de contrainte choisi (01), d’'un palier de maintien, d’une décharge a
contrainte nulle suivi d’un dernier maintien. 2 niveaux de contrainte o; ont été tes-
tés pour chaque orientation. Le premier niveau de contrainte est fixé a 75 % de la
contrainte maximale apparente & la rupture. Le deuxiéme niveau est déterminé en
fonction de la limite apparente d’élasticité. Ces essais ont été pilotés en vitesse de
contrainte. Cette derniére a été fixée a 6 M Pa/s dans le but de limiter le temps de
chargement et de déchargement. La durée des paliers est de 15 min.

— Relaxation / effacement selon les 3 orientations. Selon le méme principe que les essais
de fluage / recouvrance, l'essai est composé d’une premiére charge €1, d'un palier de
maintien, d’une décharge a £, suivi d’'un maintien. 2 niveaux de déformation £; pour
chaque orientation ont été testés. Le premier niveau de déformation est fixé a 75 % de
la déformation maximale apparente a la rupture. Le deuxiéme niveau est déterminé
en fonction de la déformation qui correspond a la limite d’élasticité. Ces essais ont été
pilotés a I'extensométre. Une vitesse de déformation de 1073 s™1 a été choisie pour la
méme raison qu’en fluage. De plus, la durée des paliers est identique.

— Chargement répétitif progressif (CRP) : il s’agit d’'un essai charge - décharge en aug-
mentant progressivement le niveau de chargement jusqu’a rupture de I'éprouvette. Les
niveaux de chargement étant fixés au préalable, dans notre cas, on a choisi d’imposer
7 niveaux de chargement. La vitesse de contrainte dans ce cas a été fixée a 5 M Pa/s
pour avoir une vitesse de déformation du méme ordre de grandeur que celle fixée en
traction.

2.5.3.2 Constituants du composite

Les essais de traction sur les éprouvettes en matrice époxy, en renfort tissu et en renfort
fils de lin ont été réalisés sur une machine électro-mécanique MTS Criterion, modéle 43
de la société MTS (fig. 2.14). Cette machine est équipée d’une cellule de force et de mors
spécifiques pour chaque essai. Pour les essais sur les éprouvettes en matrice époxy et celles
en renfort tissu, la machine est équipée d’une cellule de force de 5 kN, tandis que pour les
essais sur les éprouvettes en renfort fil, la machine est équipée d’une cellule de force de 500 V.
L’asservissement de la machine est piloté par le logiciel MTS TestSuite TW développée par
la méme société. Au cours de l'essai, la force appliquée et le déplacement de la traverse sont
obtenus en fonction du temps, I'acquisition des données est faite & une fréquence de 100 Hz
afin d’enregistrer le maximum de valeurs au cours de l'essai. Ces essais ont été réalisés a
température ambiante et a pression atmosphérique. Les vitesses d’essai pour les différents
constituants du composite sont données dans le tableau (tab. 2.4).
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FIGURE 2.13 — présentation de la machine INSTRON

FIGURE 2.14 — présentation de la machine MTS
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TABLEAU 2.4 — vitesses d’essai pour les différents constituants du composite

matériau testé vitesse
Longueur 100 mm | 10 mm/min
renfort fil 10 %/min | Longueur 150 mm | 15 mm/min
Longueur 200 mm | 20 mm/min
renfort tissu 50 mm/min
matrice epoxy Lmm/min (1071 s71)

2.5.4 Essai de vieillissement

Des essais de vieillissement sur des éprouvettes en composite, en renfort tissu et en renfort
fil sont réalisés afin de déterminer I'effet du vieillissement & humidité relative contrélée sur le
comportement en traction des éprouvettes. Pour ce faire, les éprouvettes sont conditionnées
18 semaines apres saturation de leur masse dans différentes atmosphéres de conditionnement.
Ensuite, un essai de traction est effectué. Pour les éprouvettes en composite, deux orientations
de fil sont testées : 0° et 90°. Cet essai vise & examiner la présence ou non d’effet de dégradation
du renfort lin aprés 18 semaines de conditionnement post saturation. Au moins 3 échantillons
de chaque orientation des fils sont testés pour s’assurer de la bonne reproductibilité des essais.
Pour les éprouvettes en renfort tissu et en renfort fil, seul 'effet du vieillissement apres 18
semaines de conditionnement post saturation & HR = 97 % est étudié.

2.5.5 Mesure des déformations

La mesure de déformation des éprouvettes en 100 % matrice époxy et de celles en com-
posite est réalisée a I’aide d’un extensometre a couteau. Cette méthode consiste a enregistrer
le déplacement [ des couteaux fixés sur ’éprouvette. La déformation est alors obtenue par
la relation (éq. 2.2) o [y est la longueur initiale de I'extensomeétre. Pour les éprouvettes en
époxy, la longueur initiale de ’extensomeétre est de 25 mm, alors que pour celle en composite,
la longueur initiale est de 50 mm.

=1
e = I

La déformation des composites est aussi calculée par corrélation d’images numériques.
Cette méthode permet de mesurer un champ de déformation. Le principe est de calculer le
déplacement de points caractéristiques entre deux images prises a des intervalles de temps
réguliers. Dans ce but, un motif aléatoire appelé « mouchetis » est peint sur les éprouvettes
(fig. 2.15a). Le dépouillement est réalisé a I’aide du logiciel 7D développé par le professeur
Pierre Vacher du Laboratoire SYMME de I’Université de Savoie (Vacher (2012)). L’acquisi-
tion des images est réalisée a I’aide d’une caméra Panasonic Lumix GX8 équipée d’un objectif
Leica Panasonic H-X025 (fig. 2.15b). Deux sources lumineuses sont placées de part et d’autre
de I’éprouvette afin d’éviter la projection de zones d’ombre. La synchronisation entre la ma-
chine et la caméra est assurée par un dispositif Arduino développé au laboratoire par Dr.
Olivier Mareschal et M. Régis Quercioli.

(2.2)
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(a) éprouvette avec mou- (b) vue globale
chetis montée dans les
mors

FIGURE 2.15 — dispositif pour la corrélation d’image

2.5.6 Mesure du diamétre apparent des fils

Une méthode optique est utilisée pour déterminer le diamétre apparent des fils. La me-
sure est réalisée a 1’aide d’une machine Baty Venture 2512 CN de précision de 'ordre de 1
micromeétre (fig. 2.16a). Cette méthode consiste & éclairer par transmission le fil, fixé sur une
plaque en verre avec des pinces comme le montre la figure (fig. 2.16b). Ensuite, a 1’aide d’une
caméra, on enregistre I'image et on mesure 1’épaisseur du profil projeté a des endroits, préala-
blement repérés, avant et aprés conditionnement. Cette distance est assimilée & un diamétre
apparent ce qui permet de déterminer le taux de gonflement moyen pour chaque éprouvette
fil (en calculant la moyenne du taux de gonflement de chaque section). La section des fibres
est considérée comme cylindrique ce qui permet de calculer la contrainte au sein des fils lors
des essais de traction. Au moins 10 mesures du diamétre apparent sont effectuées sur fil.

2.5.7 Calcul de la fraction volumique des fibres et des porosités dans
le composite

Les porosités sont des cavités remplies d’air & I'intérieur d’un matériau continu. Générale-
ment généré lors de la phase d’élaboration, il s’agit d’'un composant le plus souvent inévitable
dans les matériaux composites. En raison de leur hydrophilie, les fibres végétales sont rela-
tivement plus difficiles a imprégner que les fibres synthétiques. La présence de porosité dans
les composites réduit considérablement les propriétés mécaniques et modifie notablement
leur comportement hygroscopique. Ainsi, son existence en tant que troisiéme phase ne doit
pas étre ignorée, et le taux de porosité v, doit étre pris en compte lors de I'analyse des
performances mécaniques des composites renforcés par des fibres végétales.

Les fractions volumiques des composants des stratifiés composites a savoir fibre v;, matrice
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(a) vue globale de machine (b) détail de la fixation et de I’éclai-
rage du fil

FIGURE 2.16 — présentation de la machine pour mesure du diamétre apparent

U, €t porosités v,, sont calculées a 'aide des relations (éq. 2.5, 2.8 et 2.9) respectivement.

Vi
v = Vl (2.3)
my
= 24
pr- Ve 24
ng-pf-L-1
=" = 2.5
P Ve (2:5)
Vin
U = — (2.6)
mMm
_ 2.7
Mme — My
_ 2.8
vp=1—v—vpy (2.9)

Dans les expressions ci-dessus, L et [ sont la longueur et largeur de la plaque. Vj, V,,, et
V., représentent respectivement le volume du renfort, de la matrice et du composite. m;, m,,,
m,. sont les masses du renfort en lin, de la matrice et des plaques en composite. La densité
des fibres de lin, de la matrice et la densité surfacique (ou grammage du renfort) sont notées
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TABLEAU 2.5 — fraction volumique des composants des plaques en composites

Fraction volumique | Fraction volumique | Fraction volumique
N° de la plaque du renfort de la matrice des porosités

(%) (%) (%)
1 58,87 35,81 5,32
2 55,71 40,03 4,26
3 55,80 39,90 4,29
4 54,24 41,99 3,77
5 56,24 39,32 4,44
6 53,01 43,62 3,37
7 50,53 46,93 2,54
8 51,86 45,16 2,98
9 53,50 42,97 3,53
10 54,83 41,20 3,97
11 54,79 41,25 3,96
12 53,83 4254 3,64
13 53,12 43,48 3,40
14 55,65 40,10 4,24
15 53,66 4276 3,58
16 52,69 44,06 3,26
17 54,32 41,88 3,80
18 54,06 42,22 3,71
19 53,97 42,34 3,68

Pi, Pm, P;, respectivement. n; est le nombre de pli. Ces données sont obtenues a partir des
mesures (ou des données du fabricant). Les fractions de renfort, de matrice et de porosité
ont été calculées en combinant les parameétres d’entrée de base selon la méthode présentée
ci-dessus.

Les mesures de 1’épaisseur des plaques ont montré que les faces supérieure et inférieure
ne sont pas paralléles. En effet, la surface supérieure est légérement incurvée. Afin d’en tenir
compte dans le calcul du volume, la forme de celle-ci est reconstruite a partir de mesures
d’épaisseurs a plusieurs endroits de la plaque (au moins 108 points). On rappelle que les
plaques sont de dimensions 330 x 250mm?. Elle est ensuite modélisée via une fonction
polynomiale f (z,y) d’ordre 2. Le volume est donc obtenu par intégration entre les deux
surfaces supérieure et inférieure de la plaque a laide d’un programme MATLAB®). On
donne dans le tableau (tab. 2.5) les fractions volumiques du renfort en lin, de la matrice et
des porosités calculées pour toutes les plaques utilisées durant cette étude.

Un tableau récapitulatif des essais réalisés et des éprouvettes (nombre, dimensions) utili-
sées pour I'étude de chaque humidité relative (6 humidités relatives : 0, (étuvé) 8, 45, 75, 97
et 100 (immersion) %) est présenté ci dessous (tab. 2.6).
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TABLEAU 2.6 — récapitulatif des éprouvettes utilisées pour chaque humidité relative durant

cette étude

Dimensions des

Essai Nombre d’éprouvettes ) Utilisation
éprouvettes
Sorption 1D 2 100 x 100 mm? Chapitre 3
. Au moins 3 30 x 30 mm? Chapitre 3 +
Suivi de masse - .
Au moins 3 70 x 70 mm? Chapitre 4
3 (orientation 0°)
Traction 3 (orientation 45°)
3 (orientation 90°)
2 (1 pour chaque
Fluage / niveau de contrainte)
Composite recouvrance x 3 orientations
(0°, 45°, 90°) Rectangulaire Chapitre 4 +
2 (1 pour chaque 20 x 200 mm? Chapitre 5
Relaxation / niveau de déformation)
effacement x 3 orientations
(0°, 45°, 90°)
CRP 1 (orientation 0°)
Traction aprés vieillis- 3 (orientation 0°)
sement (18 semaines) 3 (orientation 90°)
Sorption 1D 2 100 x 100 mm? Chapitre 3
Traction 3
Fluage / 2 (1 pour chaque Forme en haltére
Matrice epoxy recouvrance niveau de contrainte) 5 x 30 mm? .
; . . ) Chapitre 4
Relaxation / 2 (1 pour chaque (dimensions utiles)
effacement niveau de déformation)
CRP 1
. . . 25 x 80 mm? .
Renfort tissu Traction Au moins 4 . . . Chapitre 4
(dimensions utiles)
10 100 mm?
Renfort fil Traction 10 150 mm? Chapitre 4
10 200 mm?
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Chapitre 3

Etude expérimentale du comportement
hygroscopique

3.1 Comportement de sorption unidirectionnelle

3.1.1 Comportement de sorption de la résine

L’essai de sorption a été effectué sur des éprouvettes de résine époxy pure conditionnées
dans 'ensemble des atmosphéres étudiées (HR = 8 %, 45 %, 75%, 97 % et immersion dans
l'eau HR = 100%). La figure (fig. 3.1) permet de juger de la bonne reproductibilité des
essais de sorption sur les éprouvettes de résine époxy pour deux HR. Les autres courbes sont
fournies en annexe.

Cependant, les courbes de sorption obtenues sont le résultat d’'une compétition entre
I’absorption d’eau de la résine époxy et du joint en silicone. Une étude de la reprise en
eau a également été effectuée sur des éprouvettes de silicone seul. Cette étude a été réalisée
sur des éprouvettes dont la surface d’absorption et la masse étaient similaires a celles des
joints ayant servis au scellage des bords des éprouvettes d’époxy. La teneur d’eau maximale
absorbée par le silicone augmente avec ’humidité relative, celle-ci varie de 0,15 % pour une
HR =8% a 1,40% dans le cas de I'immersion dans I'eau (HR = 100 %). De plus, pour le
conditionnement & HR = 8 %, les graphiques de sorption de la figure (fig. 3.2) montrent
que les teneurs en eau du silicone et des éprouvettes époxy scellés sont du méme ordre de
grandeur. Une compétition entre ces deux phénoménes (I’absorption d’eau par I’époxy et par
le silicone) pourrait expliquer la dispersion constatée sur les courbes de sorption & HR = 8 %.

La comparaison des cinétiques de sorption unidirectionnelle des éprouvettes en époxy est
fournie sur la figure (fig. 3.3). Quelle que soit I'atmospheére de conditionnement, I’absorption
d’eau de la résine époxy se caractérise par I’absence de plateau de saturation. En effet, méme
aprés un suivi gravimétrique de presque une année, la reprise en eau des éprouvettes en
époxy ne s’est pas stabilisée (fig. 3.3). La teneur en eau maximale absorbée par la résine
pendant la durée de cette étude augmente avec 'humidité de ’atmosphére. En effet, pour un
conditionnement & HR = 8 %, la teneur en eau maximale dans la résine époxy est de I'ordre
de 0,002 soit 0,2 %. Celle-ci passe a 0,03 soit 3,0% lorsque les éprouvettes de résine sont
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FIGURE 3.1 — reproductibilité des essais de sorption unidirectionnelle de la résine époxy
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FIGURE 3.2 — courbe de sorption &8 HR = 8%
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FIGURE 3.3 — comparaison des courbes de sorption unidirectionnelle de ’époxy & différentes

HR

conditionnées dans une atmosphére & HR = 97 %.
Les cinétiques et les mécanismes de diffusion peuvent étre déduits de 1’équation 3.1,
obtenue par modification de 1’équation 1.2.

In (%) (k) +n-In(8) (3.1)
MOO

Dans 'équation (éq. 3.1), le paramétre n indique le type de mécanisme de transport de
I'eau (Fickienne ou anormale par exemple) alors que le paramétre k traduit 'interaction entre
le matériau et 'espéce diffusante, c’est a dire ’eau présente dans les atmosphéres humides
ou dans le liquide d’immersion. Les paramétres n et k ont été déterminés par régression
linéaire & partir des données expérimentales. Un exemple de détermination de ces parameétres
est proposé sur la figure (fig. 3.4). Les valeurs des paramétres n et k pour l’ensemble des
conditionnements sont réunies dans le tableau (tab. 3.1). Les valeurs du paramétre k du
tableau (tab. 3.1) indique une différence significative entre U'interaction entre I’époxy et les
molécules d’eau présentes dans une atmosphére humide (HR = 8, 45, 75, 97 %) et avec les
molécules d’eau présentes sous forme liquide (immersion). La valeur de ce dernier est donc
directement liée a la concentration d’eau présente dans l’atmosphére, plus la concentration
est importante plus la valeur de k est élevée, indiquant une interaction plus forte entre ’eau
et le matériau. De plus, le tableau (tab. 3.1) montre également que la valeur du paramétre k
dans le cas de 'immersion est de 3 a 10 fois supérieure a ceux obtenues avec des atmosphéres
humides. Ceci peut étre expliqué par la plus faible interaction entre un gaz et un solide que
celle d'un liquide avec un solide. Dans le cas de I'immersion, I’absorption est réalisée a travers
une interface liquide-solide favorisant les mécanismes d’absorption comparée aux interfaces
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FIGURE 3.4 — détermination des cinétiques de diffusion de I’époxy en fonction de I’humidité
relative HR = 100 % (immersion) (temps en seconde)

TABLEAU 3.1 — constantes de diffusion de I’époxy en fonction de 'humidité relative

exposant n | paramétre k
(x10%)

HR=8% 0,33 £ 0,01 7,7+ 0,9
HR=45% | 0,455 + 0,025 6,3 £ 2

HR=75% | 0,485 + 0,005 | 5,8 +0,1
HR=97% 0,43 £ 0,05 | 24,8 £ 1,6
HR=100% | 0,374 £ 0,004 | 65,4 + 2

(immersion)

gaz-solide rencontrées dans le cas des atmosphéres humides.

Quel que soit le milieu de sorption utilisé, la valeur du paramétre n est inférieure a 0, 5.
Celui-ci est compris entre 0,33 4 0,01 pour HR = 8% et 0,485 £ 0,005 pour HR = 75 %.
La diffusion d’eau dans la résine époxy peut donc étre considérée comme pseudo-fickienne
durant laquelle il ne semble pas avoir de plateau de saturation. Les courbes d’absorption
d’eau peuvent étre décomposées en deux phases. En effet, les parties linéaires des courbes de
sorption pour toutes les HR sont suivies par une phase d’absorption plus lente qui ne semble
pas conduire & un plateau de saturation.

Comme les hypothéses de Fick ne sont pas respectées, cette diffusion pseudo-fickienne
devrait étre modélisée par une loi de sorption non-fickienne. La loi de type Langmuir a
été choisie puisqu’elle permet de traiter les cas de sorption pour lesquels aucun plateau
de saturation n’est présent (Durier (2008)). Cependant, afin de faciliter la détermination des
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TABLEAU 3.2 — propriétés de sorption de 1’époxy pour les différents HR étudiées

Modéle Parameétres HR =8% HR=45% | HR=T75% | HR=97% | HR = 100%
(immersion)
Coefficient de diffusion
_8 9 _1 7,15 9,43 5,20 4,56 4,89
i D (x107%) (m*.s™1)
Fick ;
Teneur en eau a saturation
0,19 0,89 1,90 3,07 3,85
My (%)
Coefficient de diffusion
_s 5 1 14,14+ 0,01 9,01 £0,5 | 4,83+0,89 | 5,66 0,14 | 5,37+0,17
D (x107%) (m*.s71)
. Teneur en eau a saturation
Langmuir Mo (%) 0,19+£0,02 | 0,90£0,02 | 1,93+£0,55 | 3,02+£0,01 3,71+0,1
o (70
I5] (5‘1) (><10_7) 0,48 141,0 12,6 97,0 18,0
¥ (s‘l) (><10_10) 6,0 15,0 28,1 32,3 0,61

paramétres de la loi de Langmuir (éq. 1.7 & 1.9), une modélisation de type Fick a été appliquée
a notre résine époxy. L’ensemble des résultats est synthétisé dans le tableau (tab. 3.2). Les
résultats indiquent que le coefficient de diffusion augmente lorsque I’humidité de I’atmosphere
est réduite. En effet, le coefficient de diffusion de ’eau dans la résine époxy, selon Langmuir,
est de 9,01-1078£0,5-10"® m?-s~! pour un conditionnement dans une humidité relative de
45 % alors que celui-ci tombe a seulement 2,88 1078+ 0,14 -10~8 m? - s~! pour une sorption
réalisée & HR = 97%. Les parameétres moyens d’absorption obtenus par la loi de Fick pour
toutes les HR confirment également cette observation. La valeur plus élevée du coefficient de
diffusion pour les faibles HR traduit une diffusion plus rapide de I’eau dans la résine époxy
lorsque la concentration d’eau dans I'atmosphére est plus faible.

La diffusion de Langmuir suppose la présence de deux formes d’eau (1’eau libre et 'eau
lite). Cependant, les valeurs des paramétres (5 et 7 indiquent que majoritairement une seule
forme d’eau est responsable de la diffusion dans cette résine époxy. En effet, quelle que soit
la valeur de HR, le paramétre v est plus faible d’au minimum deux ordres de grandeur par
rapport a la valeur du paramétre 5. Cette conclusion permet d’expliquer que méme si les
diffusions de type Langmuir permettent de mieux décrire les courbes de sorption expérimen-
tales, les diffusions selon la loi de Fick sont également proche des données expérimentales
(fig. 3.5a et 3.5Db).

3.1.2 Comportement de sorption du composite

Les cinétiques de sorption ont été analysées pour I’ensemble des atmosphéres de condi-
tionnement (HR = 8, 45, 75, 97, 100 %). Les résultats présentent une bonne reproductibilité.
On note cependant une dispersion de la teneur en eau a saturation pour les forts taux d’hu-
midité (HR = 97 et 100 %). La figure (fig. 3.6a) présente la meilleure répétabilité de sorption
obtenue pour HR = 75 %. La plus forte dispersion a été observée pour HR = 97 % (fig. 3.6b).

La comparaison des cinétiques de sorption est fournie sur la figure (fig. 3.7). Deux phases
semblent apparaitre sur I’ensemble de ces courbes quelle que soit ’atmosphére de condition-
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FIGURE 3.7 — comparaison des courbes de sorption 1D du composite & différentes HR

nement (fig. 3.7). En effet, absorption d’eau augmente rapidement avec la racine carrée
du temps (phase 1) et s’approche progressivement d’un plateau d’équilibre ou de saturation
pendant lequel la teneur en eau n’évolue plus (phase 2). Comme attendu, la valeur de la
teneur en eau a saturation augmente avec 'augmentation de I’humidité relative du milieu de
conditionnement. En effet la teneur en eau a saturation est de moins de 1% pour HR = 8 %
et de prés de 14 % pour 'immersion dans 1’eau ot on suppose que HR = 100 %. De plus, le
temps nécessaire pour atteindre ce plateau est réduit.

Les résultats (fig. 3.7) semblent indiquer que pendant la premiére phase de diffusion la
teneur en eau augmente linéairement avec la racine du temps de conditionnement. Cette
évolution et la présence d'un plateau de saturation sur les courbes (fig. 3.7) montrent que les
diffusions pourraient étre considérées comme fickienne. Afin de valider cette hypothése, les
cinétiques et les mécanismes de diffusion sont déduits tout comme pour I’époxy a partir de
I'équation (éq. 3.1).

La figure (fig. 3.8) présente les résultats obtenus pour un conditionnement (HR = 45%).
Les valeurs moyennes des paramétres n et k sont fournies dans le tableau (tab. 3.3), pour
I’ensemble des milieux de conditionnement.

La valeur du parameétre k, dans le cas des composites, augmente avec ’humidité relative de
I’atmosphére (HR = 8, 45, 75, 97 %). Les évolutions des valeurs du paramétre k du tableau
(tab. 3.3) sont similaires a celles observées sur 1'époxy (tab. 3.1). Les résultats indiquent
également une différence significative entre I'interaction entre les composites renforcés par un
tissu quasi-unidirectionnel de fils de lin et les molécules d’eau présentes dans une atmosphére
humide (HR = 8, 45, 75, 97%) et entre les composites et les molécules d’eau présentes
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FIGURE 3.8 — détermination des cinétiques de diffusion du composite en fonction de I'humidité
relative HR = 45 % (temps en seconde)

TABLEAU 3.3 — constantes de diffusion en fonction de ’humidité relative du composite

exposant n | parameétre k

(x10)
HR=8% 0,45 4+ 0,02 3,8 £ 2
HR=45% | 0,5 4+ 0,02 6,0 = 2
HR=1% | 0,57 £ 0,02 6,9 +2
HR=97% | 0,60 £+ 0,02 9,3 +£2
HR=100% | 0,53 £ 0,02 69 + 2
(immersion)
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sous forme liquide (immersion). Pour les composites, la valeur du paramétre k obtenue par
immersion est supérieure d'un ordre de grandeur a celles obtenues avec des atmosphéres
humides.

Les résultats obtenus sur 1’époxy et sur les composites confirment ’hypothése que 'in-
teraction entre les molécules d’eau et les matériaux dépend de la concentration en eau de
I’atmosphére et de la nature de I'interface entre le matériau et les molécules d’eau. L’absorp-
tion est favorisée par la présence d’une interface liquide-solide et par une forte concentration
en molécules d’eau dans I’atmosphére.

On constate également que les courbes de sorption des composites présentent un plateau
de saturation quelle que soit 'atmosphére de conditionnement. De plus, une augmentation
de la valeur de 'exposant n avec I’humidité relative est observée. Les valeurs obtenues sont
proches de la valeur 0, 5 caractéristique d’une diffusion fickienne. Les données expérimentales
de diffusion ont donc été modélisées par la loi de Fick (éq. 1.5). En revanche, pour HR = 75
et 97 %, n s’écarte légérement de la valeur 0,5. Cette augmentation du parameétre n remet
potentiellement en question la validité des hypothéses de Fick donc le choix de la loi de Fick.
Une modélisation par une loi de Langmuir (éq. 1.7 & 1.9) a ainsi été réalisée afin de comparer
'efficacité des deux modeles.

Les propriétés de sorption a savoir le coefficient de diffusion D et la teneur en eau a
saturation M., ont été déterminées et données dans le tableau (tab. 3.4). Ces résultats,
quel que soit le modéle utilisé, indiquent que la diffusion de I'eau dans les composites
lin / époxy est plus rapide que dans I’époxy pour les atmosphéres a fortes concentration en
eau (HR = 75, 97, et 100 % (immersion)). En effet, le coefficient de diffusion D des compo-
sites est supérieur a celui de I’époxy. Néanmoins, pour les faibles et moyennes concentrations
en eau (HR = 8, et 45%), les coefficients de diffusion du composite et de ’époxy sont du
méme ordre de grandeur. La diffusion de I’eau est facilitée par la nature hydrophile du lin
et permet d’atteindre un plateau de saturation. Ces résultats montrent également que I'in-
fluence de 'atmosphére de conditionnement est plus forte sur la diffusion de ’eau au sein des
composites lin / époxy. En effet, la diminution de la concentration en eau de I'atmosphére
réduit considérablement la valeur du coefficient de diffusion D du composite et le temps pour
atteindre le plateau de saturation est augmenté (tab. 3.4 et fig. 3.7).

Ces modeéles de Fick et de Langmuir ont été confrontés a la courbe de sorption expéri-
mentale afin de valider les deux modeéles (fig. 3.9). Les résultats de ces deux modéles sont
acceptables et permettent de décrire de facon satisfaisante les données expérimentales pour
I’ensemble des atmosphéres. Le modéle de Langmuir permet cependant de mieux décrire
Iinitiation de la sorption pendant les premiers instants.

On note également une augmentation des parameétres [ et v avec 'augmentation de
I'humidité relative de conditionnement (tab. 3.4). L’augmentation des valeurs de ces deux
parameétres indique une probabilité plus importante pour les molécules d’eau de se lier et de
se libérer. En d’autres termes, la mobilité des molécules d’eau absorbées par le composite
dépend de la concentration d’eau dans l'atmospheére. Plus celle-ci est importante, plus les
molécules d’eau absorbées sont mobiles.
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TABLEAU 3.4 — propriétés de sorption 1D du composite pour les différents HR étudiées

Modéle Parameétres HR=8% | HR=45% | HR=7% | HR=97% | HR=100%
(immersion)
Coefficient de diffusion
_ 5 1 0,14+0,01 | 0,61+0,02 | 1,454+0,10 | 3,50+ 0,30 | 5,40+0,20
) D (x1077) (m*.s71)
Fick -
Teneur en eau a saturation
0,94+0,1 2,0+0,1 4,84+0,1 9,0+0,7 13,1+0,6
My (%)
Coefficient de diffusion
_7 5 1 0,304+0,01 | 0,68+0,02 | 1,60£0,10 | 3,30+£0,30 | 7,30=+0,20
D (x1077) (m*.s™1)
. Teneur en eau a saturation
Langmuir 0,7+0,1 2,0+0,1 4,94+0,1 9,7+0,7 13,7+ 0,6
My (%)
I} (8*1) 5,10-1078 6,19-1078 2,19-1077 8,77-1077 8,75-1077
0% (5*1) 5,06-1078 1,72-1078 4,00-1079 1,03 .10 5,87-1077
0,15 -_ 0,05 :—
B - C -
B 0,04
g C 2 C
g 0.10 1= g 003 |
= f = F
g r = expérimental S 002 = expérimental
o005 - modéle de Fick N modéle de Fick
C modéle de Langmuir 001 :_ —— modéle de Langmuir
0’00 IIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIII 0’00-IIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIII
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Racine temps (s *°) Racine temps (s *°)
(a) HR =100 % (immersion) (b) HR=75%

FIGURE 3.9 — comparaison des modéles de Fick et Langmuir avec la courbe de sorption 1D
expérimentale pour le composite
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FIGURE 3.10 — sorption 3D fils & HR = 97%

3.2 Comportement de sorption 3D

3.2.1 Comportement de sorption 3D du renfort fil et du renfort tissu

Dans cette partie, les comportements de sorption du renfort tissu et du renfort fil ont
été analysés uniquement pour HR = 97 %. Aucune préparation des échantillons permettant
une diffusion unidirectionnelle n’a été réalisée. Pour rappel, les éprouvettes ont été étuvées
avant conditionnement (103°C,24h). Une longueur de 1,5m a été choisie pour I’étude du
comportement de sorption du renfort fil. Pour la sorption du renfort tissu, les éprouvettes
sont semblables a celles utilisées pour les essais mécaniques. L’analyse de la sorption des fils
(fig. 3.10) et des tissus (fig. 3.11) montre que la teneur en eau maximale est du méme ordre
de grandeur a l'échelle du renfort fil et du renfort tissu (M, = 10% environ). Cependant,
on constate que le temps nécessaire pour atteindre la saturation est plus élevé a 1’échelle
du tissu (95h pour le renfort tissu et 21k pour le renfort fil). Cette différence peut étre
expliquée par la présence de la résine sur les extrémités des éprouvettes en renfort tissu qui
ralentit ’absorption de 1’eau. Cette hypothese a été validée par des mesures complémentaires
sur un tissu non imprégné et un autre imprégné. Ces essais ont prouvé qu’en effet la teneur
en eau a saturation est similaire alors que le temps pour atteindre la saturation est plus
important pour les tissus imprégnés. Les tableaux (tab. 3.5 et 3.6) donnent la teneur en
eau et le temps nécessaire pour atteindre la saturation du renfort fil élémentaire et renfort
tissu respectivement. On remarque que la teneur en eau absorbée pour les fils est 1égérement
supérieure a celle des tissus conditionnées dans la méme atmospheére.

Comme mentionné dans I'introduction de ce manuscrit de thése, 'absorption d’eau par les
fibres de lin est accompagnée par un gonflement radial, caractérisé par le coefficient d’expan-
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FIGURE 3.11 — sorption 3D tissu & HR = 97%

TABLEAU 3.5 — influence de '’humidité sur le temps et la teneur en eau a saturation des

renforts fils

Teneur en eau a saturation | Temps pour saturation
(%)
HR=8% 1,7+ 0,8 98 £ 1h
HR=45% 4,6 + 1,9 50 £ 3h
HR=T75% 7,1 +£2,9 36 £ 2h
HR=97T% 10,9 £ 3,4 21 £ 2h

TABLEAU 3.6 — influence de 'humidité sur le temps et la teneur en eau a saturation des

tissus
Teneur en eau a saturation | Temps pour saturation
(%)
HR=8% 1,05 £ 0,05 14 j
HR=45% 2,8 £0,2 10
HR=175% 4,7 +£0,1 9j
HR=97% 9+£1 4]
HR =100% 13 £ 1,5 1j
(immersion dans ’eau)
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FIGURE 3.12 — détermination du coefficient de gonflement pour les fils

sion hygroscopique noté 3,. Peu de travaux dans la littérature s’intéressent a la détermination
expérimentale de ce coefficient. Le Duigou et al. (2017) ont mesuré ce coefficient pour des
fibres de lin. Cependant, nos composites sont renforcés avec des fils de lin. Les mécanismes de
gonflement peuvent étre différents. Par exemple, une détorsion des fils peut apparaitre. C’est
pour cette raison que le gonflement des fils de lin a été étudié. Pour ce faire, I’évolution du
gonflement radial en fonction de la teneur en eau est tracée sur la figure (fig. 3.12). Chaque
point de la figure (fig. 3.12) correspond aux moyennes du gonflement radial et de la teneur
en eau obtenues sur au minimum 30 fils, et les barres représentent les écart-types. La droite
de régression linéaire permet d’évaluer le coefficient d’expansion hygroscopique. Pour les fils
étudiés, on a mesuré un 5, = 1,11 £ 0,07. Cette valeur est supérieure a celle classiquement
admise (5, = 0,6) (Marklund et Varna (2009); Srubar et al. (2012)) et pratiquement égale a
celle mesurée par Le Duigou et al. (2017) sur les fibres lin (5, = 1,14). La détermination de
cette valeur est essentielle pour la modélisation du couplage hygromécanique.

3.2.2 Comportement de sorption 3D de la résine

Les essais de sorption unidirectionnelle ont été appliqués sur des éprouvettes rectangulaires
scellées pour obtenir les paramétres de diffusion et d’absorption de 1'eau dans I'époxy en
fonction de I’humidité relative de ’atmosphére de conditionnement. Les résultats ont été
présentés dans la section 3.1.1.

Afin de caractériser 'influence de la teneur en eau sur le comportement mécanique de la
résine époxy, des éprouvettes de traction ont également été conditionnées sous différentes HR.
La préparation de ces éprouvettes est décrite au paragraphe 2.3.2. Un suivi gravimétrique de
ces échantillons a été effectué. Ce suivi permet, au moment de 'essai mécanique, de carac-
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FIGURE 3.13 — reproductibilité des essais de sorption 3D

tériser la teneur en eau des éprouvettes, en fonction de ’humidité relative de I’atmosphére
de conditionnement. Les surfaces d’échange sont donc orientées selon les trois directions de
I’espace. Cette section présente donc le comportement de sorption 3D de la résine.

Comme le montre la figure (fig. 3.13), ces essais sont caractérisés par une bonne reproduc-
tibilité. On note toutefois que les courbes de reprise en masse des éprouvettes conditionnées
HR = 8% sont plus dispersées (fig. 3.13b). La faible teneur en eau (< 0,25 %) est probable-
ment responsable de cette dispersion physique. En effet, lorsque 'humidité relative augmente,
les teneurs en eau augmentent et les courbes présentent moins de dispersion (fig. 3.13a).

La comparaison des courbes de reprise en eau (sorption 3D) pour I'ensemble des atmo-
sphéres de conditionnement est illustrée par la figure (fig. 3.14). La reprise en eau des éprou-
vettes de traction en époxy pour les humidités relatives moyennes (HR = 45 %) et élevées
(HR = 75%et 97 %) et immersion dans l'eau (HR = 100 %) ne présente pas de plateau de
saturation, conformément aux courbes de sorption 1D (section 3.1.1). Seules les éprouvettes
conditionnées & HR = 8 % présentent un plateau de saturation (M., proche de 0,25 %). Les
teneurs en eau maximales en fonction de H R aprés un temps de conditionnement équivalent
a 5000 s™! pour la sorption 3D sont comparables & celles obtenues en sorption 1D et sont
résumeées dans le tableau (tab. 3.7).

3.2.3 Comportement de sorption 3D du composite

Les essais expérimentaux du chapitre 4 ont été effectués lorsque la saturation en eau
des éprouvettes a été obtenue. Un suivi de masse a donc été réalisé sur des éprouvettes sans
préparation des bords afin de garantir une diffusion dans les trois directions. Ces essais ont été
réalisés afin d’accélérer la diffusion d’eau dans les composites et pour que les mécanismes de
diffusion mis en jeu soient fidéles a ceux des éprouvettes utilisées lors des essais mécaniques.
Les courbes présentant la plus forte dispersion et la meilleure répétabilité sont fournies sur
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FIGURE 3.14 — comparaison des courbes de sorption 3D de 1’époxy

TABLEAU 3.7 — influence de 'humidité sur la teneur en eau au moment des essais mécaniques
sur époxy

Teneur en eau Durée de

a saturation (%) conditionnement
HR=8% 0,24 + 0,02 | 26 semaines (saturation)
HR=45% 1,20 £ 0,02 45 semaines
HR=75% 2,38 £0,02 45 semaines
HR=97T% 3,81 &£ 0,03 45 semaines
HR =100% 4,18 + 0,02 45 semaines
(immersion)
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FIGURE 3.15 — reproductibilité des essais de sorption 3D

TABLEAU 3.8 — influence de '’humidité sur le temps et la teneur en eau a saturation des
composites

Teneur en eau | Temps pour
a saturation (%) | saturation

HR=8% 0,63 + 0,03 47 semaines
HR=45% 2,4+ 0,1 38 semaines
HR=175% 4,9 £0,2 15 semaines
HR=97T% 10,5 £ 0,01 10 semaines
HR =100% 14,4 + 0,1 7 semaines

(immersion dans 'eau)

la figure (fig. 3.15). On présente dans le tableau (tab. 3.8) les teneurs en eau a saturation
et le temps nécessaire pour atteindre la saturation pour les humidités relatives étudiées ainsi
que pour 'immersion dans 'eau (HR = 100 %). Ces résultats montrent que la teneur en eau
a saturation est du méme ordre de grandeur que celle obtenue lors des essais de sorption
unidirectionnelle. Ainsi, cette derniére dépend de la capacité d’absorption du matériau mais
ne dépend pas des directions de diffusion. Cependant, le temps de diffusion nécessaire pour
atteindre cette saturation est plus faible pour la diffusion 3D (fig. 3.16) car le joint de silicone
ralentit la diffusion de 'eau par la diminution des surfaces d’échanges et en inhibant la
diffusion le long du fil.

Détermination du coefficient de gonflement des composites

Comme il a déja été mentionné dans la section 1.1.3.2, la détermination du coefficient
de gonflement est trés importante pour la prise en compte du couplage hygromécanique
lors de la modélisation du comportement des composites renforcés par des fibres naturelles.
Cependant, selon la connaissance de 'auteur, le coefficient de gonflement des composites
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FIGURE 3.16 — comparaison sorption 1D et sorption 3D HR = 97 %

lin / époxy n’a pas encore été évalué expérimentalement dans la littérature. Dans ce para-
graphe, les coefficients de gonflement dans les trois directions longitudinale, transversale et
suivant I’épaisseur (transversale’) ont été déterminés expérimentalement. Pour ce faire, on a
mesuré aprés étuvage et aprés conditionnement jusqu’a saturation les dimensions (longueur,
largeur et épaisseur) de 5 éprouvettes : 3 éprouvettes de dimensions théoriques 30 x 30 mm?,
et 2 éprouvettes de dimensions théoriques 70 x 70 mm?2. Pour des raisons évidentes de pré-
cision, les dimensions ont été mesurées au méme point avant et aprés conditionnement pour
déterminer de maniére exacte la variation de dimension. Pour les éprouvettes 30 x 30 mm?2,
2 mesures suivant la longueur, 2 mesures suivant la largeur et 1 mesure suivant l’épaisseur
ont été réalisées. Pour les éprouvettes 70 x 70 mm?, 3 mesures suivant la longueur, 3 mesures
suivant la largeur et 4 mesures suivant 1’épaisseur ont ét¢ faites. Les déformations (ou gonfle-
ment) longitudinale, transversale, et suivant I’épaisseur sont calculées & partir des équations
(éq. 3.2, 3.3 et 3.4) respectivement.

o Laprés saturation — Laprés étuvage 9
L — I (3 )
apres étuvage
- laprés saturation — laprés étuvage
ET = ] (33>
apreés étuvage
€apres saturation — €apres étuvage
Emr = P P J (34)

€apres étuvage

Le coefficient de gonflement est la pente de la courbe de tendance linéaire du gonflement
(ou déformation) en fonction de la teneur en eau. Les coefficients de gonflement longitudinal
Br, transversal [, et suivant ’épaisseur [r» sont déterminés et présentés sur les figures
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FIGURE 3.17 — détermination du coefficient de gonflement hygroscopique longitudinal

(fig. 3.17, 3.18, et 3.19) respectivement. Les points sur les courbes représentent la moyenne des
gonflements obtenue pour toutes les mesures et la teneur en eau est la moyenne mesurée lors
des essais de sorption pour chaque HR. On a trouvé que le coefficient de gonflement suivant
I’épaisseur est S = 0,89. Cette valeur est inférieure celle du gonflement radial trouvée
pour les fils de lin (8, = 1,11). Cette baisse du coefficient de gonflement peut étre attribuée
a la présence de I'époxy qui joue le role de barriére et empéche les fils de lin de gonfler.
Ce gonflement différentiel induit I'apparition de contraintes interfaciales. Le coefficient de
gonflement transversal est de 'ordre de Sy = 0,083. Cette stabilité dimensionnelle peut étre
attribuée un effet bloquant des fils de trame. Par contre, on trouve un coefficient de gonflement
longitudinal négatif (8, = —0,03). Ceci signifie que 'augmentation de la teneur en eau
entraine un rétrécissement du composite suivant la direction des fils de chaine. Cependant, on
a constaté que le gonflement (ou déformation) longitudinal pour les éprouvettes conditionnées
a HR = 8% et & HR = 45% est positif mais proche de zéro. Comme la teneur en eau
absorbée lors du conditionnement & HR = 8 % et a HR = 45 % est faible et inférieure a 3 %,
le gonflement des fils de lin et ainsi des éprouvettes en composite reste trés faible. Des erreurs
de mesure peuvent étre a 'origine de ce résultat.

3.3 Conclusion du chapitre

Dans ce chapitre, le comportement hydrique (diffusion 1D et 3D) des composites et de
leurs constituants a différentes échelles (fils, tissu et résine époxy) a été analysé en fonction
de ’humidité relative.

L’analyse de la sorption unidirectionnelle des composites et de la résine époxy dans des
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atmosphéres a différentes HR a été menée. Le paramétre n caractérisant le mode de transport
de l'eau dans les matériaux a été déterminé. Cette étude a mis en évidence une différence
dans le comportement de diffusion en fonction de HR pour les matériaux étudiés.

Pour I'ensemble des essais conduits sur I’époxy, ce parameétre est différent de 0,5. De
plus, le comportement de diffusion de la résine est caractérisé par ’absence de plateau de
saturation. Les diffusions d’eau en fonction de HR pour la résine époxy ne peuvent donc pas
étre considérées comme fickienne. Par conséquent, les courbes de sorption ont été analysées
en considérant une loi de diffusion de type Langmuir.

Le comportement de diffusion de la résine époxy est caractérisé par une diminution du
coefficient de diffusion D ce qui indique que plus I'atmosphére est chargée en molécules d’eau,
plus la diffusion est lente. Une étude plus approfondie est nécessaire pour mieux comprendre
ce phénoméne. Cependant, la teneur en eau maximale de la matrice augmente avec I’HR pour
le temps de conditionnement explorée dans cette étude.

L’étude du comportement de diffusion unidirectionnelle des composites a mis en évidence
la présence d’un plateau de saturation sur ’ensemble des courbes de sorption. De plus, on a
trouvé que le paramétre n est proche de 0, 5 pour la plupart des HR. La diffusion des molécules
d’eau dans les composites est considérée comme fickienne. Une loi de diffusion de Fick a alors
permis de modéliser 1’absorption d’eau dans les composites lin / époxy. Cependant, pour
HR =75 et 97%, on a remarqué que n s’écarte légérement de la valeur 0, 5. La modélisation
par une loi de Fick est remise en question pour ces HR. C’est pour cette raison qu’'une
modélisation par une loi de Langmuir a été réalisée. Les résultats de ces deux modeles ont
été confrontés afin de comparer leur efficacité. La loi de Fick semble suffisante pour décrire
la diffusion d’eau dans les composites quelle que soit I’'HR.

Pour les matériaux composites, 'augmentation de ’humidité relative de I’atmosphére de
conditionnement engendre l’augmentation du coefficient de diffusion D. Ceci traduit une
accélération de la diffusion lorsque I’'HR de conditionnement augmente. De plus, la teneur en
eau & saturation (M) croit avec 'HR.

Le suivi de la reprise en eau en considérant des diffusions 3D (sorption 3D) a également été
mené pour les matériaux composites et pour les renforts a 1’échelle du fils et du tissu et pour la
résine. Ces études ont permis de montrer que les comportements de diffusion aux différentes
échelles sont gouvernés par les capacités d’absorption du lin. En effet, la teneur en eau a
saturation des composites, des renforts a 1’échelle du fil et a 1’échelle du tissu sont similaires.
Seul le temps nécessaire pour atteindre la saturation est différent en fonction des échelles
considérées. Ce phénomeéne peut étre expliqué par la faible teneur en eau de la résine époxy
comparée celle du lin et par la diffusion lente de 'eau dans 1’époxy. Ces études ont permis
également de déterminer expérimentalement le coefficient d’hygro-expansion radial du fils de
lin 3, et des coefficients d’hygro-expansion du composite suivant les 3 directions principales
(BL, Br et Brr). Cette étude a montré que le coefficient d’hygro-expansion radial du fil de lin
B, est égale & B, = 1,11 + 0,07. Cette valeur est supérieure a celle classiquement admise
par la littérature. Cette étude a également montré que le coefficient d’hygro-expansion du
composite suivant la direction 7", B = 0,89 (correspondant aux variations dimensionnelles
de I’épaisseur), était inférieur au coefficient déterminé pour le gonflement radial du fil de lin
(B = 0,89). Néanmoins, le coefficient de gonflement suivant la direction des fibres est négatif
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(B = —0,03) traduisant une diminution de la longueur des composites quand la teneur en
eau augmente. De méme dans la direction T, le coefficient d’hygro-expansion mesuré indique
trés peu de variation dimensionnelle du composite avec 'augmentation de la teneur en eau
(Br = 0,083). Ces tendances ont été attribuées d’une part a la présence de la résine agissant
comme une barriére limitant le gonflement des fils et & la présence des fils de trame bloquant
les déformations hygroscopiques suivant la largeur.

89






Chapitre 4

Etude expérimentale multi-échelle du
couplage hygro-mécanique des
composites lin / époxy

4.1 Introduction

Dans ce chapitre, une analyse multi-échelle de l'influence de la teneur en eau sur le
comportement mécanique d’'un composite lin / époxy est réalisée. L’analyse du couplage
hygro-mécanique a donc été menée a 1’échelle du renfort, de la matrice et du composite.
Des éprouvettes de renfort fil élémentaire et de renfort tissu de lin, de résine 100 % époxy
et de composites ont été conditionnées a différentes humidités relatives controlées (HR =
8,45, 75, et 97 %) et en immersion dans 'eau. La premiére partie présente 1’analyse de 1'in-
fluence de I'humidité relative, et de la teneur en eau, sur le comportement en traction du
renfort en lin a différentes échelles (tissu et fil élémentaire constituant le tissu). Le comporte-
ment en traction de la matrice en fonction du conditionnement est présenté dans une seconde
partie (atmosphére humide a différentes HR et en immersion). La derniére partie de ce cha-
pitre est consacrée a I'étude du couplage hygro-mécanique dans les composites lin / époxy.
Pour ce faire, des éprouvettes en composite renforcé par un tissu quasi-unidirectionnel de fils
de lin ont été conditionnées & humidité relative constante et en immersion dans ’eau jusqu’a
stabilisation de leur masse.

4.2 Comportement mécanique du renfort lin & différentes
échelles

4.2.1 Comportement mécanique du renfort fil

Le comportement mécanique des éprouvettes en renfort fil conditionnées jusqu’a stabilisa-
tion de leur masse & différentes humidités relatives est étudié. Des éprouvettes de différentes
longueurs utiles : 100 mm, 150 mm, et 200 mm (environ 10 fils par longueur) sont soumises a
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FIGURE 4.1 — reproductibilité des essais mécaniques de traction sur les fils a HR = 45%

des essais de traction. Le comportement en traction des fils étuvés pendant 24 h est également
étudié. Les résultats obtenus pour cette condition serviront de points de référence des essais.

Comparaison des courbes de traction

Dans le but d’étudier 'influence de la longueur du fil sur son comportement mécanique
et de vérifier la reproductibilité des essais, des échantillons en renfort fil élémentaire ont été
conditionnés & humidité relative controlée jusqu’a stabilisation de leur masse et testés en
traction. La reproductibilité des essais des fils conditionnée & HR = 45 % est présentée sur
la figure (fig. 4.1). On observe une forte dispersion des courbes contrainte-déformation pour
des éprouvettes ayant la méme longueur utile. Cette dispersion a déja été observée pour des
essais de traction réalisés sur des fils de lin (Fehri (2018)). Compte tenu de cette dispersion,
la longueur des échantillons n’a pas d’effet détectable sur le comportement en traction des
renforts fil de lin.

Comparaison des propriétés mécaniques

L’évolution des propriétés mécaniques des fils, & savoir leur module, leur contrainte maxi-
male ainsi que leur déformation maximale & rupture, en fonction de la teneur en eau, est
étudiée pour les différentes longueurs utiles (100 mm, 150mm et 200 mm). Le module est
déterminé en calculant la pente de la courbe contrainte-déformation entre 20 et 80 % de
la contrainte maximale & la rupture. Sur les graphiques des figures (fig. 4.2 & 4.4), chaque
point correspond a la moyenne et les barres correspondent aux écart-types des mesures sur
30 fils au minimum. On observe une chute non linéaire du module quand la teneur en eau
au sein des fils augmente, indépendamment de la longueur (fig. 4.2). Cette chute du module
est accompagnée d'une augmentation non linéaire de la déformation maximale & la rupture
(fig. 4.3). En prenant en compte la dispersion des résultats (schématisée par les barres sur les
figures), cette augmentation est surtout visible pour les longueurs de 100 mm et de 200 mm.
La teneur en eau au sein des éprouvettes en fil ne semble pas avoir une influence sur la
contrainte maximale & rupture (fig. 4.4).

92



4.2. COMPORTEMENT MECANIQUE DU RENFORT LIN A DIFFERENTES
ECHELLES

18000
i O  100mm
16000 [ X 150mm
- A 200mm
< B
& 14000 |
s |
5 i
= 12000
R
Q B
Z 10000 -
8000 |
=l | L | L | L L
0,00 0,05 0,10 0,15

Teneur en eau

FIGURE 4.2 — évolution du module en fonction de la teneur en eau pour les fils de lin
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fils de lin

4.2.2 Comportement mécanique du renfort tissu

Dans cette partie, le comportement en traction des renforts tissu conditionnés a différentes
humidités relatives et en immersion est analysé. Des éprouvettes étuvées pendant 24 h ont
également été testées et serviront de points de référence.

Relation entre la teneur en eau et I’humidité relative

On rappelle que les humidités relatives contrélées sont obtenues par le biais de solutions
salines saturées. Chaque solution placée dans une enceinte fermée & T' = 20 £ 1°C permet de
réguler l'atmosphére de ’enceinte & humidité relative controlée. La teneur en eau a saturation
de chaque échantillon conditionné a HR constante est mesurée et présentée sur la figure
(fig. 4.5). Clairement visible sur la figure (fig. 4.5), certaines teneurs en eau ne peuvent pas
étre atteintes en utilisant la méthode habituelle consistant a conditionner & HR controlée
les échantillons jusqu’a stabilisation de masse. En effet, une teneur en eau des tissus de lin
comprise entre 2,7% et 4,7%, et entre 6% et 8% n’est pas atteignable avec les solutions
salines disponibles. Une méthode permettant d’obtenir ces teneurs en eau dites intermédiaires
est alors nécessaire afin d’étudier 'effet de la teneur en eau sur le comportement mécanique
des échantillons en renfort tissu de lin. L’exploitation de I’étude de sorption d’eau des tissus
a HR = 97% (chapitre 3) a permis de mettre en place un protocole permettant d’obtenir
ces teneurs en eau intermédiaires. Cette méthode est décrite dans le paragraphe suivant.

Méthode pour obtenir des teneurs en eau intermédiaires
Cette méthode consiste a conditionner les échantillons de tissu & HR = 97 % et a surveiller
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FIGURE 4.5 — effet de ’humidité relative sur la teneur en eau absorbée par les tissus de fils

de lin

I’évolution de leur masse au cours du temps. Lorsque la teneur en eau requise est atteinte
(avant saturation), le tissu est testé en traction. Cette méthode est établie afin de combler
les écarts observés dans la figure (fig. 4.5). Les échantillons de tissu atteignent le plus haut
niveau de teneur en eau lorsqu’ils sont conditionnés a humidité relative de 97 % et lorsqu’ils
sont immergés dans ’eau. Cependant, dans le cas de I'immersion, certains problémes peuvent
étre rencontrés notamment la quantité d’eau a enlever de la surface et la courte durée pour
atteindre la saturation. Ceci rend plus approprié 'utilisation de la chambre & HR = 97 % pour
dévelloper la méthode proposée. Les courbes de sorption de quatre échantillons conditionnés
jusqu’a saturation & HR = 97 % sont présentés sur la figure (fig. 3.11). La durée nécessaire
pour atteindre la teneur en eau requise est donc estimée en utilisant cette courbe de sorption.
Par exemple, pour atteindre une teneur en eau de 4%, le tissu doit étre conditionné pendant
environ 11 heures.

Validation de la méthode adoptée

Afin de valider cette méthode, cing échantillons de tissu sont conditionnés & HR = 97 %, et
cinq autres & HR = 75 %. Les échantillons & HR = 75 % sont conditionnés jusqu’a saturation
de leur masse. La teneur en eau massique de ces spécimens est donc de 4,75 %. Ces échan-
tillons sont appelés échantillons saturés. Les échantillons & HR = 97% sont conditionnés
jusqu’a atteindre la teneur en eau de ceux conditionnés jusqu’a saturation & HR = 75%. En
d’autres termes, les échantillons de tissu & HR = 97 % sont testés lorsque leur teneur en eau
atteint 4,75 %. Ces spécimens sont appelés échantillons prématurées car leur teneur en eau
ne correspond pas a celle du palier de saturation. Chaque éprouvette est ensuite soumise & un
essai de traction. La comparaison des comportements en traction des éprouvettes prématurés
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FIGURE 4.6 — courbe de sorption de renforts tissus conditionnés & HR = 97 %

(HR =97%) et saturés (& HR = 75 %) avec la méme teneur en eau montre que les courbes
de traction des deux groupes ne sont pas distinguables (fig. 4.7) . Ainsi, la teneur en eau a
saturation et le temps nécessaire pour atteindre la saturation sont contrélés par ’humidité
relative. Cependant, quelle que soit I’atmospheére de conditionnement, les échantillons ayant
la méme teneur en eau ont le méme comportement. Ainsi, en prenant en compte la repro-
ductibilité des essais de traction du tissu pour une HR donnée, la méthode proposée pour
explorer les écarts de teneur en eau est validée. On pourra alors accéder & des teneurs en eau
qui étaient inaccessibles avec la méthode de conditionnement jusqu’a saturation. Ceci nous
permettra d’étudier de prés l'effet de la teneur en eau sur le comportement mécanique du
renfort tissu.

Variabilité des courbes de traction

Habituellement, quand on étudie le comportement mécanique des renforts végétaux notam-
ment les fibres et les fils de lin, un grand nombre d’échantillons sont nécessaires pour réduire
I'impact de la variabilité des courbes de traction et ainsi obtenir un comportement moyen
représentatif (Belaadi et al. (2016)). Comme cette étude se concentre sur 1’étude des proprié-
tés mécaniques a ’échelle du renfort tissu, les hétérogénéités devraient étre moins marquées.
La variabilité des courbes de traction pour les éprouvettes conditionnées jusqu’a saturation
a HR = 97% et pour les éprouvettes conditionnées jusqu’a saturation a HR = 45% est
présentée sur la figure (fig. 4.8a) et (fig. 4.8b), respectivement. Comme la variation entre la
courbe limite inférieure et la courbe limite supérieure observée pour les échantillons condi-
tionnés jusqu’a saturation & HR = 97% est la plus petite, ce cas pourrait étre considéré
comme le plus reproductible. Inversement, les courbes de traction les moins reproductibles
sont obtenues pour les échantillons conditionnés jusqu’a saturation & HR = 45 %. Par consé-
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FIGURE 4.7 — validation de la méthode proposée pour les renforts lin
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FIGURE 4.8 — reproductibilité des essais sur les tissus de lin

quent, on peut facilement remarquer que les essais de traction sont caractérisés par une bonne
reproductibilité, ce qui justifie le nombre d’échantillons testés par HR (au moins 4) dans cette
étude.

Evolution des propriétés mécaniques en fonction de ’humidité relative
Les courbes de force-allongement représentatives pour chaque condition d’essai sont repré-
sentées sur la figure (fig. 4.9). Comme prévu, conditionner les tissus de lin & diverses HR
constantes a une forte influence sur leur comportement. En effet, 'augmentation de I'HR de
I’atmosphere de conditionnement induit une augmentation de ’allongement maximal et une
diminution de la pente de la courbe force-allongement et donc un adoucissement du renfort
tissu.
Pour chaque essai de traction, trois caractéristiques principales sont calculées : la raideur
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FIGURE 4.9 — comparaison des courbes de traction du renfort tissu de lin en fonction de HR

que l'on désignera par rigidité dans ce qui suit, l'allongement a la force maximale et la
force maximale. Dans ce qui suit, I’allongement a la force maximale est appelé allongement
maximal. Notons que la rigidité (ou raideur) est calculée en fonction de la pente de la premiére
partie linéaire de la courbe force-allongement, entre 10% et 40% de I’allongement & la charge
maximale. Les propriétés (rigidité, allongement maximal et force maximale) sont normalisées
par les propriétés obtenues pour les échantillons étuvés (HR = 0%) et reportées sur la
figure (fig. 4.10). Les barres d’erreur correspondent aux valeurs minimales et maximales
obtenues pour tous les échantillons testés pour chaque condition. Les résultats montrent la
forte influence de I’humidité relative de conditionnement sur la rigidité et sur 'allongement
maximal. En effet, une diminution de la rigidité et une augmentation de I’allongement sont

observées lorsque HR augmente. Cependant, aucun effet significatif de I’humidité relative sur
la force maximale n’est détecté.

Evolution des propriétés mécaniques en fonction de la teneur en eau

La teneur en eau des tissus de lin dépend du type de conditionnement, immersion dans I’eau
ou atmosphére a différentes HR, ainsi que de la durée d’exposition. Pour aller plus loin, le
comportement des tissus a été relié a sa teneur en eau. Cette partie présente donc 'influence de
la teneur en eau sur les propriétés des tissus de lin (fig. 4.11). Pour cela, les résultats des essais
de traction réalisés sur les éprouvettes conditionnées jusqu’a saturation sont exploités en plus
de ceux des éprouvettes conditionnées & HR = 97 % et testées prématurément (permettant
ainsi d’obtenir des teneurs en eau qui n’ont pas pu étre atteintes lorsque les échantillons ont
été conditionnés jusqu’a saturation).

L’influence de la teneur en eau sur I'allongement maximal est tracée sur la figure (fig. 4.11a).
Chaque point de la figure (fig. 4.11a) correspond a 'allongement maximal & rupture mesuré
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FIGURE 4.10 — évolution des propriétés mécaniques du renfort tissu lin en fonction de HR*
* Pour I'immersion, on suppose que HR = 100 %

a partir d'un essai de traction réalisé sur un tissu. Comme on pouvait s’y attendre, 1’allon-
gement maximal du renfort en tissu de lin augmente lorsque la teneur en eau absorbée est
plus élevée. Son évolution en fonction de la teneur en eau semble étre non linéaire. En effet,
pour une teneur en eau de 3%, l'allongement des tissus est multipli¢ par 1,5 par rapport a
lallongement des tissus étuvés. Pour une teneur en eau de 10%, ’allongement n’est multiplié
que par 1,8.

L’étude de l'effet de la teneur en eau sur la rigidité des échantillons représentés sur la figure
(fig. 4.11b) confirme les résultats présentés dans le paragraphe précédent. Analogiquement a la
figure (fig. 4.11a), chaque point de la figure (fig. 4.11b) représente la rigidité d’un échantillon
de tissu soumis a un essai de traction. On constate que lorsque la teneur en eau absorbée
augmente, la rigidité des tissus diminue. L’évolution de la rigidité avec la teneur est non-
linéaire. La perte de rigidité est d’environ 33 % avec une teneur en eau de 3% et d’environ
50 % avec une teneur en eau de 10 % par rapport aux tissus étuvés. Ces résultats confirment
que les molécules d’eau agissent comme un agent assouplissant des tissus de lin et qu’il y a
des effets de seuil.

Parmi tous les essais effectués dans cette étude, deux types de comportement de traction
différents peuvent étre observés. La figure (fig. 4.12) montre des courbes force-allongement
représentatives obtenues pour les deux cas. Ces changements de comportement peuvent étre
observés a l’aide du module tangent. Ce dernier est calculé pour chaque échantillon et cor-
respond & la dérivée de la force par rapport a l'allongement. Le comportement de certains
échantillons semble étre linéaire jusqu’a la premiére rupture de fil. Dans ce cas, la courbe de
traction présente une région linéaire unique, comme représentée sur la figure (fig 4.12a). De
plus, la courbe dérivée reste pratiquement constante jusqu’a la rupture du premier fil. Pour
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FIGURE 4.11 — évolution des propriétés mécaniques du renfort tissu lin en fonction de la
teneur en eau

d’autres échantillons, le comportement montre deux régions linéaires distinctes avec une mo-
dification de la pente de la courbe force-allongement. Ce changement de comportement est
clairement visible sur la courbe du module tangent (courbe dérivée) sur la figure (fig. 4.12b).
Dans ce cas, une chute du module tangent est observée et la courbe dérivé présente deux
paliers distincts. En ce qui concerne les connaissances de l'auteur, ce phénomeéne n’a pas
encore été signalé.

Des analyses plus approfondies révélent que la teneur en eau au sein des échantillons est
responsable de ce changement de comportement. Le nombre de régions linéaires de chaque
tissu testé a été enregistré en fonction de leur teneur en eau. La figure (fig. 4.13) montre le
nombre de régions linéaires (désigné par le nombre de pentes) observables sur les courbes
de traction réalisées sur les éprouvettes en renfort tissu de lin en fonction de la teneur en
eau. L’interaction entre le comportement du tissu de lin et sa teneur en eau n’est pas simple.
En effet, tous les échantillons ayant une teneur en eau inférieure a 2,7 % ou supérieure a
3,7 % montrent une région linéaire unique avant la rupture. Seuls les échantillons dont la
teneur en eau est comprise entre 2,7 % et 3,7 % présentent un comportement a deux régions
linéaires quelle que soit I’atmosphére de conditionnement. En effet, ce phénoméne de deux
régions linéaires a été observé pour certains des échantillons conditionnés jusqu’a saturation
a HR = 45%. 1l est également apparu pour des échantillons conservés, aprés étuvage, a
l’atmosphére ambiante correspondant en général a une atmospheére de HR = 50 % ainsi que
pour des échantillons testés prématurément & une teneur en eau comprise entre 2,7 % et

3,7%.
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FIGURE 4.12 — phénoméne de double pente dans les essais de traction sur tissu de lin
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4.2.3 Discussion

Les essais expérimentaux ont révélé que l'augmentation de la teneur en eau dans les
renforts fils et les renforts tissus de lin est accompagnée d'une élévation de leur allongement
maximal et d’une chute de leur rigidité. Il est conclu que les molécules d’eau rendent le renfort
en lin plus ductile. Ce phénoméne pourrait étre expliqué par le gonflement des fibres de lin
qui constituent les fils de lin, qui eux constituent le tissu de lin. Comme mentionné dans
I'introduction, les fibres de lin ont une forte affinité avec les molécules d’eau en raison de
la présence de groupes hydroxyles dans leurs constituants. L’absorption de molécules d’eau
induit un gonflement des fibres de lin. En effet, la caractérisation expérimentale du gonflement
des fils de lin, proposé dans ce manuscrit, a montré un gonflement radial important des fils
de lin (fig. 3.12).

Ce changement pourrait étre expliqué & deux échelles différentes. On rappelle que les fils
sont obtenues en torsadant des fibres de lin. A 1’échelle du fil, Les molécules d’eau absorbées
peuvent induire un gonflement et donc un changement partiel ou complet de ’angle de torsion
qui pourrait conduire & une modification du comportement. A 1’échelle de la fibre, les études
numériques réalisées par Zhao et al. (2017), montrent qu’une déformation hygroscopique a
I’échelle de la couche S2 provoque une torsion et une flexion de la fibre. Ces mouvements
sont suivis d’une modification locale de ’angle microfibrillaire. On peut donc raisonnable-
ment supposer que l'augmentation de I’angle microfibrillaire due au gonflement des fibres est
probablement responsable de 'augmentation de I’allongement maximal et de la diminution
de la rigidité. Certaines études ont révélé que I’angle microfibrillaire est égal & 6 = 10° (Ba-
tra (1998); Bledzki et Gassan (1999); Vallade (1999)). De plus, Astley et Donald (2001) a
montré expérimentalement que ’angle microfibrillaire des fibres de lin augmente lorsque les
fibres sont immergées dans 1’eau (0 = 11° pour les fibres séchées et § = 15° pour les fibres
immergées dans I’eau). De plus, le module de Young des fibres de lin diminue lorsque 1’angle
microfibrillaire augmente (Baley (2002); Bourmaud et al. (2013)). Ces études confirment alors
I’hypothése proposée.

L’émergence d’'un comportement & deux régions linéaires lorsque la teneur en eau des
échantillons est comprise entre 2,7 % et 3,7 % peut étre expliquée par le fait que ’éprouvette
pourrait présenter localement des zones hétérogénes de teneur en eau absorbée. En effet, la
teneur en eau absorbée peut ne pas étre homogéne dans toute la zone utile de 1’échantillon
ce qui provoque 'apparition de zones fortement chargées en molécules d’eau et d’autres plus
pauvres. Ces hétérogénéités locales ont été étudiées a l'aide d’un hygromeétre de contact. La
teneur en eau locale a été mesurée sur des surfaces de 25 x 25 mm? sur un échantillon de tissu
non imprégné de 125 x 125 mm?2. Les échantillons ont été conditionnés & HR = 45 % pour
atteindre une teneur en eau a saturation comprise entre 2,7 % et 3,7 %. Une cartographie
représentative de la teneur en eau locale est proposée a la figure (fig. 4.14a). Cette carto-
graphie révéle que la teneur en eau n’est pas uniforme au sein du tissu. Aprés avoir atteint
la saturation, les mémes échantillons ont été conservés 6 semaines supplémentaires dans la
méme atmosphére de conditionnement (HR = 45%). La cartographie de ces échantillons
vieillis 6 semaines aprés saturation est donnée sur la figure (fig. 4.14b). La comparaison des
figures (fig. 4.14a et fig. 4.14b) révele que les mémes hétérogénéités sont toujours présentes.
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(b) cartographie de la teneur en eau locale pour
un échantillon en tissu conditionné 6 semaines
aprés saturation & HR = 45%
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FIGURE 4.14 — hétérogénéités locales de la teneur en eau pour les tissus conditionnés a
HR=45%

La quantité d’eau absorbée par les fils de lin est gouvernée par leur microstructure. Les hé-
térogénéités de teneur en eau sont donc dues aux hétérogénéités microstructurales. Tous les
sites d’absorption d’eau semblent donc étre saturés en eau dés que le tissu atteint la satu-
ration. La diffusion de I'eau des zones riches vers les zones pauvres n’est pas possible. En
effet, ces derniers ont atteint leur capacité maximale d’absorption, expliquant ainsi la simili-
tude des cartographies (fig. 4.14a et fig. 4.14b). Comme observé sur les figures (fig. 4.11a et
fig. 4.11b), une variation importante des propriétés, par rapport a celles de référence (éprou-
vettes étuvées, HR = 0%), est observée lorsque la teneur en eau demeure inférieure a 3 %. Par
conséquent, le comportement local d’un tissu avec des teneurs en eau comprises entre 2,7 %
et 3,7 % pourrait varier significativement d’'une zone a l'autre. Ces hétérogénéités locales
présentent potentiellement des zones de faiblesses locales qui pourraient induire une plasti-
cité locale prématurée dans certaines régions de ’échantillon en tissu de lin. Ceci pourrait
expliquer ’apparition du comportement présentant deux régions linéaires distinctes.

Le phénomeéne de comportement & deux régions linéaires pourrait aussi étre provoqué par
un couplage entre les explications données ci-dessus

4.3 Comportement en traction de 1I’époxy

Cette section présente I'influence du conditionnement a humidité relative controlée sur le
comportement en traction de la matrice époxy. Des éprouvettes en époxy ont donc été condi-
tionnées 45 semaines & humidité relative controlée (HR = 45, 75, 97, %) et en immersion
(HR = 100%). Seules les éprouvettes conditionnées & HR = 8% ont atteint un palier de
saturation au bout de 26 semaines, et par conséquent leur comportement en traction apres
conditionnement jusqu’a saturation est identifié. Au moins trois éprouvettes sont testées en
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traction afin de vérifier la variabilité. Pour cela, on présente sur la figure (fig. 4.15) les courbes
de traction des éprouvettes conditionnées & HR = 8 %. On remarque bien que le module de
Young et la contrainte maximale varient trés peu pour les quatre essais. Cependant, une
variation considérable de l'allongement & rupture d’un essai & un autre est détectée. Ceci
peut étre di a la présence ou non de défauts au sein des éprouvettes. A titre d’exemple, les
porosités sont des sites de concentration de contrainte, ce qui induit une rupture prématurée
de I’éprouvette. La présence de ces défauts est quasiment inévitable a cause de la méthode
adoptée pour ’élaboration des plaques 100 % époxy (sous-section 2.2.2). Pour cette raison,
I’allongement a rupture ne sera pas étudié.

Afin d’étudier I'influence de I’humidité relative sur le comportement en traction de I’époxy;,
les courbes contrainte-déformation les plus représentatives du comportement en traction pour
chaque HR sont superposées sur la méme figure (fig. 4.16). Le conditionnement a différentes
HR a peu d’influence sur le comportement de la matrice époxy. En effet, les courbes de la
figure (fig. 4.16) montrent que la contrainte maximale est significativement affectée par le
conditionnement. Par contre, visiblement, I’humidité relative affecte peu le module de Young
de cette époxy. Lettieri et Frigione (2012) ont constaté des tendances similaires en étudiant le
comportement en traction d’une colle époxy en fonction de I’atmosphére de conditionnement.
IIs ont trouvé que I'absorption d’eau conduit a la plastification de la colle, a la réactivation
des réactions de réticulation et a ’effacement du vieillissement physique. Dans ce dernier cas,
la conséquence d’une exposition a I'eau était équivalente aux effets d’un traitement thermique
a la température autour de la 7.

Les valeurs des propriétés mécaniques de 1’époxy (module de Young, contrainte maximale
et limite d’élasticité) en fonction du conditionnement sont résumées dans le tableau (tab. 4.1).
La limite d’élasticité est identifiée a partir du module tangent. On rappelle que le module
tangent est déterminé en calculant la dérivée de la contrainte par rapport a la déformation.
Ce module est constant dans la zone élastique. La limite d’élasticité est donc identifiée a
la contrainte a partir de laquelle une chute du module tangent est observée. Le module de
Young est calculé & partir de la pente de la partie linéaire de la courbe entre 0 et 10% de
la déformation a contrainte maximale. La contrainte maximale est la contrainte maximale
atteinte lors de 'essai de traction.

On observe que la contrainte maximale diminue lorsque I’humidité relative augmente. Le
module de Young et la limite d’élasticité présentent des valeurs maximales pour les essais
réalisés aprés un conditionnement & humidité relative controlée & HR = 45 %. On note une
baisse du module de Young et de la limite d’élasticité de 6,6 % et 70 % respectivement pour
les éprouvettes étuvées (HR = 0%) par rapport a celles conditionnées & HR = 45%. Pa-
reillement, on note une baisse du module de Young et de la limite d’élasticité de 13 % et 62 %
pour les éprouvettes immergées dans 'eau (HR = 100 %) par rapport a celles conditionnées
a HR = 45%. Ceci montre que I'époxy atteint la meilleure rigidité et limite d’élasticité pour
une teneur en eau absorbée comprise entre 0,24 et 2,38 % environ. Autrement dit, I’absorp-
tion des molécules d’eau augmente la rigidité et la limite d’élasticité de I’époxy jusqu’a une
teneur en eau optimale & partir de laquelle les propriétés se dégradent. Cela peut étre di a
des phénomeénes microstructuraux.
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FIGURE 4.15 — variabilité des essais de traction sur I'époxy & HR = 8%

70
60 |
SRR
= S .
~ 40 0 TRy, T
Q
s 30 F — HR =0%
= g ----HR=8%
S 20Ff e HR = 45%
g ———HR = 75%
oy HR =97%
——HR = 100%
0 AR T T T T ST YT NN T A I
0,00 0,02 0,04 0,06 0,08 0,10

Déformation

FIGURE 4.16 — comportement en traction de 1’époxy en fonction de I'humidité relative

105



CHAPITRE 4. ETUDE EXPERIMENTALE MULTI-ECHELLE DU COUPLAGE
HYGRO-MECANIQUE DES COMPOSITES LIN / EPOXY

TABLEAU 4.1 — évolution des propriétés mécaniques de I’époxy en fonction de I’atmosphére
de conditionnement

atmosphére de Teneur en FE oy Omax
conditionnement cau (%) (GPa) | (MPa) | (MPa)

HR=0% 0* 2,80 10 29

(étuvage 24 h)
HR=8% 0,24 £0,02 | 2,93 35 o7
HR=145% 1,20 £ 0,02 | 3,0 40 o4
HR=175% 2,38+£0,02 | 2,72 25 50
HR=97% 3,81 £ 0,03 | 2,66 20 46
HR=100% | 4,18 £0,02| 2,60 15 45
(immersion)

* Supposée nulle aprés un étuvage pendant 24 h

4.4 Comportement mécanique du composite

Dans cette partie, on se concentre sur I'analyse du comportement hygro-mécanique des
composites lin / époxy. Les composites sont conditionnés jusqu’a stabilisation de leur masse
dans des enceintes a différentes humidités relatives contrélées. Ensuite, elles sont soumises a
des essais mécaniques de traction suivant les orientations des fils 0°; 45° et 90° par rapport a la
direction de chargement. Des essais de CRP (chargement répétitif progressif) sont également
réalisés sur des éprouvettes en composite lin / époxy suivant l'orientation 0°. Cette partie
débute par la validation des mesures de déformation. La variabilité des essais est ensuite
discutée. Cette partie se conclue par 'analyse de l'influence de I’humidité relative sur le
comportement des composites.

4.4.1 Validation des mesures de déformation

Les déformations sont mesurées par une méthode sans contact par corrélation d’images
et par une mesure par contact par extensométre. Les déformations mesurées par ces deux
méthodes sont comparées afin de les valider. La corrélation d’image nécessite de peindre
sur I’éprouvette des motifs aléatoires appelés mouchetis. Les tailles des motifs doivent étres
différentes tout en restant dans le méme ordre de grandeur (fig. 4.17a). Un dispositif Arduino
permet de synchroniser I’enregistrement de la vidéo avec le lancement de 'essai. Des photos
sont ensuite extraites toutes les 0,1s. A l'aide du logiciel 7D (Vacher (2012)), la zone du
mouchetis est découpée en sous-régions de quelques pixels, dont la taille est adaptée aux
mouchetis. Le calcul et le suivi du champ de déformation locale de ses régions (contenant
les mouchetis) est alors possible. On présente sur les figures (fig. 4.17b et 4.17¢) les champs
de déformation pour un faible niveau de déformation (¢ = 0,03 %) et pour un niveau élevé
de déformation (¢ = 2,5%) respectivement. Quel que soit la déformation macroscopique,
les champs de déformation obtenus sont homogeénes (fig. 4.17b et. 4.17¢). Les déformations
longitudinales et transversales sont alors obtenues en moyennant les déformations locales de
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FIGURE 4.17 — champ de déformation (HR = 97 %)

la zone d’intérét. La déformation totale moyenne est calculée chaque 0,1 s. L’évolution de la
déformation longitudinale au cours du temps obtenue par 'extensométre est comparé a celle
obtenue par corrélation d'image (fig. 4.18). Une superposition des deux courbes est observée.
Les déformations mesurées par extensomeétre et par corrélation d’image peuvent donc étre
utilisées pour déterminer le comportement mécanique.

4.4.2 Reproductibilité des courbes de traction

La variabilité des essais de traction est vérifiée pour les trois orientations des fils 0°, 45° et
90° par rapport a la direction de chargement. La meilleure et la plus mauvaise reproductibilité
sont représentées dans la figure (fig. 4.19) pour des fils orientés suivant la direction 0°, figure
(fig. 4.20) pour des fils orientés suivant la direction 45° et dans la figure (fig. 4.21) pour des
fils orientés suivant la direction 90°. Comme pour les tissus et I’époxy, les essais de traction
sur composites sont caractérisés par une bonne reproductibilité quel que soit ’orientation. De
plus, on constate également que la plus grande variabilité est observée pour les composites
immergés dans 'eau jusqu’a saturation indépendamment de I'orientation des fils.

4.4.3 Comparaison du comportement mécanique en fonction de I’hu-
midité relative

L’influence du conditionnement jusqu’a saturation & humidité relative controlée sur le
comportement en traction des composites suivant les trois orientations 0°, 45° et 90° est
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FIGURE 4.19 — reproductibilité des essais de traction sur les composites ayant une orientation
de fils 0°
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FIGURE 4.21 — reproductibilité des essais sur les composites ayant une orientation de fils 90°
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analysée et présentée sur les figures (fig. 4.22), (fig. 4.23) et (fig. 4.24), respectivement. Pour
chaque condition d’essai, on choisit de présenter la courbe de traction la plus représentative
du comportement mécanique. La forte influence de I'atmosphére de conditionnement est
clairement visible sur les courbes contrainte-déformation des composites & orientation de fils
de 0° (fig. 4.22). Comme il a déja été observé pour les renforts en lin (fils et tissus), la
rigidité du composite diminue et la déformation apparente a rupture augmente lorsque ’'HR
augmente. On note que le comportement initial (pente a l'origine) semble trés peu affecté
pour les faibles HR. On observe surtout un changement progressif de comportement. En
effet, la courbe contrainte-déformation des composites étuvés et & HR = 8 et 45 % présente
un seul changement de pente qui se traduit par une baisse de la rigidité du composite. Ce
changement est généralement associé au début de la plasticité dans les composites & matrice
polymeére renforcée par des fibres végétales. A partir de HR = 75 %, la baisse de rigidité
du composite est toujours observée pour les faibles niveaux de déformation, mais pour les
niveaux de déformation élevée, on voit apparaitre un deuxiéme changement de pente qui se
traduit par une augmentation de la rigidité apparente. Cette rigidification est plus marquée
a mesure que 'HR augmente. Cette rigidification a déja été observée par Baley (2002) dans
ses travaux sur les fibres de lin. Un réarrangement des microfibrilles et une diminution de
I’angle microfibrillaire sont proposées comme étant responsables de la rigidification observée
sur les fibres de lin & mesure que la contrainte augmente. A ’échelle du composite, les causes
de cette rigidification sont encore mal connues. Parmi les hypothéses activement discutées
dans la littérature, le réarrangement microfibrillaire semble étre la plus prometteuse. Ce
phénoméne n’est pas observé pour les composites avec de faibles teneurs en eau. En fait, pour
les faibles HR, la déformation maximale apparente atteinte par les composites ne dépassent
pas 1,2 %. Ce taux de déformation, relativement faible, ne permettrait pas le réarrangement
microfibrillaire.

Les courbes des figures (fig. 4.23 et fig. 4.24) montrent que, comme pour les compo-
sites & orientation de fil 0°, le comportement initial (pente & l'origine) des composites pour
les orientations de fil & 45° et & 90° est trés peu modifié pour les faibles HR. En effet, les
courbes contrainte-déformation sont presque confondues pour les faibles déformations. On
note toutefois une variabilité a I'initiation de la plasticité apparente. Dans un premier temps
I’augmentation de 'HR augmente les propriétés du composite mais a partir d’un certain
niveau de HR, quand celle-ci augmente, on constate une baisse du module de Young accom-
pagnée d’une augmentation de la déformation maximale apparente et d’une diminution de la
contrainte maximale apparente. L’augmentation de I’humidité relative semble donc améliorer
les propriétés jusqu’a un certain seuil puis celles-ci se dégradent. De plus, aucune rigidification
n’est observée pour les déformations importantes quelle que soit I’atmosphére de condition-
nement. Pour ces modes de sollicitations (orientations des fils a 45° et a 90°), la réponse
d’un composite stratifié quasi-unidirectionnel dépend principalement du comportement de la
matrice. Les résultats observés sur les composites sont en concordance avec les constatations
réalisées sur 1’époxy. En effet, la caractérisation du comportement en traction de la matrice
époxy (fig. 4.16) fait apparaitre les mémes tendances (évolution de la rigidité présentant un
maximum pour une teneur en eau différente de 0 % et une baisse de la contrainte maxi-
male). Cependant, I'influence de I'humidité relative est plus marquée sur le comportement
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FI1GURE 4.22 — Influence de ’atmospheére de conditionnement sur le comportement en traction
des composites, orientation 0°

des composites. Les constatations de I'influence de HR sur le comportement des composites a
orientation 90° peuvent étre le résultat d’une compétition entre au moins deux phénomeénes :
I'influence de I’humidité relative sur le comportement I’époxy et la présence de fils de lin dans
le sens trame dont le comportement dépend fortement de HR (puisque le renfort étudié est
un quasi-unidirectionnel qui contient 7% de fils dans le sens trame).

4.4.4 Identification des paramétres d’élasticité

Le coefficient de Poisson de chaque éprouvette a été déterminé a partir de la courbe de
I’évolution de la déformation transversale en fonction de la déformation longitudinale dans
le domaine élastique. Le coefficient de Poisson est donc obtenu par régression linéaire. On
présente dans la figure (fig. 4.25) un exemple de détermination de ce coefficient.

En se basant sur la théorie des stratifiés composites (Berthelot (2012)), le module Ey du
stratifié sollicité selon un angle 6 par rapport la direction des renforts est calculé & partir de
I'équation (éq. 4.1)

1 1 1 1 2VLT
4 -4 -2 2
— =——c05"0 + —sin*0+ | — — sin“0 - cos“0 4.1
EO EO° E90° (GLT E()o > ( )

ou G correspond au module de cisaillement et v au coefficient de Poisson dans le plan.
Ey et Egg- sont les modules longitudinal (0°) et transversal (90°) respectivement.
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FIGURE 4.25 — détermination du coefficient de Poisson des composites

Le module de cisaillement peut alors étre déduit a partir des essais réalisés selon trois
orientations (0°, 45° et 90°) selon I’équation (éq. 4.2) et les résultats sont présentés dans le
tableau (tab. 4.2).

%50 :Eioocos4 (45°) + ﬁsm4 (45°) + (GLLT - 2;ET> sin? (45°) - cos® (45°) (4.2)

Afin de déterminer la limite élastique des composites selon 'orientation 0° (oy () et 90°
(0y90°), le module tangent des courbes de traction a été analysé. La limite d’élasticité ap-
parente est évaluée lorsqu’une chute du module tangent est observée (fig. 4.26a). Pour les
composites avec orientation de 0° (oy ¢:), la valeur ainsi obtenue est ensuite vérifiée a partir
des essais de chargement répétitif progressif CRP. On rappelle qu’il s’agit d’un essai charge-
décharge qui consiste a appliquer une charge jusqu’a un niveau de contrainte défini, et une
fois atteint, on procéde a une décharge a contrainte nulle. Le niveau de charge est augmenté
pour chaque cycle de charge-décharge jusqu’a rupture de I’éprouvette (fig. 4.26b). Si la charge
appliquée est en dessous de la limite d’écoulement, aucune déformation plastique permanente
ne peut étre détectée, la déformation est réversible. Une fois la limite d’élasticité dépassée,
la premiére déformation plastique apparait (fig. 4.26¢). La limite élastique est donc située
au-dessous du niveau de chargement a partir duquel on observe la premiére déformation
plastique et au-dessus du niveau de chargement qui le précede (fig. 4.26d). La limite d’élas-
ticité déterminée par la méthode du module tangent est validée si elle est comprise entre ces
deux niveaux de chargement. Un exemple de détermination de la limite d’élasticité pour une
éprouvette en composite avec orientation de fils 0°, aprés étuvage HR = 0% est donné sur
la figure (fig. 4.26). L’allongement apparent a rupture et la contrainte apparente a rupture
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TABLEAU 4.2 — tableau récapitulatif de I’évolution des propriétés mécaniques des composites

en fonction de 'humidité relative

RH =0% RH=8% |RH=45% | RH=75% | RH=97% | RH =100%
(étuvé 24 h) (immersion)
Teneur en eau 0* 0,63 £0,03 | 2,4 +£0,1 4,9 £0,2 | 10,5 £0,01 | 14,4 +£0,1
a saturation (%)
Eoe (GPa) 28,5 29,5 27,7 25,3 14,5 12,0
Eue (GPa) 5.1 6,5 6,1 43 2.5 2,4
Eoye (GPa) 45 48 5.1 3.6 2.3 1,9
oy o (MPa) 70 60 30 20 10 5
oy o0 (MPa) 23 20 18 14 10 5
Vo 0,140 0,100 0,093 0,094 0,090 0,063
Vase 0,200 0,230 0,237 0,211 0,164 ~0,150
oo 0,002 0,009 0,018 0,038 0,052 0,047
Grr (GPa) 1,86 2,63 2,32 1,61 0,90 0,93
Aapp. arupt.o (%) 0,90 0,98 1,29 2,07 2,69 2,52
Aapp.arapt. 45 (%) 1,20 0,86 1,16 1,19 2,79 2,82
Aapp. 2 rapt. 90 (%) 1,34 1,57 0,81 1,42 1,67 2,07
Gapp.arupt.0” (M Pa) 219 212 237 287 277 241
Gapp.arupt. 45 (MPa) 16 15 51 35 30 27
Gapp.arapt. 00 (MPa) 32 31 32 30 23 23

* supposée nulle aprés étuvage pendant 24 h

sont déterminés a la rupture de ’éprouvette. L’appellation « apparente » est due au choix
de la forme des éprouvettes adoptée qui induit une rupture prématurée. Comme il a déja
été mentionné dans la sous-section 2.3.1, les éprouvettes pour les essais mécaniques sont de
forme rectangulaire de 20 x 200 mm?2. Dans le cas des composites unidirectionnels et quasi-
unidirectionnels, il est recommandé de coller des talons sur les extrémités des éprouvettes afin
d’assurer une rupture dans la zone utile et d’éviter ainsi une rupture dans les mors. Dans ce
cas, une dégradation de I'adhésif aprés une exposition longue a une humidité relative contro-
lée est possible ce qui explique pourquoi cette option n’a pas été adoptée. Les propriétés
mécaniques du composite lin / époxy étudié en fonction de 'atmosphére de conditionnement
est résumées dans le tableau (tab. 4.2). A titre d’exemple, I’évolution du module de Young
des composites selon les 3 directions en fonction de la teneur en eau est proposée sur la figure
(fig. 4.27). L'influence de la teneur en eau sur le module de Young des composites n’est pas
monotone. En effet, celui-ci semble augmenter avec la teneur en eau jusqu’a un certain seuil (
3 %) a partir duquel le module de Young se dégrade. Le graphique (fig. 4.27) fait donc appa-
raitre ’existence d’une teneur optimale permettant de maximiser le module de Young. Cette
constatation est également valable pour les modules de cisaillement (tab. 4.2). Il existe donc
une teneur en eau optimale permettant de maximiser les propriétés élastiques anisotropes du
composite lin / époxy étudié dans le cadre de ces travaux.
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FIGURE 4.27 — évolution du module de Young des composites en fonction de la teneur en eau

4.5 Influence du vieillissement sur le comportement des
composites

L’étude de 'influence d’un vieillissement post saturation sur le comportement en traction
des composites époxy / tissu quasi-unidirectionnel de fils de lin et du renfort lin a plusieurs
échelles est proposée dans cette derniére partie.

Des fils élémentaires extraits du tissu et des tissus ont alors été conditionnées jusqu’a satu-
ration & HR = 97 % puis vieillis 18 semaines supplémentaires. Pour les composites (orienta-
tion 0° et 90°), le vieillissement post saturation a été effectué a différent HR et en immersion.
La durée de vieillissement apres la saturation pour les composites est identiques a celle des
renforts, soit 18 semaines.

L’effet du vieillissement de 18 semaines post saturation & HR = 97 % a été analysé a
I’échelle du renfort fil et a celle du renfort tissu. Le tableau de comparaison des propriétés
des renforts fils (tab. 4.3) et la comparaison des courbes force-allongement obtenues pour
les renforts tissu (fig. 4.28) montrent que le vieillissement de 18 semaines post saturation
n’a pas d’effet significatif sur la rigidité des renforts tissu et fil élémentaire. Cependant, on
observe une légére augmentation de la force maximale et de I'allongement & rupture pour les
éprouvettes en renfort tissu. Si on exclut le fait que cela pourrait étre 'effet de la variabilité
observée lors des essais de traction, on pourrait attribuer cette augmentation a un phénomeéne
de plastification qui se produit au sein de la fibre de lin lors d’une exposition prolongée a un
environnement bien chargé en molécules d’eau.

L’effet du vieillissement de 18 semaines post saturation dans la méme atmosphére que celle
permettant la saturation sur les composites époxy / tissu quasi UD de fils de lin est analysé.
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CONCLUSION DU CHAPITRE

TABLEAU 4.3 — comparaison des propriétés des renforts fils saturés et vieillis &8 HR = 97 %

Module Contrainte maximale | Déformation maximale
(MPa) (MPa)
Saturé | 10070 & 1690 225 + 33 0,025 + 0,003
Vieilli | 10050 £ 1430 213 + 40 0,023 + 0,003
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FIGURE 4.28 — comparaison des courbes force-allongement des éprouvettes en renforts tissu
saturées et vieillies 18 semaines aprés saturation &8 HR = 97 %

Un exemple de comparaison des courbes de traction de composites saturés et vieillisa HR =
97 % est fourni sur la figure (fig. 4.29). En prenant en compte la dispersion due a la variabilité
des essais, ces résultats montrent qu’un vieillissement de 18 semaines aprés saturation n’a pas
d’influence significative sur le comportement en traction des composites indépendamment de
I'orientation des fils. L’analyse du vieillissement pour d’autres conditionnements conduit a la
méme conclusion. Les courbes de comparaison pour les autres HR et pour I'immersion sont
présentées en annexe.

Le comportement mécanique des matériaux de cette étude (composites époxy / tissu
quasi-UD de fils de lin, les tissus quasi-UD et les fils de lin) n’évolue plus aprés la saturation.
Le comportement mécanique est uniquement régit par la teneur en eau. On note toutefois
une faible plastification potentielle des fils de lin pendant le vieillissement.

4.6 Conclusion du chapitre

Dans ce chapitre, une étude expérimentale de l'influence de ’humidité relative (et donc
de la teneur en eau) sur le comportement mécanique d’un composite époxy renforcé par un
tissu quasi unidirectionnel de fils de lin est proposée. Cette influence a également été analysée
sur le comportement des constituants de ce composite a plusieurs échelles (matrice, tissu et
fil élémentaire).
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FIGURE 4.29 — comparaison des courbes de traction des composites a saturation et aprés
vieillissement & HR = 97 %

A Téchelle du renfort (fil élémentaire et tissu), 1'étude a montré une diminution de la
rigidité du renfort et une augmentation de 'allongement & rupture avec l'augmentation de
I’humidité relative de 'atmosphére de conditionnement. Ces tendances ont été attribuées a
la modification de ’angle microfibrillaire induit par le gonflement hygroscopique des fibres.
Pour les tissus quasi-unidirectionnel de lin, une variation importante des propriétés a été
constatée pour des teneurs en eau inférieures a 3%. Cette étude met également en évidence
que le comportement des tissus dépend principalement de la teneur en eau. Ainsi, des tissus
conditionnés jusqu’a saturation a une humidité relative donnée présentent le méme compor-
tement mécanique que des tissus conditionnés & HR plus élevées mais testés avant saturation
quand les teneurs en eau sont identiques. Le comportement en traction des tissus est généra-
lement linéaire jusqu’a la premiére rupture de fils. Cependant, cette étude pointe également
I’émergence d’un comportement des tissus présentant deux régions linéaires pour des teneurs
en eau comprises entre 2,7 % et 3,7 %. Une étude approfondie de la teneur en eau d’un tissu
a montré que celle-ci n’était pas homogeéne et que la reprise en eau pouvait conduire a des
zones plus riches en eau que d’autres méme aprés la saturation. Ces hétérogénéités locales
présentent potentiellement des zones de faiblesses qui pourraient induire une plasticité locale
prématurée dans certaines régions de ’échantillon en tissu de lin. Ceci pourrait expliquer
I’apparition du comportement présentant deux régions linéaires distinctes.

Le conditionnement & différentes HR modifie principalement la contrainte maximale de la
matrice époxy. En effet, une diminution de la contrainte maximale est observée avec I’augmen-
tation de I’humidité relative. Le module de Young de la résine augmente jusqu’a un certain
seuil de teneur en eau compris entre 0,24 et 2,38 % puis se dégrade. Cette étude permet de
mettre en évidence la présence d'un conditionnement optimal permettant de maximiser le
module de Young de la résine. Ce comportement singulier a été attribué a un effet d’efface-
ment du vieillissement physique similaire au traitement thermique & une température autour
de la transition vitreuse T}.
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Les observations du comportement des composites dont les fils sont orientés & 45° et a
90° sont en accord avec les constatations effectuées sur la matrice. En effet, le comportement
des composites avec I'augmentation de HR est trés peu modifié pour les faibles HR. Pour
les forts HR, les modifications du comportement a 45° et 90° sont plus marquées. Ces modes
de sollicitation favorisent la sollicitation de la matrice, le comportement des composites en
fonction de HR est le résultat de la compétition entre le comportement de la matrice et celui
des fils de lin, notamment les quelques fils de trame. Concernant, l'influence de I’humidité
relative sur le comportement des composites a orientation 0°, on observe surtout un change-
ment progressif de comportement. En effet, la courbe de traction des composites étuvés et a
HR = 8et 45 % présente un seul changement de pente qui se traduit par une baisse de la rigi-
dité du composite. Ce changement est généralement associé au début de la plasticité dans les
composites a matrice polymeére renforcée par des fibres végétales. A partirde HR =75% , la
baisse de rigidité du composite est toujours observée pour les faibles niveaux de déformation,
mais pour les niveaux de déformation élevées, on voit apparaitre un deuxiéme changement
de pente qui se traduit par une augmentation de la rigidité. Le réarrangement microfibrillaire
semble étre I'explication la plus plausible. L’analyse des propriétés élastiques anisotropes est
en accord avec les observations a l'échelle des renforts (fils et tissus). En effet, une dimi-
nution des modules d’élasticité (module d’Young dans les 2 directions du plan, module de
cisaillement) avec l'augmentation de I'humidité relative est observée. On note toutefois la
présence d’'une teneur en eau optimale permettant de maximiser les propriétés élastiques des
composites lin / époxy.
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Chapitre 5

Premiére approche de modélisation
viscoélastique viscoplastique avec prise
en compte du couplage hygro-mécanique

5.1 Introduction

Contrairement aux composites a fibres synthétiques (verre, carbone...), les composites ren-
forcés par des fibres végétales longues présentent un comportement fortement non-linéaire.
En effet, les courbes de traction monotone sont caractérisées par la présence de plusieurs
changements de pente (fig. 4.22). De plus, l'influence des conditions extérieures (UV, humi-
dité, température, ...) a une forte influence sur leur comportement. Les chapitres 3 et 4 ont
mis en évidence l'influence de I’humidité relative de I’atmosphére de conditionnement sur
le comportement hydrique (ou hygroscopique) et de la teneur en eau sur le comportement
mécanique des CRFL (composite renforcé par des fibres de lin) a différentes échelles. La mo-
délisation de leur comportement mécanique et du couplage hygro-mécanique doit encore faire
face a certaines limitations et des verrous scientifiques doivent étre levés afin de proposer un
modéle permettant la prise en compte de I'ensemble des phénoménes physiques.

A T'heure actuelle, les travaux de modélisation du comportement des composites renforcés
par des fibres végétales peuvent étre classés en plusieurs groupes. Le premier s’intéresse a la
modélisation phénoménologique du comportement viscoélastique voire viscoélastoplastique
(Marklund et al. (2008); Kontou et al. (2014); Poilane et al. (2014); Andersons et al. (2015);
Chilali et al. (2016); Rubio-Lopez et al. (2016); Richard et al. (2018)). Marklund et al. (2008)
ont développé un modéle viscoélastique viscoplastique de composites chanvre / lignine avec
prise en compte de 'endommagement. La théorie de Schapery couplée avec le principe de
superposition de Boltzman a été utilisée par Kontou et al. (2014) pour modéliser la viscoélas-
ticité non-linéaire viscoplasticité non-linéaire des composites. Poilane et al. (2014) et Richard
et al. (2018) ont proposé un modéle viscoélastoplastique phénoménologique pour étudier les
effets non linéaires des phénoménes viscoélastiques et viscoplastiques des composites a fibres
végétales. Ces modeéles sont souvent limités & un chargement uniaxial. Récemment, Abida
et al. (2018) ont proposé un modeéle viscoélastique viscoplastique anisotrope. La viscoplasti-
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cité orthotrope est décrite par le critére de Hill et par un écrouissage de type Johnson-Cook
modifié.

Le second groupe s’intéresse au couplage hygro-mécanique. Ces travaux se limitent souvent
au domaine élastique et se limitent & la détermination du coefficient d’hygro-expansion et son
influence sur les contraintes résiduelles (Le Duigou et al. (2017); Bosco et al. (2018); Chilali
et al. (2018)). La prise en compte, par Le Duigou et al. (2017), du coefficient de gonflement
hygroscopique dans un modéle pour évaluer les contraintes résiduelles a permis de mettre
en évidence I'importance des contraintes interfaciales résultant du gonflement différentiel des
fibres et de la matrice. Chilali et al. (2018) ont également mis en évidence par la méthode
d’éléments-finis la forte concentration des contraintes a l'interface fibre / matrice engendrée
par les gonflements différentiels.

Cependant, peu de travaux présentent une modélisation du couplage hygromécanique
en considérant les composites comme des matériaux viscoélastique viscoplastique. L’objectif
de ce chapitre est donc de présenter une premiére approche de modélisation viscoélastique
viscoplastique avec prise en compte d'un couplage hygromécanique. Ce chapitre débutera par
une présentation des résultats expérimentaux des différents essais de fluage / recouvrance et
relaxation / effacement. Les hypothéses et les équations constitutives seront ensuite présentées
et décrites. La stratégie d’identification sera exposée. Le chapitre se terminera par une analyse
des résultats obtenus.

5.2 Constatation expérimentale

Le chapitre 4 a montré 'influence de la teneur en eau sur le comportement des composites
lin / époxy et de leurs constituants. La détermination des propriétés élastiques anisotropes
des composites a montré 'existence d’'une teneur en eau optimale permettant de maximiser
les propriétés élastiques (tab. 4.2). Afin de compléter 'analyse, on s’intéresse dans cette
partie, plus particuliérement ; aux propriétés viscoélastiques et viscoplastiques. Des essais de
fluage / recouvrance et de relaxation / effacement ont donc été effectués sur des éprouvettes
en époxy et sur des composites quasi UD lin / époxy a différentes orientations pour I’ensemble
des HR étudiées (étuvé, HR = 8, 45, 97 % et immersion). Ces essais sont décrits dans la
section 2.5.3. Les résultats pour les éprouvettes composites et époxy sont fournis sur les
figures (fig. 5.1 et 5.2) respectivement.

Ces résultats semblent indiquer que ’ajout du lin dans la matrice époxy modifie la capacité
de fluage des matériaux. Cette capacité peut étre comparée sur les essais réalisés a 75 % de
la contrainte maximale des matériaux en normalisant la déformation maximale atteinte en
fin de palier de fluage par celle en début du palier.

€ fluage Emaz — Epalier
O = e 2 (5.1)
Epalier Epalier

Epatier €St la déformation atteinte au début du palier de contrainte
Emaz €St la déformation maximale atteinte lors de 'essai de fluage (juste avant la recouvrance).

122



5.2. CONSTATATION EXPERIMENTALE

p— 0,010
st S E— 150 MPa E e R - 33 MPa|
0.006 | i —— 50 MPa 0,008 F —— 15 MPa
£ [ & o006 | i
S 0004 | £ F
g L E =
8 Eo £ 0004 F i
o P 5 .
A 0002} | a 3
X 0,002 | ]
5 E e
0,000 |- 0,000 ——
Cod e vy b Co v by
0 500 1000 1500 2000 0 500 1000 1500 2000
Temps (s) Temps (s)
(a) orientation 0° (b) orientation 45°
0,015
— S 30 MPa
[ e —— 15 MPa
o 0010 |
g I
sl
g |
5 [
% 0005 [ ! |
a P! \
[ -
0,000 - rj_!j
T L L
0 500 1000 1500 2000
Temps (s)

(c) orientation 90°
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FIGURE 5.2 — fluage / recouvrance de 1'époxy aprés étuvage (HR = 0%)
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TABLEAU 5.1 — capacité de fluage pour les échantillons étuvés

\ Matériau \ Emaz (%0) \ Epatier (0) \ C (%) \
Composite orientation a 0° 0,7 0,6 16
Composite orientation & 45° 0,9 0,6 50
Composite orientation a 90° 1,4 0,8 75

Epoxy 2,0 3,5 75

€ fluage €5t la déformation obtenue lors du fluage. En d’autres termes, il s’agit de la déformation
obtenue lors du maintien & contrainte constante.

Le tableau (tab. 5.1) synthétise les résultats obtenus pour les essais réalisés sur les com-
posites aprés étuvage (étuvé). Pour les essais réalisés sur les composites a orientation 0°,
laugmentation de la déformation pendant le palier de fluage correspond a 16 % de la défor-
mation en début de palier alors que la déformation de fluage est nettement plus importante
pour la matrice (75 %). Cette observation est également visible sur les composites avec orien-
tation des fils & 90° pour lesquels le comportement résulte d’un effet combiné entre la matrice
et le lin, la matrice jouant un role prépondérant.

Ces résultats montrent que 'ajout du lin dans la matrice époxy provoque un effet de
blocage de la composante visqueuse. Les déformations de fluage sont donc moindres et le
temps nécessaire pour atteindre un régime pseudo-stabilisé semble plus court.

Les essais de relaxation / effacement sont caractérisés par une diminution de la contrainte
pendant le premier palier de maintien et d'une augmentation de la contrainte lors du second
palier de maintien aprés annulation de la déformation (anti-relaxation). Les phénoménes
de relaxation et d’anti-relaxation sont plus marqués pour les éprouvettes époxy que pour
les composites. Ces phénomeénes peuvent étre expliqués par la viscoélasticité des matériaux.
Dans le cas des matériaux polymeéres et des composites & matrice polymére, cette viscoélas-
ticité peut étre expliquée par les réarrangements de la microstructure (mobilités des chaines
macromoléculaires). Les résultats des essais de relaxation / effacement pour les composites
selon les 3 orientations et la matrice époxy sont fournis sur les figures (fig. 5.3 et fig. 5.4)
respectivement.

Les résultats de I'influence de la teneur en eau sur le comportement en fluage sont présentés
uniquement pour les composites dont les fils sont orientés a 0°. Ces essais ont été analysés
en déterminant le coefficient C' (éq. 5.1). Ce coefficient permet d’évaluer I’augmentation de
la déformation lors du fluage par rapport a la déformation élastique obtenue en début de
fluage. Ce coefficient a été déterminé uniquement pour les essais de fluage & une contrainte
correspondant a 75 % de la contrainte maximale obtenue lors des essais de traction. Le tableau
(tab. 5.2) synthétise les résultats obtenus pour les composites. Ces résultats montrent une
modification de la capacité de fluage en fonction de I’humidité relative dans laquelle les
composites ont été conditionnés. La part de la déformation viscoélastique dans la déformation
totale dépend de la teneur en eau. Il semble également exister une teneur en eau pour laquelle
les déformations en fluage sont les plus importantes (RH = 45 % soit une teneur en eau de

2,4%).
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FIGURE 5.3 — relaxation / effacement composite aprés étuvage (HR = 0 %)

TABLEAU 5.2 — capacité de fluage pour les composites selon 'orientation 0° a différent HR

’ HR \ Teneur en eau (%) \ Emaz (%0) \ Epatier (N0) \ C (%) ‘
Sec 0* 0,70 0,60 16
RH =8% 0,63 0,70 0,60 16
RH =45% 2,4 0,85 0,70 21
RH =75% 4,9 1,78 1,5 19
RH =97T% 10,5 2,30 2,00 15
Immersion 14,4 2,10 1,80 16

*supposée nulle suite & un étuvage durant 24 h
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FIGURE 5.4 — relaxation / effacement de I’époxy aprés étuvage

Le chapitre 4 a mis en évidence la présence d’une teneur en eau optimale permettant
de maximiser les propriétés élastiques anisotropes des composites lin / époxy. De plus, la
teneur en eau modifie également le comportement plastique apparent de nos matériaux. En
effet, le chapitre 4 a également montré une diminution de la limite apparente d’élasticité avec
I’augmentation de la teneur en eau.

Cette section a mis également en évidence des modifications des propriétés viscoélastiques.
Le conditionnement a différentes HR et par conséquent la teneur en eau a saturation modifie
légérement la capacité de fluage des composites lin / époxy. De plus, l'allure générale des
courbes de fluage / recouvrance et relaxation / effacement semble indiquer une modification
des temps caractéristiques (temps pour atteindre un régime stabilisé). Les sections suivantes
proposent une modélisation d’un couplage hygromécanique permettant de prendre compte de
I'évolution des propriétés (élastique, viscoélastique et viscoplastique) en fonction de la teneur
en eau.

5.3 Modélisation du comportement viscoélastique visco-
plastique avec couplage hygromécanique

5.3.1 Contexte et limitation du modéle

Les essais sur composite, analysés au chapitre 4, ont été effectués apres étuvage pendant
24 h (pour retirer ’eau présente dans le composite) et aprés un conditionnement dans diffé-
rentes atmospheéres (atmosphéres humides a différentes HR, et immersion dans 'eau) jusqu’a
stabilisation de leur masse. La teneur en eau est alors constante au cours du temps. En
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FIGURE 5.5 — schéma du modéle rhéologique adopté

premiére approximation, nous considérons que la teneur en eau est stable et n’évolue donc
pas pendant les essais. De méme, les essais de sorption a 1’échelle du tissu non imprégné ont
montré une hétérogénéité de la teneur en eau qui ne se résorbe pas avec le temps. Nous consi-
dérons donc qu’il n’y a pas de phénoménes de diffusion d’eau entre les zones potentiellement
riches vers les zones potentiellement pauvres. Tous les sites d’absorption d’eau sont saturés.
Pour résumer, les phénomeénes transitoires (transfert et diffusion, gonflement) seront dans
un premier temps négligés. Le modéle présenté ci-aprés permettra de modéliser le compor-
tement viscoélastique viscoplastique aprés stabilisation de la reprise en eau. Autrement dit,
la teneur en eau sera considérée comme homogéne et constante dans tout le composite et les
contraintes résiduelles dues aux phénomeénes de gonflement différentiel seront négligées.

5.3.2 Modéle de comportement et équations constitutives

Les essais expérimentaux (traction monotone, CPR, fluage / recouvrance, relaxation / ef-
facement) ont montré que le comportement du composite lin /époxy était viscoélastique et
viscoplastique. Partant de ce constat, le modéle proposé intégrera une composante élastique,
viscoélastique et viscoplastique. D’un point de vue rhéologique, le modéle proposé dans cette
these est I'association d'un ressort d’élasticité linéaire F (w.), d'un modéle de Kelvin-Voigt
constitué d’un amortisseur 7 (w,.) connecté en paralléle avec un ressort linéaire C; (w,.) et d'un
modele viscoplastique (K (w.), Cs (w,) et o, (w.)) constitué d’un patin connecté en paralléle
avec un ressort et un amortisseur (fig. 5.5). La contribution viscoplastique est décrite par un
écrouissage cinématique pour laquelle I'évolution de la variable interne X5 est colinéaire avec
la déformation plastique. Le couplage hygromécanique est obtenue par la dépendance a la
teneur en eau de l’ensemble de paramétres du modéle selon une loi de type puissance.

La déformation totale £ est partitionnée en une contribution élastique e, (déformation
réversible et instantanée), une contribution viscoélastique ¢,. (déformation réversible dépen-
dant du temps) et une contribution viscoplastique ¢,, (déformation irréversible dépendant
du temps) selon ’équation (éq. 5.2) :

€ =Ec+ Epe + Eup (5.2)

Dans le cadre standard de la thermodynamique a variables internes (Halphen et Son
Nguyen (1975); Lemaitre et Chaboche (1994)), la description du comportement mécanique
nécessite de définir deux potentiels : I'énergie libre ¢) pour définir les équations d’état et un
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potentiel de dissipation 2 pour définir I’écoulement. Les équations d’état sont alors définies
par les équations (éq. 5.3 et 5.4) :

O

o=p- o= (5.3)
_,. o
Xi=p- Da, (5.4)

ou «; et X, représentent les variables internes permettant de décrire les phénomeénes non-
élastiques, p est la masse volumique et o correspond a la contrainte de Cauchy.

Les équations régissant les évolutions des variables internes sont données par les équations
(éq. 5.5 et 5.6) :

) ) o)
Eve T Evp = % (55)
. 0N
Q; = e (5.6)

Les formes du potentiel ¢/ et du pseudo-potentiel €2 peuvent étre proposées sous la forme
des équations suivantes :

Y (Ee, vy W) = 2 E(w.) - &>+ 2% Cy (we) af (5.7)
. i=1 . ) .
Q (07 Xz, wc) Qe + va 9 (wc) (U - Xl) + 2K (wc> <f> (5 8)
avec
f=lo—Xs| -0y (5.9)

ou p est la masse volumique, E (w.) est le module de Young, o, (w.) la limite d’écoule-
ment initiale, 7 (w.) et K (w.) sont les coefficients de viscosité dans le domaine élastique
et plastique respectivement. Cy (w.) correspond au coefficient d’écrouissage cinématique. Le
symbole (e) correspond au symbole de Macauley tel que (x) =0siz < 0et (z) =z siz > 0.
L’ensemble de ces paramétres dépend de la teneur en eau w,.. Les propriétés de ces deux
potentiels (non négatif, convexe, nul a l'origine) permettent de satisfaire le second principe
de la thermodynamique (Lemaitre et Chaboche (1994)).
Les équations d’état (éq. 5.3 et 5.4) se réduisent donc a

o=F(w) e, (5.10)
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FIGURE 5.6 — modélisation d’un essai de fluage / recouvrance

Sans transfert et diffusion, la teneur en eau est constante. Sous ces hypothéses, les équa-
tions d’évolution (éq. 5.5 et 5.6) deviennent :

{f)

: : 1 :
Eve + Eup = ) (0 —Xp)+ R () sign (0 — X5) (5.12)
) 1
] = n(wc> (O' - Xl) (513)
. .
dz = 2 (wc)szgn (0 — X)) (5.14)

L’ensemble des parameétres du modeéle (E (w,), n (w.), K (w.), o, (w.), C1 (w,) et Cy (w,))
est donc supposé dépendre de la teneur en eau du composite. Les figures (fig. 4.11b et fig. 4.27)
nous ont également incités & proposer une dépendance sous la forme d’une fonction puissance
de la forme de I'équation (éq. 5.15).

fwe) =&+ (we +6)" (5.15)

En fonction des paramétres (£, § et n), cette fonction permet de décrire de nombreuses
évolutions différentes.

L’algorithme constitué de I’ensemble des équations (éq. 5.9 a 5.14) a été résolu en utili-
sant un schéma de type Runge-Kutta implémenté sous MATLAB®) (Shampine et Reichelt
(1997)).

La représentation de la décomposition de la déformation (éq. 5.2) suivant les potentiels
sélectionnés (éq. 5.7 et éq. 5.8) et les équations d’évolution choisies (éq. 5.12 & 5.14) lors d'un
essai de fluage / recouvrance sont fournies sur la figure (fig. 5.6). Ces résultats devraient nous
permettre de modéliser de fagon satisfaisante les phénomeénes physiques les plus importants
constatés au paragraphe 5.2.
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5.3.3 Identification des paramétres du modéle

Les essais de traction des composites sollicités dans le sens des fibres ont montré une
rigidification apparente pour les conditionnements & HR élévée (fig. 4.22). Cependant, les
lois constitutives du comportement mécanique des composites lin / époxy, présentées au pa-
ragraphe précédent, ne permettent pas reproduire ce phénomeéne. Les paramétres du modéle
ont donc été identifiés par une analyse inverse a partir des données expérimentales composées
uniquement des essais de relaxation / effacement et de fluage / recouvrance pour la totalité
des atmosphéres de conditionnement. La base de données expérimentales est donc composée
d’essais de fluage / recouvrance a deux niveaux de contrainte et d’un essai de relaxation / ef-
facement par conditionnement (étuvé, HR = 8, 45, 75, 97 % et immersion) soit 18 essais au
total. L’essai de relaxation / effacement restant servira a la validation de l'identification des
parameétres du modéle.

Cette analyse inverse correspond a un probléme d’optimisation dont ’objectif est de mini-
miser 1’écart entre les données expérimentales et les résultats numeériques. La fonction objectif
a été définie selon une méthode des moindres carrés a partir de la réponse expérimentale et
calculée selon 1'équation (éq. 5.16).

ou

O correspond au vecteur contenant I’ensemble des paramétres du modele a identifier.

m est le nombre d’essai de la base expérimentale

Ny, est le nombre de points enregistrés pendant ’essai numéro k

I' est la grandeur mécanique considérée pour l'essai m et les indices m et ¢ permettent
de distinguer les grandeurs mesurées et calculés respectivement. I'¥ est donc la grandeur
maximale mesurée pendant I'essai k.

I'*  peut donc étre percu comme un coefficient permettant de traiter des différences
relatives en limitant le poids des fortes valeurs. Ce dernier permet également de définir une
fonction objectif sans dimension. Il est alors possible de regrouper dans la méme base de
données les essais de fluage / recouvrance pour lesquels I" correspond a la déformation et les
essais de relaxation / recouvrance pour lesquels I' correspond a la contrainte.

Le vecteur © contient donc ’ensemble des coefficients &, § et n permettant de décrire la
dépendance des propriétés du modele a la teneur en eau, a savoir n et C; pour la contribu-
tion viscoélastique, K, (5 et o, pour la contribution viscoplastique. Les modules de Young
sont extraits des essais expérimentaux (tab. 4.2). Les teneurs en eau des composites aprées
saturation dans les atmosphéres a différentes HR sont décrites dans la section 3.2.

Les minimisations ont été effectuées a l'aide des algorithmes disponibles sur MATLAB®R)
et basés sur les algorithmes dits du simplexe. Ces méthodes nécessitent de connaitre un état
initial, c’est a dire qu’il est indispensable de posséder un ensemble de parameétres initiaux
admissibles. Afin d’obtenir un état initial pertinent, le probléme d’optimisation est décomposé
en deux étapes. La premiére consiste a résoudre un probléme auxiliaire en ne considérant que
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FIGURE 5.7 — résultats de 'optimisation auxilaire sur les composites étuvés

les essais de fluage / recouvrance et relaxation / effacement pour une seule teneur en eau (les
essais réalisés apreés étuvage, HR = 0%). Le résultat de cette optimisation auxiliaire servira
dans une seconde étape pour déterminer le comportement hygromécanique couplé sur les 6
teneurs en eau présentées au cours de cette étude. La stabilité des résultats a été vérifiée en
réalisant 'optimisation plusieurs fois a partir du méme état initial.

Les résultats de 'optimisation auxiliaire, c’est & dire en considérant uniquement les es-
sais réalisés pour les composites étuvés, sont présentés sur la figure (fig. 5.7). Ces résultats
présentent un bon accord entre les essais expérimentaux et la modélisation. On note toute-
fois une surestimation des déformations permanentes obtenues lors du maintien & contrainte
nulle aprés fluage au niveau le plus élevé de contrainte (fig. 5.7b). De méme, comme le montre
la figure (fig. 5.7a), les phénomeénes d’anti-relaxation sont surévalués. Néanmoins, les para-
meétres optimisés pour les essais sur composites étuvés uniquement fourniront un état initial
trés pertinent pour la description du modéle hygromécanique couplé présenté au paragraphe
suivant.

5.4 Reésultats obtenus

Pour rappel, le modéle proposé a la section 5.3 a été identifié a partir d’une base de données
constituée de deux essais de fluage / recouvrance a deux paliers de contraintes différents (une
correspondant a 75% de la contrainte de rupture apparente, l'autre étant inférieure a la
limite élastique apparente) et d'un essai de relaxation / effacement pour chaque condition
(étuvé, HR = 8%, HR = 45%, HR = 75%, HR = 97% et immersion) soit un total de
18 essais. La procédure d’identification décrite a la section 5.3.3 a permis de déterminer les
paramétres du modéles. Les résultats de cette identification sont fournis sur la figure (fig. 5.8).
Pour les HR faibles et modérées (étuvé, HR = 8 % et HR = 45 %), les résultats montrent un
bon accord entre les prédictions du modéle et les données expérimentales quelle que soit la
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sollicitation étudiée. En effet, pour les essais de fluage / recouvrance pour les deux paliers
(0=10,75" Oprupture €6 0 < Re), le modéle est capable de reproduire de maniére satisfaisante
I’évolution de la déformation pendant le premier palier. De méme, la déformation permanente
prédite par le modeéle est conforme a celle observée expérimentalement aprés le maintien a
contrainte nulle pendant 15min (fig. 5.8). Les phénomeénes de relaxation et d’anti-relaxation
sont également bien décrits pour ces HR (fig. 5.8). Cependant, pour les composites lin / époxy
conditionnés jusqu’a saturation & HR élevée (HR = 75% et HR = 97 %) et en immersion
dans I'eau, le modeéle décrit convenablement les essais réalisés a contrainte ou relaxation faible
mais s’écarte pour les essais de fluage réalisé a 75 % de la contrainte & rupture apparente.
Cette différence peut étre expliquée par le comportement en traction de ces composites & HR
élevée (ou forte teneur en eau). En effet, les courbes de traction (fig. 4.22) font apparaitre une
relatives de 75, 97 % et pour I'immersion. Le modéle proposé est caractérisé par un seul temps
caractéristique (o< 1) permettant de décrire les phénomeénes élastiques et un seul autre temps
caractéristique (o< K) pour les phénoménes plastiques. Cette augmentation de rigidité ne peut
donc pas étre décrite par ce modéle et explique les écarts constatés pour les fluages a fortes
contraintes et pour les relaxations a déformations élevées. Ce mécanisme de rigidification
n’est pas visible pour les faibles HR et pour les contraintes et déformations faibles pour les
forts HR, expliquant le bon accord observé sur les autres essais.

Les paramétres du modéle ont été validés par comparaison entre les prédictions du modeéle
et des essais de relaxation / effacement n’ayant pas servis pendant la procédure d’identifica-
tion. La validation a été réalisée a partir d'un essai par conditionnement. La confrontation
prédictions-essais est proposée sur la figure (fig. 5.9). Les mémes tendances sont observées
sur cette comparaison modéle-essai que précédemment, a savoir que le modéle peine a décrire
le comportement lors de relaxation a forte déformation pour les HR importantes.

Les parameétres « matériaux » du modeéle sont le module de Young F (w.), la limite d’écou-
lement initiale o, (w.), C1 (w.) et Cy (w.) les rigidités dans les domaines viscoélastique et
viscoplastique respectivement et 7 (w,.) et K (w.) sont les coefficients de viscosité dans le
domaine viscoélastique et viscoplastique respectivement. Chacun de ses paramétres est dé-
terminé par son équation d’évolution (éq. 5.15). Les modules de Young sont extraits des essais
expérimentaux (tab. 4.2). Le modéle est donc complétement défini & partir de 15 coefficients
dont les valeurs issues de la procédure d’identification sont données dans le tableau (tab. 5.3).

Les évolutions des propriétés viscoélastiques et viscoplastiques sont tracées sur la fi-
gure(fig. 5.10). La viscosité dans le domaine viscoélastique () et viscoplastique (/) diminue
avec la teneur en eau (fig. 5.10a). Autrement dit, plus la teneur en eau augmente dans le
composite plus sa capacité a s’écouler augmente et la dissipation d’énergie est plus faible.
De plus, la rigidité dans le domaine viscoélastique (C7) et dans le domaine viscoplastique
(Cy) diminue également avec 'augmentation de la teneur en eau (fig. 5.10b) confirmant les
observations effectuées a I’échelle du composite concernant son module de Young mais aussi a
I’échelle des fils de lin et des tissus. Conformément aux constatations expérimentales, la mo-
délisation proposée confirme que I’ensemble des propriétés viscoélastiques et viscoplastiques
des composites lin / époxy de cette étude se dégrade avec 'augmentation de la teneur en
eau.
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5.4. RESULTATS OBTENUS

TABLEAU 5.3 — valeurs des coefficients permettant de calculer les paramétres du modéle
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5.5 Conclusions et perspectives du chapitre

L’étude expérimentale du comportement en fluage / recouvrance et relaxation / efface-
ment de I’époxy et des composites époxy renforcés par des tissus quasi-unidirectionnel de fils
de lin a montré que le renfort de lin diminue la capacité d’écoulement de la matrice époxy.
En effet, la déformation retardée (déformation de fluage) et la relaxation des contraintes sont
des phénoménes plus marqués dans la matrice. L’étude a également montré que le condi-
tionnement dans différents atmosphéres (étuvé, HR = 8%, 45%, 75 %, 97 % et immersion)
modifie également les propriétés viscoélastiques et viscoplastiques.

Un modéle viscoélastique viscoplastique avec couplage hygromécanique est proposé. Ce
modele est en accord avec I’hypothése des petites déformations et se limite aux chargements
unidirectionnels. Selon le cadre thermodynamique général, la loi de comportement proposée
s’appuie sur une décomposition de la déformation totale (composante élastique, viscoélastique
et viscoplastique) et sur la définition des potentiels (énergie libre de Gibbs v et pseudo-
potentiel de dissipation €2). D’un point de vue rhéologique, le modeéle proposé dans cette
these est I'association d'un ressort d’élasticité linéaire F (w,.), d'un modéle de Kelvin-Voigt
constitué d'un amortisseur 7 (w.) connecté en paralléle avec un ressort linéaire C; (w.) et
d’un modéele viscoplastique (K (w.), Cs (w.) et o, (w.)) constitué d'un patin connecté en
paralléle avec un ressort et un amortisseur. La contribution viscoplastique est décrite par un
écrouissage cinématique pour laquelle I’évolution de la variable interne X5 est colinéaire avec
la déformation plastique. Le couplage hygromécanique est obtenue par la dépendance a la
teneur en eau de I’ensemble des paramétres du modéle selon une loi de type puissance.

La procédure d’identification sur 1’ensemble de la base de données expérimentales com-
posée de deux essais de fluage / recouvrance et d'un essai de relaxation / effacement par
atmospheére de conditionnement (étuvé, HR = 8 %, 45%, 75 %, 97 % et immersion), soit 18
essais, a montré un bon accord entre les prédictions du modeéle et les essais expérimentaux.
Les résultats de cette identification ont été validés en confrontant les prédictions du modéle a
des essais de relaxation différents. Le comportement en fluage et en relaxation des composites
lin / époxy étuvés (HR = 0%) et conditionnés a HR faible et modérée (HR = 8%, et 45%)
est correctement décrit par ce modéle pour I'ensemble des niveaux de chargement. Cepen-
dant, le comportement des composites, conditionnés & HR élevée (HR = 75%, 97%) et en
immersion, n’est correctement décrit que pour les faibles niveaux de sollicitation. En effet,
pour ces HR, le modéle surestime les déformations en fluage et peine & décrire la relaxation
des contraintes pour les niveaux de chargement proches de la rupture. Ce phénoméne a été
attribué au comportement mécanique particulier des composites lin / époxy mis en évidence
au chapitre 4. En effet, la caractérisation du comportement en traction a montré une rigidifi-
cation dans les courbes contrainte-déformation pour les conditionnements a HR élevée et en
immersion avant la rupture. Les phénoménes non-élastiques sont décrits par I'intermédiaire
de deux temps caractéristiques, I'un 1li¢ aux phénomeénes viscoélastiques (ox 7) et l'autre lié
au phénomeénes viscoplastiques (x K). Ces deux temps caractéristiques ne permettent pas
de décrire la rigidification et explique ’écart entre les prédictions et les essais expérimentaux.
De plus, I'analyse des résultats de la modélisation a également mis en évidence que une aug-
mentation des déformations non-élastiques (viscoélastique et viscoplastique) des composites
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lin / époxy avec 'augmentation de la teneur en eau. En effet, ’étude a démontré une di-
minution des paramétres de viscosité (7 (w;) et K (w;)) accompagnée d’une diminution des
rigidités associées (C (wy) et Cy (wy)) avec 'augmentation de la teneur en eau.

L’utilisation de plusieurs temps caractéristiques viscoélastique et viscoplastique (série de
Prony en viscoélasticité par exemple) ou l'utilisation d’un paramétre de rigidification (aug-
mentation du module de Young, (Richard et al. (2018)) devraient permettre de mieux décrire
le comportement des composites sur I’ensemble de la gamme de conditionnement. De méme,
I'étude de la diffusion d’eau et la caractérisation des coefficients d’hygro-expansion (renfort
fil et composites) menées au chapitre 3 et la caractérisation du comportement mécanique
des composites de stratification quasi-UD selon 3 orientations (0°, 45° et 90°) permettront
d’étendre le modeéle aux chargements tridimensionnels avec prise en compte d’un couplage
fort de la diffusion d’eau dans les composites.
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L’objectif de ce travail de these est d’étudier 'influence du conditionnement & humidité
relative contrdlée sur le comportement hygroscopique d’un composite lin / époxy a différentes
échelles. Le comportement mécanique et le couplage hygromécanique ont également été carac-
térisés expérimentalement et ont servi de base au développement d’un modéle viscoélastique
viscoplastique avec prise en compte de ce couplage. Pour répondre a cette problématique,
des renforts (fils élémentaires et tissus de lin), des composites et des éprouvettes 100 % époxy
ont été conditionnés dans des enceintes a différentes humidités relatives controlées. Le renfort
étudié est un tissu quasi-unidirectionnel de fils de lin et la matrice est une résine époxy.

Les conclusions et faits majeurs issus de cette base expérimentale sont rappelés ci-dessous.

Les courbes de diffusion des composites semblent présenter une allure fickienne dans
les deux cas de chargement hydrique (humidité relative et immersion). Par conséquent, des
modélisations par une loi de Fick et de Langmuir ont été réalisées afin de comparer leur
efficacité. Il a été démontré que la cinétique de diffusion des composites suit bien une loi de
Fick.

Contrairement aux composites, les courbes de sorption de I’époxy ne présentent pas de
palier de saturation quelle que soit I’atmospheére de conditionnement. Visiblement, la modé-
lisation de la diffusion par une loi de Fick permet de reproduire leur comportement diffusif.
Cependant, comme les hypothéses physiques de Fick ne sont pas respectées, une modélisation
par une loi de Langmuir est réalisée.

Une étude du comportement hygroscopique des composites lin / époxy a montré que c’est
la capacité d’absorption d’eau du lin qui régit leur comportement de diffusion. Ceci est direc-
tement lié au caractére hydrophile de ces fibres qui gouverne les phénomeénes de diffusion. En
effet, le renfort fil élémentaire, le renfort tissu et le composite présentent des capacités maxi-
males d’absorption similaires et nettement supérieures a celle de la résine seule. Cependant,
le temps nécessaire pour atteindre la saturation est différent selon 1’échelle étudiée. L’époxy
joue un roéle de retardant de diffusion des molécules d’eau au sein du composite.

L’étude du gonflement hygroscopique du composite a révélé un gonflement relativement
important dans la direction normale (suivant 1’épaisseur) des éprouvettes S = 0,89. Ceci
a un lien avec la déformation radiale trés importante mesurée sur des fils de lin libres de se
déformer (. = 1,11 + 0,07. L’écart observé entre le coefficient d’hygro-expansion suivant
I’épaisseur des composites et celui radial des fils a été attribué a un effet de blocage de la
matrice. La faible valeur du coefficient d’hygro-expansion transversal (Sr = 0,083) pourrait
étre expliqué par la présence de quelques fils dans le sens trame qui empéchent la dilata-
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tion suivant la largeur. Un rétrécissement longitudinal faible (5, = —0,03) a été également
reporté. L’augmentation du diamétre des fils de lin pourrait avoir comme conséquence une
légére diminution de leur longueur. Le coefficient de gonflement longitudinal des composites
serait alors le résultat d’'une compétition entre la dilatation de I’époxy et le rétrécissement
des fils de lin.

L’étude du comportement mécanique des renforts a I’échelle du tissu en fonction du taux
d’eau absorbé a mis en évidence la présence d’un effet de seuil. A partir d’une teneur en eau
de 3 %, 'altération des propriétés est ralentie.

Généralement, le comportement en traction des éprouvettes en tissu est linéaire jusqu’a
rupture. Cependant, des courbes de traction présentant deux domaines linéaires ont été dé-
tectées. En effet, ce phénoméne de double pente a été observé pour les éprouvettes dont la
teneur en eau est comprise entre 2,7 et 3,7 %. Ce phénomeéne a été attribué aux hétérogeé-
néités microstructurales qui engendrent des zones plus riches en eau que d’autres, induisant
ainsi une plasticité locale prématurée dans certaines régions de I’échantillon de tissu de lin.

L’analyse du comportement mécanique des composites a démontré ’apparition d’un
phénomeéne de rigidification observable pour les fortes déformations et pour les fortes HR
(HR > 75%). Ce phénomeéne pourrait étre attribué a un réarrangement microfibrillaire. En
effet, la plastification du lin provoquée par ’absorption d’eau permet d’atteindre des niveaux
de déformation apparente a rupture relativement élevés laissant ainsi la place au réarrange-
ment microfibrillaire d’avoir lieu.

Les essais mécaniques ont dévoilé 'existence d’une teneur en eau optimale inférieure a
2,4 % permettant de maximiser les propriétés du composite. Ce phénomeéne a été également
observé pour ’époxy pour une teneur en eau comprise entre 0,24 % et 2,38 %. Par contre,
I’évolution des propriétés mécaniques des fils de lin, en fonction de la teneur en eau, ne
semble pas présenter de maximum lin, probablement, & cause de la forte variabilité de leur
comportement.

Une comparaison des courbes de traction des éprouvettes testées aprés un vieillissement de
18 semaines post saturation avec celles obtenues a saturation n’a révélé aucune évolution du
comportement mécanique des matériaux de cette étude (composites lin / époxy, tissus quasi-
UD de fils de lin et fils de lin). Par conséquent, le comportement mécanique des matériaux
dépend principalement de la teneur en eau absorbée.

L’ensemble de ces données expérimentales montre que le comportement des composites
renforcés par des fibres de lin suit un comportement viscoélastique viscoplastique avec un
fort couplage hygromécanique. Partant de ce constat, un modéle viscoélastique viscoplastique
avec couplage hygromécanique est proposé dans le cadre des chargements unidirectionnels et
dans le formalisme général des petites déformations. Le couplage hygromécanique est obtenu
via la dépendance a la teneur en eau de I'ensemble des parameétres du modéle selon une loi
de type puissance. D'un point de vue rhéologique, le modéle proposé est 'association d’un
ressort d’élasticité linéaire, d’'un modeéle de Kelvin-Voigt (viscoélasticité) et d’un modéle vi-
scoplastique dont la contribution est décrite par un écrouissage cinématique pour laquelle
I’évolution de la variable interne est colinéaire avec la déformation plastique. L’identifica-
tion du modéle & partir des essais de fluage / recouvrance et de relaxation des contraintes a
différentes HR a permis d’obtenir les valeurs des différentes variables nécessaires au fonction-
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nement du modéle. Ce jeu de variable donne un bon accord entre les prédictions du modéle
et les essais expérimentaux. Ainsi, les comportements en fluage / recouvrance et en relaxa-
tion des contraintes sont correctement décrits pour les humidités relatives faibles et modérées
(HR < 45%). Cependant, le modéle montre ces limites pour les forts taux d’humidité ou il
peine a décrire les essais réalisés a contrainte élevée ou a déformation importante. En effet, le
phénomeéne de rigidification n’a pas été pris en compte dans le modéle et de ce fait, le modéle
surestime la composante de viscosité du composite.

Pour conclure, ce travail de thése a apporté des éléments de réponse sur 'effet du condi-
tionnement dans une atmosphére contrdlée sur le comportement hygroscopique, hygroméca-
nique et rhéologique des composites lin / époxy et de leurs constituants. Ceci a permis de
développer un premier modeéle viscoélastique viscoplastique qui prend en compte le couplage
hygromécanique.

Comme il a déja été précisé, le modeéle proposé est une premiére approche qui devrait étre
amélioré. Dans un premier temps, l'ajout d’'un parameétre de rigidification dans le modéle,
associé a un essai de traction a HR élevée pour I'identifier est un travail a prévoir dans un futur
proche. La confrontation des prédictions de ce nouveau modéle avec des essais de traction
et de chargements répétitifs progressifs permettra de le valider. Dans un deuxiéme temps,
il serait idéal d’étendre ce modéle aux chargements tridimensionnels avec prise en compte
d’un couplage fort en exploitant, d'une part, I’étude hygroscopique et la caractérisation des
coefficients d’hygro-expansion (renfort fils et composites) et, d’autre part, le comportement
mécanique des composites selon les 3 orientations (0°,45°et 90°). Ces aspects ont été déja
traités expérimentalement au cours de cette étude et leur intégration dans le modéle est a
prévoir. A plus long terme, I'implémentation de ce modéle dans un code de calcul numérique
pour faire du dimensionnement des structures permettra de prédire le comportement de
structures en composite lin / époxy soumises & des environnements humides.
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FIGURE A.12 — validation des modéles de Fick et Langmuir époxy HR = 100 %
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FIGURE A.11 — validation des modéles de Fick et Langmuir époxy HR = 75%
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sorption composite 3D
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FIGURE A.13 — sorption 3D composite & HR = 8%
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FIGURE A.14 — sorption 3D composite & HR = 75 %
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FIGURE A.15 — sorption 3D composite & immersion (HR = 100 %)
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FIGURE A.17 — sorption 3D époxy a HR = 75 %

0,04
003 |-

g i

)

- B

5 B

‘5 0,02 —

)

5 B o Eprouvette 1

= B o Eprouvette 2
0,01 [ @@ & Eprouvette 3

- & % Eprouvette 4

000 7\\\\l\\\\l\\\\l\\\\l\\\\l\\\\

0 1000 2000 3000 4000 5000 6000

Racine temps (s *°)

FIGURE A.18 — sorption 3D époxy a HR = 97 %
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Reproductibilité des essais a orientation 0°
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FIGURE A.19 — reproductibilité des essais a sec, orientation = 0°
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FIGURE A.20 — reproductibilité des essais & HR = 8%, orientation = 0°
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FIGURE A.21 — reproductibilité des essais a HR = 45 %, orientation : 0°
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FIGURE A.22 — reproductibilité des essais & HR = 97 %, orientation 0°
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Reproductibilité des essais a orientation 45°
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FIGURE A.23 — reproductibilité des essais & sec, orientation 45°
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FIGURE A.24 — reproductibilité des essais & HR = 8%, orientation 45°
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FIGURE A.25 — reproductibilité des essais a HR = 45 %, orientation 45°
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FIGURE A.26 — reproductibilité des essais & HR = 97 %, orientation 45°
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Reproductibilité des essais a orientation 90°
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FIGURE A.28 — reproductibilité des essais & HR = 45 %, orientation 90°
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FIGURE A.29 — reproductibilité des essais a HR = 75 %, orientation 90°
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FIGURE A.30 — reproductibilité des essais & HR = 97 %, orientation 90°
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FIGURE A.31 — chargement répétitif progressif, essai a sec
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FIGURE A.32 — chargement répétitif progressif, essai HR = 8 %
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FIGURE A.33 — chargement répétitif progressif, essai HR = 45 %
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FIGURE A.34 — chargement répétitif progressif, essai HR = 75 %
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FIGURE A.35 — chargement répétitif progressif, essai HR = 97 %
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FIGURE A.36 — chargement répétitif progressif, essai & immersion
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Essai apres vieillissement
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FIGURE A.37 — comparaison des courbes de traction a saturation et aprés vieillissement a
HR=8%
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FIGURE A.38 — comparaison des courbes de traction a saturation et apreés vieillissement a

HR =45%

Contrainte (MPa)

Contrainte (MPa)

300

200 |- i
I il Saturé 1
- /’/ Saturé 2
- 7 Saturé 3
100 |- 7 - - - - Vieilli 1
| - - - - Vieilli 2
i - --- Vieilli 3
0 / T T T .
0,000 0,005 0,010 0,015 0,020
Déformation
(a) orientation 0°
40
30 |-
I e
20 k ,,17' Saturé 1
Y
i /?’ Saturé 2
| Saturé 3
10 b ————V¥e¥ll¥1
- ---- Vieilli 2
i - - - - Vieilli 3
0 / . . | . . | . .
0,000 0,005 0,010 0,015
Déformation

(b) orientation 90°

173



ANNEXES

300 .
< P
& i //'
i g
% 200 ';,;”
b= i /2 Saturé 1
s i /o Saturé 2
g : 7" Saturé 3
o 100 i a2 ---- Vieilli 1
5 / ---- Vieilli 2
i ---- Vieilli 3
0 / . . | . . | . .
0,00 0,01 0,02 0,03
Déformation
(a) orientation 0°
40
s 30| -
a B
2 i 4
.% 20 |- Saturé 1
=] 5 p Saturé 2
g i ,” Saturé 3
ST - - -~ Vieilli 1
-/ - - - - Vieilli 2
[ / - - -~ Vieilli 3
0 . T T T .

0,000 0,005 0,010 0,015 0,020

Déformation
(b) orientation 90°

FIGURE A.39 — comparaison des courbes de traction a saturation et vieillies & HR = 75 %
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FIGURE A.40 — comparaison des courbes de traction a saturation et apreés vieillissement a

immersion
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