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Introduction générale

La production des matériaux composites renforcés de fibres de carbone a bénéficié d’une croissance
rapide et réguliére au cours de ces derniéres années. Grace a leurs performances mécaniques,
legereté et durabilité, ces matériaux se sont développés dans les industries aéronautique,
aerospatiale et actuellement, automobile (BMW i3 et i8) malgré le colt élevé de production de la
fibre de carbone elle-méme (Figure A.1) et la complexité des procédés de mise en forme [1-2-3].
Toutefois, dans une approche globale plus respectueuse de I'environnement, la principale limitation
a 'utilisation de ces composites reste leur recyclabilité. La fin de vie de ces matériaux pose des
problémes de recyclage en raison de I’hétérogénéité de leurs compositions car le mélange de résine
organique et de fibres de carbone est quasi indissociable. Il devient nécessaire de mettre en ceuvre
des solutions écologiquement et économiquement viables a ce probleme. Actuellement, les
matériaux issus des déchets de production sont mis en décharge, broyés ou parfois incinérés en
cimenterie. Ces solutions ne sont pas satisfaisantes a long terme, surtout avec l'usage croissant de
ces composites dans l'industrie automobile. Les démarches du recyclage consistent non seulement
a reduire la quantité de déchets déposés en décharges ou enfouis mais aussi de valoriser ces déchets
en les réutilisant pour diverses applications. En effet, les fibres de carbone contenues dans ces
composites sont des produits & forte valeur qu’il Serait intéressant de pouvoir récupérer pour

d’autres utilisations.
M Autres
Main d’ceuvre

B Codt machines
B Matrice
<M _Fibres de carbone >

Figure A. 1: Codts de production des composites renforcés de fibres de carbone [4]

Plusieurs méthodes de recyclage sont envisageables, et au-dela des procédés de broyage, pyrolyse
et solvolyse des composites usagés, la vapo-thermolyse est un procédé thermochimique permettant
la récupération des fibres de carbone dont les propriétés mecaniques sont conservees a 95% [5].
Dans le cadre d’un projet mené par la PME Toulousaine Alpha Recyclage Composites (ARC) et en
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collaboration avec les laboratoires de recherche, Institut Clément Ader (ICA) et Recherche d'Albi
en génie des Procédés des Solides Divisés, de I'Energie et de I'Environnement (RAPSODEE), de
I’IMT Mines d’Albi-Carmaux, une étude multi-échelle de ce procédé a été réalisee, dont I'objectif
est de separer les fibres de carbone des matrices polymériques en utilisant la vapeur d’eau
surchauffée [6]. ARC a lancé, depuis 2009, un projet global dans le but d’organiser une filiére
compléte de recyclage, partant du traitement des matériaux composites par ce procéde, jusqu'aux
possibilités de valorisation commerciale des fibres de carbone recyclées (FCr), sous forme de fibres
ou de semi-produits.

VAPOCARSB constitue une nouvelle étape de ce projet avec le soutien conjoint des Ministéres de
la Défense (DGA) et de I’Economie, de I’Industrie et du Numérique et en collaboration avec I'ICA.
Cette these s’inscrit dans le cadre de ce projet et dans la continuité des études précédentes. Elle vise
a démontrer la faisabilité préindustrielle de la technologie de vapo-thermolyse appliquée au
traitement des déchets de composites a base de fibres de carbone sans aucun tri préalable et a valider
a une échelle représentative, les conditions de mise en forme des FCr en semi-produits ainsi que
leur utilisation dans des composites thermoplastiques de seconde génération (Composites 2.0).

Déchets de Déchgts de
production des
composites

production des

N\

Préforme

Préforme Pré-i P
. ré-imprégnée
. seche .
Plec_es \ Préforme
composites en co-mélée
fin de vie

Figure A. 2: Sources des fibres de carbone a recycler

D'un point de vue industriel et économique, il existe un défi majeur lié au tri préalable des
composites par type/grade de fibres. Toutefois, les FCr par vapo-thermolyse proviennent de
diverses sources (Figure A.2) et le grade de la fibre est le plus souvent inconnu. De nombreuses
¢tudes ont été menées sur I’influence des propriétés des fibres de carbone recyclées en fonction du
processus de recyclage sur les performances mécaniques des composites [7-8]. En revanche,
I’influence de la variabilité des sources de fibres n’a pas été étudiée jusqu’a maintenant [9]. ELG
CF, premier fabricant de non-tissés en fibres de carbone recyclées en Europe, a expliqué que le
mélange de différents grades de fibre de carbone réduit la variation des propriétés dans les matériaux
composites sans avoir toutefois recours a une étude scientifique [10]. Dans le cadre de cette thése,
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I’accent est ainsi mis sur I’influence de la variabilité des sources de fibres de carbone sur les
propriétés mécaniques des composites de seconde génération (composites 2.0) élaborés a partir de
renforts non-tissés.

Le manuscrit s’organise en quatre chapitres :

Le Chapitre 1 constitue un apport bibliographique. La premiere partie présente quelques
généralités sur le recyclage des matériaux composites renforces de fibres de carbone. La deuxiéme
partie constitue un état de I’art des différentes techniques de valorisation des FCr, connues a ce jour,
en renforts fibreux et en matériaux composites actuellement sur le marché et en cours de
développement. La derniere partie de ce chapitre présente les différents modeéles analytiques de
prédiction des propriétés mécaniques des matériaux composites renforcés de fibres discontinues.

Le Chapitre 2 est consacré a la présentation des différents matériaux utilisés dans cette étude, les
procédés de mise en forme des non-tissés et de mise en ceuvre des composites ainsi que les
différentes méthodes de caractérisation structurale et mécanique.

L’objectif du Chapitre 3 est d’étudier I’influence de la variabilité des sources de fibres de carbone
sur les propriétes mécaniques des composites a renforts non-tissés. Ce chapitre s’intéresse au début
a la caractérisation structurale de dix différents composites thermoplastiques, elaborés a partir de
non-tissés fabriqués en se basant sur un plan d’expériences type plan de mélange. La deuxiéme
partie concerne la caractérisation du comportement mécanique de ces composites selon deux types
de sollicitation : traction et flexion 3-points. Afin de mieux comprendre I’influence des paramétres
d’entrée du plan d’expériences sur les propriétés mecaniques des composites, une analyse statistique
a été réalisée sur les résultats de caractérisation en traction. Les résultats de cette analyse font donc
I’objet de la troisiéme partiec de ce chapitre. Enfin, une attention particuliére a été portée sur
I’influence de I’architecture du renfort non-tissé sur les propriétés des composites en comparant le
module d’¢lasticité expérimental a celui déterminé par analogie avec la théorie classique des
stratifiés.

Le Chapitre 4 porte sur la caractérisation structurale et mécanique des composites renforcés par
deux types de renforts non-tissés en fibres de carbone vierges et recyclées. Apres avoir dans un
premier temps caractérisé la surface et les propriétés mécaniques des fibres avant et apres traitement
thermique, I’influence des propriétés des fibres recyclées ainsi que la méthode de mise en forme sur
les propriétés mécaniques des composites a été étudiée. Enfin, les propriétés élastiques des
composites ont été modélisées en fonction des propriétés des fibres recyclées et de I’architecture du
renfort non-tissé.
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Introduction

D’un point de vue environnemental, il a été démontré que lors de la mise en ceuvre des matériaux
composites, ¢’est la production de la fibre de carbone qui est la plus impactante. Une réponse
économique et environnementale a cet état de fait consiste donc a industrialiser le développement
de composites utilisant des renforts recyclés. Différents procédés de recyclage ont été développés,
durant ces dernieres années, en vue de récupérer les fibres de carbone a partir des composites usages.

Ce chapitre constitue un apport bibliographique présentant, dans une premiere partie, quelques
généralités sur la structure des matériaux composites, a& matrice organique, renforcés de fibres de
carbone ainsi que les différents procédes de recyclage. La deuxiéme partie de ce chapitre est
consacrée aux techniques de valorisation des fibres de carbone recyclées (FCr), connues a ce jour,
sous forme de renforts textiles et de matériaux composites. Une attention particuliére sera portée
sur les propriétés des nouveaux matériaux composites renforcés de FCr actuellement sur le marché
et en cours de développement. La derniére partie de cette étude présente les différents modeles
analytiques de prédiction des propriétés mécaniques des matériaux composites a renforts fibreux.

1. Généralités sur le recyclage des matériaux composites
renforcés de fibres de carbone

1.1.  Constituants des matériaux composites

Les matériaux composites a matrice organique renforcés de fibres de carbone, résultent de
I’association intime d’un renfort en fibres de carbone et d’une matrice, non miscibles dont les
qualités mécaniques se combinent. Ces matériaux sont & I’origine développés pour des applications
hautement techniques dans 1’aéronautique et le spatial. Depuis plusieurs années, leur usage s’est
élargi aux industries de 1’automobile. Ils sont ainsi candidats pour des piéces composites des
voitures de demain dans le but d’alléger les structures et de réduire leur consommation d’énergie
[11].

1.1.1. Le renfort : fibres de carbone

Les fibres de carbone ont été utilisées, pour la premiére fois, en 1981 dans les voitures de Formulel.
Actuellement leur co(t tres élevé limite leur utilisation aux applications hautes performances dans
I’aéronautique, 1’éolien, 1’automobile ou pour certains articles de sports et loisirs. Le prix de ces
fibres reste relativement élevé mais il n'a cessé de diminuer avec l'augmentation des volumes de
production [11-12]. Par ailleurs, la capacité mondiale de production de ces fibres a été évaluée a
111785 tonnes en 2012 et estimée d’atteindre 169300 tonnes en 2020. Par rapport & ces capacités
nominales, la production réelle ne représente qu'une partie évaluée a 60% en 2012 et estimée a 72%
en 2020.

Il existe trois principaux fabricants de fibres de carbone, Hexcel (Etat-Unis), Toray et Toho-Tenax
(Japon) mais le procédé de fabrication est globalement le méme. Les fibres sont produites a haute
température (1000°C a 1500°C) par un procédé de carbonisation, sous une atmosphere de diazote,
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de I'un des trois matériaux précurseurs que sont la rayonne (cellulose régénérée), le brai (issu de
résidus de houille de pétrole) et le polymeére trés cohésif polyacrylonitrile [(CH2-CH-CN) n] (PAN)
[11-13]. Il est a noter que la plus grande partie de la production est réalisée a partir de PAN [14].

Une étape supplémentaire, la graphitisation, peut étre introduite dans le but d’obtenir des fibres
composées a 99% de carbone et plus rigides (fibre Haut Module). Cette étape s’effectue a une
température de 2500°C a 3000°C pour une durée d'environ une minute [15]. Le module d’Young
de la fibre augmente réguliérement avec la température tandis que sa résistance en traction passe
par un maximum a 1500°C avant de decroitre.

La mise en forme des fibres de carbone dépend généralement des propriétés meécaniques
recherchées pour le matériau composite. Elles peuvent étre sous forme de :

e fibres coupées de longueur moyenne, 10 a 100 mm, avec ou sans direction privilégiée :
mats/non-tissés. 1l s’agit des renforts des matériaux composites les plus utilisés dans
I’industrie automobile.

e nappes unidirectionnelles a fibres longues : pour des applications nécessitant un taux de fibres
important.

e tissus bidirectionnels : toile, sergé, taffetas, satin, etc....

e structures complexes : tissus tri-axiaux, tresses, assemblages 3D, etc....

1.1.2. La matrice

Les matrices polymériques pouvant étre associées aux fibres de carbone sont les matrices
thermodurcissables et les matrices thermoplastiques [16]. Les matrices thermodurcissables
subissent pendant le moulage une réaction chimique de polymérisation. Cette transformation est
irréversible quel que soit le traitement thermique qui leur est appliqué ultérieurement. Les
thermoplastiques sont des matériaux ramollissant a la chaleur et qui ne passent par aucune réaction
chimique lors du moulage.

1.1.3. Interface fibre de carbone /matrice

Les propriétés des composites dépendent fortement de la nature et de la qualité de I’interface
fibre/matrice et donc de la qualité du transfert de charges entre les deux [17-18]. Le carbone présente
naturellement une faible adhérence vis-a-vis d'une matrice polymérique, qui peut &tre améliorée en
traitant la fibre en surface par un procédé chimique telle que 1’oxydation [19] (un procédé qui permet
une meilleure adhérence par la création de fonctions chimiques polaires a la surface de ces fibres)
ou physique (permettant la création de fibrilles a la surface des fibres qui assurent la liaison avec la
matrice) [19-20]. L’ensimage est aussi un traitement complémentaire qui s’applique sur les
filaments et qui permet d’améliorer certaines performances techniques de la fibre [20]. Ce procédé
consiste a deposer des agents antistatiques [21] ou des agents de liaison (agents collants) pour
augmenter la cohésion des filaments entre eux et ameéliorer par consequent la résistance aux
frottements. Ce traitement facilite les manipulations ultérieures de mise en forme et permet un bon
mouillage de la fibre au cours de I'imprégnation. En revanche, 1I’ensimage reste spécifique pour une
résine et un procédé de mise en ceuvre de composites donnés.
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1.2. Recyclage des composites a renforts carbone & matrices organiques

Le recyclage des matériaux en fin de vie est devenu une priorité qui permettra de diminuer certains
impacts anthropiques en réduisant les quantités de matiéres premiéres necessaires a sa production
[22]. 11 s’agit de mettre en place des procédés industriels qui permettent non seulement de traiter
simplement les matériaux composites a matrice thermoplastique ou thermodurcissable et renforcés
de fibres de carbone, mais aussi d’assurer la récupération des fibres a forte valeur ajoutée pour
d’autres utilisations. Ces fibres peuvent étre récupéréees a partir des pieces en fin de vie ou des
déchets de fabrication et de mise en ceuvre des matériaux composites tels que les pré-imprégnés
et les déchets de fibres seches.

Le développement des technologies de recyclage suscite de plus en plus d’intérét pour répondre
aux besoins industriels et réglementaires. Actuellement, plusieurs solutions ont atteint une échelle
industrielle et sont commercialement exploitées par, ELG Carbon Fibre Ltd (a titre d’exemple),
pour le recyclage des chutes de production en fibres de carbone et des matériaux composites a
renfort carbone et a matrice organique [23]. En revanche, d’autres procédés restent en cours de
développement a savoir le recyclage mécanique par broyage, le recyclage chimique et le recyclage
thermique.

1.2.1. Recyclage mécanique par broyage

Le recyclage mécanique par broyage a été étudié pour les composites thermodurcissables
renforcés de fibres de verre ou de fibres de carbone. Ce procédé consiste a broyer intégralement
le composite dans un broyeur a haute vitesse. Le matériau se transforme donc en éléments plus
fins allant typiquement de 4 mm de longueur a des particules micronisées de moins de 50um [24].
Une opération de tamisage finale permet de fractionner le recyclat obtenu en 3 lots selon la
longueur des fibres récupérées : fibres longues, fibres courtes et poudre micronisée (Figure 1.1)
[25-26].

=

i Produits fibreux
i _ ; (Riches en fibres
1\ Tamisage JT: de carbone)

Fibres longues
(4 a 15mm)

Fibres courtes
™ (400 a 800 pum)

Matériaux
arecycler

_yyyy

Broyage Produits Poudreux
: i (Poudre micronisée)

Figure 1. 1: Schéma du principe du recyclage mécanique des composites par broyage
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Les recyclats sont utilisés sous forme de broyats dans le batiment et le génie civil et sont aussi
intégrés dans l'industrie automobile sous forme de charges dans des parties non structurelles. Ce
procédé a été géneralement utilisé pour le traitement des composites renforcés de fibres de verre
[27] et appliqué a 1’échelle industrielle par différentes sociétés telles que ERCOM Composites
Recycling en Allemagne, Phoenix Fiberglass au Canada ou MCR en France [28].

Dans le cas du recyclage mécanique des composites thermoplastiques, le broyage permet
d’obtenir des granulés réintégrables dans les cycles d’injection/extrusion. Cette technique reste
trés agressive et provoque une dégradation des fibres de carbone. Du fait de la faible longueur
(inférieure & 25mm) et de la disparité d’orientation des fibres ainsi produites, il n’est pas possible
d’exploiter leur résistance en tant que renfort pour de futurs matériaux composites de seconde
géneération [20]. Cependant, seules les fibres plus ou moins longues (Figure 1.1) peuvent étre
récupérées par tamisage, mais leur principal intérét a savoir renforcer les pieces composites dans
des directions privilégiées, est alors perdu [26]. Ces derniéeres peuvent étre utilisées en mélange
avec de nouvelles matrices polymériques (des résines thermoplastiques pour I’injection ou des
résines type polyester ou vinylester) pour les procédés SMC (Sheet Moulding Compound) ou
BMC (Bulk Moulding Compound) [29].

11 parait donc évident qu’une meilleure valorisation nécessite une séparation des renforts fibreux
de leur matrice. Cette valorisation se base sur des procédés chimiques et thermiques qui
permettent la récupération des structures fibreuses et des fibres discontinues plus ou moins
longues.

1.2.2. Recyclage chimique : solvolyse

Le recyclage chimique, basé sur la solvolyse, consiste a traiter le polymere par un solvant réactif
(eau, méthanol, ...), en conditions supercritiques (température inférieure a 450°C et pression de
I’ordre de 250 bars). Dans ces conditions, I’eau devient supercritique et dispose des propriétés
physico-chimiques intermédiaires entre celles de I'état gazeux et de I'état liquide (Figure 1.2). Le
solvant est capable de couper les liaisons présentes dans la structure macromoléculaire selon le
degré de polymérisation de la matrice et pendant un temps de cycle bien précis [30]. Une fois le
cycle terminé, les fibres sont dissociées de la résine et la résine est dissoute dans 1’cau.
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Figure 1. 2: Conditions supercritiques [30]
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Ce procédé permet de récupeérer des fibres de carbone assez longues et avec une topologie de
surface quasi identique aux fibres vierges. La longueur des FCr dépend geénéralement des
dimensions de la piece composite a recycler et de celles du réacteur du traitement [24]. En outre,
il a eté démontré dans [30] que les propriétés mécaniques atteignent 90 % de celles des fibres
vierges (Figure 1.3).

Dans certains cas, cette méthode améliore de plus les propriétés électriques des matériaux [24-
31]. Néanmoins, la viabilité économique du recyclage chimique doit encore étre démontrée et
validée a I'échelle industrielle vue qu’il nécessite plusieurs étapes supplémentaires de lavage dans
des bains d’acides pour éliminer les solvants, d’essorage et de séchage [32].
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Figure 1. 3: Comparaison des propriétés mécaniques des FCr par solvolyse et celles des fibres vierges
[30]

1.2.3. Recyclage thermique

Un recyclage thermique peut étre réalisé par pyrolyse, par oxydation en lit fluidisé ou par un
traitement en bain de sels fondus [22]. Ces techniques sont classiques et peuvent provoquer la
déstructuration de 1’architecture fibreuse ou la dégradation des propriétés du renfort.

A ce jour, la pyrolyse est la technique la plus utilisée a 1’échelle industrielle [33]. I1 s’agit d’un
procédé de recyclage thermique des matériaux composites sous conditions de température et de
pression contrdlées. Ce procédé permet la dégradation de la résine, accompagnée par un
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dégagement de fumées qui seront obligatoirement traitées, et la récupération des fibres sous forme
de peluche. La Figure 1.4 montre des observations microscopiques des fibres recyclées présentant
a la surface des résidus de résine comparées aux fibres vierges. Ces fibres peuvent étre valorisées
sous forme de fibres coupées, SMC, non-tissés [31] ou de tissus et UD aprés une étape de
réalignement.

I\

Fibres vierges Fibres recyclées

Figure 1. 4: Analyse microscopique de [’état de surface des fibres vierges et des FCr par pyrolyse
[35]

Ce procédé de recyclage est utilisé exclusivement pour la fibre de carbone et appliqué a 1’échelle
industrielle par ELG Carbon Fiber Ltd au Royaume-Uni, entreprise impliquée dans le recyclage
des chutes de production du Boeing 787 en pieces non-structurelles et CFK Valley Recycling
GmbH en Allemagne [34]. Les conditions opératoires de ce procédé ont une influence importante
sur les performances de la fibre d’ou la nécessité de recycler dans des applications moins
exigeantes (pieces non-structurelles d’avion, produits industriels, ...).

1.2.4. Recyclage par vapo-thermolyse

A la base développée pour le traitement des pneumatiques et la récupération du noir de carbone,
la vapo-thermolyse est un procédé thermochimique qui utilise la vapeur d’eau surchauffée a
pression ambiante afin de décomposer la matrice organique du composite. Dans le cadre d’un
projet mené par la PME Toulousaine Alpha Recyclage Composites et en collaboration avec les
laboratoires de recherche ICA et RAPSODEE de I'IMT Mines d’Albi-Carmaux, une étude multi-
échelle du procédé de vapo-thermolyse a été réalisée, dont I'objectif est de séparer les fibres de
carbone des matrices polymériques en utilisant la vapeur d’eau surchauffée et d’éliminer jusqu’a
99% de la résine du matériau composite initial [5-6].

Les fibres de carbone récupérées a partir des conditions du processus optimisées apparaissent
propres, sans resine, assez longues (en fonction toutefois des dimensions de la piéce initiale a
recycler et de celles du réacteur), quasi-équivalentes a des fibres neuves (Figure 1.5) et permettent
d’envisager une nouvelle utilisation industrielle [5-6-36-37].
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Figure 1. 5: Analyse microscopique de ’état de surface des fibres vierges (a et b) et des fibres
recyclées par vapo-thermolyse (c et d) [5]

Des essais mécaniques de traction ont été conduits sur des monofilaments et des méches apreés
traitement par vapo-thermolyse dans un pilote laboratoire [6]. Les résultats des essais sur
monofilaments ont montré une préservation des propriétés mécaniques a au moins 90 % de leur
résistance a la traction d’origine (Figure 1.6 et Tableau 1.1). Les essais de traction sur meéches ont
montré que les propriétés mécaniques des fibres recyclées sont quasi-équivalentes a celles des
fibres vierges [38]. Il a été conclu que les fibres de carbone récupérées aprés le traitement par
vapo-thermolyse des matériaux composites usagés possédent des propriétés proches de celles des
fibres de carbone vierge et peuvent étre réintégrées dans de nouveaux composites.

Deux voies de valorisation des fibres recyclées en composites de seconde génération ont été
exploitées dans [35] : I’injection des fibres courtes et la thermocompression des mats de fibres
courtes a orientation aléatoire. 1l a été démontré que les propriétés mécaniques de ces composites
sont comparables a celles des composites renforcés de fibres vierges.

Fibres vierges Fibres recyclées
Résistance a la traction des fibres (MPa) 3776 £ 174 3610+ 172
Résistance a la traction des méches (MPa) 3864 + 20 3852 £ 21

Tableau 1. 1: Propriétés en traction des fibres et méches de fibres recyclées et vierges [5]
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Figure 1. 6: Comparaison des résultats des essais de traction des fibres de carbone vierges et
recyclées [5]

Actuellement, les fibres de carbone recyclées sont commercialisées sous forme de plusieurs
architectures de renforts. Les différents types de renfort peuvent étre classés en fonction de
I'orientation et de la longueur des fibres. Les fibres courtes dont la longueur est inférieure a 3mm
sont utilisées pour renforcer les composites obtenus par compoundage. Pour des longueurs
supérieures a 3mm, les fibres peuvent étre transformées en mats/non-tissés, obtenus par
différentes techniques de mise en forme (voir §2), pour renforcer les composites thermoplastiques
utilisés dans I’industrie automobile. Elles peuvent étre aussi transformées en filés ou méches de
fibres pour la fabrication des tissus ou des unidirectionnels.

L’un des objectifs de cette thése est de developper des semi-produits et des composites & base de
fibres de carbone recyclées par vapo-thermolyse. En partant de ces considérations, les procédés
de valorisation des fibres en renforts non-tissés et en filés de fibres seront présentés dans le
paragraphe suivant.

2. Valorisation des fibres de carbone recyclées
2.1.  Valorisation en renforts non-tissés

Actuellement la fabrication des non-tissés en FCr est la solution la plus répandue dans I’industrie
des composites de I’automobile. Le non-tissé est défini par ’EDANA (European Disposal and
Nonwoven Association) comme étant un produit réalisé a partir de nappes de fibres individuelles,
déposées quasiment paralléles au sens de fabrication ou orientées au hasard et liées par friction,
cohésion ou adhésion [39].

L’industrie des non-tissés utilise quatre techniques différentes : la voie séche (cardage), la voie
aerodynamique, la voie fondue (extrusion d’un polymére) et la voie humide. En amont, la
préparation de la fibre est une étape essentielle pour garantir 1’efficacit¢ du procédé et la
performance du produit final. Excepté la technique de voie fondue, il est nécessaire de consolider
la majorité des non-tissés par voie chimique, thermique, mécanique ou hydraulique [39].
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2.1.1. Mise en ceuvre des non-tissés par voie humide /papetiere

Ce procédé est similaire au procédé de fabrication des papiers (voie papetiere). Les fibres utilisées
sont dispersées puis diluées dans une grande quantité d’eau pour former une pate. Cette pate est
amenée ensuite sur un tapis mobile d’égouttage servant a 1’aspiration de 1’eau et la formation d’un
matelas de fibres ou voile. Une fois déshydraté, le voile est ensuite séché et compacté entre deux
cylindres chauffés. Ce procédé permet 1’utilisation d’une trés large gamme de fibres (naturelles,
synthétiques, régénérées ou minérales) mais se limite a une longueur maximale de fibres de 30mm
[39].

La Figure 1.7 décrit les étapes de formation d’un non-tissé en FCr comélées avec des fibres de
polyamide 6 a I’échelle laboratoire. Ce procédé conduit a des non tissé€s plus homogenes et permet
surtout la réalisation de produits nécessitant un trés bon contréle de 1’orientation des fibres : des
produits tres orientés ou les fibres sont quasiment paralleles au sens de fabrication ou au sens
travers, et des produits aléatoires ou les fibres sont orientées au hasard. Plusieurs travaux de
recherche ont été menés sur les renforts non-tissés des matériaux composites en fibres de carbone
vierges ou recyclées obtenus par voie papetiére en utilisant des fibres de 6 mm de longueur [40-
41].

mesh ﬂﬂfr:;l_f,
1. Feeding 2. Mixing 3. Drying

Figure 1. 7: Etapes de formation d 'un non-tissé par voie papetiere [40]

2.1.2. Mise en ceuvre des non-tissés par voie seche

Deux méthodes ménent a la formation du voile par voie séche, le procédé aérodynamique (Airlaid)
et le cardage (procédé mécanique-Drylaid carded).

2.1.2.1. Le procédé aérodynamique

Ce procéde consiste a véhiculer et & disperser des fibres dans un flux d’air en mouvement rapide a
travers des cylindres rotatifs perforés pour former un voile sur une toile transporteuse ou les fibres
sont maintenues par aspiration (Figure 1.8). Dans ce cas, la longueur des fibres utilisées varie
généralement de 5 a 120mm. Ce procédé présente plusieurs avantages par rapport aux autres, il :

- offre la possibilité de produire directement des voiles lourds (3D).

- réduit au minimum le contact fibre-composants mécaniques.

29



Chapitre 1 : Etude bibliographique

- préserve la longueur des fibres au cours de la formation du voile.
- distribue et oriente uniformément les fibres dans le voile (via le débit de matiére dans la zone
de formation du voile).

Fibre feeding
system
unit
1 U

Conveyor Baltll Taka Up Unit

Figure 1. 8: Systéme de fabrication des non-tissés par voie aérodynamique [42]

2.1.2.2.  Lecardage

11 s’agit de l'une des techniques de base de I'industrie textile. Alimentée en fibres brutes, la carde

fournit un voile dont les fibres sont paralléles ou distribuées aléatoirement. Le principe de

fonctionnement d'une telle machine est représenté dans la Figure 1.9. Une carde comprend
généralement trois parties :

- la premiére partie permet I’introduction des fibres via des “cylindres alimentaires”.

- la seconde partie effectue I'opération de cardage proprement dite. Elle comporte un "tambour
principal”, entouré de "cylindres travailleurs" associés a des "cylindres dépouilleurs”. Le
tambour principal et les cylindres travailleurs sont dotés d’un revétement garni de pointes
assurant le cardage (Figure 1.10). Les cylindres dépouilleurs sont chargés du nettoyage des
cylindres travailleurs [39].

- la troisiéme partie récupére le voile ainsi formé grace a un "tambour peigneur".

Dépouilleur Travailleur

e <O N
Avant train } . %

Alimentation fibres
préparées,

Condenseur/brouilleur
mélangées
1-2 kg/m?

Sortie voile

(4 double
10-60 g/m?

Peigneur

Communicateur

Grand tambour

Figure 1. 9: Schéma d’une carde double sortie (CENT-France)
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La géomeétrie et la structure du voile formé peuvent étre modifiées dans la derniere partie de la carde
grace a un agencement précis des rouleaux dont 1'objectif est d'améliorer I’isotropie. Cette derniére
est le plus souvent déterminée par le ratio «cMD/CD» de la résistance mécanique a la traction du
non-tissé dans la direction de production (MD : Machine Direction) par celle de la direction
transversale (CD : Cross Direction).

Cylindre

Cylindre ;
<. travailleur

dépouilleur

Tambour princim\ :

Figure 1. 10: Positions des cylindres travailleurs et dépouilleurs [39]

La Figure 1.11-(a) montre un agencement classique du cylindre peigneur qui conduit a 1’obtention
d’un voile anisotrope avec un ratio (MD/CD) élevé. Le voile de carde dans ce cas est nettement plus
résistant dans la direction de production (MD) que dans la direction transverse (CD) a cause du
travail successif des rouleaux qui conféerent aux fibres un degré de parallélisme élevé. Des rouleaux
de changement d’orientation des fibres peuvent étre utilisés entre le cylindre principal et le peigneur
final pour augmenter I’isotropie du voile (Figure 1.11-(b)). Ces rouleaux permettent de «perturber»
I’orientation et assurent une distribution aléatoire des fibres dans le voile. Ils modifient
instantanément la direction d'écoulement des fibres en faisant un cardage inverse a grande vitesse.
Cette technique permet d’avoir un ratio (MD/CD) proche de 1 et d’augmenter 1’isotropie du voile
et par conséquent celle du non-tissé final.

Parallel web Random web

R 0

(a) (b)

Figure 1. 11: Schéma du dispositif de changement d’orientation des fibres dans le voile de carde
avec : (a) un agencement classique du cylindre peigneur - (b) rouleau perturbateur [39]

La création du voile a I'aide d'une carde présente I'avantage d’utiliser des fibres relativement longues
(la longueur varie de 5 a 120 mm). Les fibres dans le voile sont le plus souvent liées par
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imprégnation ou pulvérisation avant de passer dans un four pour séchage et polymérisation.
D’autres techniques telles que 1’aiguilletage, la consolidation hydraulique ou des calandres
chauffées, peuvent également assurer la cohésion de la structure (voir paragraphe suivant). La
densité surfacique d’un voile de carde varie généralement de 10 a 60 g/m>.

SGL Automotive Carbon fibers et ELG Itd ont utilisé ce procédé pour transformer les FCr a partir
de déchets de préformes seches en renfort non-tissé pour des pieces composites destinées a
I’industrie automobile. Ce renfort est consolidé par piquage a 1’aide de multi-filaments de fibres de
carbone (Figure 1.12-(a)) et transformé en un matériau composite (Figure 1.12-(b)) utilisé dans la
structure du siege arriere de la BMW-i3 et les toits des BMW-i3 et i8.

De méme, la société Hitachi Chemical a utilisé le cardage pour fabriquer des non-tissés a base de
FCr par solvolyse a partir des raquettes de tennis (Figure 1.13) en utilisant des machines
parfaitement isolées afin d’éviter les problémes de conductivité des fibres de carbone. Le matériau
composite est ensuite obtenu par moulage des préformes par thermocompression [44].

@ (b)

Voile a la sortie de la Non-tissé cardé en fibres de Plague composite
carde carbone recyclées utilisant le non tissé

Figure 1. 13: Etapes de transformation des fibres de carbone recyclées en composite 2™ génération
Hitachi Chemical Technical Report No.56 [44]
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Pour des applications nécessitant de bonnes propriétés mécaniques, il est nécessaire d’augmenter
1’épaisseur et donc la masse surfacique du voile obtenu par une opération de nappage. Il s’agit d’un
procede de stratification des voiles issus de la carde sur un convoyeur se déplagant a un angle précis
de sorte que les fibres soient orientées dans le sens souhaité tout en augmentant la largeur et le poids
du non-tissé (Figure 1.14) [39-45]. La technique de nappage dépend toutefois de 1’application
ultérieure des non-tissés. A titre d’exemple le nappage en accordéon est utilisé dans la fabrication
des filtres Air-Moteur. L'orientation des fibres dépend essentiellement de la vitesse de distribution
des nappes et de la vitesse de la bande transporteuse. Cependant le non-tissé ainsi formé n’est pas
doté d’une résistance suffisante pour des opérations ultérieures : il doit subir une consolidation liant
les nappes de fibres entre elles.

Qalalalo

Nappage Horizontal [37] Nappage dans le sens Nappage en accordéon
transversal [31] (nappage droit /nappage incling)

Figure 1. 14: Procédés de nappage des non-tissés

2.1.3. Procédés de consolidation

Aucun des voiles produits par les méthodes précédentes, a 1’exception de la voie fondue, n’est
pourvu d’une résistance suffisante s’il ne subit pas une consolidation subséquente, qui d’une
manicre ou d’une autre lie les nappes de fibres entre elles. Cette étape (la consolidation) est cruciale
dans la production des non-tissés. Par ailleurs, la méthode de consolidation choisie a autant
d’importance pour assurer les propriétés fonctionnelles du non-tissé que la formation du voile. Trois
procédés de consolidation peuvent étre distingués :

e mécanique (liage par friction)
e thermique (cohésion par échauffement des fibres thermoplastique)
e chimique (liage par adhésion fibre/liant)

2.1.3.1.  Consolidation mécanique

Le renforcement du voile dans ce cas provient de la friction des fibres qui résulte de leur
enchevétrement physique. Il y a deux types de liage mécanique :

- L’Aiguilletage : cette technique peut s’appliquer sur la plupart des fibres utilisées. Des aiguilles
métalliques a encoches (ou barbes) (Figure 1.15), spécialement congues, pénétrent et traversent
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le voile, conduisant a I’enchevétrent des fibres entre elles. La technique d'aiguilletage permet
de produire des non-tissés avec une masse surfacique de 200 a 4000g/m2.

- L’Hydroliage : il s’agit d’un enchevétrement des fibres par jet d’eau sous hautes pressions. Le
voile serré entre une grille et une bande de compression est compacté et humidifié sur une face
puis sur I’autre. L’eau résiduelle est éliminée par aspiration puis par séchage [39]. La technique
d'hydroliage permet de produire des non-tissés possédant une masse surfacique de 15 a 400g/mz2.
Les paramétres d’hydroliage influencant la structure du non tissé final sont la pression des jets
d’eau (de 20 a 800bars), I’orientation et la géométrie des buses d'injecteur (diametre variant de
80 & 150um) ainsi que la densité et le nombre de rangées d'injecteurs [39].

CRANK
SHANK

INTERME DIATE
BLADE

BARB

BLADE ——]
POINT

SINGLE DOUBLE
REDUCTION  REDUCTION

Figure 1. 15: Exemple d’aiguille a encoches [46]

2.1.3.2.  Consolidation chimique

Le liage chimique consiste & appliquer un agent liant a 1’état liquide, le plus souvent du latex, par
pulvérisation par buses, saturation (imprégnation par foulardage) ou enduction par impression pour
assurer la cohésion des fibres. On peut également utiliser comme liant des adhésifs en poudre

(Figure 1.16).
Trémie d’alimentation '
de la poudre
o: 4,

——— Brosse o

y £ 7 oscillatoire

Figure 1. 16: Exemple d’unité d’application des poudres sur les non-tissés [39]
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2.1.3.3.  Consolidation thermique

Cette méthode met a profit les propriétés de thermo-fixation de certaines fibres synthétiques pour
créer 1’adhésion des fibres entre elles [46]. Ces fibres synthétiques peuvent constituer le voile ou
étre introduites avec d’autres fibres dans le voile. La chaleur permettant la fixation thermique peut
étre apportée par un four a air chaud, une calandre chauffée, des cylindres sécheurs ou un systéme
haute fréquence.

2.1.4. Anisotropie des non-tissés : méthodes de caractérisation

L’anisotropie est une caractéristique permettant de distinguer les non-tissés des autres textiles et qui

dépend des méthodes d’entremélement des fibres (fabrication et consolidation). Il est donc

indispensable d’étudier I’effet de I’anisotropie sur les propriétés des non-tisses qui sont déterminées

en fonction de plusieurs parameétres a savoir :

- les propriétés physiques des fibres (diametre, section, fréquences, longueur, densité...).

- les propriétés mécaniques (Module, Résistance, Ténacité) et propriétés chimiques [39].

- le type de cohésion inter fibres.

- Tarchitecture et dimensions du non-tissé (variation dimensionnelle, grammage, stabilité,
uniformité de 1’épaisseur)

- laporosité [48].

- Torientation des fibres.

L’orientation et 1’alignement des fibres sont comptés parmi les paramétres qui conditionnent les

propriétés mécaniques du non-tissé et celles du composite qui lui est associé.

2.1.4.1. Distribution et orientation des fibres dans un non-tissé

Dans une structure 2D [’orientation des fibres est mesurée par 1’angle d’orientation d’une fibre par
rapport a la direction de production (Figure 1.17). L’angle (o) peut étre déterminé par
photomicrographie de la structure ou directement par microscopie et analyse d’image.

Il existe plusieurs méthodes permettant la détermination de 1’orientation des fibres dans une
structure fibreuse. Elle peut étre déterminée par le calcul du ratio de la rigidité dans le sens MD et
CD selon la méthode décrite dans la norme [49] ou par I’utilisation de liquide [50] (Observation de
la distribution de I'écoulement d'une goutte d'eau sur la surface d’une bande de non-tissé). D.Das et
Al [51] ont développé une méthode qui consiste a utiliser des fibres traceuses colorées dont
’orientation est déterminée par une méthode optique d’analyse d’images.

/ MD

14

—r LT L e

MD

Figure 1. 17: Angle d’orientation d’une fibre dans un non-tissé
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L’une des méthodes optiques la plus utilisée dans la littérature est le traitement d’images par la
transformée rapide de Fourier en 2D (Fast Fourier Transform FFT). Cette méthode permet
d’explorer la composition fréquentielle des observations microscopiques des non-tissés et de lui
appliquer des opérateurs de filtrage. Cette technique a été utilisée dans plusieurs travaux de
recherche, résumés dans [52] et [53] pour tenter de caractériser les images des contextures textiles.
Il suffit alors d’utiliser Matlab pour développer un code permettant la représentation graphique
polaire a partir de la FFT de I’image. Celle-ci représente une estimation des angles d’orientation
des fibres (Figure 1.18) et de la distribution globale des fibres dans la structure fibreuse. Une
description compléte de cette méthode peut étre trouvée dans [52] et [53].

e

N

S A Ay

Image (échelle FFT de Représentation Estimation de
de gris) l'image polaire de la FFT ["orientation des fibres

Figure 1. 18: Estimation de [’orientation des fibres dans un non-tisseé [52]

2.1.4.2.  Méthode d’alignement des fibres dans un non-tissé

Dans le but d’améliorer les propriétés mécaniques des non-tissés dans une direction privilégiée, des
travaux de recherche réalisés au sein d’un laboratoire de recherche en Australie [54] ont permis de
montrer qu’il existe une méthode d’alignement des fibres de lin dans un non-tissé permettant
d’obtenir des composites (lin/polypropyléne (40/60)) dont les propriétés mécaniques sont proches
de celles des tissus et des UD (Figure 1.19).

Cette méthode consiste a faire passer des rubans de carde juxtaposés (produits a partir des voiles de
carde lin /pp) sur un dispositif de peignage appelé « Intersecting gills » (Figure 1.20) permettant de
peigner les fibres et de les orienter parfaitement dans la direction de production. La consolidation
des nappes de fibres parfaitement orientées est assurée par deux techniques différentes : aiguilletage
et calandrage a chaud (T<135°C). Le matériau composite est enfin obtenu par thermocompression
de 6 nappes de 600 g/m2, superposées en paralléle, a 190°C.

Les premiers résultats de la caractérisation du renfort sec présentés dans la Figure 1.21 montrent
que I’orientation des fibres dans le nouveau non-tissé permet d’atteindre des propriétés tres proches
de celles d’un tissu unidirectionnel.

36



Chapitre 1 : Etude bibliographique

18
[1] [4]
16
14
12 Unidrectional yarns
- T [12] and fabrics
=¥ ~J
O 10 A
2 .
Ep 1
B
s 64 Random /
fibres (il . .
4 Aligned mat (this paper)
2
B Neat PP
0 T T T T T T T T
] 20 40 60 80 100 120 140 160 180
Strength (MPa)

Figure 1. 19: Comparaison des propriétés mécaniques des composites thermoplastiques en
polypropylene renforcés par des fibres naturelles [54]
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Figure 1. 20: Dispositif de peignage des rubans et transformation en non-tissé [54]
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Figure 1. 21: Distribution de [’orientation des fibres [54]
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La transformation des fibres de carbone en non-tissés suivie d’une étape de ce type de réalignement,
parait trés agressive. Deux méthodes de réalignement ont été développées a 1’université de
Nottingham basées sur la transformation de fibres en non-tissés a orientation maitrisée par voie
humide [55]. Malgré un taux d’alignement de 90%, ces méthodes ont permis de fabriquer des non-
tisses de faible densité. Un nouveau proceédé de dé-tissage et de réalignement a été développé
récemment a I’Université de Bordeaux [56]. Cette technique sert a développer des bandes de fibres
alignées mais nécessite encore des améliorations.

Il est clair que toutes ces techniques ne sont pas satisfaisantes et nécessitent encore du
perfectionnement et de I’optimisation. Afin de bénéficier des propriétés des fibres de carbone, de
leur alignement et de leur capacité de renforcement des composites, la deuxiéme possibilité serait
de transformer ces fibres en fils.

2.2. Valorisation des fibres de carbone recyclées en fils

La transformation des fibres de carbone recyclées en non-tissé parait particulierement facile en
adoptant les solutions déja existantes et spécifiques. En revanche, il s’avére encore difficile de les
transformer en fils par une technique de filature conventionnelle [21]. La société Schappe
Techniques [57] a mis au point une technique de filature brevetée a partir de fibres de carbone
vierges coupées [58]. Ce procédé débute par le craquage des cables ou des filaments continus en
rubans de fibres longues discontinues [59]. Pour cela il suffit d’appliquer un étirage provoquant la
rupture des filaments entre deux paires de rouleaux tournants (Figue 1.22-(a)).

75 Simple guipage

Double guipage

I

Deuxieme
couverture

Couverture

(b)

Figure 1. 22: (a) Banc d étirage-craquage Schappe Techniques, (b) Principe de guipage [21-57]

La cohésion du fil ou du cable formé de fibres craquées discontinues peut étre apportée par guipage
(Figue 1.22-(b)), par exemple au moyen de filaments synthétiques ou naturels enroulés
hélicoidalement autour du fil obtenu « appelé ame », et par retordage. Ces fils peuvent étre utilisés
pour fabriquer les préformes textiles des composites thermoplastiques hautes performances et
peuvent servir comme fils de couture afin d’assembler des tissus de carbone, des feutres ou des
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structures complexes en carbone. Cette méthode n’est pas applicable pour les FCr, il faut donc
passer par une technique de filature conventionnelle pour les transformer en fils. Il s’agit de la
filature des fibres courtes (longueur moyenne de 40 mm) type coton ou de la filature des fibres
longues (longueur moyenne de 80 mm) type laine.

2.2.1. Procédés de filature

La filature permet de fabriquer un fil & partir de fibres (naturelles, artificielles ou synthétiques). Le
fil s’appellera un « filé de fibres ». Le procédé général de filature des fibres naturelles, artificielles
ou synthétiques [21] consiste a deméler, orienter et paralléliser les fibres pour arriver a un voile,
que I’on regroupe sous la forme d’un ruban. Ce ruban sera transformé ensuite en meche puis en fil
par étirages successifs et mise en torsion. Ces étapes sont présentées dans la Figure 1.23.

Les opérations d’homogénéisation et de cardage ont le méme objectif que celles dans la production
des non-tissés. L’étirage permet de paralléliser et de régulariser les rubans de carde dans le but
d’augmenter la cohésion des fibres. L’étape de peignage est une étape secondaire généralement
appliquée pour les deux procédés : elle permet d’augmenter le degré de parallélisme et d’éliminer
les fibres courtes. Ces étapes sont suivies par une étape d’affinage réalisée a I’aide d’un Banc a
broches permettant d’appliquer une fausse torsion et de réduire le nombre de fibres a la section [42].
Toutefois, I’application d’une réelle torsion au fil est nécessaire pour donner une robustesse au
faisceau de fibres. Celle-ci est assurée par passage des meches sur un continu a filer dont la torsion

est assurée par le mouvement de rotation d’un anneau.

Processus filature des fibres courtes 40-80 mm

Fibres courtes

Ouvraison et Cardage Etirage / Affinage Filage
homogénéisation 9[ J doublaae : ‘

Fibres Nappe/Ruban Ruban Méche Fil

Processus filature des fibres longues > 80 mm

Fibres Méche
synthétiques Nappe/Ruban Peignage ( Cycle peigné
Mélange et > (gills) K Affinage V
cardage
Fil Fil
7 Cycle cardé ) rage !

Figure 1. 23: Etapes de filature conventionnelle
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Les opérations sur lesquelles est basée la transformation des fibres en fils sont valables quelle que
soit la nature de la matiére premiere. Toutefois, les caractéristiques des fibres employées et le type
du fil a produire ont des répercussions sur les moyens mis en ceuvre et sur les modalités d'exécution.
Ces différentes opérations sont le plus souvent agressives et conduisent & un important taux de casse
des fibres au cours du processus ce qui conduit a une mauvaise régularité du fil.

2.2.2. Transformation des fibres de carbone recyclées en fils et composites

Plusieurs procédés brevetés ont été développés dans le but de produire des fils a partir des FCr.
Nous pouvons noter, a titre d’exemple, le brevet déposé par Karborek (WO 2013050942 A1) [60]
d’un procédé de transformation des FCr discontinues en fils et cables de filaments. Ce procédé
comprend une étape d’homogénéisation de longueur par découpe suivie d’une étape d’ensimage
pour protéger les fibres des sollicitations mécaniques durant le processus. Les fibres sont ensuite
mélangées avec d’autres types de fibres et passées sur la carde pour obtenir un ruban. Celui-ci est
transformé ultérieurement en un fil dont la destination suivante est le tissage.

Actuellement la technique de transformation des fibres en fils fait 1’objet de plusieurs projets de
recherche mettant en évidence I’influence du taux de fibres, la longueur minimale et le type de la
fibre thermoplastique sur les propriétés mécaniques des composites thermoplastiques pour des
applications dans I’industrie automobile. Des travaux de recherche menés par le laboratoire ITM
(Institute of Textile Machinery and High Performance Material Technology) en Allemagne [61]
portent essentiellement sur le développement, par cardage et étirage, de rubans et de filés de fibres
de carbone vierges (FCv) comélées a des fibres de polyamide 6 (PA6), dont les caractéristiques sont
présentées dans le Tableau 1.2. Les fibres de polyamide utilisées sont dotées d’une frisure
(ondulation) permettant de faciliter la manipulation et le transport des fibres de carbone.

Longueur Finesse Résistance Diamétre
Fibre de carbone SIGRAFIL 40 et 60mm 0,67dTex 205cN/dtex 7um
60mm 3,3dTex
Fibre de PA 6 4,6¢N/tex 19,2um
40mm 2dTex

Tableau 1. 2: Caractéristiques des fibres utilisées [61]

L’¢étude de I’'influence du processus de fabrication sur la distribution des fibres a montré que dans
des rubans obtenus a partir d’'un mélange FCV/PAG6 (30/70), ’orientation des fibres est plus
importante dans le ruban de fibres de 60mm de longueur (Figure 1.24) : ceci peut étre justifié par
le fait que la longueur 40mm n’est pas optimale pour que les fibres soient saisies par les dents de la
carde. De plus la longueur moyenne des fibres de carbone dans le ruban étiré a chuté de 40 a 31,4mm
et de 60 a 48,2mm. Cette chute est due généralement aux casses des fibres durant la production.
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Figure 1. 24: Comparaison des rubans étirés de longueur de fibres 40 et 60 mm [61]

Les fils hybrides sont ensuite obtenus par application d’une torsion sur les rubans. La Figure 1.25
présente les évolutions des propriétés mécaniques des fils en fonction de la longueur des fibres (40-
60mm), du taux de fibres (30-50-70) et de la torsion appliquée en (Tours/min). Ces graphiques

montrent que la résistance des fils est plus importante pour un mélange de 70% FCv et 60mm de
longueur.
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Figure 1. 25: Propriétés mécaniques des fils en fonction de la longueur des fibres, du taux de fibres et
de la torsion appliquée [61]

Une autre étude a été réalisée par M. Akonda et al [29] dans le but de caractériser les composites
thermoplastiques de 2™ génération a partir des fils comélés de FCr (55mm de longueur, 7-8um de
diamétre) et de polypropylene (PP) (60mm de longueur, 28um de diameétre) obtenus par des
procedes de cardage et filage modifiés (Figure 1.26). La caractérisation des fils obtenus met en
évidence la chute des longueurs moyennes des fibres de carbone de 55mm a 23+3mm dans un
mélange 30/70 et a 17+3mm dans un mélange 50/50 et la chute du taux de fibre de 30 a 25% et de
50 & 42%. Le composite C1, d’épaisseur 1,15mm, est réalisé a partir du fil 1 (mélange 30/70) avec
un taux volumique de fibres de 15%. Le composite C2, d’épaisseur 1,4mm, est réalisé a partir du
fil 2 (mélange 50/50) avec un taux volumique de fibres de 27,7%.
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Les propriétés mécaniques du composite C2 sont plus élevées que celles du composites C1 (Figure
1.27) et augmentent avec I’augmentation du taux de fibres. Il a été conclu donc que, grace aux
propriétés mécaniques obtenues, ces composites thermoplastiques fabriqués a partir de FCr peuvent
étre utilisés comme des matériaux de faible colt et pour de nombreuses applications non

structurelles.

(@)

(b) (©

Figure 1. 26: (a) Mélange FCr/PP (42/58), (b) Ruban de carde, (c) fil comélé.
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Figure 1. 27: (a) Résistance a la traction, (b) Module d’élasticité [29]

Il est important de noter que les propriétés physiques et mécaniques des fibres ainsi que
I’architecture du renfort ont une influence sur les propriétés mécaniques des matériaux composites.
Afin d’¢étudier la relation entre les propriétés des composites et celles des constituants, différents
modeles de prédiction des propriétés mécaniques des composites a renforts textiles ont été

développés. Ces modeles feront 1’objet du paragraphe suivant.
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3. Prédiction des propriétés mécaniques des composites a
renforts textiles

Les etudes de comportement mécanique des matériaux composites a renforts fibreux se concentrent
principalement sur les structures les plus simples : unidirectionnelles continues ou aléatoires
(isotropes). Ces études passent généralement par 1’utilisation du concept d’homogénéisation [62].
Ce concept permet de contourner les problemes liés aux hétérogénéités dues a la présence de
différents constituants disposés assez souvent de maniere aléatoire. Il s'avére donc indispensable
d'idéaliser le matériau en le considérant comme continu (homogéne) et donc en moyennant ses
propriétés a une certaine échelle fonction de la microstructure [63-64].

De nombreuses approches micromeécaniques ont été développées pour prédire les propriétés
mécaniques des matériaux composites et leur dépendance aux propriétés de leurs constituants et a
leurs microstructures (Figure 1.28). Dans la plupart des cas, ces approches se réduisent uniquement
au calcul du module d’¢lasticité en supposant une liaison parfaite fibre/matrice et un arrangement
régulier des fibres continues ou paralléles [62].

CMO
Modéles micromécaniques

Renfortscl:)r:llt?rl]rfsctlonnels Ren&‘(i)sr(t:z s:;ar?l'jcs)lres Fibres discontinues
- Théorie classique des - Loi des mélanges - Loi des mélanges
stratifiés - Equations de Halpin-Tsai| Y - Equations de Halpin-Tsai
- Loi des mélanges | | - Equations de Tsai-Pagano| |- Equations de Tsai-Pagano
- Modéles de COX-
Krenchel
- Modéle de Mori-Tanaka

Figure 1. 28: Classification des modeles micromécaniques des composites

3.1. Prédiction du module d’élasticité des composites : lois des mélanges
3.1.1. Lois classiques

Les propriétés mécaniques d’élasticité d’un composite dépendent essentiellement des proprietés
intrinséques des constituants, de 1’architecture du renfort, de l'interface fibre/matrice et du taux de
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fibres. 1l existe dans la littérature plusieurs approches théoriques permettant de déterminer le
module d’élasticité du composite avec des précisions variables [62-64-65-66].

L’ensemble des modéles prennent en compte la composition volumique du mélange ainsi que les
modules d’¢élasticité des éléments de renfort et de matrice. Ces modéles sont construits sur la base
de la loi des meélanges définie par I’Equation (1.1), appliquée dans le cas des plis unidirectionnels
uD.

E|_ - Vf Ef + Vm Em (11)

Dans cette loi, E_ représente le module d’élasticité longitudinal du composite, En et Ef
correspondent respectivement aux modules d’élasticité de la matrice et de la fibre et Vin (= (1- Vi)
en négligeant la porosite) et Vi représentent respectivement les taux volumiques de la matrice et de
la fibre.

Cette loi considere que les déformations entre le renfort et la matrice sont identiques. Compte tenu
de I’architecture des plis UD, la rigidité dans la direction des fibres est la plus simple a prédire
(Figure 1.29).

-

- :
Om o Matrice

<+— Fibres
(O

\AA l \AA
YYY

- .
<« Matrice

Figure 1. 29: Schéma simplifié d’'une traction longitudinale

Le module dans la direction transversale Er est défini par I’Equation (1.2).

EfEm

ET = (1- Vf)Ef+VfEm

(1.2)

Comme le montre la Figure 1.30, plus généralement, pour une valeur de Vs donnée, les valeurs de
EL et Er définies par les Equations (1.1) et (1.2) donnent un encadrement des valeurs possibles du
module du composite lorsque I'on change la forme (fibres, particules...) ou I’architecture (tissus,
mat...) du renfort.

Ces lois ne tiennent compte, ni de la discontinuité du renfort, ni de I'orientation des fibres, ni de la
véritable nature de l'interface fibre-matrice. Certains auteurs comme COX [62] et KRENCHEL [65]
proposent des lois des mélanges modifiées et améliorées. Ces lois prennent en compte le facteur de
forme des fibres, le facteur d’orientation des fibres dans le renfort et le transfert de contrainte entre
le renfort et la matrice.
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Figure 1. 30: Lois des mélanges pour les modules d’élasticité longitudinal et transversal

3.1.2. Modeéles de COX et KRENCHEL

Cox [62] a proposé un nouveau modéle défini par I’Equation (1.3) en tenant compte de la
contribution du renfort dans la loi des mélanges et du transfert de contrainte entre les fibres et la
matrice. Le transfert de contrainte est défini via le ratio G/Es entre le module de cisaillement de la
matrice et le module de la fibre (Equation 1.5).

EC = ”I Vf Ef + (1' Vf) Em (13)

Le terme i dans I’Equation (1.3), appelé facteur d'efficacité de longueur des fibres ou facteur de
distribution des longueurs des fibres, correspond a la contribution du renfort. Ce facteur est compris
entre O et 1 et défini par I’Equation (1.4) en fonction du «Shear-lag parameter g» défini par Cox.

) tanh (B)

m=1 5

(1.4)

Le Shear-lag parameter S est défini par I’Equation (1.5) en fonction du diamétre de la fibre Dy, de
longueur moyenne des fibres L¢, du module de cisaillement de la matrice G et d’une constante K.
Cette constante peut prendre différentes valeurs selon 1’arrangement hexagonal ou carré des fibres

dans le composite [66] (exemple : pour un arrangement hexagonal ; K = % ~0.907).

\3

(1.5)
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Une amélioration du modele de Cox a été proposée par Krenchel dans [65]. 1l a incorporé un facteur
de distribution d'orientation des fibres permettant de suivre I’influence de la désorientation des
fibres, par rapport a une direction donnée, sur le module élastique. Le modele de Krenchel est defini
par I’Equation (1.6) :

Ec = m 70 Vi Es + (1- Vi) Eny (1.6)

710 = X agi) C0s* B¢ (L.7)

Le facteur de distribution d'orientation des fibres 7, peut étre déterminé selon I’Equation (1.7) ou a;
représente la proportion de fibres faisant un angle 6; avec la direction dans laquelle le module est
calculé.

Ce facteur peut étre estimé en se basant sur la méthode décrite par Krenchel dans [65]. Les valeurs

de 7o dépendent essentiellement de I’architecture du renfort (Tableau 1.4) et varient entre 0 et 1.

o Architecture du renfort
1 Unidirectionnel
0,5 Renfort biaxial (tissés [0°,90°])
0,375 Non-tissé aléatoire 2D
0,25 Renfort biaxial (tissés (+ [45°]))
0,2 Non-tissé aléatoires 3D

Tableau 1. 3: Valeurs du facteur d’orientation des fibres en fonction de l’architecture du renfort [65-
67-68]

3.1.2.1. Influence des parameétres de forme des fibres : facteur de distribution des
diametres

Summerscales [69] et Virk [70] ont récemment introduit un nouveau parameétre, #q, dans la loi des
mélanges modifiée par COX et KRENCHEL (Equation 1.8). Ce facteur est appelé facteur de
distribution des diametres des fibres. Il est généralement déterminé dans le cas des composites
renforcés de fibres naturelles [69-70-71-72]. Le facteur #q reflete le fait que le module de traction
diminue quasi-linéairement avec 1’augmentation du diamétre de la fibre. Les valeurs de ce facteur
varient entre O et 1.

E.= Hd Y1 Yo Vi Ef + Vi En (1.8)
Ce facteur n’a pas été formellement défini [69]. Virk et al [70] ont montré qu’il peut s'agir d'une
fonction complexe de la structure fibreuse et que ce facteur peut étre corrélé a la fonction de densité

de probabilité du diamétre des fibres. Ils ont ensuite proposé une correction de la section
transversale non circulaire des fibres en introduisant le facteur k (fibre area correction factor FACF)
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dans la loi des melanges modifiée (Equation 1.9). Ce facteur permettra de résoudre I'écart entre la
vraie section transversale de la fibre non circulaire et la surface de la section transversale apparente,
calculée par mesure du diametre apparent.

Ec = x 5a m 10 Vs Et + Vi Eny (1.9)

Le facteur k est fixé & I'unité pour les fibres a section circulaire (Circular Cross-sectional Area :
CSA). Il tient compte de la difference entre la vraie CSA de la fibre & section transversale irréguliere
et la CSA apparente basée sur la mesure du diamétre par microscope optique [73]. Cela se fait
généralement en mesurant le diamétre et en calculant ensuite la section transversale en supposant
que les fibres ont une forme circulaire. L'inclusion du FACF pour tenir compte de la section
transversale non circulaire des fibres naturelles a donné lieu a des prédictions améliorées a la fois
du module d'élasticité et de la résistance des composites renforcés de fibres naturelles [72-73].

3.1.2.2. Influence de la Porosité

Il est possible de prendre en compte la porosité du composite en ajoutant un terme V, (Equation
1.10) définissant le taux volumique de porosité dans le composite. Ce terme va avoir une influence
sur la part de matrice a prendre en compte dans la loi classique (avec Vim+Vo=1-Vy) [74-75].

E. = ViE; + (l- Vs -VO) En (1.10)
Il existe différents types de porosité [76]. Dans plusieurs travaux de recherche, il apparait que 1’effet
de la porosité de type « bulle sphérique » est bien retranscrit par 1’utilisation d’un terme (1-V,)"
implémenté dans la loi classique (Equation 1.11).

Ec = [Vi Er + (1- Vi-Vo) En] (1-Vo)" (1.11)

L’exposant n exprime 1’effet de la porosité sur la présence ou non de zones de concentration de
contraintes. Un n=0 indique que la porosité n’implique pas la présence de zones de concentration
de contrainte. Dans la plupart des études sur les composites a fibres synthétiques, le n est pris égal
alf[re].

3.2.  Comportement mécanique des composites a renforts aléatoires : les mats

Les composites a renforts aléatoires sont les composites renforcés de mats de fibres orientées
aléatoirement et dont la longueur varie de 50 a 120mm. Un pli de mat est considéré comme un
empilement constitué d'un nombre infini de plis UD pouvant prendre toutes les directions possibles
[77]. Cette analogie ne peut étre faite que si les fibres sont longues par rapport a la longueur critique
(longueur nécessaire pour transférer les charges entre la matrice et les fibres sans déchaussement
de celles-ci) [76]. Le module d’élasticité Ec de ce type de composite est donné par 1’équation de
Tsai et Pagano [71] (Equation 1.12).

Ec=3/8 EL+5/8 Er (1.12)
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EL correspond au module longitudinal défini dans la loi des melanges classique et Et représente le
module déterminé par Halpin et Tsai (Equation 1.13) dans le sens transversal aux fibres d’un
composite unidirectionnel qui aurait la méme fraction volumique de fibre.

—E 1+7’]fo
¢ T\ 1y (1.13)
Er_
—o(L 10 — | Em
§=2(2)+40V° 7 L
Em

Le terme & est un coefficient expérimental qui prend en compte le rapport L/D (longueur/diametre)
du renfort et le rapport des modules fibre/matrice. Il est pris en compte dans le calcul de # [76]. La
difficulté d’utilisation de I’équation de Halpin-Tsai réside dans la détermination des valeurs
appropriées de & Les valeurs de ce facteur ne peuvent étre déterminées que par comparaison avec
une solution analytique ou par ajustement avec des courbes expérimentales [78].

3.3.  Exemple de comparaison des difféerents modeles

La Figure 1.31 présente une comparaison entre les résultats des différents modeles de comportement
d’un composite aléatoire DCFP (Directed Carbon Fibre Preforming) étudié dans le cadre des
travaux de thése de Kirupanantham Giridharan (2013) de I’Université de Nottingham [78]. Les
résultats sont calculés pour des Vi=30%. Pour le modéle de Halpin-Tsai les resultats sont obtenus
pour E=2L/D.

35% -
ROM
30% - - — -": :::._—'
- i
" Cox ~ e
s 25% A 7
-g / / »*"  Halpin-Tsai
© 20% A
E /e
Q .
= |5% A /
= Random ROM / -
Ho- 10% //’ g Cox-Krenchel
N -
o 1 e e "™\ Potential DCFP
>% STI '/ performance envelope
0% F—— . . |
I 10 100 1000

Fibre aspect ratio (s)

Figure 1. 31: Comparaison des modéles analytiques couramment utilisés pour la prédiction du
module d’élasticité des composites [78]

48



Chapitre 1 : Etude bibliographique

En effet, la regle des mélanges classique (ROM) pour un composite a fibres continues est une limite
supérieure pour toutes les performances estimées. Les représentations des modeles de Cox et Cox-
Krenchel présentent des estimations plus faibles puisqu’ils tiennent en compte les aspects longueur
et orientation des fibres. 1l a été conclu que pour le DCFP, des résultats similaires pourraient
également étre obtenus en utilisant I'équation Halpin-Tsai pour de faibles valeurs de &.

4. Conclusion

Dans le contexte d’usage croissant des composites a fibre de carbone et matrice polymérique, il est
essentiel de démontrer qu’ils peuvent étre recyclés et que la filiére qui en dépendrait soit viable,
aussi bien du point de vue économique qu’environnemental. En choisissant d’une part de recycler
les composites par vapo-thermolyse, qui permet de récupérer des fibres de trés bonne qualite, et
d’autre part un procédé de remise en forme permettant d’obtenir un semi-produit facilement
utilisable, le rapport prix/performances mécaniques de la fibre recyclée devrait étre inférieur a celui
de la fibre de carbone neuve et proche de la fibre de verre.

A la suite de cette étude bibliographique et parmi les différents procédés de valorisation des fibres
de carbone recyclées en non-tissés qui ont été présentés, le cardage/aiguilletage sera adopté dans le
développement de nouveaux semi-produits pour répondre aux objectifs de la these. Ces matériaux
seront produits en se basant sur un plan d’expériences détaillé et présenté dans le chapitre suivant.

Le Chapitre 2 presente les matériaux (fibres, renfort, matrice), les processus de mise ceuvre ainsi
que les différentes méthodes et techniques de caractérisation structurale et mécanique adoptées pour
la caractérisation des propriétés des composites.
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Introduction

La notion de variabilité des sources de fibres de carbone issues du recyclage par vapo-thermolyse
constitue le théme d’intérét de cette étude. L objectif consiste a évaluer I’impact de cette variabilité
sur les propriétés mécaniques du matériau composite constitué par ces fibres associées a une matrice
thermoplastique.

En attendant la disponibilité des fibres de carbone recyclées par vapo-thermolyse, une premiere
partie s’est focalisée sur le comportement des composites renforcés par des non-tissés cardés en
fibres de carbone vierges (Chapitre 3). La derniére partie a été consacrée au comportement des
composites renforcés par des non-tisses cardés en fibres de carbone recyclees (Chapitre 4).

Ce chapitre présente les différents matériaux utilisés dans cette étude, les procédés de mise en forme
des non-tissés et de mise en ceuvre des composites ainsi que les différentes méthodes de
caractérisation structurale et mécanique. Par la suite et au début de chaque chapitre, une introduction
mentionnera les matériaux utilisés pour chaque étude.

1. Matériaux
1.1. Renforts

Il a été démontré dans le chapitre précedent que la réutilisation des fibres de carbone recyclées
dépend du procédé de recyclage, de la longueur des fibres et de I’architecture des renforts récupérés.
A la sortie du réacteur de vapo-theromlyse, les fibres se présentent sous forme de bourre de fibres
ou de renforts textiles (ex. Tissus) dont les longueurs dépendent essentiellement de la mise aux
dimensions des pieces a recycler. Le choix s’est porté sur la remise en forme des fibres recyclées
en renforts non-tissés comme premiere architecture permettant d’étudier I’influence de la variabilité
des sources.

1.1.1. Constituants
1.1.1.1.  Fibres de carbone vierges (FCv)

Afin d'étre représentatif des fibres de carbone recyclées, le choix s'est porté sur trois types de fibre
de carbone vierge : T300, T700 (Toray) et IM7 (Hexcel). Ces fibres ont été approvisionnées chez
le fournisseur francais APPLY.CARBON. Elles correspondent toutefois a trois générations de
fibres utilisées dans 1’aéronautique et qu’on retrouvera typiquement dans les déchets. La fibre T300
est utilisée dans les familles A320 et A330, la T700 dans la famille A380 et I’IM7 dans 1’appareil
A350. Les trois grades de fibres ont été choisis en fonction de leurs propriétés mécaniques. En effet,
la T300 et la T700 sont des fibres haute résistance et la fibre IM7 est caractérisée, a la fois, par sa
haute résistance et son module intermédiaire. L'ensemble des caracteristiques des fibres sont
regroupées dans le Tableau 2.1.
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Fibres T300 T700 IM7
Masse volumique (g/cm3) 1,76 1,8 1,78
Diametre (um) 7 7 7
Longueur (mm) 50 & 80 &110 50& 80& 110 50& 80 &110
Résistance a la rupture (MPa) 3530 4900 5654
Module en traction (GPa) 230 230 276
Allongement a rupture (%) 15 2,0 1,9

Tableau 2. 1: Propriétés physiques et mécaniques des fibres de carbone

Afin de caractériser la forme, la géométrie et 1’état de surface des fibres, des observations sous un
Microscope Electronique a Balayage (MEB) ont été effectuées. D’apres la Figure 2.1, les fibres
T700 et IM7 possedent une surface relativement lisse, alors que les fibres T300 présentent des stries
paralleles a I'axe des fibres. Cette forme peut étre attribuée a la contraction différentielle des fibres
de carbone durant I'étape de refroidissement lors du procédé de fabrication, et ceci conduit a un
flambement de la peau de surface [79-80]. Les fibres sont de plus enrobées par une fine couche
d’ensimage permettant de les protéger durant les ultérieures étapes de mise en forme d’une part et
d’améliorer I’adhésion fibre-matrice d’autre part. La Figure 2.2 montre une section parfaitement
circulaire pour les trois fibres.

s | mag @ HV
% | 2000x | 15.00 KV

det
0x 15.00kV  ETD S.0mm

Figure 2. 1: Observations MEB pour la mise en évidence de la morphologie des fibres de carbone :
Etat de surface
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] HY det
x 15.00kV ETD

@ HV det WD
x 1500kv ETD 4.7mm 4

Figure 2. 2: Observations MEB pour la mise en évidence de la morphologie des fibres de carbone :
Section

1.1.1.2.  Fibres de carbone recyclées (FCr)

Dans la deuxieme partie de la thése, des fibres T700, recyclées et vierges, ont été utilisées. La
longueur de ces fibres varie de 60 a 80mm. Ces fibres ont été caractérisées et la comparaison de
leurs propriétés sera présentée et détaillée dans le Chapitre 4.

1.1.2. Mise en forme des non-tissés

Deux types de non-tisses ont été fabriqués dans le cadre de cette these : des non-tissés 100% fibres
de carbone (NT-100%FC) et des non-tissés comélés (NT-FC/Fibres thermoplastiques) de masses
surfaciques moyennes respectives de 200g/m? et de 530g/m?2 (Tableau 2.2). Ces grammages ont été
choisis en fonction du taux de fibres souhaité dans le composite final ainsi que des moyens de mise
ceuvre. Les dix non-tissés (NT-100%FCv) ont été fabriqués en se basant sur un plan d’expériences

adapté aux objectifs de 1’étude.
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Type 100% FC Comélés
Fibres FCV (vierges) FCr (recyciees) FCv FCr
10 Non-tissés
Nombre de (Plan 1 Non-tissé 1 Non-tissé 1 !\lop- 1 Non-tissé
Renforts N tissé
d’expériences)
Masse surfacique 200 g/m2 530 g/m?

Tableau 2. 2: Les différents non-tissés étudiés

1.1.2.1.  Plan d’expériences : NT-100% FC

Pour choisir un plan d’expériences adapté a 1’étude, les objectifs suivants ont été d’abord fixés :

utiliser ce plan comme donnée d’entrée pour la fabrication des renforts non-tissés.

fixer un nombre minimal d’essai permettant d’évaluer a la fois 1’influence de la variabilité des
sources de fibres de carbone et de la longueur de fibres sur les propriétés mécaniques des
matériaux composites.

étudier I’influence des différents paramétres sur les propriétés mécaniques du composite.
valider les propriétés par comparaison des résultats aux modeles développés ou utilisés.

Il a été retenu de travailler avec un plan de mélange [81-82-83]. Ce type de plan est représenté par
un triangle équilatéral pour un mélange de trois composants (Figure 2.3). Les facteurs d’étude de
ce plan sont les proportions des trois fibres présentées dans le (81.1.1.1) et les longueurs de ces
fibres dans chaque mélange. Il s’agit, en effet, d’'un plan double mélanges. Toutefois, ces

constituants ne sont pas indépendants les uns des autres, et la somme des proportions d’un mélange
de fibres et de longueurs est toujours égale a 1.

Meélange
“o

09 08 07 06 05 04 03 02 0.1
Echelle de B

Figure 2. 3: Représentation des mélanges a trois constituants sur un triangle équilatéral
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Le plan choisi est un plan de mélanges centré augmenté (10 expériences différentes) dont les
proportions des mélanges sont résumées dans le Tableau 2.3. Il est représenté par un triangle
équilatéral pour un mélange de trois composants. Les sommets du triangle représentent les types de
fibres et les cOtés et les centres représentent les mélanges binaires. Comme le montre la Figure 2.4,
chaque point de mélange de fibres (triangle type de fibres) correspond a un point de melange de
longueurs de fibres (triangle longueur), d’ou I’appellation ‘double mélanges’. A titre d’exemple, le
mélange 7 du triangle type de fibres correspond a un mélange de 33% de chaque fibre. D’apreés le
triangle de longueurs dans le mélange 7 chaque fibre sera découpée a deux longueurs différentes,
50mm (50%) et 80mm (50%).

(b)

@
10

8
o
09 08 0,7 06 05 04 03 02 0,1

Figure 2. 4: Représentation graphique du plan double mélanges : (a) Mélange de fibres, (b) Mélange
de longueurs
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Fibres Longueur fibres (mm)

N° T300 T700 IM7 50 80 110

1 1 0 0 0,1665 0,667 0,1665
2 0 1 0 0,1665 0,165 0,667
3 0 0 1 0,667 0,1665 0,1665
4 0,5 0,5 0 1 0 0

5 0 0,5 0,5 0 1 0

6 0,5 0 0,5 0 0 1

7 0,333 0,333 0,333 0,5 0,5 0

8 0,1665 0,667 0,1665 0 0,5 0,5

9 0,1665 0,165 0,667 0,5 0 0,5
10 0,667 0,1665 0,1665 0,333 0,333 0,333

Tableau 2.1: Plan double mélanges : longueurs et types de fibres

En se basant sur ce plan, dix différents non-tissés ont été mis en ceuvre afin de mieux comprendre
I’influence de la variabilité des propriétés des fibres sur les propriétés mécaniques du matériau
composite final.

1.1.2.2.  Etapes de mise en forme des non-tissés

Les différents non-tissés de 1’étude ont été mis en ceuvre, au sein du centre de recherche textile
allemand STFI (Saxon Textile Research Institute), par voie séche (cardage) et consolidés par
aiguilletage. La ligne de cardage dont dispose STFI est une nouvelle ligne dédiée spécialement a la
fabrication des non-tissés cardés aiguilletés en fibres de carbone (Figure 2.5). Cette ligne assure les
quatre étapes de fabrication d’un non-tisse cardé-aiguilleté : I’ouvraison et le mélange, le cardage,
le nappage ainsi que la consolidation par aiguilletage (voir chapitre 1).

Ouvraison & mélange
=

Nappage

Aiguilletage

Figure 2. 5: Ligne de cardage Autefa (STFI)
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Ce procédé commence par une étape d’ouvraison permettant de séparer les multifilaments de
carbone et de les mélanger avec tout type de fibres (ex. Fibres thermoplastiques pour les comélés).
Cette machine permet éventuellement de détisser et de déchiqueter tout type de renfort en fibres de
carbone issu du recyclage. Les Figures 2.6 et 2.7 montrent respectivement la machine d’ouvraison
et I’état des fibres a I’entrée et a la sortie de cette machine. Cette machine est équipée de plusieurs
rouleaux, garnis de dents, permettant le démélage des fibres. La forme triangulaire de ces dents
permet d’éviter I’endommagement des fibres lors de I’ouvraison.

W Garnitures
Zone d’introduction des des rouleaux
renforts textiles

Figure 2. 6: Machine d’ouvraison et de mélange

Fibres de carbone avant Fibres de carbone aprés
I’ouvraison I’ouvraison

Figure 2. 7: Fibres de carbone avant et apres ouvraison

Par la suite, les fibres sont transportées, via des systemes aérodynamiques, stockées dans les zones
d’alimentation de la carde et présentées a la carde sous forme d’une nappe de 870g/m2. Les
propriétés de cette nappe appelée nappe entrante, le débit d’alimentation de la carde ainsi que les
différents paramétres des machines dépendent essentiellement du grammage final du non-tissé
souhaité (200g/m?2 et 530g/m2).

L’étape de cardage consiste a individualiser, paralléliser et homogénéiser les fibres afin de former
un voile non-tissé. L originalité de cette carde par rapport a une carde conventionnelle réside dans
sa capacité a préserver les propriétés des fibres de carbone (Voir Chapitre 1). Néanmoins, les
écartements entre les rouleaux travailleurs de la carde et le grand tambour ont fait 1’objet de
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plusieurs études afin d’éviter au maximum I’endommagement de la fibre durant la production
(Figure 2.8).

Le grammage du voile non-tissé sortant de la carde varie généralement de 25 a 60g/m2. Il est donc
nécessaire de passer par une seconde étape permettant d’augmenter ce grammage afin de
s’approcher du grammage souhaité du non-tissé€. Il s’agit de 1’étape de nappage qui consiste a
superposer plusieurs nappes, du voile issu de la carde (Figure 2.9), afin d’atteindre le grammage
approprié.

& Cylindre <
travailleur

,,,,,,

tambour \ <

Figure 2. 8: Disposition des différents rouleaux de la carde

La direction de sortie du voile nappé est perpendiculaire a la direction de sortie de la carde. Cet
aspect est important a évoquer, lorsque les propriétés mécaniques des non-tisses et par consequent
celles des composites sont évaluées en fonction de la direction de sortie du non-tissé. Le nappage
s’effectue, généralement, dans le sens travers afin de varier la largeur du non-tissé et
d’homogénéiser la distribution des fibres.

Figure 2. 9: Opération de nappage : (a) Voile issu de la carde, (b) Nappes de voiles superposés
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A la suite du nappage, les nappes sont compactées entre deux cylindres a I’entrée de la machine de
consolidation par aiguilletage. Dans cette étape, les nappes sont liées entre elles a 1’aide d’aiguilles
métalliques a encoches ou « barbes ». Ces aiguilles pénétrent dans les nappes et orientent plusieurs
fibres dans la direction de 1’épaisseur. L’aiguilletage se fait généralement sur les deux faces des
nappes.

Dans cette étude, avec cette ligne adaptée aux fibres de carbone les nappes ont eté pré-aiguilletées
(aiguilletées sur une seule face) afin d’éviter I’endommagement des fibres lors des pénétrations
excessives des aiguilles. Quant aux aiguilles, elles ont été choisies en fonction des propriétés des
fibres telle que la finesse. La Figure 2.10 montre les aiguilles type (15*17*42*3,5") qui ont été
utilisées pour consolider les matériaux étudiés. Le parcours des aiguilles de la face supérieure des
nappes superposées jusqu’a la face inférieure est caractérisé par un parametre appelé : paramétre de
pénétration des aiguilles. Ce parameétre a été fixé a 14mm et dépend de 1’état des aiguilles ainsi que
les propriétés des fibres et du non-tissé final. La connaissance de ce parameétre est essentielle pour
garantir une densité d'aiguilletage uniforme et d'une " parfaite” uniformité du non-tissé. La densité
d’aiguilletage a été fixée a 60 (punch/cm2). Le non tissé est ensuite enroulé en sortie de ligne (Figure
2.11).

— . 77 — .‘,-a—-"—"" =
K‘Y—) Y 15 (Longueur de la partie haute de 1’aiguille)

17 (Longueur de la partie intermédiaire)

42 Jauge — Finesse de 1’aiguille (Partie en contact avec les fibres)

Figure 2. 10: diguille type 15*17%42%3,5"

Il est important de noter que la direction de sortie de la carde ne correspond pas a la direction de
sortie du rouleau non tissé, mais forme un angle de 90°. En effet, pour un non-tissé cardé-aiguillete,
il est important d’évoquer la notion de direction (Figure 2.11): le sens MD (Machine Direction)
représente la direction de mise en ceuvre du matériau, alors que le sens CD (Cross Direction) est
orthogonal au sens MD. Il faut noter aussi que les différents non-tissés fabriqués dans le cadre de
cette these et ayant la méme masse surfacique, ont été mis en forme avec les mémes parametres de
production.
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Figure 2. 11: Non-tissé (100%FC) a la sortie de la ligne de production

1.2. Matrice

La matrice thermoplastique de polyamide 6 (PA6) a été retenue pour étre associée aux renforts non-
tissés. Le PAG a été choisi pour ses bonnes propriétés mécaniques et son colt adapté a un contexte
d’utilisation ultérieure dans le secteur automobile. Deux types de polyamide 6 ont été utilisés dans
cette these. Le premier est sous forme de films plastiques fournis par RICHMOND AEROVAC. Le
second est sous forme de fibres coupées fournies par EMS-GRILTECH. Leurs caractéristiques
physiques et mécaniques, données par les fournisseurs, sont résumées dans les Tableaux 2.4 et 2.5.

Le PAG présente de bonnes propriétés mécaniques et thermiques (jusqu’a sa température de fusion
entre 218°C et 225°C). 1l a la particularité d’absorber I’humidité contenue dans 1’air ambiant (9,5%
de reprise hydrique a 23°C et 50% d’humidité relative) [84]. L’cau absorbée peut alors provoquer
un gonflement, une chute de la température de transition vitreuse et une plastification de la résine,
entralnant ainsi une perte des propriétés mécaniques. Afin d’éviter ces problémes, avant d’entamer
la fabrication des composites, les films de polyamide ainsi que les non-tissés comélés ont été étuves
a 90°C pendant 24h.

Polyamide 6 Film
Masse volumique (g/cm3) 1,14
Epaisseur (um) 75
Densité surfacique (g/m?) 85,5
Température de fusion (°C) 218-225
Température de transition vitreuse (°C) 50-80
Taux de cristallinité Xc (%) 23
Résistance a la rupture (MPa) 76
Module en traction (GPa) 3,2
Allongement & rupture (%) 45

Tableau 2. 3: Caractéristiques du film PA6
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Polyamide 6 Fibre
Masse volumique (g/cm3) 1,14
Frisure/ Crimp (spires/cm) 6,5
Diametre (um) 21
Longueur (mm) 60
Température de fusion (°C) 218-225
Température de transition vitreuse (°C) 50-80
Résistance a la rupture (cCN/Tex) 4,6
Allongement a rupture (%) 80

Tableau 2. 4: Caractéristiques des fibres PA6

2. Mise en ceuvre des composites

2.1. Détermination des séquences d’empilement renfort/matrice

La mise en ceuvre des composites a été réalisée par thermocompression d’un empilement de couches
de renforts en 100% fibres de carbone alternées avec des films PA6 ou d’un empilement de couches
de renforts comélés. Le nombre de plis du renfort dépend du taux volumique de fibres et de
I’épaisseur visée de la plaque composite. Ce nombre a été calculé de sorte & obtenir un taux
volumique de fibres de 28% pour les deux types de renforts. Afin d'obtenir le taux volumique
souhaité, le nombre de couches de renfort et de matrice ont été déterminés en fonction des masses
volumiques de la matrice et du renfort ainsi que 1’épaisseur des plaques a réaliser (Equation 2.1).

v =L 1)
pre

Avec:

- Vi : Taux volumique de fibres

- e : Epaisseur de la plaque consolidée (=2mm)

- ns : Nombre de plis

- Ms: Masse surfacique du non-tissé

- ps: Densité de fibres

Afin de fixer I’épaisseur finale des piéces composites @ 2mm, des cales d’écartement en aluminium
ont été utilisées. Le fait de fixer cette épaisseur permet également de contrdler le taux de fibres et
le taux de porosité dans le matériau. La Figure 2.12 montre un exemple de séquence d’empilement
du renfort en 100%FC/films de PA6 ainsi que du renfort comélé. Le nombre de couches a été calculé
pour un taux de fibres de 28% dans les deux cas. La découpe, I’empilement et la superposition des
plis de non-tissés ont éte effectués tout en respectant les sens MD et CD.
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1pliNT
3 plis PA-6 P
3 plis PA-6 1pliNT
. 1pliNT
4 plis PA-6
1pli NT
3 plis PA-6
_ 1pli NT
3 plis PA-6
3 plis PA-6
Non-tissés 100%FC/Film PA6 Comélés FC/PA6

Figure 2. 12: Séquence d’empilement des matériaux

2.2.  Mise en ceuvre par thermocompression

Une fois préparés, les empilements ont été ensuite consolidés par thermocompression, sur le pilote
EDyCO (Elaboration Dynamique de Composites Organiques) de la plateforme MIMAUSA de
I’Institut Clément Ader a 'IMT Mines d’Albi-Carmaux. Cette presse est destinée a la fabrication
de matériaux composites a matrice organique. Le chauffage est effectué par un moule chauffé par
induction haute fréquence grace a la technologie 3iTech® développée par Roctool (Figure 2.13).
Cette technologie permet d’introduire des rampes de chauffage tres rapides pouvant atteindre des
vitesses de 1’ordre de 50°C/min. La presse est dotée d’une capacité de 1000kN et permet de
consolider des plagues de dimensions maximales de 400x400mmg2,

Contre-
moule

Films de PAG

Systémes de
refroidissemen

Moule

Non-Tissés

Figure 2. 13: Moule EDyCO et exemple d’empilement
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Le cycle de thermocompression des plaques depend de plusieurs paramétres dont, la pression, la
température et le temps. 1l a été déterminé apres plusieurs essais préliminaires. La Figure 2.14
montre les différents parameétres du cycle utilisé lors de la mise en ceuvre des composites. Ce cycle
commence par une montée en température a 50°C/min jusqu’a la température maximale T=250°C
(supérieure a la température de fusion Tf(PA6)). Le palier correspond au temps de maintien a cette
température. Le refroidissement se fait par diminution de la température de 20°C/min jusqu’a une
température inférieure a la température de transition vitreuse Tq (PAG).

La pression a été appliquée progressivement afin de favoriser I’imprégnation des fibres par la résine.
Afin d’obtenir une épaisseur égale pour toutes les plaques (2mm), la fermeture finale du moule est
faite sur des cales d’épaisseur. La pression maximale appliquée (15bars), correspond a la pression
appliquée sur les cales d’écartement et non pas sur le matériau. La pression est relachée lorsque la
température atteint une valeur inférieure a la température de transition vitreuse du PA6. Ceci permet
de minimiser les mouvements de la phase amorphe de la matrice et de garantir une planéité parfaite
de la plaque.

Pour chaque matériau de 1’étude, deux plaques composites de dimensions (300x300x2mm?) ont été
fabriquées, dans les mémes conditions et avec les mémes paramétres. Ces plaques seront découpées
ensuite tout en respectant les sens MD et CD.

20
Palier: temps de maintien
250 18
. : \ 16
Température de fusion du PA6 (T¢)
~ 200 14
O —
< 5
p 12 §
5 150
E 10 5
\g 8 g
£ 100 a
~ 6
50 | Témpérature de fransition vitreuse (T,) Température 4
Pression 2
0 0
0 5 10 15 20

Temps (min)
Figure 2. 14: Cycle de mise en ceuvre par thermocompression
3. Techniques de caractérisation

3.1. Méthodes de caractérisation des propriétés structurales

3.1.1. Meéthodes de caractérisation des propriétés structurales des non-tissés
3.1.1.1.  Détermination de la masse surfacique

La masse surfacique est I’'une des caractéristiques structurales des non-tisses. Sa déetermination
permet d’avoir une idée de I’homogénéité et de 1’uniformité des non-tissés. Elle peut étre
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déterminée selon la norme ISO 9073-1 [85]. Cing échantillons sous forme de carrés de dimensions
(100x100mm?) ont été prélevés dans plusieurs zones des rouleaux non-tissés, tout en évitant les
bords. La moyenne, 1’écart-type ainsi que le coefficient de variation de la masse des échantillons
ont été déterminés.

3.1.1.2. Caractérisation de la microstructure des non-tissés

La microstructure des non-tissés a été étudiée par microscopie (a 1’aide d’un Microscope
Electronique a Balayage MEB) afin d'observer I'organisation et la distribution des fibres au sein du
renfort. La distribution de 1’orientation des fibres dans les non-tissés est I'un des parameétres qui
influence significativement les propriétés structurales et mécaniques des non-tissés ainsi que les
composites qui leurs sont associés. Afin d’étudier cette distribution, une méthode d’analyse
d’images-2D a été développée (Voir Chapitre 1 et Chapitre 3). Les images correspondent aux
observations sous MEB des non-tissés (vue de dessus : surface). Dix clichés MEB par non-tissé ont
été alors analysés et leur distribution moyenne a été ensuite représentée.

3.1.2. Meéthodes de caractérisation des propriétés structurales des composites

Le taux volumique de fibres et le taux de porosité constituent des données déterminantes pour les
propriétés mécaniques du matériau composite.

3.1.2.1.  Mesure de la densité et du taux volumique de fibres

La densité des matériaux composites a été déterminée par la méthode de la double pesée
hydrostatique selon la norme NF EN ISO 1183-1 [86]. Cette méthode permet de contréler la masse
de D’éprouvette par pesée dans l’air et son volume dans de I’eau distillée par le principe
d’Archiméde. La densité du matériau (pc en g/cm®) est donc déterminée par 1’équation (2.2).

Pc = Peau T (2.2)

Avec :

- peau . Masse volumique de I’eau.

- Mair : Masse apparente de 1’échantillon dans I’air.
- P : Poussée d’Archimede.

La détermination du taux massique de fibres s’effectue a I’aide d’une pesée avant et apres séparation
du renfort fibreux du composite par calcination ou par dégradation par attaque acide. La calcination
consiste a chauffer 1’échantillon sous air a haute température selon la norme ASTM D2734 [87],
pour provoquer la combustion et la vaporisation de la matrice. Cette méthode n’est pas applicable
dans le cas des composites renforcés de fibres de carbone. En effet les températures atteintes lors
de la combustion de la matrice provoquent I'oxydation de la fibre de carbone [88].

La dégradation par attaque acide se fait selon la norme NF EN 2564 [90]. Cette méthode a été
appliquée aux matériaux de 1’étude. Elle consiste a mesurer la différence de masse par pesée avant
et apres dissolution de la résine par attaque d’acide sulfurique jusqu’a I’obtention d’une masse
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constante M. Les taux massique et volumique de fibres sont alors calculés selon les equations (2.4),
(2.5).

Wi (%) = 5L 2.4)

Vi) == p, (25)

Avec :

- W;s: Taux massique de fibres.

- Vi: Taux volumique de fibres.

- Mt : Masse des fibres.

- M : Masse de I’éprouvette.

- pc: Densité du matériau.

- pr: Densité de la fibre.

- pr: Densité de la résine (depend du taux de cristallinité du PAG).

3.1.2.2.  Détermination du taux volumique de porosité

En pratique les composites contiennent une quantité de vide non négligeable (appelée porosité). Il
est donc nécessaire de considérer la teneur des vides. La porosité d’un matériau composite peut
affecter de maniere significative certaine de ses propriétés mécaniques. Le taux volumique de
porosité a été déterminé a partir des données précédentes, par 1’équation (2.7) [89-90].

Vo(%) =100 - [Wf p’;f + (100 — W) pi] 2.7)

3.2.  Méthodes de caractérisation des propriétés mécaniques

La connaissance des caractéristiques mécaniques du matériau composite ainsi que celles de ses
constituants facilite la prédiction correcte de son comportement a long terme. 1l est donc nécessaire
de déterminer les propriétés de ses constituants (fibres de carbone) et d’évaluer son comportement
mécanique sous différentes sollicitations. Dans la présente étude le choix s’est porté sur la
caractérisation des matériaux composites en traction uniaxiale et en flexion 3-points.

3.2.1. Caractérisation des fibres de carbone en traction sur monofilament

Afin de caractériser les fibres de carbone recyclées, des essais de traction sur éprouvette
monofilament ont été réalises selon la norme NF ISO 11566 :1997 [91]. La Figure 2.15 montre le
montage correspondant a ce type d’essai. Comme il est difficile de manipuler les monofilaments de
carbone, ils sont collés sur un support en papier, présentant un évidement central dont la longueur
correspond & la longueur de référence de I’éprouvette (25mm), a I’aide d’une colle LOCTITE.
Avant d’entamer 1’essai, le support en papier est découpé au milieu de ces cotés. Les essais de
traction ont été conduits sur la machine d’essais de traction INSTRON 5942, équipée d’un capteur

67



Chapitre 2 : Matériaux et techniques de caractérisation

de force de 5N. La vitesse d’essai a été fixée a 0,Imm/min. Cet essai permet de déterminer la
résistance et le module des fibres de carbone. Le module d’élasticité des fibres a été déterminé selon
une méthode bien détaillée et décrite par la norme d’essai. Les essais ont été réalisés, au début, sur
des monofilaments vierges avec ensimage puis sur des fibres de carbone recyclées (Annexe | et
Chapitre 4).

Traverse mobile
. «+—— Capteur de force
A Mors mobile

<4— Support en papier

L Monofilament

Mors fixe

]

Figure 2. 15: Montage d’essai de traction sur éprouvette monofilament

3.2.2. Caractérisation des composites en traction uniaxiale

En se référant aux normes ASTM D3039 [92] et ISO 527 [93], des éprouvettes a talons ont été
utilisées (Figure 2.16). Les talons ont été fabriqués a partir de composites pré-imprégnés en fibres
de verre/époxyde. Ces talons permettent d’éviter le glissement et I’endommagement des éprouvettes
entre les mors de la machine d’essai. Le collage des talons sur les extrémités des éprouvettes a été
réalisé selon la norme ISO 527-5 [94], en utilisant une résine thermodurcissable de type époxyde.
Dix éprouvettes de dimensions 250x25x2mm?, ont été découpées et testées dans les directions de
sollicitation des matériaux (cing éprouvettes dans le sens MD et cing autres dans le sens CD).

Les essais de traction ont été réalisés sur la machine d’essais de traction INSTRON 5800-R, équipée
d’une cellule d’effort de 30kN et dotée d’une précision de 0,5%. La vitesse de déplacement de la
traverse a été fixée & Imm/min. La déformation de 1’éprouvette a été mesurée par 1’intermédiaire
d’un extensometre pour des petites déformations. L’extensomeétre est caractérisé par une longueur
initiale (Jauge) de 12,5mm.

) Epaisseur de I’éprouvette
Talons verre/époxy 2mm

i e e e KK b e S e KK

A
A
\

|‘ > |«
) sz
Talons I Longueur de référence Talons

50mm 150mm 50mm

Figure 2. 16: Eprouvette plate a talons (ISO 527-5)
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Ces essais permettent de tracer les courbes de comportement du matériau composite (Contrainte-
Déformation) et de déterminer ainsi sa résistance a la rupture et son module d’élasticité. La
résistance est déterminée par le rapport entre la force enregistrée par le capteur et la section de
I’éprouvette. Le module d’élasticité en traction Ec(MPa) est déterminé selon I'Equation (2.8), dans
la zone élastique de la courbe contrainte-déformation.

0,—01

Ec= (2.8)

&2— &

Avec :
- 02(MPa) : Contrainte a la déformation &> = 0,0025
- o01(MPa) : Contrainte a la déformation &1 = 0,0005.

3.2.3. Caractérisation des composites en flexion 3-points

Cet essai est défini par la norme ASTMD 790 [95] et consiste & appliquer un effort de flexion simple
sur une éprouvette parallélépipédique. L’essai a été réalisé sur la méme machine de traction
INSTRON 5800-R, équipée d’un dispositif d’essai de flexion 3-points. L’effort est appliqué au
moyen d’une panne centrale fixe. Quant a I’éprouvette, elle s’appuie sur deux autres pannes
cylindriques comme le montre la Figure 2.17. La longueur L et la largeur b de 1’éprouvette, la
distance entre les appuis et les diamétres de la panne centrale et des appuis sont définis en fonction
de I’épaisseur h de 1’éprouvette. La distance minimale entre les appuis est de 64mm, la largeur de
I’éprouvette B=10mm (+0,5mm) et la hauteur h=2mm. Les diamétres des appuis inférieurs et de
’appui supérieur sont respectivement de 8mm et de 10mm. La vitesse de chargement recommandée
est égale a Imm/min pour une épaisseur de 2mm. La force appliquée et la deformation de

I'éprouvette sont mesurées simultanément au cours de 1’essai.

Appui supérieur —_—

Eprouvette ———»

Appuis inférieurs

Epaisseur h[ g-sn  Largeur

2mm 10mm
Longueur

80mm

Figure 2. 17: Schéma illustratif d 'un essai de flexion 3-points et dimensions de [ éprouvette
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La contrainte de flexion (en MPa) est calculée au moyen de I’Equation (2.9).

_ 3FL
Ot = SBn? (2.9)

Avec :
: Charge appliquée par la panne (N)
L : Distance entre les deux appuis (mm)
- B Largeur de I'éprouvette (mm)
h : Hauteur (épaisseur) de I'éprouvette (mm)

1
T

La deformation est calculée en fonction de la fleche, s, sous charge en millimétre. La fléche
correspond a la distance parcourue par la panne. Elle est mesurée a partir de son contact avec la
surface supérieure de I’éprouvette (Equation 2.10).

__6hs
&f — I

(2.10)

Avec :
- s:Fléche (mm)
- L : Distance entre les deux appuis (mm)

Le module d'élasticité en flexion (Equation 2.11), Eq, est obtenu a partir de la courbe contrainte—
déformation ou o1 et o2 sont les contraintes mesurées respectivement aux déformations e, = 0,0025
et er. = 0,00065.

— 9f279f1

=121t

P—— (2.11)

Le module d'élasticité tangent est déterminé a partir de la tangente a l'origine de la courbe charge-
fléche, en utilisant I’Equation 2.12.

L3

E =
4Bh3

*xF 2.12
5 (2.12)

Avec :

- E: Module d'élasticité (N/mm?)

- F : Charge pour un point choisi sur la tangente a 1’origine (N)
- s Fleche obtenue sous la charge F (mm)

3.3.  Plan de découpe des plaques

Les éprouvettes des essais de caractérisation des propriétés structurales et mécaniques cités ci-
dessus, ont été prélevées comme indiqué sur la Figure 2.18. Les dimensions des plaques consolidées
sont calculées en fonction des dimensions et du nombre d’éprouvettes pour chaque type d’essais
[300x300x2mm?]. Les éprouvettes ont été prélevées tout en respectant les deux sens MD et CD.
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Plaque 300mm*300mm*2mm

Référence de 1a plaque

Sens de découpe ﬁ

Eprouvette de traction — 1

250mm*25mm*2mm

Eprouvette de traction - 2

. Eprouvette de flexion 3P — 1
Eprouvette de flexion 3P — 2 Eprouvette de flexion 3P - 3

Eprouvette de traction - 3

Eprouvette de flexion 3P — 4 Eprouvette de flexion 3P - 5

Eprouvette de traction - 4

Eprouvette de traction - 5

* TVF : Echantillons pour la détermination du taux volumique de fibres

)imensions - 80mm*10mm*2mm

Figure 2. 18: Plan de découpe des plaques selon les sens MD et CD

4. Conclusion

Ce chapitre a été consacré a la présentation des différents matériaux utilisés dans cette étude. Les
constituants ainsi que les procédés de mise en forme des non-tisses et des composites a matrice
thermoplastiques PA6 ont été présentés dans la premiere partie. Les différentes méthodes et
techniques de caractérisation structurale et mécanique des composites et de ses constituants ont été
présentées dans la deuxiéme partie de ce chapitre.

Mise a part la mise en forme des non-tissés realisés au sein du laboratoire allemand, les étapes de
mise en ceuvre et de caractérisation ont été réalisées au sein du centre ICA et sa plateforme
MIMAUSA de 'IMT Mines d’Albi-Carmaux. L’analyse des résultats des caractérisations des
composites renforces de non-tissés en fibres de carbone vierges, réalisés selon le plan d’expériences
défini dans ce chapitre, fera I’objet du chapitre suivant.
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Chapitre 3 : Etude de I’influence de la variabilité des propriétés des fibres de carbone sur les propriétés
des composites a renforts non-tissés

Introduction

L’objectif de ce chapitre est d’étudier I’influence de la variabilité des sources de fibres de
carbone sur les propriétés mécaniques des composites a renforts non-tissés. Dix matériaux
composites différents ont été mis en ceuvre, par film stacking et thermocompression, a partir
des non-tissés fabriqués en se basant sur le plan d’expériences présenté dans le chapitre
précéedent.

La premiére partie de ce chapitre s’intéresse a la caractérisation structurale des différents
matériaux. La deuxiéme partie concerne 1’étude du comportement et des propriétés
mécaniques des composites sous deux types de sollicitation : traction et flexion 3-points. Afin
de mieux comprendre I’influence des parameétres d’entrée du plan d’expériences sur les
propriétés mécaniques des composites, une analyse statistique a été réalisée sur les résultats
de caractérisation en traction.

Par la suite, une attention particuliére a été portée a 1’étude de I’influence de I’architecture du
renfort non-tissé sur les propriétés des composites. Il s’agit de comparer le module d’élasticité
expérimental a celui déterminé par analogie avec la théorie classique des stratifiés. Les
résultats seront ainsi résumés dans la quatriéme et derniére partie de ce chapitre.

1. Caractérisation structurale des matériaux
1.1. Caractérisation des non-tissés

1.1.1. Détermination de la masse surfacique

La masse surfacique est 1I’une des caractéristiques structurales des non-tissés a prendre en
compte lors de la détermination du nombre de plis nécessaires pour atteindre un taux
volumique de fibres précis dans le composite. Les résultats de détermination de la masse
surfacique des dix non-tissés, NT-1 a NT-10 (Tableau 3.1), sont résumés dans la Figure 3.1.

Malgré une mise en forme avec les mémes paramétres de production, la masse surfacique des
dix non-tissés varie de 194g/m2 a 221g/m2. La distribution moyenne de la masse surfacique
est proche de la valeur 200g/m2 avec une tolérance de £10% définie par STFI. C’est la valeur
théorique qui a eté fixée, au début de 1’étude, et utilisée pour le paramétrage de la ligne de
cardage.

Les valeurs des coefficients de variations (CV) sont proches de 5%. Les non-tissés présentant
un CV inférieur a 5 % sont uniformes et homogénes. Néanmoins, les valeurs du CV
supérieures a 5% mettent en évidence une répartition non uniforme des fibres dans les non-
tissés. En effet, cette répartition semble étre uniforme a 1’échelle macroscopique, méme si
I’épaisseur et la masse surfacique du non-tissé ne sont pas constantes localement. Cette
variabilité est due au procéde de cardage-aiguilletage.
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Figure 3. 1: Histogramme de comparaison des masses surfaciques des non-tissés étudiés
(Erreur : £ Ecart-type)

Non-tissés Masse surfacique (g/m2) CV (%)
NT-1 211+12 5,76
NT-2 208 £ 10 4,78
NT-3 195+11 5,71
NT-4 202 £ 17 8,61
NT-5 197 £ 14 6,97
NT-6 205+38 3,94
NT-7 211 +13 6,38
NT-8 194 +12 6,32
NT-9 195+ 13 6,67
NT-10 221 +£10 4,44

Tableau 3. 1: Résultats de détermination de la masse surfacique

1.1.2. Etude de la microstructure des non-tissés

La microstructure des non-tissés a été étudiée par microscopie (2 1’aide d’un microscope
Electronique a Balayage) afin d'observer I'organisation et la distribution des fibres au sein du
renfort. La Figure 3.2 présente un exemple d’observations MEB de la surface et dans
I’épaisseur du non-tisse. Les observations correspondent au non-tissé NT-4 (fabriqué selon
les proportions de la quatriéme ligne du plan d’expériences : 50/50- T300/T700- 100%
longueur 50mm).

Les Figures 3.2-Al et 3.2-A2 correspondent aux observations de la surface du non-tissé. Les
fibres présentent de légeres courbures et certaines sont orientées dans 1’épaisseur. En effet,
ces fibres ont été entrainées par les aiguilles lors la consolidation du non-tissé par aiguilletage. Les
traces des aiguilles sont visibles a I’ceil nu et forment des stries a la surface des non-tissés. Les vues
de coupe, présentées dans les Figures 3.2-B et 3.2-C, montrent des faisceaux de fibres dans la
troisieme dimension. Cependant, celles-ci restent minoritaires par rapport a celles dans le plan.
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x 40 2 mm x 125 300 pm

X 40 2 mm X 125 300 pm

Figure 3. 2: Observations MEB de la microstructure des non-tissés (Exemple NT-4) : (A) Vue de
dessus (Surface), (B) Vue de coupe selon la direction CD et (C) Vue de coupe selon la direction MD
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Ces observations montrent aussi des fibres trés individualisées et bien mélangées. En outre, une
orientation préférentielle des fibres selon le sens CD peut étre observée. En effet, 1’observation des
coupes selon le sens CD montre plus des fibres découpées et sortantes tandis que la coupe selon le
sens MD présente plus des fibres alignées et orientées dans la direction inverse (CD).

Les dix différents non-tissés ont été observés au MEB en utilisant la méme méthode (observations
de surface et dans 1’épaisseur). Les observations montrent des structures quasi-identiques.
Cependant, il n’est pas possible de conclure sur I’existence d’une orientation majoritaire des fibres
a cette échelle, celle-ci sera identifiée par une étude de la distribution de 1’orientation des fibres
dans les non-tissés. Cette distribution permettra de décrire le non-tissé comme étant un matériau
isotrope, quasi-isotrope ou anisotrope. La caractérisation des non-tissés en traction permet d’avoir
une idée sur I’isotropie en déterminant le rapport entre les propriétés dans le sens CD et MD.
Toutefois, dans la présente étude, une méthode indirecte, de traitement d’images, a été appliquée
sur les observations MEB des non-tissés en vue de déterminer la distribution de 1’orientation des
fibres.

1.1.3. Etude de la distribution de ’orientation des fibres dans les non-tissés

La Distribution de 1’Orientation des Fibres dans les non-tissés (DOF) est 1’un des paramétres qui
influence significativement les propriétés structurales et mécaniques des non-tissés. Il existe
différentes méthodes permettant d'étudier l'orientation des fibres dans un renfort fibreux,
essentiellement basées sur lI'analyse d'image 2D ou 3D.

Afin d’étudier cette distribution, une méthode d’analyse d’image-2D a été développée basée sur les
observations MEB des non-tissés. Il s’agit de prendre plusieurs clichés sous MEB (vue de dessus :
Figure 3.3-A) et de les traiter en utilisant une méthode basée sur la transformée de fourrier (Voir
Chapitre 1). Cette fonction permet de déterminer la fréquence des fibres orientées selon un angle
précis. Dix clichés MEB (& un grossissement x40) par non-tissé ont été alors analysés et leur DOF
moyenne a été ensuite représentée (Figure 3.3-B).
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150 30

180 s Z 0

210 b 330

240 300
270

WT 40001

o b) Distribution Moyenne (fréquences des
a) Dix Clichés MEB (NT-1) fibres en fonction de | 'angle d’orientation)

Figure 3. 3: Distribution de [’orientation des fibres (Exemple Non-tissé : NT-1)
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Les mémes étapes ont été suivies afin de déterminer la DOF moyenne des non-tissés étudiés (de 1
a 10) et les résultats sont résumés dans la Figure 3.4. Les dix graphes de la DOF présentent les
mémes allures et mettent en évidence une fréquence de fibres plus importante dans le sens
CD que dans le sens MD. Par ailleurs, il est clair que les non-tissés présentent une orientation
préférentielle des fibres selon la direction CD. En effet, dans le cas d’un non-tissé cardé,
nappé et aiguilleté, 1’orientation majoritaire des fibres est perpendiculaire au sens des
rouleaux. Ceci est di au nappage dans le sens 90° ou travers qui change 1’orientation des
fibres initialement parallele au sens du voile sortant de la carde [96-97-98].

Bien que les DOF des non-tissés étudiés paraissent similaires sauf le NT3 et le NT10, il est
difficile de trouver une corrélation spécifique et evidente avec le type et la longueur des fibres.
Les résultats de ces analyses donnent une information indirecte sur les propriétés des
composites. En effet, les propriétés mécaniques des composites sont sensibles a 1’architecture
du renfort et par conséquent a 1’orientation des fibres au sein du renfort. Il serait donc
intéressant d’étudier, par la suite, les propriétés mécaniques des composites renforcés par ces
non-tissés dans les deux sens MD et CD.

1.2.  Caractérisation structurale des plaques composites

Afin d’étudier les proprietés mécaniques des composites dans les deux directions des non-tissés,
deux plaques pour chaque composite ont été mises en ceuvre avec un méme cycle de
thermocompression. A 1’issue de la thermocompression, 1’épaisseur, le taux de fibres (VF), le taux
de résine (VR) ainsi que le taux de porosité (\VP) ont été déterminés selon les méthodes présentées
dans le Chapitre 2. Les résultats sont représentés dans les histogrammes des Figures 3.5 et 3.6
(Annexe Il, Tableau 11.1). Ces histogrammes représentent la répartition du taux de chaque
constituant dans I’épaisseur des plaques.

3
VP mVR mVF
41%

= 7,9 O/O lOf O/0 2,]6:0/0 313_0/0 7,]10/0
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(Erreur : £ Ecart-type épaisseur)

Figure 3. 5: Pourcentages des constituants des composites dans [’épaisseur des plaques a caractériser
dans le sens CD.
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Figure 3. 6: Pourcentages des constituants des composites dans 1’épaisseur des plaques a caractériser
dans le sens MD.

Il est important de noter que le taux volumique de fibres varie globalement de 23% a 29% pour un
taux théorique recherché de 28%. En outre, les taux de porosité sont assez élevés et varient de 1,6%
a 10,7%. Ces variations sont dues essentiellement aux hétérogénéités des non-tisses. En effet, les
non-tissés fabriqués sont susceptibles de présenter une dispersion, non seulement en termes de
masse surfacique et de taux de fibres mais aussi en termes de distribution des fibres [99]. Il n’y a

toutefois pas de corrélation directe entre la dispersion des masses surfaciques des non-tissés (Figure
3.1) et celle des porosités ou taux de fibres dans les plaques composites.

2. Comportement mécanique des composites a renforts non-
tissés

Les matériaux composites ont été caractérisés sous deux sollicitations différentes : traction uniaxiale

et flexion 3-points. Le comportement mécanique a été étudié dans les deux directions CD et MD
des renforts non-tisses.

2.1. Comportement en traction des composites a renforts non-tissés
2.1.1. Analyse des résultats

Les courbes de comportement en traction uniaxiale des dix composites étudiés sont résumees dans
la Figure 3.7.
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Figure 3. 7: Courbes de contrainte-déformation des composites C1 a C10
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L’évolution de la contrainte en fonction de la déformation est similaire pour les dix matériaux
étudiés. La réponse des composites est globalement linéaire élastique et marquée par une rupture
fragile. Cependant, les courbes contrainte-déformation montrent une différence entre le
comportement des éprouvettes testées dans le sens CD et celles testées dans le sens MD. Les
contraintes a rupture dans le sens CD sont plus élevees. 1l est important de noter aussi une plus forte
dispersion des résultats dans le sens CD pour un méme composite (cas des composites C2, C3, C5,
C8 et C9). Cette dispersion peut étre attribuée a I’inhomogénéité due aux taux de porosités élevés
et a la distribution de I’orientation des fibres dans ces composites.

Afin de mieux comprendre les différences de comportement de ces matériaux, la localisation de la
rupture dans la longueur de I’éprouvette et les facies de rupture ont été étudiés. La Figure 3.8 montre
des exemples d’éprouvettes rompues dans différentes zones de la longueur utile. La rupture de la
plupart des éprouvettes se localise dans la zone utile. Par ailleurs, la concentration des contraintes
dans les zones proches des mors et des talons est susceptible de provoquer la rupture dans ces zones
(les éprouvettes rompues dans les zones proches des mors ont été exclues de 1’étude). Pour une
sollicitation dans la direction CD ou MD, la surface de rupture est nette et quasi-perpendiculaire a
la direction de sollicitation. Ces observations permettent de justifier le comportement a rupture type
fragile des composites étudiés. En outre, les facies de rupture, dans 1’épaisseur de la section des
éprouvettes, ont été observés sous MEB.

La Figure 3.9 présente les facies de rupture du composite C3. Les observations a fort grossissement
montrent des fibres bien imprégnées par la résine. Ceci permet de mettre en évidence une bonne
adheésion entre les fibres et la matrice. Les clichés pris dans le sens MD mettent en évidence une
Iégere plasticité de la matrice. Celle-ci pourrait avoir donc une influence sur les propriétés des
composites dans ce sens. Dans le sens CD, il est clair que le comportement est lié a la rupture des
fibres. Cependant, malgré un rapport d’aspect (Longueur/Diamétre) élevé (>>10°), les faciés étudiés
montrent quelques traces de déchaussement des fibres.

Figure 3. 8: Exemple d’éprouvettes aprés rupture en traction
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Figure 3. 9: Observations MEB des faciés de rupture sens CD et MD du composite C3

2.1.2. Propriétes mécaniques en traction

Les essais de caractérisation mécanique en traction uniaxiale ont permis de déterminer les
propriétés mécaniques élastiques des matériaux et les contraintes a la rupture. Afin de
s’affranchir de I’influence du taux de fibres, ces propriétés (déterminées a partir des courbes
contrainte-déformation de la Figure 3.7) ont été normalisées a un Vi =28% selon les équations
suivantes :

E(MPa) = Eexp (MPa) (0,28/VF)
o(MPa) = Gexp (MPa) (0,28/VF)
Avec:

- Eexp : Modules déterminés a partir des courbes contrainte-déformation (Figure 3.7).
- oexp . Contraintes déterminées a partir des courbes contrainte-déformation (Figure 3.7).
- VF : Taux de fibres déterminés expérimentalement (Figure 3.5 et 3.6).
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2.1.2.1.  Propriétés des composites en fonction des directions de sollicitation
(MD/CD)

Les valeurs du module d’élasticité, de contrainte a la rupture et de déformation sont résumeées
dans le Tableau A.2 de I’Annexe II. Les histogrammes des Figures 3.10, 3.11 et 3.12 résument
les résultats des essais. Ces résultats montrent que les modules moyens varient de 22000MPa
a 33000MPa dans le sens CD et de 15000MPa a 27000MPa dans le sens MD. Quant aux
résistances a la rupture, elles varient de 200MPa a 500MPa dans le sens CD et de 150MPa a
430MPa dans le sens MD.

L'analyse de ces propriétés en fonction de la direction de sollicitation montre une anisotropie.
En effet, les dix composites présentent des propriétés mécaniques plus élevées dans le sens
CD. Cette anisotropie a été observée précédemment a 1’échelle des non-tissés lors de la
détermination de la distribution de I’orientation des fibres. Par ailleurs, ces résultats prouvent
une conservation de cette distribution méme aprés la thermocompression. Il sera donc
intéressant de faire intervenir la distribution des fibres déterminée a 1’échelle microscopique
dans la prédiction des propriétés de ces composites (voir paragraphe 4).
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Figure 3. 10: Histogramme de comparaison des modules (MPa) des composites de 1 a 10
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Figure 3. 11: Histogramme de comparaison des résistances (MPa) des composites de 1 a 10
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Figure 3. 12: Histogramme de comparaison des déformations des composites de 1 a 10

2.1.2.2.  Influence du mélange de fibres et de longueurs

En se référant au Tableau 3.2, le plan d’expériences peut étre divisé en 3 groupes. Le premier
groupe correspond aux composites C1, C2 et C3. Ces composites sont renforcés de non-tisses
en 100% de chaque type de fibre et un mélange de longueurs. Grace aux meilleures propriétés
mécaniques de la fibre IM7 (Tableau 2.1), le C3 présente le module et la résistance a la rupture
les plus élevés dans les deux directions CD et MD.

Fibres Longueur fibres (mm)

T300 T700 IM7 50 80 110
C1 1 0 0 0,1665 0,667 0,1665
C2 0 1 0 0,1665 0,165 0,667
C3 0 0 1 0,667 0,1665 0,1665
C4 0,5 0,5 0 1 0 0
C5 0 0,5 0,5 0 1 0
C6 0,5 0 0,5 0 0 1
Cc7 0,333 0,333 0,333 0,5 0,5 0
C8 0,1665 0,667 0,1665 0 0,5 0,5
C9 0,1665 0,165 0,667 0,5 0 0,5
C10 0,667 0,1665 0,1665 0,333 0,333 0,333

Tableau 3. 2: Plan double mélanges : longueurs et types de fibres

Le second groupe correspond aux composites C4, C5 et C6. Dans ce cas, les composites sont
renforcés par des non-tissés en 100% de chaque longueur et un mélange 50/50 de fibres. Le
module est quasi le méme dans le sens MD. En revanche dans le sens CD les meilleures
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propriétés sont obtenues pour le C5. La longueur des fibres de 80 mm et la présence de la
fibre IM7 dans les mélanges augmentent le module ainsi que la résistance dans ce sens.

Le troisiéme groupe correspond au reste du plan d’expériences (C7, C8, C9 et C10). Il s’agit
d’un mélange a la fois de types et de longueurs de fibres. Dans ce cas, les propriétés élastiques
des composites sont trés proches dans une méme direction de sollicitation. Le mélange des
longueurs et du type de fibres stabilise le module d’élasticité a une valeur moyenne de 1’ordre
de 28000MPa dans le sens CD et de 18000MPa dans le sens MD. Ces valeurs sont proches
des propriétés du composite C2 renforcé de fibres haute résistance T700.

Cependant, les propriétes a la rupture dépendent toujours des propriétés des fibres. En effet,
la résistance a la rupture est plus importante, dans les deux sens CD et MD, pour les
composites C8 et C9. Ces composites renferment le pourcentage le plus élevé de fibres ayant
les résistances les plus élevées (T700 et IM7). En revanche, malgré un taux trés important en
fibre IM7, les propriétés du C9 restent moins élevées que celles du C8 dans les deux sens.
Ceci peut étre lié a I’influence des longueurs des fibres principalement de 50mm et 110mm.
Il est clair que I’absence d’un pourcentage ¢élevé d’une longueur moyenne des fibres de 80mm
contribue a de moins bonnes propriétés mécaniques.

Globalement, une influence négative de la présence majoritaire (proportions > 50%) de la
fibre T300 peut étre observée sur les performances. En effet, I’augmentation des proportions
de cette fibre (ayant de faibles propriétés mécaniques par rapport aux fibres T700 et IM7)
dans un mélange provoque la chute des propriétés mécaniques. Ceci peut clairement étre
observeé pour les composites C1, C4, C6 et C10, constitués majoritairement de fibres T300.

Par ailleurs, les matériaux les moins performants mécaniquement présentent des déformations
en rupture plus faibles, proches de 1% tandis que tous les autres composites ont des
déformations en rupture plus proches de 1,5%.

2.2. Comportement en flexion 3-points des composites a renforts non-tissés

2.2.1. Analyse des résultats

Les courbes de comportement en flexion 3-points des dix composites étudiés sont résumées
dans la Figure 3.13. Les courbes représentent 1’évolution de la contrainte de flexion en
fonction de la déformation de flexion. Ces deux propriétés ont été calculées a partir des
courbes charge en fonction de la fléche (Voir Chapitre 2). L’évolution de la contrainte en
fonction de la déformation est similaire pour les dix matériaux étudiés. Les composites
sollicités en flexion 3-points présentent un comportement linéaire élastique au debut du
chargement suivi d’une chute progressive de rigidité accompagnée, en méme temps d’une
augmentation de la déformation. Cette chute s’accentue jusqu’a la rupture de 1’éprouvette.
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Figure 3. 13: Courbes de contrainte-déformation de flexion des composites C1 a C10
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Pour la plupart des composites, la rupture est brutale et le comportement est fragile dans les
deux directions de sollicitation CD et MD. Cependant, les composites C3, C5 et C9 présentent
un comportement différent des autres. Ce comportement est marqué par une variation de la
contrainte de flexion avant la rupture. Par ailleurs, la face supérieure a été filmée au cours de
I’essai. La vidéo a permis de montrer que cette variation de contrainte est synchronisée avec
I’apparition de plis de compression sur la face supérieure de 1’éprouvette (Figure 3.14).

Compression de la face supérieure Rupture en traction de la face inférieure

Figure 3. 14: Observation des faces supérieure et inférieure au cours d’un essai de flexion

Faces inférieures

Rupture dans 1’épaisseur

Figure 3. 15: Eprouvettes de flexion rompues
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Il est important de noter qu’en raison de la complexité de la combinaison des contraintes
locales appliquées sur la face supérieure des échantillons et de la petite taille des éprouvettes
de flexion, les courbes de comportement montrent une dispersion des résultats plus importante
que celle observée en traction. Toutefois, la rupture en traction des plis inférieurs est le mode
de rupture dominant pour les différents matériaux dans les deux directions de sollicitation
(Figure 3.14).

La Figure 3.15 montre les faces supérieures et inférieures ainsi que 1’épaisseur des éprouvettes
de flexion aprés rupture dans les sens CD et MD. Le sens MD est caractérise par une rupture
en traction sur la moitié¢ de 1’épaisseur. En revanche le sens CD présente une rupture sur la
quasi-totalité de 1’épaisseur. La différence entre ces deux modes de rupture est due a
I’anisotropie des renforts non-tissés.

2.2.2. Propriétés mécaniques en flexion 3-points

Les propriétés des composites en flexion ont été aussi normalisées a un Vi=28% afin de
s’affranchir de ’influence du taux de fibres et de pouvoir comparer les résultats. Les valeurs
des modules, des contraintes et des déformations de flexion sont résumées dans le Tableau
A.3 de I’Annexe II.

Les Figures 3.16, 3.17 et 3.18 montrent que les modules varient de 19000MPa a 29000MPa
dans le sens CD et de 15000MPa a 20000MPa dans le sens MD. Comparés aux résultats des
essais de traction les modules de flexion sont Iégérement moins importants dans les deux
directions de sollicitation. Tandis que les contraintes sont plus élevées par rapport aux
contraintes a la rupture en traction. Celles-ci varient de 270MPa a 520MPa dans le sens CD
et de 220MPa a 375MPa dans le sens MD. Les déformations de flexion valent 1,5 fois les
déformations a la rupture en traction.

35000

® Module CD
30000 ® Module MD

25000
20000
15000

10000

Module de flexion (MPa)

5000 |

C1 C2 C3 C4 C5 C6 c7 C8 C9 C10

Figure 3. 16: Histogramme de comparaison des modules de flexion des composites C1 a C10
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mRés CD

500 mRés MD
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200 |

Contrainte de flexion (MPa)

100 |

C1 C2 C3 C4 C5 C6 C7 C8 C9 C10

Figure 3. 17: Histogramme de comparaison des contraintes de flexion des composites C1 a C10
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Figure 3. 18: Histogramme de comparaison des déformations de flexion des composites C1 a C10

Ces différences de propriétés s’expliquent par le fait que les zones caractérisées en flexion et
en traction ne sont pas les mémes. Le module d’¢élasticité déterminé en traction représente la
rigidité moyenne de I’ensemble de la zone utile de 1’éprouvette de longueur 150mm. Alors
qu’en flexion cette méme rigidité est mesurée seulement entre les points d’appuis et le point
d’application de la force, soit sur une longueur utile de 64mm. En outre, si le comportement
du composite n’est pas homogéne dans I’ensemble de I’éprouvette et varie localement, les
propriétés caractérisées seront alors dépendantes de la zone pour laquelle ces propriétés sont
identifiées.

Afin de mieux comprendre 1’influence des mélanges des fibres (de propriétés différentes) sur
les propriétés des composites, une analyse du plan d’expériences en composantes principale
et par régression linéaire multiple a été faite. Il est important de noter que cette analyse ne
prendra en compte que les résultats de caractérisation des composites en traction.
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3. Influence de la variation des propriétés des fibres : analyses
statistiques

Afin de quantifier 1’effet des facteurs du plan d’expériences (type et longueur de fibres) sur
les propriétés mécaniques des composites, deux analyses statistiques ont été réalisées sur les
résultats des essais de traction : une Analyse en Composantes Principales (ACP) et une
Analyse par régression multilinéaire.

La Figure 3.19 résume la démarche globale des analyses et présente les différents parameétres
d’entrée ainsi que les propriétés des composites de sortie. L’analyse a été réaliseée sur toutes
les éprouvettes testées en traction afin d’intégrer la dispersion des résultats.

Paramétres de sortie

Parameétres d’entrée

N
- s »  Analyses _ i At
- Type de fibres _ACP y Propriétés sens MD
= T300, T700 et IM7 - Régression = Module et résistance
= Proportions varientde 0 a 1 :::Lﬁ?i'l;fe - Propriétes sens CD
I nd = Module et résistance

- Longueur de fibre

=
S0mm, 80mm et 110 mm (Résultats de toutes les

La totalité du plan d’expéri . .
(La totalité du plan d’expériences) &prouvettes testées)

Figure 3. 19: Schéma global des paramétres d’entrée et de sortie des analyses

3.1.  Analyse en composantes principales (ACP)

3.1.1. Meéthodologie

L’ACP est une méthode d’analyse de données particulierement efficace pour synthétiser une
masse importante d’informations et en faire ressortir I’essentiel. C’est une analyse factorielle,
en ce sens qu’elle produit des facteurs qui sont des combinaisons linéaires des variables
initiales, hiérarchisées et indépendantes les unes des autres [100-101].

Il faut souligner que les termes « Composantes principales » ou « Axes factoriels », désignent
exactement la méme chose. Il s’agit dans la présente étude des propriétés mécaniques des
composites dans les sens CD et MD. La détermination des composantes principales ou le
choix des axes de projection repose sur le pourcentage d’informations apporté par cet axe.
Les axes ayant les pourcentages de représentation des résultats les plus élevés sont les axes
les plus représentatifs dans 1’étude. L’interprétation des résultats de I’ACP peut étre menée
en analysant les corrélations entre les variables et les facteurs, et en observant le
positionnement précis de chacun par rapport aux axes.
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3.1.2. Résultats

Dans cette étude, les analyses ont été effectuées en utilisant un logiciel appelée <« TANAGRA»
[102]. L analyse commence par la détermination des composantes principales. La Figure 3.20
présente le nombre de composantes ainsi que le pourcentage cumulé de la variance. La Figure
3.21 montre la projection des variables de 1’étude sur les axes 1 et 2, choisis en fonction de
leur pourcentage de représentation des résultats. Toutes les variables sont limitées par un
cercle factoriel de rayon unité. Ce cercle de corrélation sert a obtenir une vue synthétique du
positionnement des variables par rapport aux axes. Par ailleurs, plus ces variables sont
proches du cercle mieux elles sont représentées. Ce cercle permet une visualisation immédiate
des attractions et des oppositions entre les variables.

Axis Eigen value % explained Histogram % cumulated
1 5,906722 31,08% 31,08%
2 4,149895 21,84% h2,92%
3 3,201160 16,86% 69, 77%
4 3, 107641 16,36% 86,13%
5 1,117242 5,88% 92,01%
& 0,774047 4,07% O6,08%
7 0,446498 2,350% 98,43%
g 0,134417 0,71% 90, 14%
9 0,078103 0,41% 99, 66%
10 0,060029 0,32% 99,87%
11 0,013969 0,07% 99,94%
12 0,011287 0,06% 1040, 00

Figure 3. 20: Diagramme de détermination des composantes principales

3.1.2.1.  Influence des variables sur les propriétés dans le sens CD

Les parametres d’entrée en termes de type et de longueur de fibres ont une influence sur les
propriétés finales du matériau. Selon la Figure 3.21, on constate que les fibres de type IM7 et
T700 de longueur 80 mm ainsi que la longueur 80mm sont les variables les plus proches du
module et de la résistance a la rupture dans le sens CD. Cela signifie que 1’augmentation des
proportions de T700-80 et/ou d’IM7-80 améliore ces propriétés. Par opposition, la fibre T300
est la plus éloignée, I’augmentation donc de ses proportions provoque la chute des propriétes
dans ce sens. La longueur 110 est orthogonale aux propriétés. Par conséquent, elle n’a aucune
influence sur les propriétés des composites dans ce sens.
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3.1.2.1.  Influence des variables sur les propriétés dans le sens MD

La résistance dans le sens MD est influencee par les mémes paramétres que le module et la
résistance dans le sens CD. Cependant, le module MD est influencé par la présence des fibres
IM7 et T300 de longueur 110mm et de la fibre IM7 de longueur 50mm.

En conclusion, cette analyse a permis de confirmer les conclusions déja établies sur les
résultats expérimentaux dans le paragraphe (2.1.2). Il y a un optimum de propriété dans la
direction CD. Les propriétés méecaniques des composites dans cette direction sont influencées
par la présence des fibres T700 et IM7 ainsi que la longueur 80mm. Par ailleurs, I’analyse en
composantes principales a permis d’avoir une vue globale de I’influence des parameétres
d’entrée du plan d’expériences (types et longueurs de fibres) sur les propriétés mécaniques
des composites. Pour comprendre au mieux et pouvoir pondérer 1’effet de ces parametres, une

¢tude du plan d’expériences par régression linéaire multiple a été proposée.

710-50
~ T700-5)

\
\
\
\
\

‘\
T300-80

Axe 2 (21,84%)

Medule CD |45 F700-

Rés- mp  Res-CD

T300-110 -

M7

0,6

-0,8

-1
-1 -05-086-07-065-05-04-03-02-01 0 01 02 03 04 45 06 07 08 05 1

Axe 1 (37,08%)

Figure 3. 21: Analyse en composantes principales des différents parametres et projection sur le cercle
factoriel de corrélation
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3.2.  Regression linéaire multiple

Les modules d’¢lasticité et les résistances a la rupture en traction des matériaux composites
étudiés ont été modelisés par régressions lineaires multiples. Le type de fibres ainsi que la
longueur sont les deux facteurs de 1’étude. Quelle que soit la réponse étudiée (module
d’élasticité CD et MD et résistance a la rupture CD et MD), une régression linéaire simultanée
en fonction de ces facteurs parait compliquée. Afin de simplifier 1’étude, la régression suit
deux étapes : une étape mettant en évidence 1’influence du type des fibres et une deuxiéme
¢tape mettant en évidence I’influence des longueurs.

Généralement, le module d’élasticité et la résistance a la rupture des matériaux composites
sont exprimés en fonction de la contribution des fibres corrigée par un facteur de forme « 77 »
et de la contribution de la matrice (Loi des mélanges Equation 3.0). Dans cette étude une
unique matrice a été utilisée pour la fabrication de la totalité des matériaux avec un taux
volumique fixe.

Ec=#nViEr+ (1- Vi) En (3.0)

3.2.1. Meéthodologie

Cette méthode repose sur la loi des mélanges modifiée par la prise en compte d’un facteur de
forme tenant en compte de 1’orientation des fibres et de la longueur. En se basant sur les
résultats du plan d’expériences, la premicre régression a été réalisée sur les réponses X
correspondantes a la contribution des fibres en fonction du type des fibres (X prendra les
valeurs des modules CD et MD et des résistances CD et MD). La contribution des fibres peut
étre déduite par la suppression de la contribution de la matrice des résultats expérimentaux
(Equation 3.1).

L’équation (3.2) correspond au mod¢le de régression en fonction des coefficients des fibres
dans le plan d’expériences (F1: T300, F2: T700, F3:IM7). C’est I’expression de la propriété X
(module ou résistance) en fonction de la composition de chaque composite.

X_cont-fibre-exp = X_expérimentale — X_Contribution matrice (3.1)
X_Cont-fibres-Reg =Zi3=1(coeff de régression * F;) (3.2)
R_longueur = (X_Cont-fibre-exp) / (X_Cont-fibres-Regq) (3.3)
Coeff_iongueur =Xy (coeff de régression (R_iongueur) * Li) (3.4)

Le rapport, R jongueur, €ntre les valeurs expérimentales et prédites est supposé correspondre a
la contribution des longueurs des fibres (Equation 3.3). Le Coeff jongueur a été calculé ensuite
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par une régression linéaire sur le R_jongueur €n fonction des proportions des longueurs des fibres
dans le plan d’expériences, (L1 (50mm), Lo (80mm) et Lz (110mm) selon I’Equation 3.4.

La réponse prédite est enfin exprimée en fonction de la contribution des fibres (en fonction
des facteurs type et longueur) et de la contribution de matrice (Equation 3.5).

X_Reg = (Coeff_longueur * X_Cont—fibres—Reg) + X_Contribution matrice (35)

On retrouve ici la forme bien connue de 1’Equation 3.0.

La significativité des coefficients de régression a été analysée en fonction de la probabilité :
p_value. Cette derniére permet de tester statistiquement la nullité des coefficients, c’est-a-
dire I’hypothése qu’un facteur ne produit aucun effet sur la réponse.

Afin de juger la pertinence des résultats des prédictions, deux cas peuvent étre observés :
- 1% Cas (p_value < 5%) : le facteur est jugé significatif et le coefficient est
statistiquement different de zéro.
- 2" Cas (p_value > 5%) : le facteur est jugé non-significatif et le coefficient est
statistiquement nul.

3.2.2. Résultats de régression
3.2.2.1.  Régression linéaire multiple sur le module

Les résultats de la regression linéaire multiple sont resumés dans les Tableaux 3.3 et 3.4 pour
le module CD et les Tableaux 3.5 et 3.6 pour le module MD. Ces résultats permettent de
calculer le module obtenu par régression selon I’Equation (3.5) et de le comparer au module
obtenu expérimentalement. La comparaison est représentée dans les Figures 3.20 et 3.21 par

la moyenne sur le nombre d’éprouvettes testées pour chaque composite.

Facteur Coeff (MPa) Erreur-type Probabilité Seuil inf de confiance Seuil sup de confiance

T300 19676 1058 5,49E-21 17535 21816
T700 25462 937 5,96E-27 23567 27358
IM7 28630 1130 7,80E-26 26344 30915

Tableau 3. 3: Tableau des significativités de l'influence du facteur type sur le module CD

Facteur Coefficients Erreur-type Probabilité Seuil inf de confiance Seuil sup de confiance

50 1,030 0,042 3,45E-25 0,945 1,116
80 1,053 0,034 4,07E-29 0,985 1,122
110 0,922 0,035 1,15E-26 0,853 0,992

Tableau 3. 4: Tableau des significativités de I'influence du facteur longueur sur le module CD
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Facteur Coeff (MPa) Erreur-type Probabilité Seuil inf de confiance Seuil sup de confiance

T300 16076 580 2,76E-27 14904 17248
T700 15407 513 1,46E-28 14368 16445
IM7 17457 619 1,47E-27 16206 18709

Tableau 3. 5: Tableau des significativités de l’influence du facteur type sur le module MD

Facteur Coefficients Erreur-type Probabilité Seuil inf de confiance  Seuil sup de confiance

50 0,952 0,038 8,90E-26 0,876 1,029
80 0,984 0,030 6,75E-30 0,923 1,045
110 1,053 0,031 1,06E-30 0,991 1,116

Tableau 3. 6: Tableau des significativités de l'influence du facteur longueur sur le module MD

En se basant sur les valeurs p_value (colonne probabilité des Tableaux 3.3 a 3.6), les
différents coefficients associés aux facteurs de 1’étude sont jugés significatifs. Les résultats
de régression dans le sens CD montrent une influence, trés importante de la présence des
fibres T700 et IM7 dans les mélanges. Celle-ci est traduite par des coefficients trés éleves par
rapport a la T300. En outre, la régression linéaire sur les valeurs de R_jongueur Par rapport aux
longueurs des fibres permet de mettre en évidence I’influence de la longueur 80mm sur le
module dans le sens CD. Cette influence est traduite par un coefficient supérieur a 1. Par
conséquent, la correction du modele de régression par le coefficient attribué a la longueur a
permis une bonne représentation des résultats expérimentaux par le modéle (Figure 3.22).
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Figure 3. 22: Comparaison du module CD obtenu par régression au module expérimental
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Figure 3. 23: Comparaison du module MD obtenu par régression au module expérimental

Les résultats de régression dans le sens MD montrent des coefficients de régression en
fonction du type des fibres trés proches. Les contributions des fibres ont les mémes influences
sur le module MD. D’aprés le Tableau 3.6, la longueur 110 mm a une influence plus
importante par rapport aux autres longueurs sur le module MD.

Pour des coefficients et un modele jugés significatifs, les résultats obtenus par régression sur
le module MD sont surestimés pour quatre composites et sous-estimés pour le reste par
rapport au module expérimental (Figure 3.23). Le module MD dépend ainsi des propriétés des
fibres et des longueurs. Par ailleurs, il pourrait étre influencé par les propriétés de la matrice
et I’architecture du renfort.

3.2.2.2. Régression linéaire multiple sur la résistance a la rupture

Les résultats de la régression linéaire miltiple sont résumés dans les Tableaux 3.7 et 3.8 pour
la résistance CD et les Tableaux 3.9 et 3.10 pour la résistance MD. Ces résultats permettent
de calculer la résistance obtenue par régression selon I’Equation (3.5) et de la comparer aux
résultats expérimentaux. La comparaison est représentée dans les Figures 3.24 et 3.25. En se
basant sur les résultats des p_value, les différents coefficients associés aux facteurs de 1’étude
sont jugés significatifs.

Facteur Coeff (MPa) Erreur-type Probabilité Seuil inf de confiance Seuil sup de confiance

T300 88 22 2,10E-04 45 132
T700 320 19 2,31E-19 281 358
IM7 398 23 7,67E-20 351 445

Tableau 3. 7: Tableau des significativités de l'influence du facteur type sur la résistance CD
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Facteur Coefficients Erreur-type Probabilité Seuil inf de confiance  Seuil sup de confiance

50 0,886 0,092 8,27E-12 0,70 1,07
80 1,272 0,074 8,54E-20 1,12 1,42
110 0,883 0,075 2,47E-14 0,73 1,04

Tableau 3. 8: Tableau des significativités de l'influence du facteur longueur sur la résistance CD

Facteur Coeff (MPa) Erreur-type Probabilité Seuil inf de confiance Seuil sup de confiance

T300 72 10 7,22E-09 52 92
T700 174 9 3,87E-22 156 191
IM7 230 10 1,45E-23 208 251

Tableau 3. 9: Tableau des significativités de l'influence du facteur type sur la résistance MD

Facteur Coefficients Erreur-type Probabilité Seuil inf de confiance  Seuil sup de confiance

50 1,016 0,068 1,19E-17 0,877 1,154
80 0,994 0,055 1,27E-20 0,883 1,105
110 1,019 0,056 1,05E-20 0,906 1,131

Tableau 3. 10: Tableau des significativités de l'influence du facteur longueur sur la résistance MD

Les résultats de régression dans les sens CD et MD montrent une forte influence de la présence
des fibres T700 et IM7 dans les mélanges. Celle-ci est marquée par des coefficients quatre
fois plus importants dans le sens CD et trois fois plus importants dans le sens MD, que ceux
de la T300. En outre, la régression linéaire sur les valeurs de R_jongueur par rapport aux
longueurs des fibres permet de mettre en évidence un coefficient trés élevé (=1,28) associé a
la longueur 80mm pour une régression sur la résistance CD. Par conséquent, la correction du
modele de régression par le coefficient attribué a cette longueur a permis une bonne
représentation des résultats expérimentaux par le modéle (Figure 3.24). Les coefficients
attribués a la longueur dans le sens MD sont tres proches de 1. Ceci marque un effet neutre
de la longueur sur la résistance dans ce sens. La Figure 3.25 montre une bonne représentation
des résultats expérimentaux par le modéle dans le sens MD.

Les résultats de la régression linéaire multiple, sur les modules et les résistances, sont en
accord avec les résultats obtenus par I’ACP et avec les observations de la partie 2 de ce
chapitre. Il est important de noter que les propriétés des fibres ont une forte influence sur le
module CD et les résistances CD et MD. En revanche, le module MD est insensible aux
propriétés mécaniques des fibres et a la longueur. Par ailleurs, il pourrait étre influencé par
les propriétés de la matrice ainsi que I’architecture du renfort.
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Figure 3. 24: Comparaison de la résistance CD obtenue par régression a la résistance expérimentale
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Figure 3. 25: Comparaison de la résistance MD obtenue par régression a la résistance expérimentale

Dans cette partie, I’analyse du plan d’expériences fait indirectement intervenir I’influence de
la distribution de ’orientation des fibres dans les non-tissés sur les propriétés mécaniques des
composites. Une étude permettant de lier 1’échelle mésoscopique (non-tissé) a 1’échelle
macroscopique (composite), par analogie avec la théorie classique des stratifiés, fera donc
I’objet de la prochaine et derniére partie de ce chapitre.

LN

4. Détermination du module d’élasticité des composites a
renforts non-tissés par analogie avec la théorie des stratifiés

Les renforts non tissés sont, généralement, considérés comme des matériaux isotropes
constitués de fibres orientées de maniere aléatoire. Cependant, les propriétés élastiques des
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composites associés a ce type de renfort, peuvent étre prédites en utilisant le modéle de Tsai
et Pagano [103]. Afin de prendre en compte I'anisotropie des non tisses et par conséquent
celle des composites dans cette étude, les propriétés élastiques ont été prédites en utilisant la
théorie classique des stratifiés (Classical Laminate Theory CLT) [104]. La méthode utilisée
est détaillée dans [104-105] en utilisant la théorie de stratification 2D pour évaluer I'influence
des propriétés des fibres et de la distribution de I'orientation sur les propriétés élastiques des
composites.

Les composites étudiés seront assimilés a des stratifiés, constitués par un empilement de
couches unidirectionnelles liées ensemble. Afin de simplifier cette prédiction trois hypothéses
ont été formulées :

- comportement élastique linéaire de chaque pli.

- chaque pli correspond a un matériau orthotrope.

- l'analyse est réduite a un probleme 2D (épaisseur faible).

4.1. Démarche

4.1.1. Détermination des séquences d’empilement

Dans la premiére étape, les DOF des non-tissés, telles que déterminées précédemment
(Paragraphe 1.1.3), ont été prises en compte pour la détermination de la séquence
d'empilement dans le stratifié équivalent. La Figure 3.26 présente un exemple de
discrétisation de I’empilement avec un pas de 30°. Les angles d’orientation (0x) considéres
dans cette étude sont compris entre (-90°) et (90°) avec un pas de (10°).
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Figure 3. 26: Séquence d’empilement
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4.1.2. Détermination des propriétés élastiques des plis

Dans une seconde étape, afin de déterminer les propriétés du stratifié, il est nécessaire d’exprimer
les propriétés des plis UD équivalents. Les propriéetés élastiques de chaque pli (Er, ET, vLT, vt €t
G.T) ont été calculées, en utilisant la loi des mélanges présentée dans [104-106], en fonction des
propriétés des fibres et de la matrice pour une fraction volumique totale de fibres Vit=28% et dans
une hypothése sans porosité (Exemple : Equation 3.6 pour le module longitudinal EL). Les résultats
sont resumes dans le Tableau 3.11.

Eup = (Vraoo Efraoo + Virroo Efrro0 + Vaimr Efimz) Viet + (1- Viior) Em (3.6)

Composite  C1 C2 C3 C4 C5 C6 C7 C8 C9 C10

EL(MPa) | 66704 66704 79584 66704 73144 73144 70929 68849 75198 68849
Er(MPa) | 4421 4421 4424 4421 4423 4423 4422 4421 4423 4421
oLt 0,28 0,28 0,28 0,28 0,28 0,28 0,28 0,28 0,28 0,28
UTL 0,019 0019 0016 0019 0,017 0,017 0,017 0,018 0,016 0,018

GLr(MPa) | 1700 1700 1702 1700 1701 1701 1701 1700 1701 1700

Tableau 3. 11: Propriétés élastiques des plis UD des composites C1 a C10

4.1.3. Détermination de la matrice de rigidité

La troisieme étape consiste a déterminer la matrice de rigidité du stratifie A;; (Equation 3.7) en
fonction de la matrice de rigidité réduite C_U correspondante au pli k orienté selon 1’angle 6,, du
taux de fibres V¢ (6k) dans les plis orientés selon 1’angle 6, et de I’épaisseur h du stratifié. Le
comportement élastique de chaque pli est décrit par les constantes élastiques qui lui sont propres.
La fraction volumique de fibres, Vs (6k) de chaque pli correspond a la fréquence des fibres orientées
selon 6 déterminée a partir de la DOF dans les non-tissés (Vi (6k) = DOF (6k)).

1 R
5 Ay = Z [ Cij]gk Vr(8i) (3.7)

k

Les modules apparents du stratifié (E.,, Ecp), dans les sens CD et MD, peuvent étre obtenus par
inversion de I’Equation 3.7 et déduits a partir de I’Equation 3.8.
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1 _012 0
E E,
51?/10 . 01\3[) —gfz iD 0131)
EgD zh[Aij] O'COD = E E 0 O-CQD
yg O'g MD CcD 1 0'6(,) (38)
0 0 —_—
G1,

Avec :
o, 0, ol Contraintes exprimées dans les axes principaux du stratifié (MD, CD)

e, €2p , v Déformations exprimées dans les axes principaux du stratifie (MD, CD)

4.2.  Comparaison des résultats

Les résultats de la détermination des modules d’¢élasticité apparents par la CLT sont résumés dans
le Tableau A.4 de I’Annexe 1l et sont présentés sous forme d’histogramme dans les Figures 3.27 et
3.28. Les modules d’élasticité en traction dans le sens CD prédits par la CLT sont trés proches des
modules expérimentaux. L’écart moyen entre les résultats (en valeur absolue) est de 1’ordre de
11,3%. En revanche, dans le sens MD, les résultats des prédictions sont Iégérement supérieurs aux
modules expérimentaux des composites sauf le C3. L’écart moyen entre les résultats est deux fois
plus important que celui dans le sens CD et estimé a 20%. La diminution du pas de discrétisation
de 10° a 5° augmente les modules prédits dans les deux directions.

40000
< 35000 | ® Module CD mECLT(pas=10°) ECLT(pas=5°)
2
w 30000 F
8
2 25000
<A
o 20000
>
3
s 15000
10000
5000
0
C1 C2 C3 C4 C5 Cé C7 C8 co C10

Composite

Figure 3. 27: Comparaison des résultats de la CLT au module expérimental CD
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Figure 3. 28: Comparaison des résultats de la CLT au module expérimental MD

Les écarts entre les modules expérimentaux et les modules prédits peuvent étre expliques par le fait
que la distribution réelle des fibres dans le renfort s’écarte de 1’empilement idéal considére par le
modele. De plus, la distribution de 1’orientation des fibres pourrait changer sous ’action de la
pression au cours du procéde de mise en forme des composites. Néanmoins, ces résultats confirment
I'influence de I'anisotropie des non-tissés sur les propriétés d’élasticité en traction des composites.
L’association de la Théorie classique des stratifiés et de la distribution de 1’orientation des fibres
(DOF) a permis de comprendre 1’influence de 1’architecture du renfort et des propriétés des fibres
sur les propriétés des composites.

5. Conclusion

La variabilité des propriétés des fibres a la sortie du réacteur du recyclage est un paramétre critique
pour le développement de nouveau semi-produits et des composites de seconde génération. Ce
parametre devrait donc étre maitrisé. Pour ce faire, un plan d'expériences a été mis en place pour
élaborer des non-tissés 100% fibre de carbone. Ces non-tissés ont été utilisés comme renforts de
dix différents composites qui ont été caracterisés par la suite en traction et en flexion 3-points.

Les résultats des essais de traction et de flexion ainsi que les observations microstructurales
associées ont permis de décrire le comportement et les mécanismes d’endommagement des
materiaux étudiés. Par ailleurs, une anisotropie a été observée a 1’échelle des composites. Celle-ci
est directement liée & 1’anisotropie de la structure du non-tissé qui est fortement influencée par le
procédé de mise en forme (cardage/nappage) et le moyen de consolidation (aiguilletage).
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L'orientation des fibres joue un role trés important dans la détermination des propriétés mecaniques
des composites.

L’analyse statistique du plan d’expériences a permis de déterminer I’influence du mélange de
différents grades de fibres de carbone coupées en différentes longueurs sur les propriétés
mécaniques des composites. Le module d’élasticité et la résistance a la rupture en traction des
composites sont influencés a la fois par les propriétés physiques et mécaniques des fibres et par la
distribution de I'orientation. Un optimum de propriétés a été observé pour une longueur de fibres de
80mm et pour une contribution des fibres ayant des propriétés mécaniques élevées. Ces analyses
permettent donc de conclure que le mélange de différents grades de fibres améliore les propriétés
des composites et que la longueur de découpe des piéces composites avant la vapo-thermolyse
devrait conduire a 1’obtention des fibres dont la longueur moyenne est de 80mm.

Dans la derniére partie de ce chapitre, les modules d’élasticité des composites ont été prédits par la
théorie classique des stratifiés. La distribution de l'orientation des fibres dans les non-tisses,
déterminée par traitement d’images a été prise en compte dans la définition des séquences
d’empilement. De bons accords ont été observés entre les modules expérimentaux et les modules
prédits permettant de mettre en évidence I’influence de I’architecture du renfort sur les propriétés
des composites.

En se basant sur les résultats de cette étude, des non-tissés en fibres de carbone recyclées ont été
mis en ceuvre et associés a deux formes de PA6 afin d’obtenir des composites 2.0. L’étude des
propriétés de ces derniers fera 1’objet du chapitre suivant.
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Chapitre 4 : Effet du recyclage et de la mise en forme des fibres de carbone sur les propriétés méecaniques
des composites 2.0

Introduction

Les résultats du chapitre 3 ont permis de mettre en évidence I’influence de la variabilité des
propriétés des fibres et de 1’architecture du renfort sur les propriétés mécaniques des composites en
FCv. Les propriétés mécaniques optimales ont été observées pour des composites renforcés de
fibres T700 et d’IM7 et pour une longueur de fibres de 80mm. De plus, le mélange de trois fibres
de propriétés différentes a contribué a la stabilité des propriétés mécaniques des composites.
Celles-ci sont trés proches des propriétés du composite renforcé de fibres haute résistance
T700.

Ainsi, la suite du travail se focalisera sur les performances mécaniques des composites 2.0 renforcés
de fibres T700 vierges et recyclées dont la longueur varie de 60 a 80mm, fournies par I’entreprise
Alpha Recyclage Composites. Ces fibres ont été transformées en deux types de renforts non-tissés :
en 100% FC et comélés 38%FC/62%PA6. La premiére partie de ce chapitre est consacrée a la
présentation du traitement thermique des fibres suivie de la caractérisation des fibres recyclées
(FCr). La seconde partie porte sur la caractérisation structurale des non-tissés et des composites.
Enfin, I’étude de I’influence des propriétés des fibres recyclées ainsi que la méthode de mise en
forme sur les propriétés mécaniques des composites fera I’objet de la derniére partie de ce chapitre.

1. Caractérisation des fibres de carbone recyclées
1.1.  Traitement thermique des fibres de carbone

1.1.1. Analyses thermogravimétriques

Avant d’entamer le traitement thermique, plusieurs analyses thermogravimétriques ont été réalisées
sur les supports non-tissés a base de fibres de carbone vierges. Afin de mettre en évidence la
présence de I’ensimage et d’estimer sa quantité en pourcentage massique, ces fibres ont éteé
analysées sous air et sous atmosphere inerte (Azote). Ces analyses ont été réalisées au sein du
laboratoire RAPSODEE de I'IMT Mines d’Albi-Carmaux, a ’aide de la machine ATG couplée
DSC au nom commercial LABSYS de SETARAM. Selon les cycles présentés dans le Tableau 4.1.

Fibres T700 vierges 1 2 3
1 blanc + 1 analyse 1 blanc + 1 analyse 1 blanc + 1 analyse
Masse 21,37mg 13,02mg 17,93mg
Atmosphére N2 N2 Air
Montée 2°C/min 5°C/min 5°C/min
Température max 750°C 380°C + palier 120min 380°C + palier 120min

Tableau 4. 1: Tableau récapitulatif des analyses thermogravimétriques

Le débit d’air ou d’azote a été fixé a 3L/h et les courbes ATG ont eté enregistrées, dans un premier
temps entre 20°C et 750°C puis entre 20°C et 380°C en appliquant des rampes de chauffe
respectivement de 2°C/min et 5°C/min. Les mesures ont été réalisées sur des échantillons de fibres
dont la masse initiale varie entre 13mg a 21mg.
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Afin de déterminer la température de dégradation et le pourcentage de 1’ensimage, la premiére
analyse a été réalisée sous Azote en mode dynamique de 25 & 750°C & raison de 2°C.min* (Tableau
4.1, colonne 1). Le thermogramme de cette analyse, présenté dans la Figure 4.1, montre une perte
de masse moyenne de 1’ordre de 1% entre 180°C et 410°C et une vitesse de perte maximale entre
300°C et 380°C.

Par ailleurs deux autres essais ont été effectués sous atmosphére inerte (Azote) (Figure 4.2) et sous
Air (Figure 4.3) en appliquant un cycle comportant une rampe de chauffe de 5°C.min suivi d’un
palier isotherme & 380°C d’une durée de 2 heures. Le thermogramme de la mesure sous azote
présente une premiere perte de masse légeére de 0,1% observée dans I’intervalle de température entre
33°C et 180°C. Cette perte pourrait €tre attribuée a 1’élimination de I’humidité au sein de
1’échantillon. Par ailleurs, le taux de perte de masse total varie de 1% & 1,17%. A la fin du cycle, la
perte de masse est stable et quasi nulle mettant en évidence la dégradation totale de I’ensimage apres
130 min de cycle (70 minutes de montée en température et 60 minutes a 380°C). Le thermogramme
de I’analyse sous air montre une légere prise de masse au début du cycle. Celle-ci pourrait étre
attribuée a plusieurs facteurs tels que la diminution de la densité de ’air avec 1’augmentation de la
température et les effets de convection [107]. Le taux de perte de masse, dans ce cas est de I’ordre
de 0,8%.

Ces analyses permettent de montrer qu’un traitement des fibres, a une température maximale de
380°C pendant 60 minutes elimine totalement 1’ensimage présent a la surface des fibres (compte
tenu du volume de 1’étuve utilisée pour un traitement sous Air et de la quantité de fibres a traiter).

T :33.60 et 180.01 (°C)
t:0.0 et 72.5 (min)
Am (%) 0.071

LR
=)

-04

TG corr. (%)
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HeatFlow corr. (mW)

)
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-30
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Température de I'échantillon (°C)

Figure 4. 1: ATG sous Azote des fibres T700 ensimées : rampe de 25 a 750°C

110



Chapitre 4 : Effet du recyclage et de la mise en forme des fibres de carbone sur les propriétés mécaniques
des composites 2.0

5 400
10
350
0.2
o 30015
04 o
s &
Sos0| =
= € £
°\i -0.6 E ;:,
E B 5]
o o] 0 o
o 2 =
o S200{ 3
2 ic
= i i
0.8 3
£ T
o
£ 150
)
2
= -5
100
-1.2 Offset : 393.194 (°C)
Exo
501 40
14
0 50 100 150
Temps (min)
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Figure 4. 3: ATG Sous Air des fibres ensimées (Perte de masse totale de 0,8 %)
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1.1.2. Observations MEB des fibres avant et aprés traitement thermique

La Figure 4.4 montre le cycle programmé pour le traitement des fibres (en bleu) en superposition
avec les courbes thermiques enregistrées respectivement par le thermocouple T_Etuve installé dans
I’étuve (en rouge) et les deux thermocouples TC1 et TC2 en sein du lot des fibres (en pointillés).
Le décalage est dii au volume trés important de ’étuve (4m®). A I’issue de ce traitement, les fibres
ont été observées sous MEB et comparées aux fibres vierges (Figure 4.5). Les fibres traitées,
présentent des surfaces particulierement propres et dépourvues d’ensimage.

T_cycle

Temperature (°C)

0 200 400 600 800
Temps(min)

Figure 4. 4: Cycle de désensimage des fibres de carbone

Fibres ensimées

T700-D0020 x4.0k 20 um

Fibres désensimées

NL UD7.9 x2.0k

x4.0k 20 ym

Figure 4. 5: Observations MEB des fibres avant et apreés traitement thermique
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Par ailleurs, ces observations ainsi que les résultats des analyses thermogravimétriques permettent
de confirmer que le traitement des fibres selon ce cycle thermique permet un désensimage total sans
dégradation des fibres. 1l est donc intéressant de caractériser ces fibres mécaniquement afin de

s’assurer de la conservation des propriétés mécaniques apres ce traitement.

1.2.  Caractérisation mécanique des fibres de carbone recyclées en traction sur
monofilament

Les essais de traction menés sur les fibres visent a déterminer les caractéristiques mécaniques
moyennes apres le traitement thermique. I1 s’agit d’essais sur des monofilaments de fibres, selon la
méthode de traction présentée précédemment dans le Chapitre 2. Les courbes de contrainte-
déformation des fibres sont présentées sur la Figure 4.6. Le comportement des fibres est élastique
linéaire marqué par une rupture fragile.

Le module d’élasticité a été déterminé selon la méthode décrite par la norme ISO 11566 en faisant
varier la longueur des fibres testées de 15mm jusqu’a 30mm. Les modules sont calculés entre 0,1%
et 0,6% de déformation (limites de déformation pour le calcul du module des fibres dont la
déformation a la rupture & > 1,2%).

Les propriétés mecaniques des fibres sont résumees dans le Tableau 4.2 et comparéees aux valeurs
données par le fournisseur et celles des fibres vierges [108]. Les résultats des essais sur les fibres
vierges montrent un écart important par rapport aux données du fournisseur. Des écarts similaires
ont été observés dans [108-29-109-111] et peuvent étre attribués a la méthode de caractérisation et
de détermination des propriétés. En effet, ces propriétés sont le plus souvent déduites a partir
d’essais de traction sur des meches imprégnées de résine et dont la fraction volumique est
parfaitement contrélée.
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Figure 4. 6: Courbes de contrainte-déformation des fibres de carbone recyclées
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E (GPa) or(MPa) &r (%)
Fibres vierges* 230% 4900* 2,1*
Fibres vierges 223 + 36 4520 + 485 1,98 £0,33
Fibres traitées 219 £ 17 4268 + 608 1,81+0,25

* Fiche technique du fabricant [108]
Tableau 4. 2: Propriétés mécaniques des fibres vierges et recyclées

Il est important de noter que le module d’¢lasticité des fibres n’a pas été affecté par le traitement
thermique. Il est 1égérement inférieur (environ 5%) au module d’élasticité des fibres non-traitées.
En revanche, la résistance a la rupture présente un écart de 13% par rapport a celle des fibres vierges
avec une dispersion plus élevée. La présence de 1’ensimage sur les fibres vierges diminue la
sensibilité des fibres aux défauts de surface et réduit la dispersion des valeurs en rupture. Rappelons
que I’ensimage a pour réle de préserver les fibres des agressions mécaniques qu’elles pourraient
subir durant le procédé de transformation en renforts textiles ou lors de la mise en ceuvre des
composites.

En conclusion, les propriétés des fibres traitées sont trés proches des propriétés des fibres issues du
recyclage par vapo-thermolyse [38]. Toutefois, les écarts, observés dans cette étude, sont inférieurs
aux ecarts observés sur les propriétés des fibres de carbone recyclées, par solvolyse ou par pyrolyse,
a partir de matériaux composites [29-109-110]. Ces écarts ont été estimés entre 15% et 25% pour
la résistance a la rupture. En outre, le module d’¢lasticité n’a pas été affecté par le recyclage.

2. Caractérisation structurale des composites a renforts non-
tissés

Les fibres de carbone vierges et recyclées, présentées précédemment, ont été transformées en quatre
non-tissés différents, au sein du centre de recherche textile STFI (Tableau 4.3).

Non-tissés Composition Masse surfacique de référence  Tolérance
FCv-200 100% Fibres de carbone vierges 200

FCr-200  100% Fibres de carbone recyclées (g/m?) +10%
FCv-530 38%* FCv / 62% PA6 530

ECr-530 38%* FCr / 62% PA6 (9/m?)

* Fraction massique des fibres de carbone dans le non-tissé
Tableau 4. 3: Compositions et masses surfaciques théoriques des non-tissés étudiés

Les deux non-tissés FCv-200 et FCr-200 ont été mis en forme avec les mémes parameétres de
production des non-tissés que ceux utilises précédemment (Plan d’expériences). La fraction
massique des fibres de carbone dans les non-tisses comélés, FCv-530 et FCr-530 (Figure 4.7), a été
fixée a 38%. Ce pourcentage a été déterminé de fagon a obtenir dans le composite final le méme
taux volumique de fibres que ceux élaborés a partir de plis de non-tissés en 100% fibres de carbone.
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Ceci permettra de comparer les propriétés des composites mis en ceuvre par film stacking
(empilement de film + thermocompression) et par thermocompression directe des non-tissés
coméles.

Non-tissé FCr-200

Non-tissé¢ FCr-530

"

Figure 4. 7: Photos des non-tissés en 100% FC (FCr-200) et comélé (FCr-530)

2.1. Caractérisation structurale des non-tissés

2.1.1. Evaluation de I’homogénéité des non-tissés

L’évaluation de ’homogénéité des non-tisses se base sur la vérification de la masse surfacique. Les
résultats de détermination de la masse surfacique des non-tissés fabriqués sont résumés dans le
Tableau 4.4 et présentés dans la Figure 4.8. Contrairement aux non-tissés FCv-200 et FCv-530,
dont les masses surfaciques sont trés proches de la valeur de référence, les masses surfaciques des
non-tissés FCr-200 et FCr-530 sont faibles par rapport aux grammages objectifs théoriques. Ceci
peut étre attribué & un important taux de casses et de pertes de fibres durant le cardage et
I’aiguilletage. En effet, les fibres traitées sont moins protégées contre les sollicitations qu’elles
peuvent subir durant la fabrication des non-tissés en particulier lors de 1’opération de cardage. En
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outre, STFI a constaté qu’une partie des fibres cassees pouvaient étre aspirées par les systemes de
nettoyage protégeant tous les eléments de la ligne de cardage [112].

Non-tissés Masse surfacique mesurée (g/m2) Ecart-type CV(%)
FCv-200 224 15 6,7
FCr-200 190 20 10,5
FCv-530 548 35 6,4
FCr-530 432 31 7,18

Tableau 4. 4: Tableau de comparaison des masses surfaciques des non-tisses

La tolérance de = 10% correspond au coefficient de variation du grammage et donne une idee sur
I"uniformité et la régularité de la masse surfacique dans le non-tissé. Cette tolérance, définie par
STFI pour les différents non-tissés développés dans cette these, est adoptée aussi par ELG Ltd,
premier fournisseur de non-tissés en fibres de carbone recyclées [10]. Les valeurs des coefficients
de variations dans le cas des non-tissés FCr-200 et FCr-530 sont légerement plus élevées par rapport
aux autres supports et mettent en évidence une répartition ‘moins uniforme’ des fibres dans les non-
tissés. Ceci a une influence sur les propriétés structurales et mécaniques des composites.
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Figure 4. 8: Histogramme de comparaison des masses surfaciques des non-tissés

2.1.2. Etude de la microstructure des non-tissés

La microstructure des non-tissés a été étudiée par microscopie. La Figure 4.9 présente les
observations MEB (vue de surface et vue en coupe selon la direction CD) des non-tissés de 1’étude.
Dans le cas des non-tisses FCv-200 et FCr-200 les observations en surface sont semblables a celles
observées précédemment (NT1-10 étudiés dans le Chapitre 3). Les fibres présentent de légéres
courbures et sont orientées aléatoirement. Toutefois, les observations du FCv-200 en coupe selon
le sens CD montrent une orientation préférentielle des fibres, dans ce sens, marquée par des fibres
découpees et sortantes. En revanche, dans le cas des FCr-200, 1’observation en coupe montre autant
de fibres alignées et sortantes indiquant le sens CD que des fibres alignées dans le sens MD. Par
ailleurs, il est également important de noter que ces observations montrent des faisceaux de fibres
dans la troisiéme dimension qui restent minoritaires par rapport a celles dans le plan.
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Figure 4. 9: Observations MEB des non-tissés : Vue de dessus (a gauche), Vue en coupe selon la
direction CD (a droite)
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Dans le cas des non-tisses FCv-530 et FCr-530, les fibres PA6 sont les plus observées en surface et
en coupe, compte tenu de leur diamétre, trois fois plus important que celui de la FC, et de leur
pourcentage massique dans les non-tisses. Les observations en coupe montrent que le FCv-530
présente le méme aspect que celui du FCv-200. En revanche, I’observation en coupe du FCr-530
est semblable a celle du FCr-200 mettant en évidence une orientation aléatoire des fibres de
polyamide.

Ces observations ont été complétées par une étude de la distribution de 1’orientation des fibres
suivant les mémes étapes de la méthode decrite dans le Chapitre 3. Les résultats de cette étude seront
présentés dans le paragraphe 4 de ce Chapitre.

2.2.  Caracteérisation structurale des plaques composites

Quatre matériaux composites ont été fabriqués en utilisant les différents non-tissés présentés
précédemment. Les FCv-200 et FCr-200 ont été associés a des films de PA6. Le nombre de plis a
été calculé en vue d’obtenir un taux volumique de fibres de 28% dans des plaques de 2 mm
d’épaisseur. En outre, pour les composites renforcés de FCv-530 et de FCr-530, la
thermocompression se fait directement sur un empilement de 5 plis. En effet, le grammage a été
fixé avant la mise en forme des non-tissés en vue d’avoir le méme taux de fibres, pour un méme
nombre de plis de renfort et pour une méme épaisseur de plaque finale, que pour les matériaux
obtenus par film stacking.

Les Figures 4.10 et 4.11 présentent les résultats de détermination des taux de fibres (Vf), de résine
(Vr) et de porosité (Vp) ainsi que leur répartition dans 1’épaisseur des plaques (Tableau B.1 de
I’Annexe IIT). L’erreur présentée sur les histogrammes correspond a 1’écart-type sur la valeur
moyenne de 1’épaisseur des éprouvettes prélevées dans les plaques.

28 T Vp (%) mVr(%) mVF(%
- 0,

2,4 2% 204 .

o L I ° 8%
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04 |

30% 24% 25% 14%

FCv-200 CD FCv-530 CD FCr-200 CD FCr-530 CD

Figure 4. 10: Pourcentages des constituants des composites dans [’épaisseur des plaques a
caractériser dans le sens CD
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Figure 4. 11: Pourcentages des constituants des composites dans l’épaisseur des plaques a
caractériser dans le sens MD

Les taux de fibres dans les composites renforcés de FCv-200 et de FCr-200 varient de 25 a 30% et
sont proches du taux théorique fixé a 28%. Ces variations sont dues essentiellement aux
hétérogénéités des non-tissés. En revanche, les composites renforcés de FCv-530 et de FCr-530
présentent des VT tres différents. Si le FCv-530 présente un Vf Iégerement plus faible que celui visé
(21 a 24% par rapport a 28% vise), le FCr-530 avec des valeurs entre 14% et 18% montre une chute
significative du taux de renforcement. Afin de vérifier ce taux, deux echantillons du FCv-530 et du
FCr-530 ont été traités thermiquement dans un four jusqu’a la dégradation de la matrice en suivant
un cycle déterminé aprés plusieurs analyses thermogravimétriques. Apres traitement, les deux
échantillons ont été pesés afin de déterminer le taux massique de fibres de carbone. Dans le cas du
FCv-530, le taux massique de fibres est de 1’ordre de 35%. Ce taux est proche du taux théorique
envisagé (38%). En revanche dans le cas du FCr-530, le taux est de I’ordre de 27%. Ce faible taux
peut étre attribué a la perte des fibres de carbone recyclées lors de la mise en forme, due
essentiellement & un important taux de casse de fibres. En effet, I’introduction des fibres
thermoplastiques PA6 lors de la mise en ceuvre des non-tissés nécessite 1’augmentation des
cadences de la ligne de cardage. Ceci pourrait entrainer la dégradation des fibres de carbone. Ces
résultats expliquent donc les faibles taux de fibres obtenus dans les plaques des composites
renforcés de FCr-530.

3. Comportement mécanique des composites

Le comportement mécanique des composites a été étudié en traction uniaxiale et en flexion 3-points
dans les deux directions du renfort CD et MD.

3.1. Comportement mécanique en traction uniaxiale

3.1.1. Analyse des résultats

Les courbes de comportement en traction sont présentées dans la Figure 4.12. Le comportement des
quatre matériaux est globalement linéaire élastique, suivi d’une rupture fragile, dans les deux

119



Chapitre 4

directions de sollicitation. Toutefois, dans le sens MD, ces courbes montrent une légére perte de
linéarite accompagnée par une augmentation de la déformation avant la rupture.

Les courbes contrainte-déformation des composites renforces de FCv-200 et FCv-530 font
apparaitre une différence entre le comportement des éprouvettes testées dans le sens CD et celles
testées dans le sens MD. En effet, les contraintes a rupture dans le sens CD sont plus élevées pour
des déformations a rupture moindre que celles du sens MD. Ceci a été observé précédemment sur
les résultats du plan d’expériences présentés dans le Chapitre 3 et peut étre attribué essentiellement
a ’anisotropie du renfort non-tissé due au procédé de mise en forme par nappage dans le sens travers
qui privilégie une orientation des fibres dans le sens CD. Cependant, cette différence disparait dans
le cas des composites renforcés de FCr-200 et de FCr-530 (fibres recyclées). Le comportement est
similaire dans les deux directions de sollicitation laissant penser a un renfort plus isotrope. Ceci a
déja éte observé lors de la caractérisation de la microstructure des non-tissés sous MEB. Les
déformations en rupture sont plus élevées pour les composites élaborés a partir des non-tissés
comélés (vierges ou recyclés) qu’avec des composites élaborés par film stacking.
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Figure 4. 12: Courbes de contrainte-déformation des composites étudiés
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Afin d’analyser et de mieux comprendre les différences entre ces composites, la localisation de la
rupture dans la longueur de 1’éprouvette et 1’observation des faciés de rupture sous MEB ont été
étudiées. La Figure 4.13 montre une rupture nette et perpendiculaire aux deux directions de
sollicitation. Les facies de rupture des composites renforcés de FCr, présentés dans la Figure 4.14,
confirment un endommagement par rupture des fibres dans le sens CD avec apparition de
décohésion fibre-matrice dans le sens MD. Les faciés de rupture des FCv-530 montrent un
endommagement, marqué par une rupture des fibres dans le sens CD, accompagné d’une légére
plasticité de la matrice et des décohésions fibre-matrice dans le sens MD. Toutes ces observations
montrent une bonne adhésion fibre-matrice dans le cas des fibres de carbone vierges. Cependant,
celle-ci semble moins importante dans le cas des fibres de carbone recyclées.

Les résultats confirment que I’endommagement de ces matériaux dépend essentiellement de la
distribution des fibres dans le renfort ainsi que de la qualité de I’interface fibre-matrice.

|
| FCv-200-CD
FCv-530-MD

¥

FCr-530-CD

Figure 4. 13: Zones de rupture des éprouvettes de traction
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Figure 4. 14: Observations MEB des faciés de rupture des composites dans les directions CD et MD
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3.1.2. Comparaison des propriétés mécaniques en traction des composites

Afin de s’affranchir de I’influence de la variation du taux de fibres (Figure 4.10 et Figure 4.11) et
de pouvoir comparer facilement les propriétés des composites, les modules d’élasticité et les
résistances a la rupture ont été normalisés a Vf =28% (Tableau 4.5). Ces propriétés sont influencées
essentiellement par deux paramétres : I’architecture du renfort (comélé ou 100% fibres de carbone)
et I’état des fibres (vierges ou recyclées).

Composite Sens Mod(Lll\I/IeP,;o)rmansé Rési::;r:i:ieé(ﬁ Igzg)ture Défo(r(;:)ation
FCv-200 CcD 24288 + 2874 301+51 1,25 + 0,002
FCv-530 cD 26476 + 1282 393+18 1,40 + 0,001
FCr-200 CcD 17586 + 2486 227 +£ 39 1,38 + 0,001
FCr-530 cD 22859 + 1564 340+ 21 1,48 + 0,001
FCv-200 MD 15678 + 489 202+ 11 1,40 = 0,000
FCv-530 MD 16884 + 542 276 + 08 1,81 + 0,001
FCr-200 MD 17577 + 891 195+ 14 1,20 £ 0,000
FCr-530 MD 18878 + 487 290+ 11 1,76 + 0,001

Tableau 4. 5: Récapitulatif des propriétés des composites en traction
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Figure 4. 15: Histogramme de comparaison des modules (MPa)
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Figure 4. 16: Histogramme de comparaison des résistances a la rupture (MPa)
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3.1.2.1.  Influence de I’architecture du renfort

D’aprés les Figures 4.15 et 4.16, les composites renforcés de FCv-530 et FCr-530 présentent des
modules élevés dans le sens CD et des modules comparables dans le sens MD aux composites FCv-
200 et FCr-200. Quant aux résistances a la rupture, elles sont plus importantes dans les deux sens
CD et MD dans le cas des composites renforcés de FCv/r-530. Ceci permet de confirmer que la
présence des fibres PA6 dans le renfort améliore la distribution des fibres de carbone et par
conséquent leur imprégnation par celles-ci durant la thermocompression.

Les propriétés mécaniques des composites sont différentes en fonction de la direction de
sollicitation. Cette anisotropie, observée également sur les courbes de comportement des
composites, peut étre étudiée grace a un Ratio décrivant le rapport des propriétés mécaniques (X :
module d’élasticité ou contrainte a la rupture) entre les directions CD et MD.

Aatio = Xcp/ Xmp

Les résultats de détermination de ce Ratio sont quasi-similaires pour le module et la résistance
(Tableau 4.6). 1l est important de noter que les composites renforcés de FCv possédent des ratios
tres élevés. Tandis que, dans le cas des composites renforcés de FCr les résultats sont trés proches
de 1. Ceci permet d’avoir une idée non seulement sur I’orientation des fibres dans les composites
mais aussi sur la longueur des fibres. En effet, les propriétés d’un non-tissé sont généralement
proches dans les deux directions, dans le cas des renforts isotropes. Ces renforts sont le plus souvent
mis en forme a partir de fibres courtes de longueur moyenne 30mm [113]. Dans notre cas, I’isotropie
peut étre due a une chute de la longueur des FCr durant le cardage et I’aiguilletage. Cependant, il
est difficile de déterminer la longueur des fibres dans les non-tissés apres 1’aiguilletage.

Ratio CD/MD Module Résistance
FCv-200 1,55 1,49
FCr-200 1,00 1,16
FCv-530 1,57 1,42
FCr-530 1,21 1,17

Tableau 4. 6: Ratio de propriétés CD/MD

Pour conclure, le ratio CD/MD est un bon indicateur indirect de ’orientation des fibres dans les
composites. Pour un ratio nettement supérieur a 1, les fibres sont majoritairement orientées dans la
direction CD. Ceci conduit a des propriétés mécaniques élevées dans cette direction et plus faibles
dans la direction inverse. Ces résultats ont été aussi observés dans [113] sur des composites
renforcés de non-tissés, cardés et aiguilletés, en fibres de carbone recyclées par pyrolyse. Il a été
démontré que ce ratio augmente aussi avec 1’augmentation de la masse surfacique du non-tissé.

Actuellement les efforts s’orientent vers le développement de méthodes de vérification de ce ratio
sur le voile sortant de la carde et sur le non-tisse final aprés aiguilletage. Ceci permettra d’optimiser
les propriétés du renfort et par conséquent celles des composites. Ces méthodes reposent
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essentiellement sur 1’utilisation d’une caméra permettant la détermination de la distribution de
I’orientation des fibres au cours de la mise en forme des non-tisses [112-114].

3.1.2.2. Influence des fibres de carbone recyclées

Les Figures 4.15 et 4.16 montrent que les propriétés d’élasticité et en rupture des composites
renforcés de FCr-200 et FCr-530 sont proches dans le sens MD et inférieures dans le sens CD a
celles des composites renforcés de FCv-200 et FCv-530. Dans la littérature, il y a peu de travaux
portant sur la caractérisation mécanique des composites thermoplastiques renforcés de non-tissé,
cardé-aiguilleté en fibres de carbone longues (longueur supérieure 8 60mm). La plupart des travaux
portent sur la caractérisation des composites renforcés de mat de FCr de 6-10mm de longueur,
fabriqués par voie humide [115-116-99-118]. Cependant, les propriétés mecaniques en traction des
composites renforcés de FCr développés dans cette thése peuvent étre comparées a celles d’un
composite renforcé par des non-tissés, en fibres de carbone recyclées par pyrolyse, commercialisés
par ELG Ltd. Les principales caractéristiques fournies par le fabricant sont résumées dans le
Tableau 4.7 [10].

Résistance fibres Longueur fibres Renfort Taux volumique de fibres
Carbiso* 100% FCr? 30%
4-5GPa 40-90mm
Carbiso** 40% FCr'/60% PA6 30%

1 Fibres de carbone recyclées par pyrolyse / * Voie liquide (matrice thermodurcissable) / ** Thermocompression

Tableau 4. 7: Caractéristiques des matériaux développés par ELG [10]
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Figure 4. 17: Histogramme de comparaison des modules (MPa)
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Figure 4. 18: Histogramme de comparaison des résistances a la rupture (MPa)

Les Figures 4.17 et 4.18 montrent que les propriétés des composites renforcés de FCr-200 sont
faibles par rapport a celles du CARBISO* (matrice thermodurcissable) compte tenu du taux de
fibres, de la nature de la matrice et du procédé de mise en ceuvre des composites. En revanche, les
propriétés des composites renforcés de FCr-530 sont trés proches en termes de module et meilleures
en termes de résistance par rapport au CARBISO** (matrice PA6). Ces comparaisons mettent en
évidence les performances mécaniques des renforts et par conséquent des composites développés
dans le cadre de cette thése.

3.2.  Comportement mécanique flexion 3-points

3.2.1. Analyse des résultats

Les courbes de comportement en flexion 3-points des quatre composites étudiés sont résumées dans
la Figure 4.18. Ces courbes représentent 1’évolution de la contrainte de flexion en fonction de la
déformation de flexion et montrent un comportement globalement élasto-plastique a rupture fragile
et identique a celui des matériaux étudiés dans le Chapitre 3. En effet, le comportement linéaire
élastique au début du chargement est suivi d’une chute progressive du module accompagnée
d’une augmentation de la déformation. Cette chute s’accentue jusqu’a la rupture de
I’éprouvette. Il est important de noter qu’en raison de la complexité de la combinaison des
contraintes locales appliquées sur la face superieure des échantillons et de la petite taille des
éprouvettes de flexion, les courbes de comportement montrent une dispersion des résultats
plus importante que celle observée en traction.

L’anisotropie observée précédemment sur les résultats de caractérisation en traction est
retrouvée ici, non seulement pour les composites renforcés de FCv, mais aussi pour le
composite FCr-200. En revanche, dans le cas du composite renforcé de FCr-530 les courbes
de comportement dans les sens CD et MD se superposent dans toute la partie élastique et
présentent des propriétés a la rupture plus importantes dans le sens MD que dans le sens CD.
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Figure 4. 20: Rupture des éprouvettes de flexion
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Figure 4. 21: Observations MEB des faciés de rupture des composites en flexion dans les directions
CD et MD
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La rupture en traction des plis inférieurs est le mode de rupture dominant pour les différents
matériaux (Figure 4.20). Par ailleurs, pour la plupart des composites la rupture est brusque et
le comportement est fragile dans les deux directions de sollicitation CD et MD. Cependant,
les composites renforcés de FCv présentent un comportement différent des autres. Ce
comportement, marqué par une variation de la contrainte de flexion avant la rupture, a été
observé précédemment. Il a été démontré qu’il est dG a une compression générée sur la face
supérieure de 1’éprouvette dans la zone de contact avec 1’appui supérieur. Toutefois, les facies
de rupture de ces composites présentés dans la Figure 4.21 confirment un endommagement
marqué par la rupture des fibres dans le sens CD et la décohésion fibre/matrice dans le sens
MD.

3.2.2. Propriétés mécaniques en flexion 3-points des composites

Les propriétés des composites en flexion ont été aussi normalisées a un Vi=28% afin de
s’affranchir de I’influence du taux de fibres et de pouvoir comparer les résultats. Les valeurs
des modules et des contraintes de flexion sont résumées dans le Tableau 4.8.

Composite Sens Module (MPa) Contrainte (MPa)
FCv-200 cD 21069 + 1358 290 + 37
FCv-530 CD 21888 + 1367 367 £45
FCr-200 cD 19227 +1178 324 + 38
FCr-530 CD 20589 + 711 350 £ 25
FCv-200 MD 12973 + 342 235+ 10
FCv-530 MD 14115 + 793 305 + 23
FCr-200 MD 19726 + 358 245+ 14
FCr-530 MD 16958 + 419 365 + 05

Tableau 4. 8: Propriétés des composites en flexion normalisées a Vi=28%
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Figure 4. 22: Histogramme de comparaison des modules de flexion (MPa)
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Figure 4. 23: Histogramme de comparaison des contraintes de flexion (MPa)

3.2.2.1.  Influence de la méthode de mise en ceuvre des non-tissés

D’apreés les Figures 4.22 et 4.23, les quatre composites etudiés présentent des modules comparables
et proches d’une valeur de 21000MPa dans le sens CD. Cependant, les modules dans le sens MD
sont plus faibles pour tous les composites sauf pour le composite renforcé de FCr-200. Ces résultats
soulignent I’influence de I’anisotropie du renfort sur les propriétés élastiques des composites.
Toutefois, il est clair que le module d’élasticité en flexion est insensible au type du renfort (simple
ou comélé).

Par ailleurs, les contraintes de flexion sont plus importantes, dans les deux directions CD et MD,
dans le cas des composites renforces par des non-tissés comélés. Ceci permet de confirmer que la
présence des fibres PA6 dans le renfort améliore 1’imprégnation des fibres de carbone par celles-Ci
durant la thermocompression et par conséquent les propriétés a rupture des composites en flexion
3-points.

3.2.2.2.  Influence des propriétés des fibres recyclées

Les propriétés élastiques des composites renforcés de FCr sont proches dans le sens CD et plus
importantes dans le sens MD que celles des composites renforcés de FCv. Toutefois, les contraintes
de flexion sont proches dans les deux directions CD et MD. Ces résultats permettent de confirmer
que le traitement des fibres de carbone améliore les modules d’¢élasticité des composites dans le
sens MD et les contraintes de flexion dans les deux directions de sollicitation. La mise en ceuvre
des fibres traitées (cardage, etc) conduit a des composites plus isotropes. Les résultats de
caractérisation des composites en traction et en flexion 3-points mettent en évidence les
performances mécaniques des composites et le potentiel des non-tissés en fibres de carbone
recyclées et des non-tissés comelés.
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4. Mise en évidence de I'influence de 'orientation des fibres
dans le renfort sur les propriétés des composites

Cette partie a pour objectif de comparer les propriétés élastiques des composites caractérisés en
traction avec celles prédites par la théorie classique des stratifiés. Les étapes suivies dans cette partie
ont été présentées dans le Chapitre 3.

L’étude commence par la détermination des séquences d’empilement dans les stratifies
équivalents a partir de la distribution de 1’orientation des fibres déterminée par une analyse des
observations MEB des non-tissés (Figure 4.24). Il important de noter que dans le cas des non-tissés
comélés (FCv/r-530) la distribution déterminée correspond a celle des fibres de PAG6. Par
ailleurs, une hypothese se rajoute a cette étude considérant que la distribution de 1’orientation
des fibres prise en compte pour le calcul des modules des composites a renforts non-tissés
comélés correspond a celle des fibres de carbone.

DOF_FCv 200 DOF_FCr 200

DOF_FCv 530 DOF_FCr-530

Figure 4. 24: Distribution de [ orientation des fibres dans les Non-1issés
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Les propriétés élastiques de chaque pli ont été ensuite calculées, a partir de la loi des mélanges
appliquée pour un unidirectionnel, en fonction des propriétés des fibres et de la matrice. Les valeurs
des modules des fibres unitaires, déterminées a partir des essais de traction sur monofilament ont
éte utilisées comme valeurs d'entrée du modeéle.

La Figure 4.25 présente une comparaison graphique entre les valeurs estimées par le modeéle et les
modules déterminés expérimentalement. Les modules d’élasticité en traction dans le sens CD
prédits par la CLT sont trés proches des modules expérimentaux. L’écart moyen entre les résultats
(en valeur absolue), présenté dans le Tableau I11.2 de I’ Annexe 111, varie de 5 a 8%, sauf dans le cas
du composite renforcé de FCr-200 1’écart est de 17%. En revanche, dans le sens MD, les résultats
de prédiction sont légérement supérieurs aux modules expérimentaux. L’écart entre les résultats
varie dans ce cas de 10 & 18% sauf dans le cas du composite renforcé de FCr-530 1’écart est de 5%.

Les prédictions surestimées des modules peuvent étre expliquées par les hypothéses de simplification
considérées dans cette étude telle que la répartition homogene et uniforme des fibres dans la matrice.
En effet, la distribution réelle des fibres dans le renfort s’écarte de I’empilement idéal considéré par
le modele. De plus, la distribution de 1’orientation des fibres pourrait changer sous 1’action de la
pression, au cours du procédé de mise en forme des composites. Les prédictions négligent aussi les
propriétés d’interface fibre/matrice qui peuvent influencer essentiellement les propriétés des
composites en fibres de carbone recyclées. Cependant, I'utilisation de la théorie classique des
stratifiés permet d'estimer d’une maniére raisonnable les propriétés élastiques des composites a
renforts non-tissés tout en tenant compte de I'anisotropie.

30000

= Module CD
m Module CLT

25000
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15000
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Module CD (MPa)

5000

FCv-200 FCr -200 FCv -530 FCr-530

Figure 4. 25: Comparaison des résultats de la CLT au module CD expérimental
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Figure 4. 26: Comparaison des résultats de la CLT au module MD expérimental

5. Conclusion

Ce chapitre s’est focalisé sur I’étude du comportement mécanique, en traction et en flexion 3-points,
des composites renforcés de non-tissés en fibres de carbone recyclées et vierges. Les fibres
recyclées ont été obtenues par un traitement thermique appliqué aux fibres de carbone vierges. La
caractérisation en traction de ces fibres, a montré une conservation du module d’élasticité et une
l1égere chute de la résistance a la rupture due a la disparition de la couche d’ensimage.

Deux types de non-tissés ont €té développés a partir de ces fibres : le premier est un comélé de
FC/PAG et le second est un non-tissé en 100% FC. La caractérisation structurelle de ces renforts a
mis en évidence des hétérogénéités dues essentiellement a la perte des fibres de carbone recyclées
durant la mise en forme des non-tissés.

La caractérisation mécanique des composites en traction a mis en évidence I’influence de
I’architecture du renfort et des propriétés des fibres de carbone recyclées sur les propriétés des
composites. Les résultats ont montré que les propriétés des composites a renforts comélés en fibres
de carbone recyclées sont meilleures que celles des composites mis en ceuvre par film stacking et
en fibres vierges. La comparaison avec les propriétés d’un composite commercialisé par ELG a mis
en évidence le potentiel des renforts et par conséquent des composites développés dans le cadre de
cette thése.

Les résultats de caractérisation des composites en flexion 3-points ont montré une insensibilité du
module au type du renfort. De plus, la présence des fibres de carbone recyclées dans les renforts a
permis d’améliorer les modules d’élasticité des composites dans le sens MD et les contraintes de
flexion dans les sens MD et CD.

Enfin, la comparaison des propriétés élastiques des composites en traction aux résultats de la théorie
classique des stratifiés a permis encore une fois de mettre en evidence 1’effet de la distribution de
I’orientation des fibres dans le renfort non-tissé sur les propriétés des composites.
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Dans le contexte d’usage croissant des composites a fibre de carbone et a matrice polymeére,
induisant une augmentation continue des quantités de déchets générés, il est essentiel de démontrer
que ces matériaux peuvent étre recyclés et que la filiére qui en dépendrait serait viable, aussi bien
du point de vue économique qu’environnemental. Cependant, les défis majeurs a I’issue de la
récupération des fibres sont la remise en forme et la réintégration en matériaux de seconde
génération. La particularité des fibres recyclées, provenant de diverses sources, réside dans la
variabilité de leurs propriétés. Néanmoins, leur tri préalable par grade de fibres peut impacter la
rentabilité¢ économique. Les objectifs de cette these, s'inscrivant dans le cadre du projet
VAPOCARSB, consistent a évaluer I’intérét du traitement des composites sans un tri préalable et de
valider & une échelle représentative les conditions de mise en ceuvre des fibres recyclées dans des
composites thermoplastiques de seconde génération.

L’¢étude bibliographique décrite dans le premier chapitre a permis, dans un premier temps, d’avoir
une idée sur les différents procédés de recyclage des matériaux composites renforcés de fibres de
carbone et de mettre en évidence I’intérét du recyclage par vapo-thermolyse. Les différentes
techniques de valorisation des fibres de carbone recyclées, connues a ce jour, sous forme de renforts
textiles et de matériaux composites actuellement sur le marché et en cours de développement ont
été par la suite présentées. A la suite de cette étude, le choix s’est porté sur la valorisation des fibres
de carbone recyclées en non-tissés par cardage/aiguilletage pour le développement des matériaux
composites a étudier dans la thése.

Dans le but d’étudier 1’influence de la variabilité des sources de fibres de carbone sur les
propriétés mécaniques des composites, dix renforts non-tissés différents en fibres de carbone
vierges ont été mis en ceuvre par cardage/aiguilletage. Ces renforts ont été fabriqués, selon
un plan d’expériences appelé plan des mélanges, faisant varier a la fois le type et la longueur
des fibres (Chapitre 2). La caractérisation structurale de ces renforts a mis en évidence
I’importance de ce procédé de mise en forme et son influence sur la distribution des fibres. Celle-ci
a été étudiée par une méthode d’analyse des observations MEB des renforts montrant des structures
anisotropes quasi-similaires avec une orientation privilégiée des fibres dans le sens CD. Par ailleurs,
les matériaux composites ont été élaborés a partir des non-tissés associés a une matrice
thermoplastique polyamide 6 (PA6) par thermocompression. Les propriétés mécaniques de ces
composites ont été etudiées en traction et en flexion 3-points. Une anisotropie des propriétés
d’élasticité et des contraintes a la rupture entre les sens MD et CD a été observée. Celle-ci met en
évidence I’influence de I’architecture du renfort et de la distribution de 1’orientation des fibres sur
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les propriétés mécaniques des composites. Ces observations ont été confirmées par la comparaison
entre les modules d’élasticité en traction et les modules déterminés par la théorie classique des
stratifiés, prenant en compte la distribution de I’orientation des fibres dans les non-tissés.

Les analyses statistiques portant sur les résultats des essais de traction, ont permis de mettre en
évidence I’influence des paramétres du plan d’expériences étudiés sur les propriétés mécaniques
des composites. Les résultats obtenus suggerent que pour obtenir des propriétés mécaniques
optimales et stables des composites, le renfort non-tissé doit étre mis en forme avec au minimum
un mélange de trois fibres de carbone, de différents grades, coupées a une longueur moyenne proche
de 80mm. Ces observations permettent donc de conclure que la longueur de découpe des pieces
composites avant la vapo-thermolyse devrait étre supérieure ou égale a 80mm.

Dans la derniere partie de ce travail, les efforts ont été focalisés sur 1’étude du comportement
mécanique des composites renforcés de non-tissés en fibres de carbone recyclées. La caractérisation
mécanique des fibres recyclées a montré une conservation du module d’élasticité et une légére chute
de la résistance a la rupture due a la disparition de I’ensimage. Toutefois, ces propriétés restent trés
proches de celles des fibres issues du recyclage par vapo-thermolyse. Deux types de non-tisses ont
été développés, par la suite, a partir des fibres vierges et des fibres recyclées : le premier est un
comélé FC/PAG et le second est un non-tissé en 100% FC. La caractérisation structurelle de ces
renforts a mis en évidence des hétérogeénéités dues essentiellement a une perte des fibres de carbone
recyclées dégradées durant la mise en forme. La caractérisation mécanique des composites
renforcés par ces non-tissés a permis de confirmer que la présence des fibres PA6 dans le renfort,
améliore la distribution des fibres de carbone et par conséquent leur imprégnation par celles-ci
durant la thermocompression. Les résultats de caractérisation des composites en flexion 3-points
ont montré que la présence des fibres de carbone recyclées dans les renforts a permis d’améliorer
les modules d’¢lasticité des composites dans le sens MD et les contraintes de flexion dans les sens
CD et MD.

La comparaison des propriétés mécaniques des composites 2.0 a celles des composites renforcés
par des non-tissés en fibres de carbone recyclées commercialisés par ELG a mis en évidence le
potentiel des renforts en fibres de carbone recyclées développés dans le cadre de cette thése. Par
ailleurs, la remise en forme des fibres de carbone recyclées en non-tissés simples ou comélés avec
des fibres thermoplastiques est faisable et prometteuse.

Toutefois, a I’heure actuelle, ces matériaux innovants suscitent 1’attention du milieu de la recherche
et des acteurs industriels. Des efforts ont été déployés dans le cadre de cette thématique pour rendre
viable la recyclabilité des fibres de carbone. Méme si cette these a traité certains aspects importants
a savoir ’influence de la variabilité des sources des fibres sur les propriétés mécaniques des
composites renforcés de non-tissés, elle offre de nombreuses perspectives :

- L’homogénéité des non-tissés est un parametre clé des performances des non-tissés et des
composites. L’étude a montré que la distribution des fibres de carbone dans les non-tissés n’était
pas uniforme. Cet aspect dépend essentiellement du procéde de mise en forme qui n’est pas
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encore optimisé. 1l serait donc intéressant de contréler certaines étapes du procédé de mise en
forme des non-tissés a savoir les étapes de cardage et de 1’aiguilletage.

Le taux de fibres des composites renforcés de non-tissés n’excéde pas une valeur moyenne de
30%. Ce taux est contraint par la distribution des fibres dans les non-tissés. Pour y remédier,
plusieurs solutions peuvent étre envisagees a savoir le remplacement du nappage dans le sens
travers (cross) par un nappage dans le sens parallele des fibres. Cette solution permettrait de
conserver ’orientation des fibres dans le voile sortant de la carde. Par ailleurs, une deuxieme
solution consisterait a consolider le renfort non-tissé via une couture. Cette méthode dite,
consolidation par piquage, utilise actuellement des fils de couture synthétiques. Dans 1’optique
d’¢élaborer des renforts non-tissés en fibres de carbone entiérement recyclées, il serait intéressant
de remplacer le fil de couture synthétique par un filé en fibres de carbone recyclées.

A travers I’étude de faciés de rupture des éprouvettes en traction des composites renforces de
fibres de carbone recyclées, des décohésions fibres-matrice et des déchaussements de fibres ont
été observés. Cet aspect n’a cependant pas été abordé d’une maniére approfondie dans le cadre
de cette thése. Il serait donc intéressant de mener une étude sur les propriétés interfaciales des
fibres de carbone recyclées par le moyen d’essai de fragmentation des fibres et pourquoi pas a
terme, envisager des méthodes d’amélioration des propriétés d’interfaces par fonctionnalisation
des fibres.

Enfin, les propriétés mecaniques de ces composites ont montré un excellent potentiel du renfort
non-tissé en fibres de carbone recyclées face a ceux en fibres vierges et aux non-tisses
actuellement commercialisés. Ces matériaux peuvent donc étre utilisés comme des matériaux
de faible co(t pour de nombreuses applications non structurelles ayant comme cibles les
marchés de 1’automobile, pour des pic¢ces de carrosserie, et du nautisme, pour les coques de
bateau. Il serait donc intéressant de tester ces matériaux pour des applications concrétes.
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Annexe I
Caractérisation des fibres en traction
sur monofilaments
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Figure 1.1 : Courbes contrainte-déformation des fibres de carbone vierges
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Figure 1.2 : Détermination de la constante de complaisance permettant le calcul du module d’élasticité
des fibres (ISO 11566)
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AF L.
A AL
AF
1_kﬂ

E(GPa) = 1073

AF est la différence de force, en newtons, correspondant aux limites de déformation 0,1 et
0,6% (pour une déformation de fibre £>1,2).
A est |'aire, en millimétres carrés, de la section transversale du filament.
L est la longueur de référence, en millimétres, de I éprouvette.
AL est la variation de la longueur, en millimetres, correspondant aux limites de déformation
0,1 et 0,6% (pour une déformation de fibre £>1,2).
K est la complaisance du systeme, en millimetres par newton, calculée conformément a la
Figure 1.2

Figure 1.3 : Module d’élasticité des fibres de carbone (ISO 11566)
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Annexe 11

Résultats de caractérisation des
composites C1-C10

Composite Sens Epaisseur (mm) p (g/cm3) Vs (%) V: (%) Vp (%)
C1 CD 2,03+£0,01 1,21+0,01 24+0,5 69+ 0,21 7 £05
C2 CD 2,23+£0,12 1,27+ 0,01 27+04 69 + 0,27 4 +0,3
C3 CD 2,08+ 0,09 1,19 £ 0,03 21+25 69+ 0,38 9 +13
C4 CD 2,03+ 0,06 1,26 £ 0,01 24+0,5 70+0,52 5+16
C5 CD 2,14+ 0,10 1,18 £ 0,02 25+05 64 £ 1,36 10+05
C6 CD 2,19+0,03 1,31+0,01 28+0,2 69 + 0,62 3+06
C7 CD 2,16 £0,01 1,29+ 0,01 28+0,4 69+ 0,15 3 £0,2
C8 CD 2,00+£0,01 1,28 + 0,01 26 +0,5 71+0,10 3 +£0,8
C9 CD 1,87 £ 0,02 1,24+ 0,01 25+1,0 69 +1,20 6 £1,2
C10 CD 2,18 £ 0,05 1,22 + 0,02 23+11 69 + 0,81 8 £14
C1 MD 1,97+ 0,01 1,21 +0,01 25+0,6 67 £1,22 8+0,8
C2 MD 2,11+0,01 1,31+0,01 30£1.1 68 £2,21 310
C3 MD 2,00+ 0,05 1,28 +0,01 26+1,0 71+£0,92 3+x11
C4 MD 2,05+£0,01 1,25+0,01 26 + 0,6 70+0,80 4+172
C5 MD 2,20+ 0,02 1,29+0,01 28+1,3 69 £ 2,60 3+1,3
C6 MD 2,14+ 0,03 1,23+0,01 26+0,4 70+£1,32 3+0,9
C7 MD 2,20+ 0,03 1,29+ 0,01 26+11 72 +£1,00 2+11
C8 MD 1,97 £ 0,05 1,30+ 0,01 27+13 71+1,45 2+09
C9 MD 2,17+ 0,03 1,24+ 0,01 23+15 70+£1,12 7+372
C10 MD 2,01+£0,01 1,28+0,01 26+0,6 70+£0,92 3+13

Tableau I1.1 : Résultats de détermination des propriétés structurales des composites
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Composite Sens Module (MPa) Contrainte (MPa) Déformation (%)
C1 CcD 21976 + 998 205 + 80 1,01+ 0.0
c2 CcD 26637 £ 4142 369+ 79 158401
c3 cD 31833 + 4093 501 + 49 151401
ca cD 26106 + 2526 247 +32 102401
c5 cD 30880 + 3714 425 + 57 150+ 0,0
c6 cD 24879 + 2083 270 + 43 114402
c7 cD 26903 + 2152 298 + 24 116402
cs cD 26860 + 1755 386+ 18 144401
co cD 23244 + 4712 311 +37 127401
c10 cD 24650 + 1726 236+ 18 121403
c1 MD 19613 + 807 154 +09 0,94+0,1
c2 MD 18992 + 334 234 +13 1,93+0,2
c3 MD 26262 + 1014 426 + 17 2,23+0,2
ca MD 18137 + 882 190 £ 10 1,19+01
C5 MD 16087 + 636 206 =13 1,49+0,1
C6 MD 20503 + 87 202 +12 1,12+ 0,1
c7 MD 15664 + 992 184 +11 1,33+0,1
c8 MD 17194 + 1419 252 +13 1,72+0,2
c9 MD 16866 + 930 235+ 31 1,50 £ 0,2

C10 MD 16778 + 1070 176 + 17 1,34+0,3

Tableau 11.2 : Résultats de détermination des propriétés des composites en traction
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Composite Sens Module (MPa) Contrainte (MPa) Déformation (%)
c1 CcD 19362 + 1085 268 +31 0,94+0,1
c2 CcD 22054 + 1030 354 +£25 1,93+0,1
c3 cD 29133 + 681 515 + 32 2,23+0,1
ca cD 24183 + 1188 326 +28 1,19+04
C5 CcD 23017 £ 2293 416 + 29 1,49+0,2
C6 CcD 22654 + 3107 334 + 26 1,12+ 0,1
C7 cD 22521 £ 1478 309 + 22 1,33+0,1
c8 CcD 23257 £ 1340 364 + 28 1,72+0,1
c9 cD 19714 + 792 285+ 13 1,50 £0,2
C10 cD 20972 + 2512 311+2 1,34£0,1
c1 MD 16581 + 719 218+ 9 2,2+0,2
c2 MD 14583 + 1826 258 + 20 2,2+0,1
Cc3 MD 19969 + 1865 374 £ 15 25+0,.2
ca MD 17681 + 1188 321+7 2,2+0,1
c5 MD 17977 + 1262 281+ 16 29+03
c6 MD 14719 + 273 222+ 14 2604
c7 MD 15995 + 776 255+ 9 2,8+0,1
cs MD 15937 + 502 282 + 4 3,0£0,4
c9 MD 15817 + 455 2503 3,0+ 0,4

C10 MD 17833 + 956 263+ 10 2,0+0,2

Tableau 11.3 : Résultats de détermination des propriétés des composites en flexion 3-points
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Composite Sens Enormaliss (MPa) Ecir (MPa) Eé;r;’g((?;;
c1 CcD 21976 + 998 25673 14.4
2 cb 26637 + 4142 24523 29,0
c3 cD 31833 +4093 29344 -8,5
ca cD 26106 + 2526 25921 0,7
c5 cD 30880 + 3714 29735 -16,7
C6 cD 24879 + 2083 27389 9,2
c7 cD 26903 + 2152 27338 1,6
cs cD 26860 = 1755 27792 3,4
c9 cD 23244 + 4712 30113 22,8
c10 cD 24650 + 1726 23007 71
c1 MD 19613 + 807 20847 6,3
c2 MD 18992 + 334 20380 44,6
c3 MD 26262 + 1014 23029 123
ca MD 18137 + 882 19589 8,0
c5 MD 16087 + 636 20810 6,9
c6 MD 20503 + 87 21621 55
c7 MD 15664 + 992 21365 36,4
cs MD 17194 + 1419 20317 18,2
c9 MD 16866 + 930 21736 28,9

c10 MD 16778 + 1070 21596 28,7

Tableau 1.4 : Résultats de I’analogie Théorie classique des stratifiés (CLT)
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Annexe 111
Résultats de caractérisation des
composites FCv/r-200, FCv/r-530

Composite Sens Epaisseur (mm) p (g/cm?) Vs (%) V(%) Vp (%)
FCv-200 CD 2,20+ 0,02 1,32+0,01 30x0,6 68 £ 0,6 2+09
FCv-530 CD 2,08 £ 0,04 1,26 + 0,01 23x0,8 74+£2,0 3+x1,1
FCr-200 CD 1,91 + 0,02 1,27 £ 0,02 25x1.2 72+11 3+1.2
FCr-530 CD 1,87 £0,01 1,15+0,01  14+0.3 79+0,6 8+0,6
FCv-200 MD 2,04 £ 0,00 1,20£0,01 2505 65+ 0,6 9+0,6
FCv-530 MD 2,15+ 0,01 1,21+0,01 20x0,7 74 +£0,7 6+0,3
FCr-200 MD 1,89+ 0,01 1,16 + 0,02 25x1,0 63+1,0 12+£0,9
FCr-530 MD 2,17+ 0,01 1,21 + 0,00 17+£0,3 79+£0,2 4+0,2
Tableau I11.1 : Propriétés structurales des composites
Composite Sens Enormalis¢ (MPa) Ecir (MPa) Ecart (((ZO/LO)T-EXP)
FCv-200 cD 24288 + 2874 25908 6
FCv-530 CD 26476 + 1282 27799 5
FCr-200 cD 17586 + 2486 21189 17
FCr-530 cD 22859 + 1564 24728 8
FCv-200 MD 15678 + 489 19009 18
FCv-530 MD 16884 + 542 18670 10
FCr-200 MD 17577 = 891 20849 16
FCr-530 MD 18878 + 487 19965 5

Tableau I11.2. Tableaux de comparaison des modules MD et CD avec les résultats de la CLT
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Composites a fibres de carbone recyclées : variabilité des sources et optimisation des
performances mécaniques

Le recyclage des matériaux composites renforcés de fibres de carbone suscite de plus en plus d’intérét
pour répondre aux exigences reglementaires et aux besoins industriels. Le défi majeur est de récupérer les
fibres de carbone afin de les réintégrer dans des composites (2.0) de seconde génération. La particularité
des fibres recyclées, provenant de diverses sources, réside dans la variabilité de leurs propriétés et d’un point
de vue industriel et économique, le tri des composites par type/grade de fibres avant le recyclage semble
onéreux. L’objectif de cette thése est d’évaluer I’intérét du traitement par vapo-thermolyse des composites
usages sans un tri préalable et de valider a une échelle représentative les conditions de remise en forme des
fibres recyclées en renfort textile et de remise en ceuvre des composites 2.0. L’étude s’est focalisée sur le
développement et la caractérisation mécanique de nouveaux composites renforcés de non-tissés en fibres de
carbone vierges. Les non-tissés ont été mis en forme par cardage en se basant sur un plan d’expériences type
plan de mélanges prenant en compte trois grades de fibres de carbone coupées en trois longueurs différentes.
Les résultats ont montré que le mélange de fibres de propriétés différentes et de longueurs permet de réduire
la variabilité des propriétés des composites. Mais 1’augmentation des proportions des fibres ayant de faibles
propriétés mécaniques dans un mélange provoque une chute des performances. Ces résultats ont permis une
meilleure compréhension de I’influence des propriétés des fibres et de I’architecture du renfort non-tissé sur
les propriétés des composites. L’étude a été complétée par une comparaison des propriétés mécaniques de
deux composites renforcés de non-tissés simples et comélés a base de fibres de carbone vierges et recyclées.
Les résultats ont montré un excellent potentiel des renforts en fibres de carbone recyclées comparés aux
renforts en fibres vierges et aux renforts en fibres recyclées actuellement commercialisés.

Mots clés : Recyclage, Vapo-thermolyse, Fibre de carbone vierge /recyclée, Renfort textile, Non-tissé,
Composite thermoplastique, Composite 2.0

*khkhhhkhkkhkkkkkkhkkhkhkkhikhkhkhkhhhhhhhkhkhkhkhkhkhkhkhkikiikikikx

Recycled carbon fiber composites: variability of sources and optimization of mechanical
performances

There is a great deal of interest with carbon fiber reinforced composite recycling in order to respond to
regulatory requirements and industrial needs. The major challenge is to recover carbon fibers in order to
reintegrate them into second-generation (2.0) composites. The particularity of recycled carbon fibers coming
from different sources is the variability of their properties. From an industrial and economical point of view,
composite sorting by fiber type/grade before recycling seems to be not profitable. This project aims to
evaluate the interest of recycling composites by steam-thermolysis without preliminary sorting and to
validate at a representative scale the implementation conditions of recycled fibers into textile reinforcements
and 2.0 thermoplastic composites. The study focused on development and mechanical characterization of
new virgin carbon fiber non-woven reinforced composites. A design of experiments was carried out by using
a Mixture Design methodology considering three carbon fiber grades cut into three different lengths in order
to produce non-woven reinforcement by carding. It has been shown that the mixture of fibers with different
properties and lengths induces reducing variability of composite properties. But the increase in mixture
proportion of fibers having low mechanical properties leads to a drop-in composite performance. This part
allowed a better understanding of fiber properties and non-woven reinforcement architecture influence on
composite properties. The study was completed by a comparison of mechanical properties of two simple and
comingled recycled carbon fiber non-woven reinforced composites. The results showed an excellent potential
of recycled carbon fiber non-woven reinforcement compared to virgin carbon fiber and commercialized
recycled carbon fiber non-wovens.

Keywords: Recycling, Steam-thermolysis, Virgin/ Recycled carbon fiber, Textile reinforcement, Non-
woven, Thermoplastic composite, 2.0 Composite



