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Introduction générale

Un challenge essentiel pour 'avenir des matériaux composites est de rendre leur fabrication et
leur utilisation compatibles avec les attentes environnementales de plus en plus exigeantes. Dans
ce cadre, le remplacement des fibres d’origine minérale ou synthétique par des fibres d’origine
végétale est d’un grand intérét. Ces derniéres doivent cependant respecter le méme cahier des
charges notamment en termes de propriétés mécaniques. Les fibres d’origine végétale sont de
plus en plus étudiées afin d’étre employées comme renfort dans les matériaux composites. Grace
a leur faible densité, leur biodégradabilité ainsi que leur abondance, 'utilisation de ces fibres est
intéressante du point de vue économique et environnementale [1].

Avantages Inconvénients

Faible cofit Fort comportement hydrophile

Propriétés mécaniques spécifiques . - .
Faible stabilité¢ dimensionnelle

importantes

Biodégradabilité Biodégradabilité

Non abrasif Faible tenue thermique (< 230°C)
Bilan CO2 faible Comportement anisotropique
Demande peu d’énergie pour étre Variation de la qualité dépendant des
produite conditions de croissance de la plante

. o Demande un contréle pour une
Pas de résidu aprés incinération o )
application industrielle

Non irritant lors de la manipulation des
fibres

Renfort discontinu

Bonne isolation thermique et acoustique

Ressource renouvelable

Faible densité

FIGURE 1 — Avantages et inconvénients des fibres végétales [1]

Malgré leurs avantages, les fibres végétales présentent quelques inconvénients (figure 1). En
effet, compte tenu de leur caractere naturel, leurs performances et leurs propriétés mécaniques
sont dispersées [2]. Ainsi, la composition chimique et la structure complexe de la fibre influencent
les propriétés a l'interface fibre/matrice. Cette interface joue un réle primordial dans la résistance
mécanique des matériaux composites. En effet, un des modes d’endommagement des matériaux
composites est la dé-cohésion entre le renfort et la matrice (figure 2). Ce mode de rupture est



Introduction générale

trés répandu dans le cas des composites agro-sourcés car I’adhésion entre la matrice hydrophobe
et la fibre hydrophile est faible (figure 3).

I R T D T

; v B ey '
10.0kV 9.9mm x200 YAGRBSE 200um FT 10.0kV 9.7mm %200 SE(M) 200um

FIGURE 2 — Facies de rupture des composites & fibres de chanvre/PLA : (a) fibres de chanvre
non traitées, (b) fibres de chanvre traitées [3]

Il est donc crucial de comprendre les phénomeénes intrinséques au niveau de l'interface ainsi
que leurs influences sur les propriétés mécaniques du composite final. Pour aborder ce probleme,
il est important tout d’abord de savoir qu’est-ce que I'adhésion puis les mécanismes d’adhésion
entre la fibre et la matrice.

FIGURE 3 — Détail d’une faible adhésion de 'interface entre une fibre d’acai et du polystyrene
(HIPS) sous compression [4]

L’adhésion entre une fibre et une matrice est assurée par des interactions moléculaires de
3 types (i) liaison de Van der Waals [5, 6], (ii) acide-base [7, 8, 9, 10] et (iii) liaison chimique
(covalente) [5, 6]. Ces trois interactions jouent un role fondamental sur I’adhésion.

Pour décrire l'interface de sa formation a sa rupture, il est judicieux de considérer minu-
tieusement l'intégralité des mécanismes d’adhésion. Actuellement, il existe six modeles/théories
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complémentaires [6, 11, 12, 13] :
1. Modele d’ancrage
Théorie électrique
Théorie des couches de faible cohésion et concept d’inter-phase

Théorie thermodynamique de 'adhésion et modele des facteurs multiplicatifs

ARl o

Théorie de la diffusion et de 'inter-diffusion
6. Théorie de la liaison chimique.

L’utilisation de ces théories dépend des matériaux en contact et des conditions de formation
de l'interface.

Une analyse bibliographique ciblée sur la caractérisation de linterface fibre/matrice des
matériaux composites permet d’avoir un apercu sur les différentes méthodes existantes. En
effet, il existe dans ce domaine des techniques telles : (i) le test de déchaussement d’une micro-
goutte/micro-éprouvette, (ii) le test de fragmentation et (iii) la technique de (nano) micro-
indentation, ... Parmi ces méthodes, le test de déchaussement et le test de fragmentation sont
les plus applicables pour les matériaux composites a fibres végétales [6].

Le test de déchaussement d’une micro-goutte permet de mesurer précisément le déplacement
de la fibre ainsi que la force de traction. La fabrication des échantillons et la mise en ceuvre du
test sont complexes, coliteuses et demandent un certain temps de préparation. Les résultats de
ce test dépendent de plusieurs facteurs [14] :

— L’hypothese d’une distribution uniforme ou non de la contrainte de cisaillement le long

de l'interface

— L’effet du frottement

— La longueur immergée de la fibre dans la matrice et la longueur libre de la fibre

— L’effet du coefficient de Poisson

— L’effet de la contrainte normale transversale

Pour le test de fragmentation ou le travail réel du matériau composite est mieux reproduit, il
y a moins de parametres gouvernant la caractérisation de I'interface. Il est ainsi facile d’observer
la rupture de la fibre avec une matrice transparente. Cependant, le calcul de la contrainte a la
rupture de la fibre est plus complexe.

Les techniques décrites brievement ci-dessus sont souvent cotiteuses et nécessitent un temps
de préparation et de mise en ceuvre important. On propose donc dans ce travail de theése de
développer une méthode plus simple a mettre en ceuvre et moins cotiteuse pour caractériser les
propriétés mécaniques de l'interface fibre/matrice.

Aussi, la géométrie des fibres végétales est fortement variable. Il existe souvent des défauts
de surface. Cependant la plupart des études sur l'interface fibre/matrice des agro-composites
consideére que la section du profil des fibres végétales est circulaire et constante le long la longueur
de la fibre.

Le présent travail vise premiérement a développer un nouveau dispositif expérimental
afin d’améliorer la caractérisation de l'interface fibre/matrice. La méthode développée doit étre
simple et fiable dans un but d’application (semi) industrielle. Une multi-fabrication des éprou-
vettes est proposée a 'aide d’un moule spécifique. De plus, la réalisation des essais de déchaus-
sement est simple grace a 'utilisation d’une micro-machine de traction in-situ. La vitesse de la
traverse est choisie suffisamment petite pour mieux reproduire les différentes phases du déchaus-
sement de la fibre. Un dispositif expérimental spécifique et complexe n’est plus nécessaire car
les dimensions des éprouvettes choisies sont bien adaptées aux mors de la machine de traction.
En outre, l'interface de nos éprouvettes est bien plus longue (facteur de 3 & 4) que celle utilisée
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dans les études antérieures. Les fibres techniques utilisées comme renfort des agro-composites
ont une longueur plus grande, 'interface étudiée dans notre cas se rapproche donc mieux la réa-
lité. D’autre part, la géométrie réelle de la fibre est prise en compte dans le calcul des propriétés
mécaniques de l'interface.

Deuxiémement, le protocole expérimental développé est ensuite appliqué dans une étude
concernant I'influence de la température d’élaboration sur les propriétés de 'interface fibre/matrice.
Parmi les parametres de fabrication, la température influence largement la qualité de l'interface
entre la fibre et la matrice. En effet, certains travaux [15, 16, 17, 18] ont montré I'importance de
ce parametre sur les propriétés mécaniques globales des matériaux composites. Dans le cas de ce
travail, nous avons concentré notre étude sur la zone interfaciale. Plus précisément, la variation
de (IFSS, G et gpmqar) a été étudiée suite a des changements de température de fabrication.
L’objectif est de mieux comprendre I'effet de ce parametre sur la qualité de I'interface dans la
mécanique des agro-composites.

Enfin, le vieillissement dans des conditions d’utilisation est un des inconvénients des agro-
composites. Il est constaté dans la littérature que ce probléme a un lien avec l'altération de
I'interface fibre/matrice quand le composite est exposé a des conditions environnementales.
Pourtant, peu de travaux mettent en lumiere I’évolution des propriétés mécaniques d’interfaces
vieillies. D’autre part, dans les travaux antérieurs [19, 20], la condition de vieillissement est
souvent I'immersion dans 1’eau, qui est une condition extréme. Une simulation des conditions
climatiques naturelles par exemple dans une ville de France est particulierement intéressante
afin de prévenir la durée de vie des agro-composites dans des conditions usuelles.

En effet, Jin et al. [21] ont appliqué des cycles de vieillissement accélérés dans une étuve
climatique simulant le climat de la ville de Paris a des fibres de chanvre et a des composites
PP /chanvre. L’application de ces conditions de vieillissement & I'interface fibre/matrice du méme
composite permettra d’étudier directement ’altération de 'interface. De plus, nous pouvons re-
trouver le lien entre la perte des propriétés de l'interface et la diminution des propriétés globales
du composite.

Objectifs de la these
En répondant aux problématiques posées ci-dessus, cette these se compose de trois chapitres :

— Chapitre 1 : Revue de littérature

Dans ce chapitre, les matériaux utilisés sont constitués de fibres végétales de chanvre
et d’une matrice thermoplastique (polypropyléne - PP). Nous aborderons le procédé de
fabrication des matériaux composites et 'influence des parameétres de fabrication sur
les propriétés des composites. Parmi les parameétres de fabrication, nous avons choisi de
regarder I'influence de la température d’élaboration. L’ensemble des connaissances sur
Pinterface fibre/matrice des matériaux composites ainsi que sur les méthodes de caracté-
risation de 'interface seront présentées. Parmi les méthodes disponibles, 1’essai pull-out
sera choisi dans ce travail. Enfin, la derniére sous-partie du chapitre présentera le pro-
bléme de vieillissement en relation avec l'interface fibre/matrice.

— Chapitre 2 : Caractérisation de Uinterface fibre/matrice
Le chapitre 2 présente la caractérisation de l'interface fibre/matrice réalisée dans ce tra-
vail. Apres avoir décrit la méthodologie, nous présenterons les différentes étapes de fa-
brication ainsi que la mise en place des essais de déchaussement. Les différents résultats
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obtenus : rupture en traction de la fibre, le déchaussement partiel de la fibre et le déchaus-
sement total de la fibre seront présentés et analysés. Les propriétés mécaniques apparentes
de la fibre (cas de rupture en traction) et de l'interface (cas de déchaussement partiel et
de déchaussement total) seront décrites. Il est a remarquer que les défauts géométriques
de la fibre sont pris en compte dans ces analyses. Les résultats observés seront comparés
avec ceux de la littérature.

Les essais pull-out développés précédemment seront répétés sur des éprouvettes élaborées
a d’autres températures afin d’analyser I'influence de ce parameétre sur les propriétés
interfaciales.

Chapitre 3 : Etude de vieillissement de l’interface fibre/matrice

Le dernier chapitre du rapport sera consacré a I’étude du vieillissement de l'interface fibre
de chanvre/matrice de polypropyléne. Tout d’abord, le dispositif et la méthode seront
présentés. Nous avons choisi de restreindre ce travail a ’étude de 'influence de I’humidité
relative (HR) sur U'interface. Des essais de déchaussement sur les éprouvettes disposant
d’une interface vieillie seront présentés. Les propriétés mécaniques (IF'SS, G et €pmax)
de linterface a différentes semaines de vieillissement seront analysées. La diminution
de IFSS et de G est constatée alors que €,,4; augmente au cours du vieillissement en
humidité relative. D’autre part, I'influence du vieillissement en HR sur des propriétés
qualitatives de l'interface est constatée via des observations microscopiques.

Le chapitre se termine par des comparaisons de nos résultats avec ceux de la littérature.
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Revue de littérature
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1.1 Introduction

Un matériau composite est I'association d’une matrice et d’un renfort. Il existe différents
matériaux pour les matrices et les renforts d’un composite. D’une part, les matrices se classifient
en trois familles : matrices métalliques, céramiques et organiques. D’autre part, le renfort peut
étre sous forme de fibres ou de particules. On se limite dans ce travail de these a des composites
a matrices organiques renforcées par des fibres naturelles de chanvre.

Actuellement, les fibres les plus utilisées comme renforts sont celles synthétiques telles que les
fibres de verre et de carbone. La fabrication de ces fibres demande beaucoup d’énergie et ce type
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de renforts a des limites environnementales. Elles ne sont ni naturelles ni renouvelables. Pour
ces différentes raisons, depuis plusieurs années, des chercheurs et des industriels ont commencé
a chercher d’autres ressources afin de remplacer une partie des fibres conventionnelles citées
ci-dessus par des fibres naturelles.

Les fibres naturelles (d’origine végétale, animale et minérale) sont de plus en plus étudiées et
employées comme renforts des matériaux composites. Cela permet non seulement la valorisation
de ressources locales mais aussi le développement de matériaux et de technologies prenant en
compte Penvironnement [2]. Les fibres naturelles ont montré des propriétés mécaniques intéres-
santes et comparables a celles des fibres artificielles, notamment en terme de valeur spécifique.
Parmi ces fibres organiques, les fibres végétales dont le lin, le chanvre,... sont les plus disponibles
et les plus utilisées en Europe et en France plus précisément.

Le remplacement de fibres artificielles par de nouvelles fibres "vertes" fait partie de la pro-
tection de l'environnement et du développement durable. A ces dernieres peut étre associées
I'utilisation de matrices "vertes". Parmi les trois familles de matrice citées ci-dessus, les matrices
organiques peuvent étre classées en deux grandes catégories : thermodurcissable et thermoplas-
tique. Les thermodurcissables ne sont pas recyclables, a I'inverse des thermoplastiques. Un agro-
composite utilisant des fibres végétales ainsi qu'une matrice "verte" offrira donc non seulement
des avantages environnementaux et mais aussi des avantages économiques.

Cependant, a coté des points forts des agro-composites, ces matériaux ont des inconvénients.
Compte tenu de 'origine naturelle des renforts, leurs performances sont parfois dispersées [2].
La composition chimique et la structure complexe de la fibre influencent les propriétés de I'in-
terface fibre/matrice. De plus, cette interface n’est pas toujours parfaite en raison des propriétés
différentes entre la fibre végétale hydrophile et la matrice hydrophobe. Par conséquent, un des
mécanismes d’endommagement les plus répandus des matériaux agro-composites est la rupture
de l'interface fibre/matrice. Pour ces raisons, la caractérisation de l'interface fibre/matrice dans
ces matériaux devient indispensable.

Il existe différents chemins pour la caractérisation de 'interface dans la littérature : calculs
théoriques, essais sur des éprouvettes composites réelles ou essais sur des éprouvettes & mono-
filament. Ils comprennent les essais pull-out, les essais de déchaussement d’une micro-goutte,
les essais de fragmentation ou encore les essais de compression de diabolos. Cependant, ces
méthodes de caractérisation de linterface fibre/matrice ont des inconvénients. Elles sont soit
complexes et prennent beaucoup de temps de préparation et de réalisation des essais, soit de
principe complexe (demandent éventuellement des hypothéses supplémentaires,...) ou complexes
en exploitations des données et coliteuses en temps. De ce fait, le procédé développé en basant
sur ’essai de pull-out a été proposé dans ce travail.

Plusieurs auteurs ont montré I'importance de la température d’élaboration sur les propriétés
mécaniques globales des matériaux composites. Une étude sur 'effet de ce parametre a 'interface
dans la mécanique des agro-composites parait donc intéressante.

Plusieurs études montrent aussi I'impact des conditions de vieillissement telles que I’humidité
relative (HR), la température (T) et les rayonnements ultraviolets (UVs) sur les propriétés
générales des matériaux composites. Ces facteurs altérent non seulement les propriétés de la
matrice et du renfort mais également celles de 'interface. Malgré leurs influences connues sur les
propriétés mécaniques de l'interface, les effets des 3 facteurs cités ci-dessus ne sont pas beaucoup
étudiés d’une maniere directe et précise.
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1.2. Présentation des matériaur

1.2 Présentation des matériaux

1.2.1 Les fibres de chanvre
1.2.1.1 Extraction

La fibre de chanvre est une fibre libérienne d’origine végétale. Elle est extraite de la tige

Faisceau de fibres

1) Epiderme

2) Faisceaux de fibres

3) Fibre unitaire

4)  Cylindre central (xyleme)
5) Lumen

[Herzag 1926]

Fibre Regroupement Faisceau de Regroupement
unitaire de fibres fibres de faisceaux de
unitaires fibres

FIGURE 1.2 — Fibres unitaires et faisceaux de fibres [23]

(figure 1.1). Le processus d’extraction des fibres de chanvre se déroule en plusieurs étapes : la
récolte, le rouissage sur champ et I’exploitation de la paille de chanvre. La premiere étape est
effectuée lorsque la plante est en état de maturité. Puis le rouissage est fait sur champ apres la
séparation de la tige des feuilles et des graines. Il existe différentes méthode de rouissage : le
rouissage a terre, a 1’eau, chimique ou enzymatique [24]. Ensuite, a un taux d’humidité d’environ
11%, Pexploitation de la paille de chanvre est réalisée, comprenant différentes opérations : la
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décortication, la séparation et 'affinage. Elle permet d’extraire les faisceaux de fibres de la tige
qui sont situés en périphérie de cette derniére. Parallelement, on obtient de la chenevotte, la
graine et de la poussiére de chanvre.

La figure 1.2 illustre le regroupement des fibres unitaires dans un faisceau de fibres et le
regroupement des faisceaux. Ces faisceaux sont obtenus apres le teillage. Puis, 'opération de
peignage permet d’extraire des fibres techniques de diameétre d’environ 50 — 100um. Enfin, les
fibres unitaires sont extraites de ces faisceaux, de diametre de 20 — 50um. La présentation d’une
fibre a des échelles différentes : méso et microscopique est montrée dans la figure 1.3.

Régions

Microfibrilles
amorphes

Fibrille

Parois secondaires Hémicellulose Fibrille

élémentaire

Paroi primaire ”

FIGURE 1.3 — Fibre végétale a différentes échelles (méso et microscopique). Figure transformée
de [25]

1.2.1.2 Structure de la fibre

Une fibre unitaire peut étre représentée de deux manieres différentes tout a fait complé-
mentaire. Tout d’abord la fibre peut étre vue comme un matériau multicouche constitué d’une
lamelle mitoyenne puis d’une paroi primaire et secondaire. La paroi secondaire se décompose en
trois couches notées S, Sy et S sur la figure 1.4. Les fibres utilisées dans les composites sont
extraites essentiellement de la couche Sy qui est la plus épaisse. C’est aussi dans cette couche
So que le taux de cellulose est le plus important.

Ensuite la fibre peut étre représentée comme un arrangement de micro-fibrilles (figure 1.5)
orientées d’un certain angle appelé angle micro-fibrillaire. Cette orientation en forme d’hélice
est un des parametres trés importants sur la tenue mécanique des fibres [26].

Les micro-fibrilles de structure tres cristalline et hautement orientées sont regroupées en
paquets, formant les méso-fibrilles [28]. La figure 1.5 représente le modeéle simplifié de la structure
d’une fibre végétale.

4
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Paroi secondaire

Paroi primaire

Lamelle mitoyenne

# : angle microfibrillaire

Fibrilles de cellulose

FIGURE 1.5 — Modélisation simplifiée d’une fibre végétale [29]

1.2.1.3 Composition chimique

Différents constituants composent une fibre naturelle de chanvre. En plus de I'eau et de cer-
taines cires ou graisses, les constituants principaux sont la cellulose, I’hemicellulose, la pectine et
la lignine en proportions différentes. Une comparaison des différents constituants pour quelques
fibres courantes est donnée sur la figure 1.6.

La cellulose est constituée d’un polysaccharide qui est un homo-polymere linéaire (Cg H10O5)p,.-
Ce dernier est constitué d’une succession d’unités D-anhydroglucose reliées entre elles par des liai-
sons 3 -1,4-glycosidiques [31] (figure 1.7). La cellulose posséde une microstructure semi-cristalline
avec une succession des phases cristallines et amorphes. Le taux de cristallinité de la cellulose
dans les fibres peut atteindre 80%. On peut distinguer deux types de cellulose : (i) naturelle et
(ii) régénérée (apres la dissolution dans différents solvants) [28].

La présence des groupes hydroxyles (-OH) dans la cellulose joue un role essentiel dans la for-
mation des liaisons d’hydrogenes entre les chalnes de celluloses améliorant nettement la rigidité
et la résistance des fibres. Dans les zones cristallines, la forte densité de liaisons hydrogenes em-
péche la pénétration des solvants. En revanche, les zones amorphes contenant moins de liaisons
hydrogenes réagissent plus fortement a I'eau. En général, la cellulose résiste bien aux solutions
basiques, aux agents oxydants mais moins bien aux solutions acides [28].
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Fibres % % % % % % Angle de
naturelles  Cellulose  Hémicellulose Lignine Pectine Graisses Eau mlcr‘;foi]br'l'e
Chanvre 70-74 17,9-22,4 3,7-5,7 0,9 0,8 6,2-12 2-6,2
Lin 71 18,6-20,6 2,2 2,3 1.7 8-12 5-10
jute 61-71,5 13,6-20,4 12-13 0,2 0,5 12,5-13,7 8
Coton 85-90 5,7 - 0-1 0,6 7,85-8,5 -

Sisal 66-78 10-14 10-14 10 2 10-22 10-22
Ramie 68,6-76,2 13,1-16,7 0,6-0,7 1,9 7,5-17 0,3 7,5
Kénaf 45-57 21,5 8-13 3-5 - - -

FIGURE 1.6 — Composition chimique de quelques fibres naturelles [30]

CH,0H
0 ,%2 0 FL’O
HO
HO o o
HO CH,OH
n

FIGURE 1.7 — Présentation de la structure chimique de la cellulose [28]
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FIGURE 1.8 — Schéma représentatif des compositions chimiques des fibres végétales [32]
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L’hémicellulose est constituée de chaines de polysaccharides plus courtes et trés rami-
fiées. Ces polysaccharides ont un degré de polymérisation beaucoup plus faible par rapport a
la cellulose (de 20 a 300 fois moins). De plus, la présence des zones cristallines est assez rare.
L’hemicellulose est trés sensible non seulement a ’eau mais aussi aux agents extérieurs comme
les bactéries, les acides, ...

Cellulose Lignine Hémicellulose
134000 2800 8000
Ei (MP 4000
1 (MPa) 138000 2000
2000
27200 2000 3500
Et (MP 00
(MPa) 27200 1000 s0c
4000
4400 1500 1800
MP
G (MPa) 1400 600 1000
1500 2000
0.1 0.3 0.2
v 0,2
0,1 0,33
0,2
50000
1 ¢ cellulose
{1/ P)c 50000 B / /

FI1GURE 1.9 — Exemples de propriétés élastiques des constituants élémentaires des fibres végétales
[33]. Ici, Ej : rigidité en traction longitudinale, F : rigidité en traction transversale, G : rigidité au
cisaillement, v : coefficient de Poisson et (I/®) eiiuiose : rapport longueur/diameétre des celluloses.

La lignine est un des composants de la matrice reliant les mirco-fibrilles entre elles amé-
liorant ainsi leur résistance en compression. Elle est constituée de composés aliphatiques et
aromatiques. Dans un faisceau de fibres, ce composant a une structure complexe en trois di-
mensions répartie dans toutes les parois des fibres, notamment dans la lamelle mitoyenne. Elle
contribue a la résistance de la fibre a I’eau. Pourtant, en raison de sa basse rigidité mécanique
par rapport a la cellulose (4 GPa contre 135 GPa), I’élimination de ce composant est parfois
bénéfique afin d’améliorer la qualité de la fibre. Cette opération peut étre réalisée a ’aide des
processus de traitement thermique (séchage) vue sa faible température de transition vitreuse
(autour 90°C) et de fusion (environ 170°C). La lignine agit fortement aussi sous l'action des
rayons UVs et des agents chimiques [28].

Les pectines se trouvent en général sur la couche extérieure de la fibre (paroi primaire). Elles
sont formées a partir des hétéro-polysaccharides qui présentent des groupes d’acide carboxylique.
Les pectines sont les plus hydrophiles par rapport aux autres composants de la fibre [28].

La figure 1.8 représente la structure chimique des fibres de chanvre et le lien entre des
compositions [32]. Les propriétés mécaniques de ces différents constituants sont présentées sur
la figure 1.9 [33].
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1.2.1.4 Propriétés physico-mécaniques des fibres de chanvre

Les fibres de chanvre possédent des propriétés mécaniques (densité, contrainte maximum en
traction, module d’Young et la déformation maximum en traction) intéressantes par rapport aux

) Contrainte Module Déformation
Densité
Fibre maximum en d’Young maximum en
(g/em?)
traction (MPa) (GPa) traction (%)
Fibres végétales
Chanvre 1.45 - 1.55 300 - 900 25-60 2-5
Bois 0,3-1.1 80 — 200 815 -
Lin 1,54 600 - 2000 12-85 1-4
Sisal 1,45 350 - 700 9-21 3-7
Coton 1,5-16 287 - 597 55-126 7-8
Jute 1.44 393773 26,5 1.5-1.8
Fibres synthétiques
Verre 2,54 2000 — 2400 72-173 3
Carbone 1,7-19 3500 230 1,5

F1GURE 1.10 — Exemple de caractéristiques mécaniques pour des fibres végétales et synthétiques
[34]

autres fibres végétales comme le bois, le lin, le sisal, le coton ou le jute. Elles sont représentées
sur la figure 1.10. Les propriétés mécaniques de ces renforts sont assez variables. En effet, ces
fibres présentent souvent des défauts géométriques. Le diameétre de la fibre n’est pas constant,
il change suivant la longueur.

Les propriétés géométriques, structurales et mécaniques des fibres de chanvre sont résumées
dans le tableau 1.1. Il faut remarquer que ces propriétés sont largement dispersées et elles dé-
pendent de plusieurs facteurs. Ceci est confirmé par des différents résultats des différents auteurs
(tableau 1.2). Tlezyszin F. et al. [1] a listé ces facteurs dans l'ordre suivant :

1. Parametres liés a ’état naturel de la fibre :
— Lieu et condition de culture
— Taux d’humidité de la fibre
— Défauts présents dans les fibres (coudes, zones amorphes)
— Pourcentage de zones cristallines et amorphes
— Composition chimique des fibres
— Angle des micro-fibrilles
— Diametre des échantillons et variation du diametre le long de fibre
— Densité de la matiere (présence de vide dans les fibres)
— Position de la fibre dans la tige

2. Parametres liés aux processus d’obtention de la fibre :
— Processus d’extraction des fibres
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Tableau 1.1 — Caractéristiques des fibres de chanvre

Propriétés

Longueur (mm)

8,3- 14 [30]; 5 - 55 [33, 2]

Diametre (um)

17 - 23 [30]; 10 - 51 [33, 2]

Rapport entre la longueur et le diameétre

549 - 960 [30, 33, 2]

Densité (g/cm?)

1,4 - 1,55 [35, 30, 34]

Angle micro-fibrillaire (degré)

2- 6,2 [30, 33, 2]

Taux d’humidité (%)

6,2 - 12 [30]; 10,8 [35]

Teneur en cellulose (%)

67 - 74 [30]; 64 - 63,1 [33]; 74,4 [35]

Teneur en hemicellulose (%)

17,9 - 22,4 [30, 35]; 10 - 18,42 [33, 34]

Teneur en pectine (%)

3,7-5,7[30]; 6 - 6,17 [33]

Teneur en lignine (%)

0,9 [30, 35]; 4 - 10,6 [33]

Résistance en traction (MPa)

310 - 750 [30]; 87 - 870 [36]; 900 - 1080 [35]

Résistance en traction spécifique (MPa) 210 - 510 [30]
Module d’Young (GPa) 10 - 25 [35]; 30 - 60 [30]
Module d’Young spécifique (GPa) 20 - 41 [30]

Déformation & rupture (%)

1,6 [35]; 2 - 4 [30]

Tableau 1.2 — Example de résistance en traction et de module d’Young de fibres de chanvre pour

différents auteurs [1]

Omaz (MPa)  E (GPa)  Références

514 24,8 Beckermann G.W et al. [37]
697 28,3 Dai D. et al. [38]
788 45 Duval A. et al. [39]

310 - 750 30 - 60 Mohanty A.K. et al. [30]
450 45 Munawar S. et al. [40]
550 26,0 Moyeenuddin A.S. et al. [41]
285 14,4 Placet V. et al. [42]
943 57 Romao, C. et al. [43]

365+ 122 16,88+ 5,4 Ilczyszyn F. et al. [44]

— Conditionnement (température, taux d’humidité)

3. Parametres liés a I'essai de traction :
— Température d’essai
— Longueur des fibres testées

— Vitesse de déformation - déplacement
— Type de machine d’essai (rigidité de la machine)

A coté des facteurs cités ci-dessus, pour une nuance de fibre donnée et en supposant que
le processus d’obtention de la fibre ainsi que les conditions d’essai sont fixés, I'influence de la
géométrie de la fibre est intéressante a regarder. La plupart des auteurs ont supposé que la fibre
posséde une section circulaire et la mesure de cette section s’effectue uniquement a quelques
endroits de la fibre. Pour mieux prendre en compte la "vraie" géométrie de la fibre, Ilczyszyn et
al. [36, 44] ont développé une nouvelle technique ou la section de la fibre est mesurée selon 5

9
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angles d’observation différents. Ils ont finalement montré que la géométrie influence largement
les propriétés mécaniques de la fibre et la différence peut atteindre jusqu’a 100% (deux fois).

1.2.2 Les polymeéres thermoplastiques renforcés par les fibres végétales
1.2.2.1 Introduction des thermoplastiques

Les thermoplastiques, les thermodurcissables et les élastomeres forment les trois familles
de polymeres de synthese. Grace a leur faible coflit et a leur secteur d’application large, ils
sont les matériaux les plus utilisés dans le monde. Parmi ces trois polymeéres de synthese, les
thermoplastiques sont les plus produits au monde [45].

En effet, ’emploi de polymeres recyclables comme matrice dans les composites renforcés
par des fibres végétales est de plus en plus demandé pour des raisons environnementales et
économiques. L’utilisation des polymeres thermoplastiques dans ce cas répond & ce besoin. Ces

1o L
10%
105
1o’
10"

103

10*

module d"élasticité E(10) ou £ Pa)

F1GURE 1.11 — Courbe des modules en fonction de la température d’un polymere linéaire ther-
moplastique amorphe (courbe A) et semi cristallin, a des taux de cristallinité croissants (courbes
B, C et D). T, : Température de transition vitreuse; 7}, : Température de fusion [28]

polymeéres sont formés a partir des chaines de monomere enchevétrées entre elles, ce sont des
chaines linéaires ou ramifiées donc recyclables. Le choix d’un thermoplastique dépend fortement
de sa température de transition vitreuse et de son prix [28].

Dans un thermoplastique, il est possible d’avoir deux phases différentes. La phase amorphe
avec une distribution aléatoire de molécules dans le volume, et la phase cristalline avec une
répartition de molécules bien organisées. Pour classer les thermoplastiques, on se base sur la
composition de ces deux phases. Donc, un thermoplastique ne contenant qu’une phase amorphe
est dit amorphe. Et un thermoplastique contenant un mélange des deux phases amorphe et
cristalline est dit semi-cristallin. La micro-structure d’un thermoplastique semi-cristallin résulte
d’une succession de ces 2 phases qui prend souvent la forme d’une spherulite.

Les thermoplastiques sont caractérisés par leur température de transition vitreuse (7).
Parmi les deux phases citées ci-dessus, seule la phase amorphe est sensible a Tj. En effet, en

10
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augmentant la température du thermoplastique, une chute importante du module d’élasticité est
observée au voisinage de T pour les thermoplastiques amorphes. Cette diminution est beaucoup
moins élevée pour les thermoplastiques semi-cristallins. Plus la partie cristalline est importante,
plus cette chute est faible (figure 1.11).

Polymeére T, (°C) T (°C) T,(°C)  p(g/cm?)  Waum (%)
PP (-23)-(-10)  160-176 200-290 0.899-0.92 0.01-0.02
PEHD (-133)-(-100) 120-140 150-290 0.94-1.00 <0.01-0.2
PELD -125 105-116 150-230 0.91-0.925 <0.01
PA-6 40-48 215-216 215-270 1.09-114  1.3-18
PVC 75-105 160 -220 - 1.39 -

FIGURE 1.12 — Propriétés thermiques et physiques de certains thermoplastiques [46, 47]. Ty :
Température de transition vitreuse; 7}, : Température de fusion ; 7}, : Température de moulage ;
p : Densité; Wayy, : Taux massique d’eau absorbée apres 24h d’immersion

Polymére  oma (MPa)  E (GPa) or (MPa) Ef(GPa) ¢ (%)
PP 26-414 0995-1.776 55.2 083-1.73  15-700
PEHD 145-38  0.413-1.49 - 041-1.07 12-1000
PEBD 4-186  0.055-0.38 - - 90 - 800
PA-6 43-79 2.9 69-117.3  1.9-28 20-150
PVC 31-60 3.78 72.4 - -

FIGURE 1.13 — Propriétés mécaniques de certains thermoplastiques [28]

Pour utiliser les thermoplastiques comme matrice dans les composites a base de fibres végé-
tales, il faut assurer la compatibilité des propriétés hygro-thermiques entre la fibre et la matrice.
En effet, les fibres végétales ont une faible stabilité thermique (<220°C, au dela de cette tempé-
rature une dégradation de la fibre est observée). Le choix d’un thermoplastique comme matrice
dans ce cas se limite alors a quelques types de polymeéres tels les polyéthylenes haute et basse
densité (PEHD et PELD), le polypropyléne (PP), le polyamide (PA) et le polychlorure de vinyle
(PVC). Les figures 1.12 et 1.13 résument les propriétés des thermoplastiques qui peuvent étre
utilisés dans les agro-composites.

La partie suivante présente brievement trois des thermoplastiques utilisés pour dans les agro-
composites.

1.2.2.2 le polyéthyléne (PE)

Le polyéthylene (PE), de formule (—CHy — CHy—)y, est le polymeére synthétique le plus
répandu dans le monde avec un tier de production mondiale des polymeres. Il est extrémement
polyvalent, notamment grace a sa structure chimique simple, de plus il est recyclable. Il est donc
un matériau tres économique et écologique.

Le polyéthyléne est obtenu par la polymérisation en chaine. Il est translucide, inerte, facile
a manier et résistant au froid [48]. Parmi la famille des PE, les PELD sont souvent employés
pour les récipients souples tandis que les PEHD sont utilisés pour des pieces plus rigides.

11
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1.2.2.3 Le polychlorure de vinyle (PVC)

Le polychlorure de vinyle (PVC) est produit par la polymérisation des monomeres de chlo-
rure de vinyle CHy = CH — Cl, dont la formule est —(CHy = CH — Cl),,—. Lors de la réaction
de créations des monomeéres de chlorure de vinyle, dépendant de 1’éthyléne et de I’acide chlor-
hydrique, le PVC peut étre souple ou rigide.

Le domaine d’application du PVC est tres large (industrie de ’ameublement, batiment, génie
civil,...). Il est deuxiéme plastique le plus utilisé au monde apres le PE [48].

1.2.2.4 Le polypropyléne (PP)

Le PP de formule (—CHy — CH(CHs3)—),, est obtenu par polymérisation (Ziegler-Natta)
[49] ou la catalyse métallocéne des monomeres propyléne. Il est classé en trois types en fonction
de la position du groupe méthyle (C'Hs ), appelé tacticité du PP. (i) Le plus répandu est le PP
iso-tactique (iPP) ou le groupe méthyle est positionné spatialement du méme c6té de I’axe de
la chaine, (ii) le PP syndiotactique (sPP), le groupe méthyle est alternativement arrangé dans
deux cotés de l'axe de la chaine, et (iii) le PP atactique a une répartition aléatoire des groupes
méthyles le long de la chaine. [50].

Le PP isostatique et le PP syndiotactique sont semi-cristallines. Pour l'isostatique, le taux
de cristallinité est de 40-60%. Le PP semi-cristalline a une température de transition vitreuse
(Ty) d’environ 10°C et de fusion (7},) de l'ordre de 165°C [50].

En comparant le PP et les thermoplastiques précédant, le PP possede la densité la plus faible,
soit 0,899-0,92 g/cm? (figure 1.12). De plus, le PP a des bonnes propriétés hygroscopiques (faible
taux massique d’eau absorbée apres 24 heures d’immersion, voir la figure 1.12) et mécaniques (au
plateau caoutchoutique a la température ambiante (T>Tj - la transition vitreuse). Les propriétés
du PP répondent aux criteres d’une matrice qui peut étre utilisée dans les agro-composites.

1.2.3 Les agro-composites
1.2.3.1 Introduction sur les agro-composites

Un matériau dit agro-composite résulte d’'un assemblage d’une matrice en polymere ther-
moplastique avec des fibres agro-sourcées (lin, chanvre, bois,...). Ces matériaux ont plusieurs
avantages. D’un point de vue technique, ils permettent d’alléger les piéces ainsi qu’améliorer
leurs caractéristiques d’amortissement. D’un point de vue écologique ce matériau possede plu-
sieurs avantages, on peut citer : (i) absence de toxicité du renfort grice a sa source végétale, (ii)
'utilisation de cette source fait diminuer la consommation des ressources fossiles, (iii) en outre,
les agro-composites peuvent étre bio-dégradables et recyclables dans certains cas.

D’autre part, les agro-composites sont économiquement intéressants. En effet, les fibres vé-
gétales proviennent d’'une source renouvelable. Aussi, cette valorisation des ressources issues de
I’agriculture locale ouvre de nouveaux débouchés & fort potentiel de développement. Aussi, la
culture des plantes et la transformation des fibres nécessite moins d’énergie. Enfin, ’allegement
des structures est un grand atout économique pour les industries automobile, aéronautique ou
du batiment, ...

Le développement des agro-composites n’est pas nouveau. Ils sont de plus en plus étudiés
et utilisés pour remplacer les matériaux composites traditionnels (croissance de 7300% prévue
a I’horizon 2030 selon ’ADEME, 320 miles tonnes de fibres végétales par an). Ils permettent de
développer de nouveaux matériaux et de nouvelles technologies en respectant mieux ’environ-
nement. Pour ces raisons, depuis quelques derniéres années, les recherches sur cette thématique
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évoluent fortement.

1.2.3.2 Propriétés mécaniques des agro-composites

Les agro-composites disposent de propriétés mécaniques comparables aux composites tra-
ditionnels (renforcés par des fibres de verre ou carbone,...), notamment en terme des valeurs
spécifiques (caractéristique/densité) comme présentée sur la figure 1.14. Les agro-composites

Caractéristique Verre / époxy (1) Lin / époxy (1) Verre / époxy (2) Lin / époxy (2)
Densité 1,87 1,35 1 1
Module d'Young longitudinal ..........c.ccceeenee....{GPa) 35 24 19 17,7
Résistance en traction longitudinale ................. (MPa) 900 325 481 240
Résistance en traction transverse ...................... (IMPa) 25 15 13 1
Résistance en compression longitudinale ........(MPa) 650 92 348 68
Résistance au cisaillement interlaminaire ILSS ....(MPa) 80 15 43 11
Choc Charpy cerveenne (KJFMZ) 280 60 150 44

(1) caractéristiques mesurées
(2) caractéristiques spécifiques, ramenées a la densité

FI1GURE 1.14 — Exemple de propriétés mécaniques d’'un agro-composite par rapport a un com-
posite a fibres de verre. Eprouvettes a 50% en volume de fibre unidirectionnelles, réalisées par
pultrusion [2]

Caractéristique Kenaf Coir Sisal Chanvre Jute
Densité des fibres......... 1,25 1,3 1,48 1,46
Module d"Young en traction .. (MPa) 6890 1250 5360 6850 3620
Résistance en traction ... .. IMPa) 27,5 10 33.3 521 26,4
Module d"Young en flexion .... (MPa) 2210 640 1670 4950 2720
Résistance en flexion ..... .. (MPa) 27,8 26,7 24,7 53,9 34,3
Choc Charpy .....oeoeeeeeeens (kJim?) 14,1 21,7 26,9 259 15,3

FIGURE 1.15 — Caractéristiques mécaniques des composites polypropyléne/fibres végétales. Mé-
thode de fabrication par compression a 180°C (5 bars), a 40% en masse de fibres aléatoirement
dispersées [2]

présentent une faible résistance en compression en raison du micro-flambage des fibres [2]. En
effet, les propriétés des agro-composites sont influencées par plusieurs facteurs tels que les pro-
priétés des fibres, leur orientation et la qualité de l'interface fibre/matrice.

La figure 1.15 présente quelques propriétés mécaniques des composites a matrice polypro-
pyléne, renforcée par des fibres végétales. Il est a remarquer que parmi les fibres végétales de
renfort utilisées, la chanvre donne un composite proposant de bonnes propriétés mécaniques.
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1.2.3.3 Procédé de fabrication des matériaux composites

Les agro-composites sont souvent élaborés a partir de fibres courtes, discontinues et orientées
aléatoirement. Ils peuvent étre fabriqués par plusieurs techniques comme 'injection ou la thermo-
compression. Les piéces en agro-composite sont souvent réalisées a partir des semi-produits. Le
semi-produit est un mélange de fibres et de polymere, sous différentes formes : support fibreux,
mélange de fibres (matrice) avec des meches de renfort, granulés mis en ceuvre par compoundage
("Bulk moulding compound"), granulés produits par extrusion [28].

L’injection consiste a mélanger et a faire avancer la matieére fondue dans une extrudeuse
jusqu’a la sortie (buse). La matiére fondue est injectée dans un moule. Par cette technique,
les parameétres du systéme précisément la vitesse et la température sont trés importantes. Ce
procédé de fabrication permet d’obtenir des pieces de trés bonne qualité avec des cadences de
production intéressantes.

1.3 L’interface fibre/matrice

1.3.1 Introduction

L’interface est une zone assez critique qui joue un réle trés important sur le comportement
mécanique du composite. Elle assure la transmission des efforts entre la matrice et le renfort lors
d’une sollicitation. La résistance au cisaillement de l'interface influence largement les propriétés
finales du composite. En effet, un des modes d’endommagement dans les composites est la rup-
ture a linterface (figure 1.16). La résistance de l'interface dépend non seulement des propriétés
des composants mais aussi de sa formation. Pour ces raisons, I’étude de 'interface est indispen-

')

- -\";‘H.
R10.0kV 9.9mm x100 YAGESE

FIGURE 1.16 — Facies de rupture des composites 20% fibres non traitées/polypropyléne [3]

sable. Pourtant, les méthodes de caractérisation de I'interface présentent des limites, soit dans
la méthodologie (préparation des éprouvettes), soit dans la procédure expérimentale.

D’autre part, les interactions moléculaires entre deux solides (la fibre et la matrice de po-
lymeére) au niveau de l'interface sont importantes & prendre en compte [6] lors d’une étude sur
'interface. Premiérement ce sont les forces de liaison de type dipolaire (Van de Waals). Ensuite,
il y a les liaisons type accepteur-donneur d’électron (acide-base) de quelques nanometres de
portée. Ces liaisons sont difficiles a quantifier mais jouent un réle fondamentale dans ’adhésion
fibre/matrice. Troisiemement, on considére des liaisons chimiques (liaisons covalentes) de tres
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1.3. L’interface fibre/matrice

courtes portées et tres résistantes. Finalement, il y a les interactions structurales qui jouent un
role un peu moins important dans I’adhésion.

En se basant sur les interactions fondamentales de 'interface, quelques théories sur ’adhésion
ont été proposées. Ces théories permettent aussi d’expliquer les phénomeénes qui se produisent
a linterface.

1.3.2 Théories de ’adhésion
1.3.2.1 L’adhésion mécanique

Le modeéle d’ancrage mécanique (figure 1.17) suppose que 1’adhésion se forme grace a ’an-
crage de la matrice dans les cavités, les pores et les aspérités de la surface d’une fibre. Ces

Résine de

polymeére
synthérique ‘ / 7

Surface

de fibre /—:2"‘-\

Cavité

FIGURE 1.17 — Schéma représentatif de la formation d’un ancrage mécanique a 'interface

aspérités sont considérées comme les facteurs essentiels contrélant la résistance de ’assemblage
[6]. En effet, la surface des fibres naturelles n’est pas parfaite. Il existe toujours des défauts a
ce niveau, notamment dans le cas des fibres végétales cellulosiques. Lors de 1’élaboration du
composite, la matrice est a ’état liquide visqueux et peut s’infiltrer dans les cavités de la surface
de la fibre. Pour cette raison, la porosité de la surface des fibres augmente le taux d’encrages
mécaniques. Selon cette théorie, la force d’ancrage provenant de la rugosité joue le role le plus
important formant I’adhésion entre la fibre et la matrice [11, 12, 13].

1.3.2.2 L’adhésion électrique
La théorie électrique considere que I’adhésion est principalement créée par les forces électrostatiques

Couche électrique négative

a——— +— INterface

Couche électrique positive

FIGURE 1.18 — Deux couches électriques opposées a l'interface dans la théorie électrique

entre deux couches chargées a l'interface (figure 1.18). Ces couches sont formées en supposant
qu’il y a un mécanisme d’échange d’électrons entre les deux surfaces.
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Chapitre 1. Revue de littérature

1.3.2.3 La théorie des couches de faible cohésion et le concept d’interphase

La présence d’une couche de faible adhésion a été constatée par Bikerman [51] en analysant
des zones de rupture des joints collés polymere/métal. Selon 1'auteur, les forces interfaciales sont

_TE] = = Matrice
Effets d’absorption Ftdsiljllaldc proprigtés
) modifiees
Jiss E A Ensimage
RISt

=)

Environnement

Reactivite chimique

Topographie du renfort

mécaniqgue,
chimique, Morphologie du renfort
thermique
Renfort
Stratifié

FIGURE 1.19 — Interphase renfort/matrice dans un composite [14]

plus fortes que la force de cohésion. La rupture se produira et se propagera toujours dans la
couche ayant la force de cohésion la plus faible. Cette derniere est appelée la couche de faible
cohésion, de composition variée en raison de nombreuses causes : (i) de l'air piégé a l'interface,
(ii) des substances contenues dans I’adhésif/le substrat, (iii) des produits de réaction entre un
ou plusieurs constituant(s) présent(s) a l'interface, etc [52].

Une morphologie cristalline se concentre au voisinage de I'interface autour de la fibre. L’ap-
parition d’une structure cristalline particuliere peut conduire a la réduction des propriétés méca-
niques et thermiques de l'interphase [6]. La figure 1.19 représente schématiquement la complexité
de l'interphase [14].

1.3.2.4 Théorie thermodynamique de I’adhésion et modele des facteurs multipli-
catifs

Le modele thermodynamique de I’adhésion est tres connu [8, 53, 54]. Selon ce modele, des
liquides ainsi que des solides disposent d’une énergie de surface libre v créée par des interactions
interatomiques et/ou intermoléculaires, soit de Van Der Waals, soit acido-basique.

La formation de 'interface est reliée a I’énergie de surface libre v de chaque composant. La
figure 1.20 explique la formation de cette énergie. Selon Dupré [55], pour le cas d’'un solide et
d’un liquide en contact (figure 1.21), ’énergie réversible d’adhésion (Wsr) est :

Wsr = —AGsr, = vs +7vL — VsL (1.1)

ou : AGgy est I'énergie de fracture interfaciale
~vs est énergie de surface libre du solide,
~r, est énergie de surface libre de la liquide,
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FIGURE 1.20 — Interaction interatomique/intermoléculaire, formation de I’énergie de surface libre

Y

Matrice VsL ")

I Fibre - Ysv |

FIGURE 1.21 — Diagramme schématique de I'angle de contact et des composants de surface
(tension) [56]

~vs1, est énergie interfaciale solide - liquide
Des études proposées par Dirand et al. [57] ont déduit I’équation du systéme solide-liquide
en contact :

cos@z%/@i{%?—l—Z\/@\,/y%z?—l (1.2)

ou :
- 0 est angle de contact entre une goutte de liquide et un solide. L’angle 6 peut étre obtenu
par I’équation d’Young :
YLv €os 0 = ysy — YsL (1.3)

- YLV, Ysv sont respectivement I’énergie de surface libre du liquide et du solide en présence
de vapeur et g7, est I’énergie d’interaction entre le liquide et le solide.

- 'yé) , ng , ’yf , 'ygD sont respectivement ’énergie de surface libre dispersive et non-dispersive
du solide et du liquide.

La relation suivante permet de déterminer 'yé? , ’ygD du solide afin d’estimer le travail ré-
versible d’adhésion établit a l'interface lors du contact de deux solides (cas des composites)

[57] :

Wiz = Wi + Wi = 2/7P4® + 2,/pP3P (1.4)

Dans la formule 1.4, les indices 1 et 2 indiquent 'ordre des deux solides en contact.
L’énergie de rupture a U'interface fibre/matrice G est reliée directement a I’énergie réversible
d’adhésion W* par le modele des facteurs multiplicatifs [58] :

G=W*¢l+P,7, .. (1.5)
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ou : ¢ et ® sont des facteurs d’amplification.

1.3.2.5 Théorie de la diffusion et de ’inter-diffusion

Cette théorie s’appuie sur la théorie de la dynamique moléculaire ou on considére que ’adhé-
sion est formée par la diffusion mutuelle (inter-diffusion) des macromolécules (figure 1.22). Ceci

a) 4] c)

FI1GURE 1.22 — Diffusion des couches a l'interface

forme une interphase a travers I'interface. La diffusion se produit lorsque la mobilité des chaines
cellulosiques de la fibre est suffisante pour s’entreméler aux chaines du polymere ou lorsque des
segments des chalnes sont solubles dans la matrice. On obtient cette mobilité en utilisant des
agents de couplage ou d’ensimage par exemple [6].

1.3.2.6 Theéorie des liaisons chimiques

L’adhésion est cette fois assurée par des liaisons ioniques et/ou covalentes (liaisons pri-
maires). Ces liaisons sont obtenues généralement grace a l'utilisation de promoteurs d’adhésion

Mairice

peau

Fibre ‘ —
v o b

: Fobetbed
NI S S S 4SS 4S4 4 S 45 SH S8

FIGURE 1.23 — Schéma de principe des interfaces fibre végétale-matrice [6]

ou d’agents de couplage [52]. Ces derniers permettent aussi d’augmenter la durabilité de 'in-
terface, face a 'humidité par exemple. La figure 1.23 présente les liaisons chimiques formées
entre une fibre végétale et une matrice avec la présence d’agent de couplage générant ainsi une
structure coeur-peau au niveau de la fibre [6].
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1.3.2.7 Conclusion

Les théories présentées précédemment permettent d’expliquer certains comportements de
I'interface. Ces théories montrent aussi la complexité des phénomenes mis en jeu lorsque 1’on
étudie le comportement de 'interface. Ces théories sont complémentaires et proposent ainsi des
visions et des approches différentes.

La partie suivante de ce mémoire va s’intéresser aux méthodes de caractérisation de I'inter-
face. Plus précisément ces méthodes proposent d’estimer la contrainte mécanique 7 qui condi-
tionne le comportement mécanique de 'interface.

1.4 Meéthodes de caractérisation mécanique de ’interface fibre/matrice

1.4.1 Introduction

L’interface ou interphase a des propriétés différentes de celles des constituants (la fibre et
la matrice), notamment en ce qui concerne les propriétés mécaniques. Or, elle joue un réle tres
important dans le transfert des efforts entre la matrice et la fibre. La qualité de l'interface
conditionne donc la performance finale des composites [59]. Pour cette raison, la caractérisation
mécanique de cette zone stratégique est primordiale. La caractérisation de l'interface consiste
a la détermination ses propriétés mécaniques en fonction des matériaux utilisés fibre/matrice
et éventuellement, en fonction des modifications (traitement) qu’elles subissent (formulation
chimique de matrice ou traitement de surface de fibres,vieillissement, ...).

Pour caractériser les propriétés mécaniques de 'interface, il est possible d’y appliquer des
sollicitations indirectes ou directes. La premiére famille de test est effectuée sur des éprouvettes
en composites unidirectionnels, alors que la deuxiéme est réalisée en utilisant des éprouvettes a
mono-filament (ot une fibre est enchéssée partiellement ou totalement dans un bloc de matrice).
Sur les éprouvettes en composites il existe différents types d’essai, citons a titre d’exemple : I'essai
de traction selon un angle donné par rapport a la direction des fibres, I’essai de cisaillement inter-
laminaire sur une poutre courte, I’essai de flexion trois ou quatre points,... Parmi les essais sur les
éprouvettes & mono-filament on peut citer : I'essai de déchaussement (pull-out ou micro-goutte),
I’essai de fragmentation, ’essai d’indentation,... De plus, il existe une évaluation de la résistance
au cisaillement de l'interface (IFSS) en relation avec la théorie thermodynamique de adhésion
qui sera présentée dans la partie suivante.

1.4.2 Calculs théoriques

La résistance au cisaillement de l'interface peut étre estimée théoriquement [60, 61]. Selon
la théorie thermodynamique, la résistance au cisaillement de l'interface est reliée a ’énergie
réversible d’adhésion W :

E, W

ou : En, et E; sont respectivement les modules d’élasticité de la matrice et de la fibre, et
A est une longueur intermoléculaire ou interatomique d’équilibre & l'interface (constante égale
a environ 0,5nm); W est calculée par la relation 1.4 (théorie thermodynamique de ’adhésion)
pour le cas du contact entre deux solides (la fibre et la matrice).
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Ce modele n’est valable que pour le cas ou deux matériaux en contact ont un comportement
élastique pure et ou seulement les interactions interatomiques (Van de Waals, acide-base, etc.)
sont prises en compte.

1.4.3 Essais micromécaniques de caractérisation de l’interface fibre/matrice

Réaliser des essais directement sur des éprouvettes réelles peut donner une évaluation di-
recte de I’adhésion fibre/matrice et de son influence sur le transfert des contraintes & interface.
Plusieurs types d’essais permettent non seulement d’identifier les contraintes interfaciales mais
aussi de mettre en évidence certains phénomenes (e.g. la fragmentation de la fibre, le pelage de
paroi de la fibre, etc.). Dans cette partie du mémoire, les essais les plus couramment utilisés sont
présentés.

1.4.3.1 Essai de déchaussement "pull-out"

Il s’agit de déchausser une fibre partiellement ou totalement immergée dans une micro-
éprouvette par une force de traction. La figure 1.24 représente le schéma d’un essai pull-out.

Matrice
Renfort

\ > Force

FIGURE 1.24 — Schéma représentatif d’un essai pull-out d’une fibre seule avec la fixation a droite

La figure 1.25 représente une courbe force - déplacement typique de ’essai pull-out. Cette
courbe peut étre considérée en trois parties (F < Fy, Fy < F < Fpaz €t F > Fp4,) corres-
pondant & trois phases d’évolution durant le déchaussement, ou F' est la force appliquée, Fy
est la force correspondant a la premiere décollement et F;,,, est la force maximale. Durant la
premiére phase (F' < Fy), la courbe présente un comportement linéaire. Pour le deuxiéme phase
(Fy < F < F4z), le décollement s’est produit suivant la direction de propagation de la fissure
(le long la partie insérée de la fibre). La force appliquée continue & augmenter due a ’adhésion
et & la présence de la force de friction entre la fibre et la matrice. Aprés avoir atteint la valeur
maximale (F,q.), la force devient instable et la partie insérée de la fibre est totalement décollée.
La troisiéme partie est la phase suivante du décollement de 'interface lors que la force maintenue
est due aux interactions frictionnelles entre la fibre et la matrice (F}) [62].

La contrainte moyenne de cisaillement 7, a 'interface est déterminée alors par :

Fma:c

1.7
27rle (1.7)

Tapp =

ou :

- Fq. est la force maximale mesurée,

- 7 est le rayon moyen de la fibre,

- I est la longueur insérée de la fibre dans la matrice (longueur de l'interface).
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FIGURE 1.25 — Courbe force — déplacement typique de 1’essai pull-out d’une fibre seule [62]

Afin d’obtenir le déchaussement il faudra que l. soit inférieure a l.., la longueur insérée
critique qui s’écrit :

- ofpr
“2r

(1.8)

ou : oy, est la résistance a la rupture en traction de la fibre, r est le rayon de la fibre et 7
est la résistance au cisaillement.

La longueur I. est proportionnelle a la résistance a la rupture en traction et au rayon
de la fibre, elle est inversement proportionnelle a la résistance au cisaillement & l'interface
fibre/matrice.

Les essais de déchaussement montrent une grande précision pour la mesure du déplacement
de la fibre et de la force de traction. De plus, il est facile de suivre et d’acquérir les données
résultantes du test. En revanche, la fabrication des échantillons ainsi que la mise en ceuvre de
I’essai sont compliquées puisqu’ils prennent un temps considérable et exigent une grande rigueur
dans les étapes préparatoires.

1.4.3.2 Essai de déchaussement d’une micro-goutte

L’essai de déchaussement d’une micro-goutte est un développement de ’essai pull-out pré-
cédant. Par cette méthode, une goutte de petites dimensions de résine de polymere est déposée
sur la fibre seule et est fixée pendant que la fibre est déchaussée [63]. Le schéma représentatif de
cet essai est présenté sur la figure 1.26 [64]. La forme d’une micro-goutte poly(acide L-lactique)
PLLA /lin symétrique est présentée sur la figure 1.27 A et un exemple de la rupture de la micro-
goutte est présentée sur la figure 1.27 B [65].

La figure 1.28 montre un résultat typique de cet essai [66]. La force augmente linéairement
pour atteindre un maximum (Fj,q,) permettant d’identifier 7,,,. A la suite les petites oscillation
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FIGURE 1.26 — Schéma représentatif d'un essai de déchaussement d’une micro-goutte [64]
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FIGURE 1.27 — A : Exemple de micro-goutte poly(acide L-lactique) PLLA /lin symétrique. B :
Rupture d’une micro-goutte PLLA /lin [65]

de la force sont essentiellement dues au frottement. Ce frottement apparait car la fibre n’est pas
réguliére sur toute sa longueur.

Il est possible d’identifier deux contraintes : la contrainte apparente et la contrainte ul-
time. Pour analyser la contrainte apparente, on utilise 'hypothése d’'une répartition uniforme
des contraintes interfaciales. La contrainte apparente au cisaillement 7,,, est déterminée selon
I’équation 1.9 :

Fmaz

— 1.
27rl,e (1.9)

Tapp =

ou :
- Fihax est la force maximale enregistrée,
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F1GURE 1.28 — Courbe force - déplacement typique de ’essai de déchaussement d’une mirco-
goutte [66]

- r est le rayon de la fibre,
- l¢ est la longueur de la goutte (égale a la longueur de l'interface).

Pour analyser la contrainte ultime, on utilise un modele qui prend en compte la non uni-
formité de la contrainte le long de l'interface provoquée par les conditions aux limites. En se
basant sur le modele « shear-lag » [65, 63], nous identifions la contrainte de cisaillement ultime
Tut selon la formule 1.10 [67, 68] :

Tappleﬁ ﬁle
—— — 7 tanh — 1.1
tanh (6l,) L2 (1.10)

Tult =

ou :

- Tapp ©st la contrainte de cisaillement apparente, déterminée selon I'équation 1.9,
- B est le parametre de la théorie de « shear-lag »,

- 7+ est la contrainte thermique résiduelle.

La contrainte 7; est calculée selon la formule suivante :

mi = By (a — am) AT (1.11)

ou :

- Ey est le module en traction axiale de la fibre,

- af est le coefficient d’expansion thermique de la fibre,

- ayy est le coefficient d’expansion thermique de la matrice,

- AT est la différence entre la température de l'essai et celle a I’état libre de contrainte.

En résumé, le principe de I’essai de déchaussement d’une mircogoutte est simple et il permet
d’obtenir de nombreuses données. Un autre avantage de cet essai est de permettre de controler
la longueur de la goutte enchéssée et d’étudier le mouillage (angle de contact) [64]. Cependant,
les petites dimensions des micro-gouttes rendent difficile la préparation des échantillons.
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1.4.3.3 Essai de fragmentation

L’essai de fragmentation est couramment utilisé en caractérisation de 'interface. Il s’agit de
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FIGURE 1.29 — Schéma d’un essai de fragmentation a une fibre seule. Plus la sollicitation o
augmente, plus la fibre se rompt jusqu’a une longueur critique des fragments [. [69]

solliciter en traction une éprouvette de matrice polymere chargée d’une fibre totalement insérée
dans la matrice. Sous l'effet de la sollicitation, la fibre se rompt et se divise en fragments plus
courts (figure 1.29). Ce phénomene s’arréte lorsque la longueur des fragments atteint une valeur
limite (la longueur critique) [. [69].

La contrainte au cisaillement 7 & l'interface fibre/matrice est donnée par :

_ oprd
T

(1.12)

ou :

- d est le diameétre de la fibre,

- 0y est la contrainte de traction a la rupture de la fibre,

- l. est déterminée par les trois techniques suivantes :

(i) par comptage en microscopie optique si la matrice est transparente,

(ii) par comptage apres pyrolyse de la matrice si elle est opaque,

(iii) par observation grace a la photoélasticimétrie (voir I’évolution du champ de contrainte
et sa distribution autour les fragments comme montrée sur la figure 1.30) [70].

En supposant une distribution uniforme de la longueur des fragments, nous pouvons identifier
la longueur critique I :

. 4

E g(g)sat (1'13)

~

ou :
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F1GURE 1.30 — Visualisation des isochrones proches d’une fragmentation dans une éprouvette
monofilament chanvre/époxy [71]

- d est le diameétre de la fibre,
- 1 est la longueur moyenne des fragments,

- (%) sat €st le rapport saturé entre la longueur moyenne des fragments et le diameétre de la
fibre.

Les avantages de cet essai [72] sont :
(a) La fabrication des éprouvettes est plus facile.
(b) La fibre est sollicitée axialement par le cisaillement & l'interface.

(c) La différence de coefficient de Poisson est minimisée comme toute I’éprouvette est sollicitée
en traction.

(d) Les effets de la concentration des contraintes radiales initiales au point d’entrée de la fibre
dans la microgoutte due aux lames de blockage (méthode de déchaussement d’une microgoutte,
[73, 14]) sont absents.

(e) Elle permet d’étudier de plus le phénomeéne de fragmentation de la fibre, le développe-
ment des fissures a l'interface et le développement du phénomene micromécanique qui relie a
I’écoulement de la matrice.

Néanmoins, I'essai de fragmentation présente aussi des inconvénients :

(a) lanalyse des résultats de 'essai est basée sur une approche statistique pour déterminer
la longueur des fragments qui dépend fortement de I’histoire de la fragmentation de la fibre.

(b) Alors que 'augmentation de la longueur de I’éprouvette va augmenter la précision des
mesures, en pratique la longueur de I’éprouvette est limitée a quelques centimetres.

(c) De plus, I'énergie de rupture du modele de Zhou, Nairn et Wagner [74] n’est pas com-
plétement définie. Il y a deux parameétres dans ce modele (le facteur de friction ¥ et le ratio de
Tm/7Tf) qui ne sont pas accessibles par des mesures expérimentales. Ici, r,, est le rayon effectif
de la matrice et 7y est le rayon de la fibre.
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1.4.3.4 Essai de compression diabolo

La méthode consiste a mettre en compression des éprouvettes parallélépipédiques ou halteres

. \

A) B)

FIGURE 1.31 — Schéma représentatif de ’essai de compression diabolo des éprouvettes (A) hal-
teres ou (B) parallélépipédiques [75]

(figure 1.31). Ces éprouvettes contiennent une seule fibre totalement immergée au milieu d’un
bloc de résine. Lors de la sollicitation, il y a des contraintes de cisaillement et de traction radiale
a l'interface fibre/matrice en raison de la différence des coefficients de Poisson et en raison de
la géométrie des éprouvettes. La contrainte de compression o, au début de la décohésion est
mesurée a ’étranglement des éprouvettes haltéres et aux extrémités de la fibre pour des éprou-
vettes parallélépipédiques. La méthode de détection de la décohésion est optique. Un capteur
piézoélectrique est utilisé dans le cas d’une matrice opaque pour détecter la dé-cohésion par
émission acoustique. La résistance a l'interface en traction o; et en cisaillement 7; sont calculées
selon les formules 1.14, 1.15 [76] :

oc(Vm —vyf) Ey
(I +vp) Ef+ <1—1/f—1/?> E,,

(1.14)

g; =

Ti & 2,50, (1.15)

ou :

- Ef et E,, sont respectivement les modules d’Young de la fibre et de la matrice,

- vy et vy, sont respectivement les coefficients de Poisson de la fibre et de la matrice,

- oc est la contrainte de compression appliquée a 1’éprouvette au moment ou la décohésion
s’amorce.

Cette méthode est pratiquement abandonnée en raison des difficultés liées a la fabrication
des éprouvettes et a I'application des critéres d’endommagement [77].

1.4.3.5 Essai de micro-indentation et push-out

L’essais de micro-indentation et sa variante, ’essai push-out permettent de prendre en compte
la présence des autres fibres dans un composite réel. On peut donc identifier I'influence de la
teneur en fibre au travers cet essai.

La méthode consiste a déchausser une fibre insérée dans une éprouvette sous une force de
compression. La force est appliquée par un indenteur conique en diamant sur une extrémité de la
fibre sur une surface plane perpendiculaire a la direction des fibres contenues dans I’éprouvette
comme montré sur les figures 1.32, 1.33, 1.34. La force de compression et le déplacement de
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FI1GURE 1.32 — Représentation schématique de 'installation microscopie électronique a balayage
(MEB) d’un essai de micro-indentation [78]

I’indenteur sont enregistrés contintiment. Apres le décollement de la fibre, la force de compression
n’est pas nulle, & cause du frottement. La figure 1.35 représente une courbe force - déplacement
typique d’'un essai de micro-indentation [78].

FI1GURE 1.33 — Image MEB d’un essai de micro-indentation sur une éprouvette composite fibre
de verre E ensimée/epoxy [78]

Par conséquent, la résistance au cisaillement interfacial 7 est déterminée par la relation 1.16 :

. F
- m2rH

(1.16)

ou : F est la force mesurée, r est le rayon de la fibre et H est ’épaisseur de I’éprouvette.

Cette technique permet de prendre en compte 'effet de la fraction volumique des fibres. La
mesure de la résistance moyenne au cisaillement est simple. Pourtant la résistance mesurée n’est
pas la vraie parce que le décollement de la fibre est progressif lorsque la fibre s’enfonce dans la
matrice. De plus le calcul de 'IFSS est compliqué a cause des contraintes mécaniques exercées
par les fibres voisines.
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FIGURE 1.34 — Schéma de ’essai de micro-indentation avec trois phases : (a) pas de décollement
(b) décollement progressif (c) décollement total [78]
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FIGURE 1.35 — Courbe force - déplacement typique d’un essai de micro-indentation [78]

Cette méthode est bien adaptée aux fibres métalliques. Par contre, la dureté de fibres na-
turelles ainsi que leur constitutions (assemblage de microfibrilles) rendent cette technique plus
difficile d’utilisation.

Enfin, une des difficultés de cette méthode réside surtout dans 'application de la force sur
la surface libre de la fibre.

1.4.4 Comparaison et choix de la méthode

Pour la caractérisation de l'interface fibre/matrice dans le cas des composites & base de fibres
végétales, les méthodes efficaces sont celles réalisées sur le modele du mono-filament. Ceux sont
I’essai de déchaussement d’une fibre d’une microgoutte de résine ou d’une micro-éprouvette
et le test de fragmentation. Parmi ces méthodes, le test de déchaussement d’une microgoutte
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demande une préparation complexe et précise en raison de la petite taille des microgouttes tandis
que l'exploitation des résultats du test de fragmentation est plus complexe. Dans le cadre de
notre travail de recherche, nous avons choisi de développer la méthode de déchaussement d’une
fibre dans un bloc de matrice (I'essai pull-out). Cette méthode nous permet :

— d’adapter la taille des éprouvettes,

— de contrdler la longueur immergée de la fibre,

— de produire plusieurs éprouvettes en parallele,

— d’assurer la facilité et la rapidité de la fabrication et de mise en ceuvre de l’essai.

De plus, avant I'assemblage avec la matrice, la fibre subit une faible tension pour bien assurer
qu’elle reste droite dans la matrice. Nous pouvons ainsi éliminer quelques défauts de ce test de
déchaussement classique.

1.4.5 Propriétés a l’interface fibre/matrice des agro-composites en fonction
des méthodes de caractérisation

La mesure de I'IF'SS dépend fortement de la méthode utilisée pour la caractérisation. Plusieurs

TABLE 1.3 — Exemples de I'IF'SS dans des composites monofilamentaires a fibre de verre, de lin
et de chanvre. L’IF'SS est la résistance au cisaillement interfacial (Tableau modifié de Bonnafous
C. et al. [33])

Matrice Fibre de renfort IFSS (MPa) Méthode Référence
Epoxy Verre E 43+ 15 Push-out [78]
Epoxy Verre E 30+7 Fragmentation [78]
Epoxy Verre E, traitées de yaps 73 +£18 Push-out [78]
Epoxy Verre E traitées de yaps 43 +11 Fragmentation [78]
Epoxy Verre non calibrées 3013 Fragmentation [79]
Epoxy Verre calibrées 43 + 17 Fragmentation [79]
Vinylester Verre 27 Fragmentation [80]
Vinylester Verre 38+9 Mesure de mouillabilité [57]
Vinylester Verre 30+ 7 Mesure de mouillabilité [57]
Polyester Lin 14,24+0,4  Micro-goutte [81]
Polyester Lin 18+3 Fragmentation [82]
Epoxy Lin Hermes 22,5+ 1,5  Micro-goutte [83]
Epoxy Lin Electra 13,2+3,2  Micro-goutte [83]
Polypropyléne Chanvre 15,4+4 Fragmentation [84]
Polypropyléene Chanvre 3,26 Pull-out [62]

raisons sont a l'origine de cette dépendance. On peut citer par exemple : la différence du pro-
tocole expérimental, la taille des éprouvettes, la nuance de fibres ou encore les différences pour
estimer I'IF'SS par chaque méthode. Le tableau 1.3 donne un apercu de la contrainte interfaciale
en fonction de la méthode. Ce tableau est pris de C. Bonnafous et al., [33] que nous avons un
peu enrichi.
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1.5 Vieillissement des agro-composites dans des conditions en-
vironnementales

1.5.1 Introduction : Définition et classification

Le vieillissement est une évolution du matériau en terme de structure et/ou de la compo-
sition sous l'effet de différentes actions : instabilité propre, interaction avec l’environnement,
sollicitations mécaniques ou combinaison de ces actions. Cette évolution est lente et irréversible.

On peut distinguer le vieillissement physique et le vieillissement chimique. Le vieillissement
physique ne modifie pas la structure chimique mais il change la configuration initiale du matériau.
Deux phénomenes se produisent pour ce type de vieillissement :

(i) La plastification concerne la diminution de la température de transition vitreuse du
composite [85],

(ii) Le gonflement souvent provoqué par I’absorption d’eau. Les molécules d’eau pénetrent
dans les chaines moléculaires du matériau et les éloignent provoquant une augmentation de
volume [85, 86]. Dans le cas des composites a matrice semi-cristalline, la partie amorphe absorbe
de I'eau et l'interface est sollicitée mécaniquement [21].

A linverse, le vieillissement chimique apporte des changements structuraux du matériau. Il
y a trois types de vieillissement chimique en fonction de I’acteur associé :

(i) Le vieillissement thermo-chimique est du a la température. Il s’agit des ruptures des
liaisons moléculaires directement par pyrolyse.

(ii) Le vieillissement photo-chimique peut étre causé par les rayonnements ultraviolets (UVs)
(et également la lumiere visible) du spectre solaire. Les photons de longueurs d’ondes basses dans
ces rayonnements disposent suffisamment d’énergie pour rompre les liaisons chimiques lorsqu’ils
sont absorbés par le matériau.

(iii) Et le vieillissement photo-oxydation : sous 'action des photons absorbés au sein du
matériau, dans ce cas, certains phénomenes d’oxydation peuvent se produire. Suite & la rupture
des liaisons chimiques provoquée par le vieillissement thermochimique et photochimique, les
composants chimiques sont combinées a 1’oxygene pour créer des radicaux libres et actifs. Des
peroxydes et des hydroperoxydes instables sont ainsi formés. Sous l'effet de la température ou
des photons dans les rayonnements UVs, ces derniers peuvent étre décomposés, conduisant a la
destruction des chaines macromoléculaires [21].

Tous les composants d’'un matériau composite dont le renfort, la matrice et son interface
peuvent étre vieillis, soit physiquement, soit chimiquement, soit tous les deux. Pour étudier
ce probleme, il est nécessaire de simuler des conditions externes que le matériau subi par des
processus de vieillissement soit naturels, soit accélérées. Ces processus doivent étre corrélés aux
conditions de travail réelles du matériau afin de prévoir son comportement a long terme.

Les conditions environnementales souvent utilisées pour ces études de vieillissement sont (i)
Ihumidité relative (HR), (ii) la température (T) et (iii) les rayonnements ultraviolets (UVs) ou
la lumieére du jour.

1.5.2 Comportement des fibres végétales sous des sollicitations environne-
mentales

Les fibres végétales, dont la fibre de chanvre, sont en général dégradables dans I’environne-
ment naturel, sous l'action de : la température (T), les rayonnements ultraviolets (UVs) et en
particulier 'humidité relative (HR). Nous allons aborder en premier lieu I'influence de I’humidité
relative.
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En effet, l'existence de groupes hydroxydes (—OH) dans les fibres cellulosiques provoquent
I’absorption d’eau dans la fibre. Ce phénomene conduit & des changements importants au sein
du matériau. Premiérement, le volume du matériau a augmenté apres 'absorption d’eau. Cette
augmentation peut causer des contraintes internes au sein de la fibre [87]. Ceci est en particulier
important quand la fibre est noyée dans la matrice de polymeére hydrophobe que nous allons
aborder dans la partie 1.5.3 ci-apres.

En séchant, le retrait de I’eau provoque la diminution des dimensions de la fibre (la fibre se
dégonfle). Pour cette raison, le comportement cyclique gonflement /dégonflement causé par des
cycles humide/secs peut provoquer des dommages en fatigue a long terme.

25 350
B RH2 aging BRH2agi
N . . 30 ging
W Temp1 aging B Templ aging
i 250
- 5 W UV1aging W UV1aging
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o
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0
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5 {
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(A) 0 1 2 3 4 (B) 0 1 7 3 4
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45
4
B RH2 aging I

B Templ aging
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FIGURE 1.36 — Evolution (A) du module élastique E, (B) de la résistance en traction o, et (C)

de la déformation maximale a la rupture €, au cours du vieillissement a I’'HR, a la T et aux UVs
des fibres de chanvre [88]

D’autres phénomenes peuvent étre observés suite a ’absorption d’eau. Nous pouvons consta-
ter essentiellement des variations de viscosité [89] dues a la suspension de molécules d’eau dans
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le matériau.

Par conséquent, sous leffet de ’humidité, la rigidité de la fibre (E) et la résistance en traction
(0,) ont diminué alors que la déformation a la rupture (g,) a augmenté. Ce fait est constaté pour
des fibres de chanvre par Jin et al. [90]. V. Placet et al [91] ont montré que le retrait d’eau par
le traitement thermique de la fibre amene une amélioration des propriétés mécaniques des fibres
végétales. Les figures 1.36 A, B, C (les colones en rouge - RH2 aging) montrent les évolutions
respectivement du module d’Young, de la contrainte a la rupture et de la déformation maxi-
male a la rupture en fonction d’un vieillissement a I’humidité relative de fibres de chanvre. Des
analyses par Microscopie Electronique & Balayage (MEB) ont montré ’évolution des altérations
aux vieillissements de la fibre de chanvre a 'HR (figures 1.37 A). Nous pouvons observer une
dispertion des microfibrilles en surface et le début d’une fissure longitudinale dus aux cycles de
gonflement /dégonflements.

(a) Non-aged
{a) Non-aged

1.5k 20 um

(b} 4 weeks humidity aged (b} 4 weeks temperature aged

(A) (B)

FIGURE 1.37 — Changement du facies de fibre apres 4 semaines de vieillissement (A) a 'HR et
(B) ala T [92]

Concernant le vieillissement a la température (T), certains auteurs [90, 93] ont constaté aussi
que le module de Young (E) et la contrainte maximale a la rupture (o,) diminuent d’une maniére
remarquable tandis que la déformation a la rupture (¢, ) augmente. Un exemple d’évolution pour
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des fibres de chanvre est représenté dans la figure 1.36 (les colones en vert - Tempsl aging). Ils
ont constaté que la température affaiblit les liaisons intermoléculaires (les forces de Val der
Waals). Par conséquent, la mobilité des chaines macromoléculaires de cellulose et la plasticité de
la fibre sont additionnées conduisant & une baisse du module de Young (E) et de la contrainte
maximale & la rupture (o,), contre une augmentation de la déformation a la rupture (&,) [21].

De plus, Jin et al. [21] ont constaté une réduction de la zone cristalline et une augmentation
de la zone amorphe de la fibre conduisant la disparition de la surface de fracture de la fibre
due au vieillissement accéléré a la température (figure 1.37 B). Dans ce travail, la température
choisie est de 38 £ 2°C' selon la norme ISO 4892-2. Au dela de cette température, a 50°C ou
100°C, 'humidité contenue dans la fibre sera évaporée. A 200°C, il se produira une dégradation
de la lignine par pyrolyse. Quand a la cellulose, c’est vers 300°C qu’elle se dégradera [94].

Le dernier type de vieillissement que nous allons présenter concerne le vieillissement aux
UVs. La photolyse provoque la rupture des liaisons chimiques qui se reconstituent en créant une
réticulation entre les chaines.

Aussi, sous le vieillissement aux UVs, les fibres sont blanchies et leurs propriétés mécaniques
diminuent (figure 1.38). Son comportement devient plus fragile. Ce dernier est le résultat de la
photo-dégradation et de la dégradation des macromolécules de cellulose. En effet, sous I'action
de vieillissement aux UVs, la scission des chaines macromoléculaires de cellulose se produit.
Avec la présence d’eau, d’une part I'oxydation est accélérée et d’autre part la pénétration de
la lumiere dans les fibres de chanvre est facilitée a cause du gonflement des parois cellulaires.
L’arrosage accélere la dégradation de la fibre en érodant les couches dégradées et en produisant
des nouvelles couches exposées aux rayonnements UVs [21, 95].

Dans cette partie, nous venons de voir que les fibres naturelles sont assez sensibles aux
conditions environnementales. Dans la partie suivante, nous allons regarder si cette sensibilité
se retrouve une fois que les fibres sont associées a une matrice.

1.5.3 Comportement des agro-composites sous des sollicitations environne-
mentales

Les matériaux composites en général et les agro-composites en particulier sont sensibles
aux conditions de vieillissements : HR, T et UVs. Tous ces parametres environnementaux font
évoluer leurs propriétés mécaniques. Dans cette partie, nous allons voir l'influence des 3 types
de vieillissement (HR, T et UVs) sur le comportement mécanique de certains agro-composites.
Dans un premier temps, nous allons nous intéresser a ’humidité.

Sous l'action de 'HR, les agro-composites absorbent de I’eau en raison de la présence des
fibres hydrophiles et des défauts de l'interface fibre/matrice (vides, micro-fissures, etc.). L’ab-
sorption d’eau est gouvernée par plusieurs facteurs que nous pouvons citer : la température,
I’humidité, la matrice utilisée, la nature de la fibre, la différence entre la circulation de 'eau
dans le composite et l'interaction entre de ’eau absorbée avec la matrice. L’absorption d’eau
provoque des effets de plastification, ’hydrolyse, la décohésion de l'interface fibre/matrice. En
particulier, elle cause la formation de micro-fissures dans le composite par le gonflement de la
fibre [96, 89].

De plus, aprés des cycles sec/humide de ’environnement, le matériau peut subir des en-
dommagements par fatigue diis a la propagation de micro-fissures. Parallelement, I’eau absorbée
évolue en se diffusant au sein du composite via ces micro-fissures (coule capillaire) ainsi que
via la matrice. A long terme, le pelage de la fibre et la dissolution de surface (a l'interface
fibre/matrice) du composite se produisent. Par conséquent, la perméabilité du matériau aug-
mente permettant 'absorption de ’eau. L’altération du matériau a I'interface est donc accélérée
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FIGURE 1.38 — Changement du faciés de fibre apres 4 semaines de vieillissement aux UVs [92]

et ce phénomene est irréversible comme illustré sur la figure 1.39 [94, 97]. Ce type d’endomma-
gement des agro-composites est constaté par d’observation sous MEB comme montrée la figure
1.40.

Aussi, Le Duigou et al. [98] ont constaté dans leurs travaux des changements permanents
du composite fibre de lin/Poly(l-Lactique acide)-PLLA au vieillissement & 1’eau de mer par
immersion :

(i) hydrolyse de la matrice, relevée par la réduction de masse des molécules,

(ii) change structurale, relevée par l’analyse thermique,

(iii) dégradation de l'interface fibre/matrice (déchaussement, décohésion),

(iv) gonflement de I'interface fibre/matrice,

(v) dégradation de la fibre.

Ces auteurs ont suggéré que la dégradation de l'interface est le mécanisme de défaillance
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F1GURE 1.39 — Diffusion de I’eau absorbée et mécanisme de propagation de rupture a l'interface
[94]
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FIGURE 1.40 — Endommagement du composite montrant (a) la fissure de la matrice, (b) propa-
gation de la fissuration le long de l'interface, (c) décohésion de linterface fibre/matrice due a
lattaque des molécules d’eau [96]

principal du composite au vieillissement. Pourtant, ils confirment que les fissures sont parues a
la fois dans la matrice et sur la fibre.

L’évolution des propriétés mécaniques des agro-composites a été relevée par les auteurs Jin et
al. [99]. Ils ont constaté que la résistance en traction, le module d’Young et la stabilité thermique
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des agro-composites sont dégradés suite aux vieillissements & I’'HR dus a altération de la fibre
et & la diminution de l'adhésion fibre/matrice. En revanche, la déformation a la rupture est
augmentée due a la plastification sous 'effet de 'eau. Ces évolutions sont représentées sur les
figures 1.41 a,b et c.

En résumé, dans les travaux cités ci-dessus, 'interface fibre/matrice joue un roéle important
sur le comportement des agro-composites aux vieillissement a I'HR.
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FIGURE 1.41 — Evolution du module d’élasticité F, de la contrainte maximale & la rupture en
traction o, et de la déformation maximale & la rupture £, du composite en fonction du temps
de vieillissement & 'HR (a,b,c) et aux UVs (d,e,f) [99]

Le deuxieme facteur de vieillissement important influencant les propriétés des agro-composites
est la température T. En effet, une des limites d’application des matériaux agro-composites est la
basse stabilité thermique. Pour des températures de 100 - 200°C, les matériaux agro-composites
commencent & perdre leurs propriétés mécaniques [94]. Ceci vient de la faible stabilité thermique
non seulement de la fibre mais aussi de la matrice. Pour les fibres végétales, I’évaporation de
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I’humidité cachée se produit a partir de 50°C' & 100°C' et a partir de 160°C on observe la pyrolyse
de lignine. A plus haute température (environ 200°C), la décomposition des hémicelluloses et
puis des celluloses (& 300°C') commence [94]. Pour la matrice, a 300 - 500°C, les polymeres se
décomposent.
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FIGURE 1.42 — Evolution du module d’élasticité F, de la contrainte maximale & la rupture en
traction o, et de la déformation maximale & la rupture €, du composite en fonction du temps
de vieillissement a la température [21]

D’autre part, la température T joue un réle significatif sur la stabilité dimensionnelle des
composites. Elle peut causer I'expansion ou la contraction thermique [94] en changeant le taux
d’humidité. De plus, I’énergie thermique apportée par la température a un effet de plastification
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sur le composite. Elle provoque une relaxation des chaines de polymere engendrant une diminu-
tion de la force moléculaire. Un exemple d’évolution des propriétés mécaniques en fonction du
temps au vieillissement a la T est montré sur la figure 1.42.

Le rayonnement ultraviolet (UV) peut aussi affecter directement la matrice et la fibre et pro-
voquer des multi-dégradations. Les radiations du rayonnement UV peuvent casser les liaisons
covalentes dans la matrice. Ceci peut avoir comme conséquences : le jaunissement, des change-
ments de couleur, la perte de masse, rendre la surface rugueuse, la dégradation des propriétés
mécaniques [94, 100, 101]. La photo-dégradation peut changer le polymeére a toute échelle : oxy-
dation des monomeres, scission des chaines ou des liaisons transversales, dégradation des liaisons
moléculaires et cristallines résultant de changements de morphologie et changement a 1’échelle
macroscopique. La radiation UV absorbée dans le polymeére peut aussi modifier sa structure
chimique. De plus, d’autres réactions peuvent se produire comme : la photolyse et 'hydrolyse
avec la présence d’humidité relative [21]. Tous ces phénomenes provoquent des dégradations
physiques, chimiques et mécaniques irréversibles des agro-composites. La réduction de toutes
les propriétés mécaniques (o,, E et &) est constatée dans I’étude de Jin et al. [21] pour des
composites PP /chanvre. Elles sont représentées sur les figures 1.41 d,e,f.

Au travers certains articles de la littérature, nous constatons que l'interface joue un roéle
important non seulement sur les propriétés mécaniques des matériaux composites mais aussi sur
la durabilité du matériau en conditions de service. Les études citées ci-dessus se sont limitées
souvent aux descriptions qualitatives des évolutions de l'interface au cours des sollicitations
environnementales.

1.6 Conclusion

Dans cette partie, nous avons focalisé notre recherche bibliographique sur les points impor-
tants de ce mémoire de these.

Tout d’abord nous avons présenté les différents matériaux d’étude a commencer par la fibre
de chanvre cultivée dans I’Aube et dont les utilisations ne cessent d’augmenter. Ces fibres sont
aujourd’hui insérées dans une matrice comme renfort pour élaborer des agro-matériaux compo-
sites. Une rapide description de ces matériaux a été proposée et montre l'intérét d’utiliser les
fibres naturelles pour leurs propriétés mécaniques.

Nous avons ensuite discuté de I'importance du processus de fabrication sur les propriétés du
composite. En effet, les parametres de fabrication vont jouer un réle important sur les propriétés
finales du composant. Les parameétres que nous avons surtout regardés sont la température et
la vitesse de fabrication.

Dans ces conditions, 'interface entre la fibre et la matrice est une zone tres importante puis-
qu’elle permet de transmettre les efforts lors d’une sollicitation mécanique. Nous avons donc
regardé les différentes théories liées a I’adhésion et avons conclu que méme si cette interface est
une zone complexe, les phénomenes mis en jeu a l'interface peuvent s’expliquer par la complé-
mentarité de ces théories.

Par rapport a l'interface, la contrainte interfaciale nous parait étre un parametre pertinent
a étudier pour caractériser l'interface fibre/matrice. Nous avons fait un bilan des différentes
méthodes les plus utilisées et avons proposé une comparaison pour justifier notre choix quant a
I'utilisation de la méthode "pull-out". Cette méthode sera utilisée dans la suite de ce mémoire
pour caractériser nos matériaux d’étude.

Enfin souhaitant regarder 'influence de certaines conditions de vieillissement sur la résistance
de l'interface, une petite étude bibliographique a été proposée pour voir surtout l'influence de
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I’humidité relative, de la température et des rayonnements ultraviolets sur la tenue des fibres
naturelles et sur les agro-composites. Dans ce mémoire de these seule une étude sur 'influence
de I'humidité relative sera proposée.
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2.1 Introduction

En mécanique des matériaux composites, la caractérisation de l'interface fibre/matrice est
primordiale pour la compréhension du comportement de l'interface et de sa contribution aux
propriétés globales du matériau. Il existe plusieurs méthodes pour étudier ce probleme, soit
théoriques (selon la théorie thermodynamique), soit empiriques telles que I’essai "pull-out", 'essai
de déchaussement d’une micro-goutte, l'essai de fragmentation, la compression des diabolos
et l'essai de micro-indentation (push-out). En comparant quelques méthodes existantes, nous
avons choisi de développer 'essai "pull-out" afin de 'appliquer a la caractérisation de 'interface
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2.2. Meéthodologie

fibre/matrice des composites polypropyléne/chanvre. La méthode consiste a appliquer une force
de traction sur une fibre de chanvre insérée dans un bloc de polypropyléne (PP). La force
maximale de déchaussement est mesurée afin de déduire la contrainte de cisaillement au niveau
de l'interface. Pour ce dernier, la surface de contact entre la fibre et la matrice est déterminée
en prenant la vraie géométrie de la fibre de chanvre.

Dans ce chapitre, apres avoir présenté le processus d’élaboration des éprouvettes, nous décri-
rons la méthode de déchaussement que nous avons mis en place ainsi que les premiers résultats.

Nous discuterons de 'influence de la température d’élaboration sur la contrainte interfaciale.

2.2 Meéthodologie

Dans cette partie, nous avons focalisé notre étude sur une description du protocole expéri-
mentale et sur une analyse des résultats obtenus.

2.2.1 Principe
2.2.1.1 Schéma

Nous souhaitons évaluer ’adhésion entre la fibre et la matrice du composite PP /chanvre.
Pour cela, notre méthode consiste & déchausser une fibre unitaire de chanvre insérée dans un
cube de matrice PP. Initialement, la longueur de la fibre dans la matrice ;. est égale a celle du
cube PP, soit de 10mm. Cette longueur est ajustée ensuite pour créer la longueur d’interface [,
souhaitée. L’ajustement de [, est fait en découpant une fente dans le cube de PP. La fente est
éloignée d’une longueur de [, par rapport a la surface ou la fibre est immergée. La longueur libre
de la fibre choisie est de 2mm. Un schéma représentatif de notre méthode de caractérisation de
I'interface est présentée dans la figure 2.1. L’outil de traction employé est une micro-machine de
traction. Elle est équipée d’une cellule de force de 100N. La vitesse de la traverse choisie est de
1pm/s. Le systéme comprenant la machine de traction et I’éprouvette est positionné sous un
microscope numérique afin de suivre de plus précisément le déchaussement de la fibre.

Polypropylene Polypropyléne
Fibre de chanvre Fibre de chanvre
F
=
Le ly lle l'o
A B

FIGURE 2.1 — Schéma représentatif de l'essai de déchaussement (A) a I’état initial et (B) en
traction

2.2.1.2 Formulation

Lors de la traction, la fibre et I'interface sont sollicitées en méme temps (couplage en série).
La force totale de déchaussement correspond donc & deux forces : la force de traction de la fibre
et la force de cisaillement de l'interface. Il est trés difficile de dissocier ces deux phénomenes
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Chapitre 2. Caractérisation de l'interface fibre/matrice

mécaniques car ils se déroulent en méme temps. De ce fait, nous proposons les hypotheses ci-
dessous afin d’analyser les résultats.

42

— Si la rupture de I’éprouvette s’est produite dans partie libre de la fibre. La mode de

rupture est donc en traction de la fibre. Nous pouvons donc calculer la contrainte de
rupture en traction apparente de la fibre oy par la formule 2.1 :

— 4Fmaa:

rd

o (2.1)
ou :

- Finaa est la force maximale (force a la rupture),

- T est le diametre moyen de la fibre.

Dans ce cas, la déformation de cette partie de fibre est calculée suivant la formule 2.2
ci-apres :

Et = (22)

u
lo

ou :

- u est le déplacement mesuré par le capteur de déplacement,

- lp est la longueur de la partie libre de la fibre (mesurée a ’état initial de I'essai).

La courbe de traction obtenue nous permet aussi d’évaluer la rigidité en traction de la
fibre E selon la formule 2.3 :

. AO’t

E="—"*
A&"t

(2.3)
ou :

- Aoy est 'incrément de la contrainte de traction de la fibre, calculé selon la formule 2.1
ci-dessus,

- Agy est I'incrément de la déformation de la fibre, calculé par la formule 2.2.

Si la fibre est déchaussée, la sollicitation de l'interface atteint alors le seuil de rupture
adhésive. Nous pouvons donc calculer la contrainte de cisaillement apparente 7.y, dans
ce cas :

Fmaz

Tapp — —=—
PP rdl,

(2.4)

ou :
- Fyue est la force maximale de déchaussement,

- d est le diametre moyen total,
-l est la longueur de l'interface.

Si la fibre est partiellement déchaussée, la longueur et la section de la partie sortie seront
considérées afin de calculer la surface de glissement durant le déchaussement partiel.
Ces valeurs permettent de calculer la surface de contact sollicitée au cisaillement puis la
contrainte apparente de cisaillement a l’interface.



2.2. Meéthodologie

2.2.1.3 Différents résultats

Lors des essais de déchaussement, nous avons observé trois réponses différentes : déchausse-
ment total de la fibre, rupture en traction de la fibre et déchaussement partiel de la fibre. Des
exemples de résultats pour chaque cas sont présentés ci-dessous.

2.2.1.3.a Déchaussement total

Le premier type de réponse observé dans nos essais est le déchaussement total de la fibre ce
qui correspond au but recherché. La figure 2.2 présente la fibre totalement retirée de la matrice
de I’éprouvette numéro 160. Au début, la longueur de la partie libre de la fibre [y était de 1693,12
pm (A). A la fin de l'essai, la longueur de toute la fibre [ est mesurée de 2428,14 pm (B). La
longueur de I'interface correspond donc a la différence de ces deux valeurs, soit [, = 735, 02um.

A

FIGURE 2.2 — Exemple d’un déchaussement total d’une fibre, & I’état initial (figure A) et apres
avoir déchaussée (figure B) (éprouvette n°160)

2.2.1.3.b Rupture en traction de la fibre

Pour ce type de réponse, la fibre n’est pas déchaussée de la matrice PP mais elle est rompue.
La rupture est due a la contrainte de traction qui dépasse la contrainte maximale a la rupture
de la fibre. La position de la rupture peut étre située sur n’importe quel endroit dans la partie
libre de la fibre. Cet endroit correspond & la section la plus faible!. La figure 2.3 présente une
fibre rompue au milieu de la partie libre de ’éprouvette numéro 324.

1 890.27um | “S—

UTT-LASMIS [fLens 2100:X100 [ 07,/05/2014

FIGURE 2.3 — Fibre rompue en traction de I’éprouvette n°324

1. La faiblesse locale de la fibre dépend de deux parametres : la fluctuation de la section et la fluctuation des
propriétés mécaniques locales le long de la fibre
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Chapitre 2. Caractérisation de l'interface fibre/matrice

2.2.1.3.c Déchaussement partiel de la fibre

Le dernier comportement observé lors de nos essais est le déchaussement partiel. On distingue
trois possibilités : une partie de la section transversale de la fibre déchaussée et un morceau de la
partie insérée déchaussée puis rompue en traction ou une mode de rupture mixte. Dans le premier
cas, la fibre est souvent détachée puis une partie de la fibre est cassée lorsque la partie restante
continue a étre sollicitée jusqu’a son déchaussement total (figure 2.4). Le deuxiéme mode est

N°264
- La partie fibre déchaussée

1[2644.95um ]

FIGURE 2.4 — Déchaussement partiel d’une fibre (éprouvette n°264) : une partie de la section
transversale déchaussée

observé sous microscope numérique mais il est difficile de retrouver le phénoméne en mesurant
la différence de longueur. En effet, la rupture de la fibre est rapidement produite ensuite pres de

UTT-LASMIS lLens Z100:X100 |l 18/03,/2014 |§50.00um

FIGURE 2.5 — Déchaussement partiel d’une fibre (éprouvette n°206) : mode de rupture mixte de
déchaussement

la zone d’entrée de la fibre dans la matrice polymere. De plus, ce cas de comportement est rare
et lors des essais, le mode de rupture mixte est souvent observé pour des cas de déchaussement
partiel (figure 2.5).

La réponse de nos essais dépend fortement de la longueur de l'interface, de la présence d’une
faible section le long de la fibre ainsi que de la vitesse de la traverse. Ces facteur seront abordées
ultérieurement (section 2.2.2.3).

2.2.2 Procédure

La caractérisation de l'interface fibre/matrice demande une préparation minutieuse des
éprouvettes qui s’est déroulée en plusieurs étapes :

1. Défibrage : qui permet d’avoir des faisceaux de fibres, puis des fibres unitaires.

2. Montage : les fibres sont ensuite montées et collées sur un support en carton.

3. Caractérisation géométrique : Le profil de la section transversale de la fibre est déterminé.
4

. Moulage et cuisson : les cartons portant des fibres sont montés dans un moule métallique.
les granulés de PP sont alors ajoutés et enfin le moule est introduit dans un four pour
faire fondre le PP.
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5. Découpage et post-traitement : le découpage de I’éprouvette est effectué apres son refroi-
dissement afin de fixer la longueur de I'interface fibre/matrice a solliciter.

Enfin, les éprouvettes seront prétes pour la caractérisation mécanique.

2.2.2.1 Défibrage

La premiere étape consiste a extraire les fibres unitaires des tiges de chanvre non rouies,
fournies par la Société Fibres Recherche Développement (FRD). Apres le premier défibrage on
obtient des faisceaux de fibres de chanvre. On note qu’avant le défibrage, la tige de chanvre est
immergée dans ’eau froide, sans ajout de produits chimiques.

FIGURE 2.6 — Défibrage d’un tige de chanvre [102]

Le temps d’immersion peut varier de 2 heures a 16 heures. Les résultats ont montré que le
défibrage n’était pas aisé avec moins de 2 heures d’immersion. Par contre, une immersion dans
I’eau de plus de 4 heures peut provoquer des pertes de fibres. D’une maniére empirique nous
avons trouvé que le temps optimale d’immersion est entre 2 heures et 4 heures.

Le défibrage est effectué manuellement, suivant l'ordre : peler la couche épidermique, dé-
fibrer la couche de fibre en évitant de prendre la couche de cellulose a l'intérieur. On obtient
alors des faisceaux de fibres comme montré par la figure 2.6. Des fibres unitaires sont extraites
manuellement a partir de ces faisceaux afin de ne pas altérer les propriétés naturelles de la fibre.

2.2.2.2 Moulage et cuisson

Les fibres unitaires obtenues sont choisies pour la fabrication des micro-éprouvettes en mono-
filament. Le montage de la fibre est fait a ’aide d’un support de fibre en carton utilisant la colle
"Loctite Super Glue" comme montrée la figure 2.7. Les cartons sont troués et la fibre passe a
travers ces trous. Les dimensions du trou sont pour servir la fabrication des éprouvettes de 10mm
de longueur et de 10mm de largeur ainsi que pour laisser 2mm de longueur pour la partie libre
de la fibre. Chaque support servira a fabriquer 2 éprouvettes.

Pour gagner du temps de préparation d’échantillon, un moule métallique a été spécifiquement
congu. Pour chaque moulage on peut monter jusqu’a cing supports de fibres ce qui correspondent
au total a dix échantillons fabriquées en paralléle. Le moule est présenté dans la figure 2.8. Les
dix cavités présentées seront remplies par des granulés de PP fournis par Dow Europe GmbH
(indice de fluidité a chaud IFC : 3,00 (230°C, 2,16kg), température de fusion T, : 162°C) pour
former la matrice. Une fibre traverse chaque cavité dans le moule. A la fin du moulage ces fibres
seront partiellement immergées dans la matrice. La cavité est de 10mm en largeur, 10mm en
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Base métallique

Position de la fibre Plaque de bord

Poche
Plaque de fermeture

FI1GURE 2.8 — Présentation du moule qui permet de fabriquer dix éprouvettes par chaque moulage

longueur et de 6mm de profondeur. Des plaques métalliques permettent de centrer la fibre au
milieu de chaque cavité 2.

Une fois que les fibres sont dans le moule, nous procédons au moulage des éprouvettes. Un
four de traitement thermique est employé pour faire fondre les granulés de PP et achever le
moulage. Cette méthode simplifie la fabrication des éprouvettes. L’effet de la température et du
temps de moulage (cuisson) a été étudié afin de trouver les conditions optimales de moulage.
En effet, la température de moulage doit étre entre la température de fusion du PP (environ
160°C) et la température de la limite de stabilité thermique des fibres végétales (vers 220°C).
Nous avons testé des moulages a différentes températures : 160°C, 170°C, 180°C, 185°C, 190°C,
200°C et 220°C.

Nous avons trouvé la premiere bonne condition de moulage a 190°C, durant 60 minutes
dont 15 minutes de chauffage (régime transitoire de 20°C' < T' < 190°C') et 45 minutes de
régime permanent (T = cte = 190°C'). Quand le moulage est terminé, le moule est extrait
immédiatement du four et est laissé a refroidir aux conditions de chambre (& 20-25°C, a la
pression atmosphérique). Finalement, les éprouvettes sont démoulées apres environ de 10 a 15
minutes de refroidissement. Le cycle complet est présenté sur la figure 2.9.

2. A la fin du moulage, la fibre sera bien centrée dans le bloc de PP
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Conditions de moulage

S
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FIGURE 2.9 — Schéma représentatif des conditions de moulage optimales

2.2.2.3 Deécoupage

L’expérience a montré que la réponse mécanique des éprouvettes de déchaussement dépend
fortement de la longueur de l'interface. En effet, si cette longueur est grande, le déchaussement
de la fibre dans matrice devient difficile et la rupture de fibre en traction devient prédominante. Il
est judicieux donc de diminuer cette longueur afin de réduire I’effort nécessaire pour déchausser
la fibre. Apres le moulage, la longueur de la partie de fibre noyée dans la matrice est égale
a la longueur du bloc de polymere, soit de 10mm. On peut diminuer la longueur sollicitée de
Iinterface [, en découpant partiellement le bloc de PP a ’'aide d’une scie mécanique. La coupe
est effectuée & une distance prédéfinie de [, et parallelement a la surface du bloc de PP ou la
fibre est immergée dans la matrice. Le découpage partiel permet ainsi de retenir la forme de
I’éprouvette pour qu’elle puisse étre montée facilement entre les mors de la machine de traction.
Le schéma de 1’éprouvette moulée et coupée est représenté sur la figure 2.10. La figure 2.11

Hemp fiber

Interface length Notch
l.=1mm

Initial embedded

Polypropylen
olypropylene length 1;=10mm

block

FIGURE 2.10 — Schéma représentatif d’une éprouvette moulée et découpée

présente la scie utilisée pour découper I’éprouvette.
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FIGURE 2.11 — Scie utilisée pour le découpage des éprouvettes

2.2.2.4 Essai de traction

Les éprouvettes sont ensuite sollicitées en traction. Initialement, nous avons employé une
machine de traction/compression standard (ISTRON) équipée d’une cellule de force de 100N.
La vitesse de la traverse est de 0,5 mm/min. La mise en ceuvre de ces tests n’était pas aisée.

FIGURE 2.12 — Présentation de la machine de micro-traction Kammarath & Weiss

Sur 35 échantillons testés seuls 9 ont été testés correctement. Cette machine n’était pas adaptée
pour ce type d’essai.

En adoptant pour une machine de micro-traction Kammarath & Weiss (figure 2.12), la mise
en place des éprouvettes devenait plus facile. En effet, les dimensions de I’éprouvette s’adaptent
correctement aux mors de cette machine. Le montage de I’éprouvette dans les mors est représenté
dans la figure 2.13. La cellule de force est capable d’appliquer une force maximale de 100N. La
vitesse de la traverse choisie est de 1,0um/s permettant de suivre tres précisément ’évolution des
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Pull out \
force

Hemp fiber

(Free part)

Hemp fiber
(Embedded part)

e e o e e o = = = o =

FIGURE 2.13 — Montage d’une éprouvette aux mors

efforts durant la traction/le déchaussement de la fibre de chanvre. Les essais de déchaussement
effectués en utilisant cette machine sont suivis sous un microscope numérique comme montré
dans la figure 2.14.

FIGURE 2.14 — Réalisation des essais de déchaussement et suivi avec un microscope numérique
Aussi, a l'aide du microscope numérique, nous vérifions la longueur libre [y de la fibre et

déterminons la longueur a la fin de déchaussement ;. La vraie longueur d’interface [, est donc
égale a la différence de ces deux longueurs par la formule 2.5 ci-apres :

le =11 — I (2.5)

Une valeur exacte de [, nous permet de mieux calculer la surface de contact fibre/matrice,
puis 'TFSS.
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2.2.2.5 Mesure du diameétre

La section transversale des fibres végétales est en réalité non uniforme le long de la fibre.
De plus, sa section n’est pas forcement circulaire (figure 2.15). Pour étre précis dans la carac-

o

90

o

108 72

144° 3 :
n | ]y, 236

T OU

FIGURE 2.15 — Profile réel d’une fibre naturelle avec cinq rayons moyens r;,4 = 1 — 5 selon cinq
orientations 0°, 36°, 72°, 108°, 144° respectivement

térisation de I'interface, il faudra prendre en considération cette fluctuation géométrique® dans
le calcul de la résistance au cisaillement de l'interface. Dans ce but, les supports de fibres (les
cartons portant les fibres) sont mis sur un dispositif métallique permettant d’orienter des fibres
selon cing angles différents : 0°, 36°, 72°, 108°, 144° comme montré dans la figure 2.16. Ce dispo-
sitif est monté sous un microscope numérique. Des photos numériques de la fibre ont été prises
a ’état initial et apres 'avoir déchaussée. Un outil de calcul basé sur I'analyse d’image a été
récemment développé dans notre laboratoire. Cet outil nous a permis de déduire numériquement
les informations géométriques de la fibre.

-

e liiiiiie, BN, SNY AN
0° 36° 72° 108° 144°
Section AA

FIGURE 2.16 — Dispositif métallique pour mesurer le diameétre de la fibre selon 5 angles

Le principe de la méthode de mesure du diametre de fibre consiste a :

3. Il s’agit donc d’une fluctuation de la forme et du diameétre de la section
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— Détecter la ligne moyenne de la fibre par analyse d’image numérique
— Segmenter la ligne moyenne a des intervalles de longueur dl
— Pour chaque segment dl, on détecte la largeur de la section qui doit étre égale a 2 * r(1).
La détection de la largeur s’appuie sur le niveau de gris des pixels inclus dans le segment.
— Apres nous évaluons la moyenne de toutes les largeurs pour obtenir le diametre moyen
2+ r par un angle d’exposition
Un exemple de calcul est montré dans la figure 2.17. Dans cette image, la figure A est la photo
de la partie fibre insérée prise par le microscope numérique et la figure B est 'ensemble des
pixels qui décrivent la partie fibre sur la figure A.

Se—— T e
— T e

-

FIGURE 2.17 — Example de calcul du diameétre de la fibre a ’aide d’un outil Open CV

Le profil de la section transversale de la fibre peut étre supposé circulaire ou polygonal.

1. Le périmetre de la section circulaire est calculé selon la formule :
P =2n.(T) (2.6)

ou : (F) est le rayon moyen de la fibre. Le rayon est moyenné selon deux parameétres :
Premierement, le rayon est moyenné le long la longueur de la fibre ‘I’

7= ;/Ol ri(1)dl (2.7)

I'indice ‘i’ indique le numéro de I'angle d’exposition de la fibre. 1 < i < 5.

Deuxiemement, le rayon est moyenné selon les cinq angles d’observation.
M =5>m (23

2. Dans la deuxieme méthode, le profil de la section transversale est décrit par un décagone.
Le périmetre est déduit par la somme des cétés du décagone comme suit :

5
P =" (r? +7ia® = 27771 cos(7i, 7)) (2.9)
=1

7

Les résultats des ces deux méthodes seront comparés ultérieurement. Il faut noter que pour
les deux méthodes, la géométrie de la fibre est supposée comme ’extrusion homogene du contour
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moyen de la section transversale. Ensuite, I'aire de contact entre la fibre et la matrice peut étre
calculée comme suit :
Sint = P x I, (2.10)

ou : [ est la longueur immergée de la fibre dans la matrice.

L’avantage de cette méthode de caractérisation géométrique du profil réside dans le fait que
plusieurs mesures sont effectuées a des points différents et a différents angles d’observation sur
la longueur de la fibre. Cette technique est beaucoup plus précise que les mesures ponctuelles
effectuées sur la fibre.

D’autre part, en raison des phénomenes physico-chimiques et mécaniques, le profil de la fibre
immergée peut étre différent apres les processus de moulage/déchaussement.

2.2.3 Définition des parametres d’essai

Les résultats des essais mécaniques dépendent de plusieurs facteurs dont les propriétés du
matériau composite (la résistance en traction et le module de Young par exemple) et le protocol
expérimental. Pour les essais de caractérisation de l'interface fibre/matrice, la surface en contact
fibre/matrice est un parametre important. Cette surface dépend directement de la longueur
de l'interface I, et du diametre de la fibre. Plus elle est grande, plus la force nécessaire pour
déchausser la fibre est élevée. Quand la force dépasse la limite de traction de la fibre, celle-ci
sera rompue. En effet, il existe une longueur de 'interface critique pour avoir le déchaussement
de la fibre.

Des séries d’essai de déchaussement ont été réalisées en variant la longueur de l'interface [..
Initialement elle est de 10mm, soit égale a la longueur du bloc de PP. Elle est ensuite réduite a
3mm, puis a 1,5mm. Enfin nous avons trouvé que pour [, = 1mm, les fibres sont bien déchaussées.

Les diametres des fibres sont déterminés avant le moulage et aprés le déchaussement de la
partie immergée. On a constaté que d’une maniere générale le diametre moyen des fibres apres
le déchaussement est inférieur & celui mesuré avant le moulage. A titre d’exemple, le diametre
moyen de 13 fibres avant le moulage est de 58,73 + 19, 11um. Il devient 54,89 4+ 16, 65um apres
le déchaussement.

D’autre part, les diamétres moyennés sur la longueur totale (libre + insérée) et celui sur
la longueur immergée uniquement sont aussi différents. En conclusion, pour mieux prendre en
compte la surface de contacte fibre/matrice, le diametre de la fibre n’est calculé que sur la
longueur déchaussée.

2.2.4 Résultats ’type’ - Description qualitative

Dans cette partie, on considére les trois types du comportements mécaniques de 1’éprouvette
a fibre unique : (i) rupture de la fibre en traction, (ii) déchaussement total de la fibre et (iii)
déchaussement partiel de la fibre. Ces comportements seront expliqués d’une maniére qualitative
dans un premier temps. L’exploitation quantitative des résultats sera présentée dans la section
2.2.5.

2.2.4.1 Traction de la fibre

Dans ce cas, la partie libre de la fibre est rompue en traction, comme montré dans la figure
2.18. La rupture se produit dans la section la plus faible de la fibre. Il est possible d’avoir de
déchirements durant la rupture comme montré dans la figure 2.19. Nous constatons aussi qu’il
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FIGURE 2.18 — Rupture en traction de la fibre d’une éprouvette (n°324). Le c6té polymere dans
lequel on insere la fibre est a droite, le carton collé a la fibre est a gauche

UTT-LASMIS Lens Z100:X100 | 03/06/2014

FIGURE 2.19 — Rupture en traction d’un faisceau de fibres avec déchirement d’une éprouvette
(n°327)

y a différentes ruptures de chaque fibre unitaire dans un faisceau de fibres comme montré dans
la figure 2.20.
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F1GURE 2.20 — Courbe force - déplacement typique du cas de rupture en traction d’un faisceau
de fibres. Chaque chute de force correspond a la rupture d’une fibre unitaire

Dans un premier temps, la plupart des essais ont mené a la rupture de la fibre quand la
longueur d’interface est de 10mm. Dans ces essais, nous avons constaté qu’il y a deux types de
comportement des éprouvettes comprenant le systeme fibre de chanvre et son interface formée
avec la matrice polypropyléne : linéaire et non linéaire. Le premier correspond & une sollicitation
de la fibre seule et le deuxiéme nous a suggéré que la fibre et 'interface sont a la fois sollicitées.
En effet, le comportement de la fibre sous des sollicitations de traction est linéaire [36]. Deux
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FIGURE 2.21 — Deux courbes force - déplacement typiques du cas de rupture en traction de fibre
(le = 10mm, vitesse de la traverse v = 0,5mm/min) : linéaire ou sollicitation de la fibre seule
(éprouvettes n°40) et non linéaire ou l'interface est également sollicitée (éprouvettes n°21)

exemples typiques (éprouvettes numéro 21 et 40, [ = 10mm) de deux types de comportement
sont représentés dans la figure 2.21.

La vitesse de la traverse peut influencer a la réponse de I’éprouvette. Sur la figure 2.21,
I’éprouvette numéro 21 est sollicitée en traction avec une vitesse de traverse de 0,5mm/min,
la fibre et l'interface sont mises en tension directement. En sollicitant & 1x m/s, une phase
correspondant & la mise en traction des fibrilles* dans la paroi de la fibre, comme montré sur la
figure 2.22. Sur cette figure, nous constatons donc trois phases d’évolution. Au début, la force
augmente lentement en fonction du déplacement (phase 1). Ce comportement correspond a la
mise en traction des fibrilles. La deuxiéme phase (phase 2) correspond a la sollicitation de la
fibre en traction et I'interface en cisaillement. La force dans cette phase évolue donc rapidement
jusqu’a la rupture de la fibre. Apres ce seuil, la force revient a zéro (fin d’essai). Le comportement
de I’éprouvette est donc de type fragile.

On note que lorsque la longueur de linterface (l.) est suffisamment grande, I'interface est
sollicitée parallelement & la fibre dans la plupart cas (deuxiéme comportement). Cette sollicita-
tion se manifeste par la non-linéarité de la courbe de force/deplacement. Cette non-linéarité est
causée par le comportement visco-élastique de l'inter-phase (la dissipation visqueuse a l'inter-
phase est a l'origine de I'adoucissement du régime élastique de la courbe). Quand [, est réduite
a lmm, la non-linérité des courbes de traction n’est plus évidente (figure 2.23).

4. Les fibrilles de cellulose possedent initialement un trajectoire hélicoidal vont s’orienter dans la direction de
traction
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FIGURE 2.22 — Trois phases de chargement sur la courbe force - déplacement d’un cas de rupture
en traction (éprouvettes n°37, lo = 10mm, vitesse de la traverse v = 1um/s) : phase 1 - mise en
traction des fibrilles ; phase 2 - sollicitation en traction de la fibre et au cisaillement de I'interface
jusqu’a la rupture de la fibre; phase 3 - fin d’essai, la force revient a zéro.
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FI1GURE 2.23 — Courbe force-déplacement typique du cas de rupture en traction de la fibre quand
la longueur de 'interface . est réduite & 1000pum (éprouvettes n°324)

2.2.4.2 Déchaussement partiel de la fibre

Parmi les trois "type" de résultats, le déchaussement partiel est beaucoup moins fréquent.
Des ruptures partielles ont été décrites dans la sous-section 2.2.1.3 précédente. La figure 2.24
représente une courbe force - déplacement d’un déchaussement partiel d’une fibre avec la rupture
en traction de la fibre (éprouvette n°206, [ = lmm, mode mixte). Dans ce cas, la fibre et
I'interface fibre/matrice sont a la fois sollicitées par la force de traction imposée.

95



Chapitre 2. Caractérisation de l'interface fibre/matrice

n°206
03 +
Rupture en trac-
0,25 -tion de la fibre 3
0.2 1| sollicitation & Iint-
= -erface et a la fibre
£0,15 |
(T8
0,1 -
0,05 |
O T T T }
0] 20 40 60 80
u (um)

FI1GURE 2.24 — Courbe force - déplacement d’un déchaussement partiel et rupture en traction
d’une fibre (éprouvette n°206, [ = lmm, v = lum/s)

En effet, la fibre est mise en traction et l'interface en cisaillement. La force croit progres-
sivement causant un premier décollement de la fibre a l'interface. La rupture a l'interface se
développe lorsque la force appliquée augmente. Puisque la contrainte de traction dans la fibre
va aussi augmenter, cette contrainte peut dépasser le seuil a la rupture dans une des sections
critiques de la fibre (section a faible diametre en dehors ou dans le bloc de PP). Dans ce cas,
la fibre va se rompre avant qu’elle se soit totalement déchaussée de la matrice. Ce mode de
déchaussement partiel s’est produit principalement quand la longueur de l'interface est grande
ou lorsqu’il existe de défauts géométriques sur la partie libre ou déchaussée de la fibre. La courbe
de force - déplacement a une méme allure que dans le cas "traction de la fibre" (partie 2.2.4.1).

Le deuxieme mode de rupture du cas de déchaussement partiel concerne une rupture en
traction d’une partie de la fibre (ou fibre unitaire dans un faisceau de fibres) et un déchaussement
total de la partie restante. On peut observer ces résultats quand la longueur de U'interface [, est
réduite & 1mm. La rupture en traction peut se produire avant ou apres le décollement total de
I'interface (rupture totale de 'interface fibre/matrice).

2.2.4.3 Déchaussement de la fibre

Dans nos essais, le déchaussement (total) de la fibre ne peut pas se produire quand la longueur
de linterface [, est grande. Quand [, est réduite a 1mm, l'objectif de faire sortir la fibre est
atteint. Dans ce cas, le décollement a l'interface fibre/matrice est total. Par conséquent, la fibre
est totalement déchaussée. En effet, la contrainte de traction dans la section critique de la fibre
reste inférieure a la contrainte seuil de la rupture en traction de la fibre. La figure 2.25 représente
une courbe typique force - déplacement qui correspond & un cas de déchaussement total de la
fibre. On peut distinguer cinq régimes sur cette courbe :

1. Comportement non linaire au début de la traction : ce comportement correspond a la
mise en traction de la fibre. Comme indiqué précédemment ce comportement est causé
par orientation hélicoidales des fibrilles dans la partie libre de la fibre suivant la direction
de traction.
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F1GURE 2.25 — Courbe force - déplacement typique de déchaussement

2. Comportement quasi-linéaire : liée d’'une maniere générale au comportement élastique de
la fibre en traction et de l'interface en cisaillement. La fin de ce régime marque le début
du décollement de la fibre dans la matrice.

3. Comportement non linéaire avec décroissance de la pente, cette phase décrit le début et
la propagation du décollement entre la fibre et la matrice.

4. La relaxation de la force est liée a I’achévement du décollement.

5. La diminution de la force apres le décollement. Cette diminution correspond au frottement
généré par le mouvement d’extraction de fibre de la matrice.

2.2.5 Résultats ’type’ - Description quantitative

Suite a la description des comportements mécaniques des éprouvettes ci-dessus, nous pré-
senterons dans cette partie une exploitation quantitative des résultats en fonction de la réponse
obtenue lors des essais. Dans le but de caractériser le comportement mécanique des fibres et de
I'interface, différents parametres seront étudiés tels que le diametre moyen de la fibre, la force
maximale, la résistance en traction, la rigidité en traction de la fibre, la résistance au cisaillement
(IFSS), la rigidité au cisaillement de l'interface fibre/matrice, la déformation et la surface de
contact.

2.2.5.1 Rupture en traction de la fibre

Les premiers résultats traités regroupent les essais ou la fibre a subi une rupture. La carac-
térisation géométrique des éprouvettes montre que les fibres possedent un diametre moyen de
57,09-+13, 79um ®. La mesure du diametre moyen a été effectuée avant le moulage de I’éprouvette.
Initialement, la section transversale des fibres de chanvre est supposée circulaire pour les calculs
de ses propriétés mécaniques. La force maximale moyenne a la rupture est de 0,46 N +0,31N.

5. valeur moyennée sur 11 fibres rompues
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FIGURE 2.26 — Distribution de (a) la force de traction maximale, (b) la contrainte de traction
apparente a la rupture et (c) la rigidité en traction en fonction du diametre moyen total de la
fibre de chanvre

La contrainte de traction apparente de la fibre est déduite selon la formule 2.1 et la défor-
mation a la rupture est calculée selon la formule 2.2. Enfin la pente de la partie linéaire de la
courbe contrainte - déformation correspond a la rigidité en traction de la fibre (module de Young
apparent de la fibre). L’évolution de ces valeurs en fonction du diameétre moyen est montrée dans
la figure 2.26 a,b,c. Nous constatons que la force maximale a la rupture des fibres de chanvre
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dépend fortement de son diameétre moyen total (figure 2.26 a).

La moyenne de la contrainte de traction apparente a la rupture est de 169,24M Pa +
48,99M Pa. Cette valeur est inférieure a celle des fibres de chanvre & 1’état initial caractéri-
sées dans les travaux de Ilczyszyn et al.[36] qui vaut 655 + 215M Pa (fibres de diamétre environ
50pum) ou 231 £+ 108M Pa (fibres de diameétre supérieur a 50pum). Le méme changement est
constaté pour la rigidité en traction qui est de 8778 + 2206 M pa par rapport 22727 4+ 5446 M pa
(fibres de diametre environ 50pum) ou 11020 &+ 7067 M pa (fibres de diameétre supérieur a 50pum).
D’autres auteurs ont montré que d’une fagon générale, plus le diametre de la fibre diminue, plus
sa résistance en traction est grande [103]. Cette conclusion est partiellement valide dans certains
cas présentés dans la figure 2.26 b.

Dans notre cas, le processus de fabrication affecte les propriétés mécaniques des fibres. En
effet, la partie libre (nue) de la fibre est exposée directement a un flux de chaleur lors de la
phase de cuisson des éprouvettes. Cette chaleur va endommager la structure moléculaire de la
cellulose (rupture des liaisons covalentes) et les fibres sont fragilisées. L’effet de la température
de fabrication sur le comportement mécanique des éprouvettes a été étudié et les résultats seront
présentés dans la section 2.4.

D’un autre coté, la déformation maximale a la rupture en traction des fibres sur nos éprou-
vettes est de l'ordre 2,7 + 1,01%, soit légerement supérieure que celle de la fibre de chanvre
seule dans la littérature (2,3 £ 1,3% et 2,6 + 1,3% respectivement aux fibres d’environ 50um
de diametre et plus de 50um [36]). Ceci est relié a la déformation de l'interface qui est aussi
sollicitée lors de l'essai de déchaussement. En effet, la capacité de déformation de l'interface
fibre/matrice est plus importante que la fibre et sa contribution peut mener a une déformation
supérieure a celle de la fibre seule.

2.2.5.2 Déchaussement partiel

Quand la longueur de linterface [, est grande (plus de 1mm), nous avons observé un dé-
chaussement partiel avec une rupture de la fibre (mode mixte).

025 n°264
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FiGURE 2.27 — Courbe force - déplacement d’un déchaussement partiel avec une rupture en
traction d’une partie fibre et un déchaussement total de la partie restante. Cas la rupture
en traction produite avant le décollement total de Uinterface fibre/matrice (éprouvette n°264,
le =1mm, v=1um/s)
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FiGURE 2.28 — Courbe force - déplacement d’un déchaussement partiel avec une rupture en
traction d’une partie fibre et un déchaussement total de la partie restante. Cas la rupture
en traction produite apres le décollement total de l'interface fibre/matrice (éprouvette n°272,
le =1mm, v=1um/s)

Pourtant, I'identification de ce phénoméne en mesurant la différence de longueur avant et
apres la rupture est difficile car le déplacement mesuré est petit par rapport a la longueur
totale de la fibre. Une éprouvette (n°206, figure 2.5 identifiée pour ce cas dispose d’une longueur
d’interface de 1mm. La courbe force - déplacement est présentée dans la figure 2.24 ci-dessus
mais la détermination de la contrainte interfaciale (7) ou des propriétés mécaniques en traction
(0app) restent incertaines.

Dans ce cas, deux phénomenes se produisent, un déchaussement partiel et une rupture de la
fibre dans la matrice. La rupture en traction peut se produire avant (éprouvette n°264, figure
2.27) ou apres (éprouvette n°272, figure 2.28) le décollement total de I'interface fibre/matrice. La
différence de ces deux comportements se retrouve également sur les courbes force - déplacement
correspondant & la chute de la force imposée. La force maximale a la rupture qui correspond au
décollement total de l'interface fibre/matrice de la partie déchaussée peut aussi étre déterminée.
La longueur de 'interface est mesurée précisément apres le déchaussement. Ainsi, le diameétre
de la partie fibre sortie est calculé a 'aide de I'outil numérique présenté antérieurement (voir
la section 2.2.2.5). Nous pouvons donc estimer la surface réelle sollicitée au cisaillement. La
contrainte au cisaillement apparente 7,,, est déduite suivant la formule 2.4 qui est de 1,65M pa
(éprouvettes n°264) et 3,46Mpa (éprouvettes n°272). Ces résultats s’approchent des résultats
lorsque le déchaussement est total qui seront présentés dans le paragraphe suivant. Simplement,
ces résultats ne sont pas tout a fait conformes a cause de la rupture de la fibre dans la matrice.

2.2.5.3 Déchaussement total

Quand la longueur de l'interface est inférieure a un certain seuil, le déchaussement total
de la fibre devient tres probable. Les résultats ci-aprés ont été trouvés pour des éprouvettes
dont la longueur de l'interface est de 1mm. La longueur de l'interface est mesurée apres le
déchaussement pour avoir une évaluation précise de I'IFSS (InterFace Shear Strength). Par
conséquent, le diametre moyen de 19 fibres déchaussées est de 58,26 + 13, 5um. La longueur
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de l'interface moyenne est de 1002, 50 4+ 159, 50um. La moyenne de la surface de contact est de
18,33%10792+5, 725 10~"2mm?. Ces valeurs statistiques sont calculées en supposant que le profil
de la section transversale de la fibre est circulaire. Avec la force maximale de déchaussement qui

FIGURE 2.29 — Comparaison d’une fibre a I’état initial (A) et apres avoir déchaussé de la matrice
polymer (B)

vaut en moyenne 0,62 £ 0, 35NV, nous pouvons calculer la contrainte de cisaillement a la rupture
de l'interface pour chaque déchaussement. L’IF'SS est la moyenne statistique des 20 éprouvettes
ayant eu ce type de comportement, elle vaut 3,26 £+ 1, 15M Pa.

Dans un second temps, nous prenons en compte la section transversale de la fibre. La surface
de contact, la contrainte de cisaillement a la rupture 7, et 'IFSS sont a nouveau identifiées. La
moyenne de la surface de contact en deuxiéme approche est de 19,48 1072 £6, 27 x 10~ 2mm?,
soit plus élevée que celle au premier cas. Par conséquent, 'IFSS vaut 3,09 4+ 1,11M Pa, soit
5,21% de réduction (tableau 2.3).

La déformation totale® est calculée en normalisant le déplacement des mors sur toute la
longueur libre et immergée de la fibre afin de calculer la pente G de la courbe de contrainte-
déformation. L’état de surface de la partie immergée de la fibre dans la matrice apres le dé-
chaussement a été observé au microscope. Nous avons constaté que la surface de la fibre devient
plus lisse par rapport a son état initial (figure 2.29). Ce changement est du & un mécanisme de
"pelage" de la surface activée par la glissement de la fibre dans la matrice. Cette interprétation
est une hypotheése plausible qui reste a confirmer par des observations microscopiques de la fibre
sous MEB. La force maximale Fj,,; ainsi que I'IFSS sont étudiées en fonction des caractéris-
tiques géométriques de la partie immergée la fibre. Les figure 2.30 a,b,c montrent que la force
maximale dépend du diametre moyen de la fibre, de la longueur insérée et en conséquence de
l'aire de contact S;,; entre la fibre et la matrice.

La distribution de la contrainte de cisaillement apparente 7, en fonction du diametre moyen
de la fibre est ensuite représentée dans la figure 2.30 d. Nous constatons que 74, dépend du
diametre moyen de la fibre. Au contraire, il parait qu’elle est indépendante de la longueur de
I'interface I (figure 2.30 e).

La pente G de la courbe contrainte de cisaillement - déformation (74, - €) est ainsi déduite
grace au calcul de la déformation totale. Elle désigne, en effet, la rigidité au cisaillement de
I'interface. L’évolution en fonction du diametre moyen de la fibre est montrée sur la figure 2.30
f. Nous constatons que plus le diametre est grand, plus la rigidité G diminue.

Les résultats du cas de "déchaussement total" présentés ci-dessus sont résumés dans le tableau
2.3 dans la sous-section suivante.

6. Cette déformation comporte a la fois la déformation en traction de la fibre et la déformation en cisaillement
de Dinterface. Il est trés difficile de découpler les deux déformations.
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TABLE 2.1 — Synthese des résultats : cas de rupture en traction

N° d(Mm) Llibre (Mm) Fmar (N) UGPP(MPG) Emax(%) E(Mpa)
148 55,66 168378 0,43 178,35 4,16 5199,20
173 43,66 1985,74 0,27 179,59 2,77 9119,45
185 37,64 1820,60 0,26 233,07 4,09 7325,80
252 43,13 1863,56 0,20 135,49 1,50 11561,50
268 72,52 1481,70 1,02 247,05 4,05 8414,30
270 43,36 1880,04 0,17 117,57 1,76 9341,10
276 64,93 1892,03 0,45 136,83 2,06 8961,10
277 54,67 1817,73 0,24 104,17 1,49 8385,50
281 79,60 1800,54 0,77 154,00 1,78 11125,00
282 75,42 1713,22 1,09 24287 3,00  12066,00
310 57,36 1742,31 0,34 132,72 2,93 5061,80
Moyenne 57,09 1789,20 0,48 169,24 2,70 8778,20
Ecart-type 13,79 127,41 0,31 48,99 1,01 2206,29

TABLE 2.2 — Synthese des résultats : cas du déchaussement partiel. Notes : d;;; est le diameétre
moyen total initial de la fibre; dsortic €st le diamétre moyen total de la partie déchaussée de la
fibre. (L’éprouvette numéro 206 présente un déchaussement partiel avec la mode de rupture en
traction de la fibre. Nous n’avons pas calculé la contrainte de cisaillement apparente 7,4, pour
ce cas)

N° Mode de rupture  dini(pm)  dsortie(m)  le(pm)  Fpae(N)  Tapp(Mpa)

206 Traction de fibre 39,91 - - - -

264 Mode mixte 70,20 41,85 970,53 0,21 1,65

272 Mode mixte 90,55 64,34 1254,25 0,88 3,46
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TABLE 2.3 — Synthese des résultats :

cas de déchaussement total. Notes : d le diamétre moyen

total de la fibre calculé pour la fibre déchaussée (apres l'essai); Acir, Adiag SONt respectivement
l'aire de contact fibre/matrice utilisant ’approche circulaire et diagonale du profil de la section
transversale de la fibre ; 74,1 €t T4pp2 sont respectivement la contrainte de cisaillement apparente
a linterface fibre/matrice calculée utilisant 'approche circulaire et diagonale du profil de la
section transversale de la fibre

N° d(ﬂm) le(ﬂm) Acir (me) Adiag (mm2) Fmax(N) Tappl (Mpa) Tapr(Mpa)
150 6739 877,57 0,18 0,21 0,79 4,24 3,82
153 44,50  1010,66 0,14 0,15 0,40 2,86 2,76
213 64,40 1016,00 0,2055 0,2285 0,58 2,84 2,55
240 62,77 1039,68 0,2050 0,2170 0,42 2,07 1,95
244 40,67 638,02 0,0815 0,0838 0,23 2,87 2,79
259 57,28 1061,45 0,1910 0,1898 0,65 3,4 3,42
269 35,92 924,42 0,1044 0,1070 0,25 2,38 2,32
271 70,07  1149,36 0,2530 0,2780 0,95 3,76 3,42
274 63,88 979,96 0,1967 0,2098 0,61 3,09 2,90
280 49,70 966,88 0,1509 0,1620 0,28 1,83 1,70
286 49,93 1304,81 0,2005 0,2124 0,53 2,64 2,50
299 35,89 880,02 0,0993 0,1035 0,23 2,27 2,18
314 92,51 1162,44 0,3378 0,3607 1,37 4,07 3,81
319 57,73 1075,58 0,1849 0,1969 0,55 2,98 2,79
329 71,84 977,73 0,2207 0,2421 0,51 2,33 2,13
330 66,27 1074,22 0,2236 0,2310 1,56 6,99 6,77
331 65,77 697,56 0,1441 0,1582 0,43 2,98 2,72
332 55,26 906,62 0,1574 0,1621 0,62 3,93 3,82
335 56,10 1130,19 0,1992 0,2067 0,90 4,50 4,34
Moyenne 58,26 1007,35 0,1833 0,1948 0,62 3,26 3,09
Ecart-type 13,50 152,69 0,0572 0,0627 0,35 1,15 1,11
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FIGURE 2.30 — Distribution de la force maximale de déchaussement en fonction de : (a) diameétre
moyen total, (b) longueur de l'interface, (c) aire de contact ; Evolution de la contrainte apparente
de cisaillement de I'interface fibre/matrice 7,p, en fonction du (de la) (d) diametre moyen total
(e) longueur d’interface; (f) Evolution de la rigidité au cisaillement de l'interface G en fonction
du diameétre moyen total

2.2.6 Syntheése des résultats "types"

Différents résultats des essais de déchaussement sont présentés : rupture de la fibre, déchaus-
%Zment partiel et déchaussement total. Dans le cas d’une rupture en traction, nous constatons
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premierement que différentes ruptures peuvent se produire. Nous avons distingué deux types
d’évolution de la force de traction en fonction du déplacement. Quand la longueur de 'inter-
face [, est grande, ce comportement est non linéaire. En réduisant [., il devient quasi-linéaire.
Nous avons constaté que la résistance et la rigidité de la fibre obtenues sont moins grandes que
celles obtenues via les essais sur les fibres seules. Cette diminution est causée par la dégradation
thermique de la fibre durant le moulage. A linverse, la déformation & la rupture de la fibre
est plus grande que celle obtenue des essais sur la fibre seule en raison de la contribution de la
déformation de l'interface.

Le déchaussement partiel de la fibre est moins fréquent par rapport a deux autres cas. Si la
rupture est en traction de la partie partiellement déchaussée de la fibre (mode mixte), le calcul
des propriétés mécaniques n’est pas effectué. C’est le cas ou la longueur de I'interface est grande.
Lorsque la longueur de l'interface diminue, nous avons observé le deuxiéme mode de rupture :
la fibre est partiellement rompue et la partie restante continue a étre déchaussée. La rupture
partielle en traction de la fibre peut se produire avant ou apres le décollement total de 'interface
fibre/matrice. La détermination de la surface de contact entre la partie déchaussée de la fibre et
la matrice est possible ce qui permet d’estimer la contrainte interfaciale dans ces cas.

En diminuant la longueur de l'interface l., le déchaussement total devient tres probable.
L’IFSS a pu étre calculée en moyennant des contraintes apparentes de cisaillement & la rup-
ture de l'interface fibre/matrice. D’autres propriétés mécaniques de 'interface (la déformation a
la rupture, la rigidité au cisaillement) sont également déterminées. Ses évolutions et ses dépen-
dances permettent d’avoir un apergu sur le comportement mécanique de I'interface fibre/matrice.
Aussi, effet de la prise en compte la vraie géométrie de la fibre sur la caractérisation de 'inter-
face a été étudiée. L’approche circulaire de la section transversale de la fibre peut conduire une
surestimation de I'TFSS.

En conclusion, différents résultats de ’essai de déchaussement sont identifiés et analysés.
Notamment, le déchaussement total de la fibre que nous avons observé nous a permis de ca-
ractériser de l'interface fibre/matrice ce qui est I'objectif de ce travail. Les valeurs interfaciales
correspondantes & deux approches (circulaire et polygonale) de la section de la fibre ont été
déduites et comparées afin de faire un choix entre deux géométries. Les résultats obtenus nous
ont permis ensuite d’étudier I'influence de la température d’élaboration sur les propriétés de I'in-
terface. Avant cette étude, une vérification de la température effective de moulage est nécessaire
afin de déterminer précisément ses effets sur 'interface.

2.3 Détermination de la température effective du moulage

2.3.1 Introduction

Dans les parties précédentes, des éprouvettes ont été fabriquées par moulage a 190°C durant
60 minutes comprenant 15 minutes de chauffage et 45 minutes ou la température est maintenue
constante, comme indiqué sur la figure 2.9. Ces conditions sont obtenues suite a un processus
d’optimisation en augmentant la température maximale de 160°C a 190°C. Notre but est de
minimiser la température afin de limiter la dégradation thermique des fibres de chanvre. La
température de moulage de 190°C est donc choisie pour la fabrication de nos éprouvettes a tester.
Pour évaluer I'influence de la température de moulage sur les propriétés mécaniques a 'interface,
deux autres températures plus élevées sont prises en considération 200°C puis 220°C. Les trois
températures choisies (190°C, 200°C et 220°C) sont nettement supérieures a la température de
fusion du PP qui varie entre 165°C et 176°C.

Pour bien assurer la fusion du PP, il est crucial de vérifier la température réelle de la poche
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ou le PP est moulé. Par cela, nous avons placé un thermocouple a ’endroit ou le PP est fondu.
Cela nous permettra d’identifier la température réelle de consigne du four.

2.3.2 Méthode de vérification

La mesure de la température est réalisée en utilisant un thermocouple avec un multimetre
digitale. Le thermocouple est positionné directement dans le moule, comme montré sur la figure

FIGURE 2.31 — Insertion du thermocouple dans le moule

2.31. Ensuite, le moule avec le thermocouple sont placés dans le four qui va étre contrélé avec

FIGURE 2.32 — Mesure de la température au sein du four

les mémes configurations que précédemment, soit 15 minutes pour la montée en température
jusqu’a 190°C, puis maintien constant pendant 45 minutes (figure 2.32).

La température affichée sur le controleur du four et celle mesurée par le thermocouple sont
enregistrées toutes les 2 minutes. Nous pouvons ensuite identifier ’écart entre ces deux tempé-
ratures deltaT'. Cette opération sera répétée pour les températures programmeées de 200°C et de
220°C.
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FIGURE 2.33 — Température du four et température mesurée par thermocouple, cas de fabrica-
tion a la température programmée de 190°C. Ici, deltal est la différence entre la température
programmée du four et celle mesurée par le thermocouple

2.3.3 Résultats

La température initiale dans le four mesurée par le thermocouple est de 20°C. Pendant la
premieére phase, la température du four évolue quasi-linéairement. Cette température va suivre
la température de consigne pré-programmée. Apreés 15 min, la température maximale est bien
maintenue a la valeur voulue et le régime permanent est atteint. Ces évolutions sont représentées
sur les figures 2.33, 2.34 et 2.35, respectivement pour trois températures étudiées. D’un autre
coté, la température mesurée par le thermocouple augmente lentement pendant quelques minutes
au début. Ensuite, elle évolue presque linéairement jusqu’a environ 18 minutes. A partir de ce
moment, la vitesse d’incrément diminue. C’est la période ou la température du four est maintenue
a sa valeur maximale. On peut voir clairement que la valeur mesurée dans le moule augmente
moins vite que celle du four. En particulier, elle est effectivement inférieure a la température
programmée du four au méme moment. Ceci est exprimé par la courbe deltaT’, représentée sur
les trois figures 2.33, 2.34 et 2.35. Cette différence augmente rapidement et atteint la maximale
de 62°C & 16 minutes puis diminue progressivement quand la température du four est maintenue
constante. Pendant les dix derniéres minutes, la vraie température au four devient I’asymptote
du palier température du four.

En suivant la température de la poche de PP du moule apres avoir sorti du four, on voit
une chute brutale de température et ensuite une diminution tres rapide. Ces évolutions décrites
ci-dessus sont représentées dans la figure 2.33 pour le cas de fabrication a 190°C. L’évolution de
la température en fonction du temps est similaire pour les deux autres cas : 200°C et 220°C.

La différence entre la vraie température mesurée sur le moule et celle programmée impose
une correction pour mieux tenir en compte 'effet de la température. En réalité, nous n’avons
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FIGURE 2.34 — Température du four et température mesurée par thermocouple, cas de fabrication
a 200°C. Ici, deltaT est la différence entre la température programmée du four et celle mesurée
par le thermocouple

pas atteint la température programmée pour le plupart du temps de cuisson, a I'exception des
dix derniéres minutes. L’énergie effective pour faire fondre du polymere est réellement inférieure
a celle calculée selon le trajet de la température de cuisson du four. Pour cela on définit une
température moyenne équivalente a partir de la courbe d’évolution de la température mesurée.

L’idée est de moyenner la température en approchant ’aire de cette courbe par un rectangle
ayant le méme longueur - un interval de temps A;(min). Cet interval est choisi & partir de
18°™¢ minutes. Par conséquent, la moyenne est de 173°C, pour un palier de 42 minutes. Cette
température correspond a la température de fusion du PP.

2.4 Effet de la température de fabrication sur la résistance au
cisaillement de l’interface

2.4.1 Introduction

La performance d’un matériau composite peut étre influencée par plusieurs facteurs dont
les parametres de fabrication. Ces parameétres sont la pression et la température. Dans nos
essais, les éprouvettes sont fabriquées par moulage au four sous la pression atmosphérique.
Dans cette partie, 'influence de la température d’élaboration des éprouvettes composites sera
étudiée. Quand la température est comprise entre 160°C et 185°C, le PP n’est pas complétement
fondu apres 60 minutes. La figure 2.36 représente le résultat de moulage a 160°C. Sur cette
figure, les grains de PP restent encore sous leur forme initiale. Enfin, a 190°C, les échantillons
deviennent corrects et utilisables pour nos essais. Ces valeurs correspondent a la température pré-
programmée du four. Dans la suite du document, la température effective du moulage déterminée
dans la section précédente 2.3 sera de 173°C (au lieu de 190°C programmée au four).
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FI1GURE 2.35 — Température du four et température mesurée par le thermocouple, cas de fabri-
cation a 220°C. Ici, deltaT est la différence entre la température programmée du four et celle
mesurée par le thermocouple

FIGURE 2.36 — Mauvais moulage & 160°C pendant 60 minutes
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2.4.2 Objectif

Dans la littérature, 'influence de la température de la fabrication sur les propriétés des
matériaux composites a été étudiée dans différents travaux, notamment dans des composites a
base des fibres naturelles dont la stabilité thermique est limitée. Selon les travaux de Siaotong
et al. [18], de X. Li et al. [104] et de Joseph P.-V. et al. [16], une basse température n’assure pas
une bonne fusion du polymere. Par conséquent, la viscosité du mélange de fibres et du polymere
fondu est trop importante provoquant une dispersion non uniforme des fibres dans le composite.
Finalement, le matériau est moins résistant en traction. Aussi, la grande viscosité du mélange
cause une contrainte de cisaillement importante au sein du mélange provoquant la rupture des
fibres. Cette rupture des fibres contribue encore une fois a la diminution de la résistance en
traction du matériau composite [16].

Inversement, une haute température peut produire une dégradation des fibres. En effet, les
premieres décompositions thermiques des matériaux ligno-cellulosiques peuvent étre observables
a 140°C [105]. Généralement, les fibres naturelles peuvent se dégrader a partir de 200°C et
montrer une baisse de la résistance en traction du matériau [104].

Aussi, au moulage par compression, Khondker et al. [17] ont montré qu’a 175°C pendant 15
minutes, les fibres ligno-cellulosiques se dégradent fortement. Dans un autre travail, les auteurs
S. K. Garkhail et al. [106] ont montré que les fibres de lin ont une faible stabilité thermique et
peuvent étre utilisées au maximum a 200-220°C.

A partir de ces deux effets contraires de la température, il existe une température optimale
pour la fabrication d’un composite polymer/fibre naturelle. Ainsi Khondker et al. [17] ont étudié
trois températures de fabrication d’un composite PP /jute : 140°C, 150°C et 160°C pour trouver
I'optimale & 160°C (conditions de moulage : 2 MPa de pression durant 15 minutes puis refroidies
a condition ambiante) & 'aide des observations micrographiques.

Dans le travail de Joseph P.-V. et al. [16], les auteurs ont étudié l'effet des parametres de fa-
brication sur les propriétés mécaniques du composite fibres de sisal renforcées de polypropyléne.
La méthode de fabrication était par extrusion (melt-mixing technique). Ils ont fait varier la tem-
pérature du mélange de 165°C a 170°C et puis a 175°C pour évaluer I'influence de ce parametre
sur les propriétés mécaniques du composite. La résistance en traction du composite a augmenté
de 27,18% (de 28,7 MPa a 36,5 MPa), puis diminue 7,34%, dans l'ordre des trois températures
étudiées (figure 2.37, 2.38). La température optimale constatée est a 170°C. Les auteurs ont
expliqué que lorsque le mélange dépasse la température optimale, la dégradation thermique de
la fibre peut se produire causant une diminution de la résistance du composite. L’évolution des
propriétés mécaniques du composite PP /sisal en fonction de la température d’élaboration est
intéressante & mettre en relation avec la qualité de 'interface formée.

D’autres auteurs, S. K. Garkhail et al. [106], ont étudié la relation entre la température
de cristallisation et la résistance au cisaillement de l'interface. Ils ont constaté que a haute
température de cristallisation, I’épaisseur de la couche d’interphase "trans-cristallinité" (ce qui
est formée autour de l'interface fibre/matrice) augmente conduisant une diminution de I'TF'SS.

Enfin, M C Paiva et al. [107] ont montré, que plus la vitesse de refroidissement augmente, plus
la résistance au cisaillement de l'interface augmente, a cause de la contrainte radiale thermique
résiduelle de compression dans le polymere sur I'interface. Suite & ce phénomene, la longueur
critique des fragments a également diminué de maniére considérable (méthode de fragmentation).

En général, les études citées ci-dessus n’ont pas étudié de maniere direct I'influence de la
température de fabrication sur le comportement de l'interface fibre/matrice. Ainsi, 1l y a peu de
valeurs interfaciales exprimées en fonction de la température d’élaboration. La présente section
vise & mettre au clair ’évolution des propriétés mécaniques de l'interface en fonction de ce
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FIGURE 2.37 — Evolution de la résistance en traction du composite PP /sisal en fonction de la
température (longueur des fibres : 10 mm, composition en fibres : 20%) [16].

Temperature Tensile strength Young’s modulus Elongation at break

(°C) (MPa) (MPa) (%)
165 28.7 787.02 8

170 36.5 779.5 8.33
175 33.82 1070 6.77

F1GURE 2.38 — Influence de la température d’élaboration sur les propriétés du matériau com-
posite PP /sisal (méthode de moulage par extrusion, fibre de sisal de 10 mm de longueur, 20%
composition de fibre) [16]

parametre de fabrication grace a trois études a 173°C, 183°C et a 202°C. Les résultats et les
interprétations de I'influence de la température sur les propriétés mécaniques de I'interface seront
présentés dans la partie suivante.

2.4.3 Comparaisons qualitatives

La partie libre de la fibre présente une couleur assez claire pour une éprouvette élaborée a
173°C (figure 2.39). A plus haute température, des évolutions de couleur sont visibles.

En effet, la partie libre de la fibre devient plus jaune/noir sous leffet thermique lors du
moulage. Ce phénomene est constaté a 183°C. La figure 2.40 représente un exemple (éprouvette
numéro 635) ou la fibre est devenue grise. Pourtant, la surface de la fibre reste encore assez claire
a cette température. Plus la température augmente, plus I’éprouvette est briilée par le chaleur
du four. La figure 2.41 montre la partie libre d’une fibre (de ’éprouvette numéro 722 moulée
a 202°C) qui a changé de couleur sous effet de la chaleur apres le moulage. La fibre était de
couleur mixte (tres sombre et jaune a la fois) a la sortie du four. Ce phénomene est observé sur
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FI1GURE 2.39 — Un exemple d’éprouvette fabriquée a 173°C

S—c—— T e ey

UTT-LASMIS |Lens Z100:X100 |07/11/2014 |50.00um

FI1GURE 2.40 — Photo de la partie libre de la fibre de I’éprouvette numéro 635 fabriquée a 183°C.
La surface de la fibre est grise mais encore claire apres le processus de moulage

1 [1635.12pm ]

FIGURE 2.41 — Photo de la partie libre de la fibre de I’éprouvette numéro 722 fabriquée a 202°C.
Elle a changé de couleur devenant plus sombre et plus jaune

plusieurs autres éprouvettes élaborées a cette température.

2.4.4 Résultats

Dans cette partie, nous nous sommes particulierement intéressés a la caractérisation mé-
canique des échantillons présentés précédemment. Les résultats ont été obtenus pour les trois
températures d’élaboration 173, 183 et 202°C.

Nous pouvons voir I'influence de la température d’élaboration sur la rigidité et sur la défor-
mation a la rupture et en particulier sur I'IFSS.

Les conditions expérimentales détaillées précédemment restent les mémes pour I’ensemble
des échantillons traités. Tous les résultats sont obtenus aprés un déchaussement total de la fibre.
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TABLE 2.4 — Tableau de nomenclature des données moyennes des fibres déchaussées (2(7F) :
diametre moyen, S, : surface de contact fibre/matrice a l'interface) et résultats de la résistance
au cisaillement - IF'SS, la rigidité au cisaillement G et la déformation a la rupture €, de 'interface
a trois temperatures d’élaboration 173°C, 183°C' et 202°C'

Temperature 173°C 183°C 202°C

2(7) (pm) 58,26 + 13, 50 61,23 424,05 50,39 £+ 9, 28

Sint (mm?) 1931071 +6.99%1072 1,54% 1071 +7,13%1072 1,27%10" ' £3,13 1072
IFSS (Mpa) 3,1+1,1 4,0+1,7 3,9+£1,0

G (Mpa) 283,51 + 101,42 389,98 + 171,19 364,79 + 65,97

er (%) 1.88 40,47 1,74 +0,47 1,68 +0,53

2.4.4.1 Sur les propriétés mécaniques

Les éprouvettes élaborées a 183°C ont un diametre moyen de 61.23+24.05um, soit légérement
plus grand que celui de 58,26 + 13,50um des éprouvettes fabriquées a 173°C et vraiment plus
important que la valeur de 50,39 4+ 9, 28um de celles qui sont fabriquées a 202°C. Le calcul du
diametre est effectué sur la longueur insérée de la fibre qui est déchaussée apres ’essai (approche
circulaire). Les surfaces en contact sont calculées en utilisant 'approche polygonale de la section
transversale de la fibre. Elles sont de 1,93% 1071 £6,99% 10 2mm?2, 1,54 101 +£7,13% 10 2mm?
et 1,27%1071 +3, 13+ 10~ 2mm? respectivement pour des éprouvettes élaborées a 173°C, & 183°C
et a 202°C.
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FIGURE 2.42 — Distribution statistique de la résistance au cisaillement de l'interface fibre/matrice
a trois températures d’élaboration

73



Chapitre 2. Caractérisation de l'interface fibre/matrice

Nous avons remarqué une diminution du diamétre moyen pour des fibres déchaussées quand
la température augmente. De plus, la longueur de l'interface a aussi baissé. Par conséquent, on
voit une diminution considérable de S;,+ quand T évoluait de 173°C a 202°C. Ces données sont
présentées dans le tableau 2.4.

Le calcul de la contrainte de cisaillement de I'interface se fait utilisant la formule 2.4. L’TF'SS
est respectivement de 4,0+ 1,7M Pa et de 3,90+ 1,03M Pa correspondant a deux températures
d’élaboration effectives de 183°C et de 202°C'. La distribution statistique de la contrainte de
cisaillement & trois températures de fabrication est présentée sur la figure 2.42. Nous pouvons
constater la distribution des contraintes de cisaillement sont asymétriques a gauche.

La moyenne de la déformation maximale a la rupture ¢, a diminué de 1,88+£0,47% en 173°C
a 1,74 +0,47% puis a 1,68 + 0,53% respectivement a 183°C et 202°C. Les taux de diminution
sont de 7,5% et puis de 10,8%. Ces résultats peuvent étre reliés & la dégradation thermique de
la fibre lors du moulage.

A Tinverse, la rigidité au cisaillement G de l'interface évolue de la méme facon que I'TF'SS.
La rigidité G évolue de 283,51 & 101,42M Pa a 173°C et de 389,98 4+ 171,19M Pa a 183°C
(+38,56%) et puis diminue légerement a 364,79 + 65,97M Pa a 220°C (-6,46%).

La dépendance des propriétés mécaniques de l'interface en fonction de trois températures
d’élaboration est aussi représentée sur la figure 2.43.

2.4.4.2 Interprétations

Dans notre travail, la résistance au cisaillement de l'interface PP/chanvre a 173°C est de
3,14+ 1,1M Pa. Sa valeur maximale est de 4,0 + 1, 7M Pa & 183°C (augmente 29,45%) et puis
elle diminue légeérement (2,5%) a 3,9+ 1,03M Pa a 202°C. Ce résultat, est a mettre en relation
avec le travail de Joseph PV et al. [16]. Cependant, ces auteurs n’ont pas parlé dans ce travail du
role de l'interface aux changements des propriétés mécaniques globales du matériau composite.

A 183°C, le PP plus adhésif permet de générer une interface de meilleure qualité. La mo-
bilité des chaines moléculaires dans les deux composants du composite (la fibre et la matrice)
augmente, conduisant une plus forte inter-diffusion de chacun dans l'autre matériau (selon la
théorie de I'inter-diffusion [108]).

Aussi, a 183°C, le PP est plus fluide. De ce fait, il crée des zones d’encrage avec la fibre
de meilleur qualité et la résistance interfaciale est ainsi augmentée. L'TFSS est aussi améliorée
par le refroidissement plus important. Plus précisément, la contrainte résiduelle radiale qui se
génere pendant le refroidissement augmente en passant de 173°C a 183°C. Par conséquent,
I'énergie résiduelle de la liaison de l'interface fibre/matrice a augmenté conduisant a une IFSS
plus élevée.

Pourtant, un autre phénomeéne est aussi a prendre en considération. L’eau contenue dans
la fibre s’évapore un peu plus a 183°C. Cette évaporation confinée a l'interface peut diminuer
I'IFSS. En effet, dans les conditions habituelles de stockage, les fibres de chanvre contiennent
environ 10,8% (en masse) d’eau absorbée qui joue un role de plastifiant des parois végétales. Un
étuvage prolongé des fibres a plus de 100°C va conduire a une perte irréversible des propriétés des
parois [109]. La dégradation des parois peut conduire a la diminution de propriété de 'interface
(faible liaison chimique ou rupture de linterface fibre/matrice en raison de la décohésion des
parois cellulosiques). Enfin, selon plusieurs études, a 202°C, il semble que la limite de stabilité
thermique des fibres de chanvre soit atteinte.

D’autre part, dans les matériaux composites renforcés par des fibres cellulosiques, il parait
une morphologie cristalline particuliere d’une matrice semi-cristalline pres de la surface fibreuse.
Ici, il y a une concentration de chaines polymeres plus courtes et de mobilité réduite au voi-

74



2.4. FEffet de la température de fabrication sur la résistance au cisaillement de l'interface

T {Mpa)
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(a) T(°C)
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FIGURE 2.43 — Evolution de : (a) 'IFSS, (b) la déformation a la rupture et (c) la rigidité au
cisaillement de l'interface en fonction de la temperature d’élaboration T

sinage de l'interface ce qui forme une couche de trans-cristallinité (couche d’interphase). La
présence de cette couche entraine une réduction des propriétés mécaniques et thermiques de
I'interface/interphase fibre/matrice. Quand la température d’élaboration augmente, I’épaisseur
de la couche de trans-cristallinité augmente, la résistance au cisaillement de I'interface peut donc
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étre diminuée [106].

Cette morphologie cristalline de 'interface a ainsi un lien avec la diminution du diameétre
des fibres aprés le moulage observée dans ce travail. En effet il existe une couche d’interphase de
faibles propriétés mécaniques autour de la fibre. Lors de la sollicitation, les efforts sont transmis
a travers cette interphase. Ceci conduit a des pertes de matiere de la fibre et fait diminuer leur
diametre.

A partir des interprétations ci-dessus, nous constatons différents facteurs influencant les
propriétés mécaniques de l'interface fibre/matrice dans I’étude de l'influence de la température
d’élaboration. Quand la température augmente, le role de chaque facteur est différent mais
devient complémentaire. A 183°C, on ne dépasse pas encore la limite de stabilité thermique
des fibres de chanvre. Ensuite, 'effet de la couche de la trans-cristallinité devient important en
dépassant 183°C, température a laquelle la meilleure résistance au cisaillement de I'interface est
obtenue.

2.5 Conclusions du chapitre

Ce chapitre est consacré au développement et a 'utilisation de la méthode du "pull out" pour
caractériser finement 'interface fibre/matrice.

Nous avons défini la méthodologie mise en place dans notre laboratoire pour développer
la méthode du pull-out et avons utilisé cette méthode sur plusieurs cas d’étude. Apres avoir
défini les principes de la méthode, nous avons défini la procédure idéale et les parametres d’essai
associés. Les premiers résultats types nous ont permis de définir différentes configurations liées
a la sollicitation. Ces résultats sont :

(i) Un déchaussement total de la fibre (résultat idéal)

(ii) Un déchaussement partiel (résultat non conforme)

(iii) Une rupture de la fibre en dehors de la matrice (résultat inapproprié)

Nous avons ensuite fait une étude sur la température d’élaboration des échantillons. En
effet, la température est un parametre treés important sur la qualité de I'interface. Notre étude
s’est focalisée sur trois températures d’élaboration effectives (173°C, 183°C et 202°C). Ces trois
températures ont été choisies en utilisant un thermocouple comme moyen de contréle dans la
cavité occupée par la matrice. D’autres températures (inférieure a 173°C et supérieure a 202°C)
ont été testées mais ne présentent aucun intérét pour ce travail. Notre conclusion est qu’a 183
°C, l'interface est la plus intéressante.

En effet, a 173°C les granulés PP ne sont pas correctement fondus et ces échantillons n’ont
pas permis de faire des mesures représentatives pour notre étude.

A 202°C, la qualité des fibres est souvent dégradée. Nous avons constaté beaucoup de rupture
de fibres en dehors du PP. A 202°C les fibres ont surtout été dégradées et leurs propriétés
mécaniques ont considérablement diminué.

En conclusion, cette étude nous a permis de mettre au point la méthode du pull-out et de
tester environ 600 échantillons pour pouvoir qualifier trois modes de sollicitation de l'interface
décrit ci-dessus. Suite a cette premiere étude, nous allons regarder I'influence du vieillissement
a 'humidité relative (HR) sur les propriétés de l'interface.
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3.1 Introduction

Le vieillissement et la durabilité des agro-composites sont des défis critiques qui limitent
leur utilisation dans différentes applications (construction, naval, ...). En effet, plusieurs tra-
vaux ont été consacrés a 1’étude de I’évolution des propriétés mécaniques des agro-composites
lorsqu’ils sont soumis a des différents facteurs de vieillissement [98, 110, 99, 111, 112]. Pour-
tant, dans ces travaux, l'altération des propriétés mécaniques de l'interface fibre/matrice de ces
agro-composites n’est abordée qu’a travers des études qualitatives en suivant 1’état de la fibre
(fissuration de surface de fibre, détachement des composants d’une fibre ou d’un faisceau de
fibres,...). Une étude qui se concentre directement a ’évolution des propriétés mécaniques de
I'interface durant le vieillissement est donc indispensable pour :

(i) estimer la durée de vie du composite,
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(ii) prendre en compte le probléme du vieillissement dans la phase de conception et anticiper
ces conséquences,

(iii) compléter et interpréter les observations qualitatives dans les travaux mentionnés ci-
dessus.

En effet, quelques travaux dans la littérature ont étudié directement le probléme de vieillis-
sement de l'interface. Le Duigou et al. [19] ont caractérisé la dégradation de l'interface fibre de
lin/epoxy a I’eau de mer. D’autres auteurs, Seki et al. [20], ont suivi ’évolution de la contrainte
interlaminaire des composites jute/polyester en progression du vieillissement a 1’eau de mer et
a 'eau déminéralisée. Dans ces deux travaux, les auteurs ont utilisé I'essai de déchaussement
d’une micro-goutte (microbond test) dans la premiére étude alors que 'essai de flexion trois
points est utilisé pour la deuxiéme étude. Toutes les deux études ont montré que les propriétés
mécaniques de 'interface ont diminué fortement dans des conditions de vieillissement a 1’eau.

Cependant, ’essai de déchaussement d’une micro-goutte utilisé dans le travail de Le Duigou
et al. [19] est difficile & manipuler en raison des petites dimensions des micro-gouttes. En effet, la
longueur des micro-gouttes est limitée a environ 250um. La longueur de l'interface fibre/matrice
des éprouvettes micro-gouttes est aussi petite pour cette raison. Cette longueur n’est pas suffi-
samment grande pour représenter la vraie interface fibre/matrice des agro-composites.

Pour améliorer ces inconvénients de l'interface fibre/matrice, un protocole expérimental de
caractérisation de U'interface fibre de chanvre/polypropyléne a été développé et présenté dans
le chapitre précédant. Dans ce protocole expérimental, la longueur de l'interface est d’environ
1000 pm, soit plus longue et plus représentative de la vraie interface dans le composite par
rapport aux éprouvettes de micro-gouttes. Par conséquent, les valeurs mesurées a l'interface
sont cohérentes aux valeurs trouvées dans la littérature permettant d’étudier le comportement
mécanique de I'interface. Ces résultats nous encouragent a appliquer la méthode développée a
une étude sur les éprouvettes micro-composites vieillies afin d’évaluer 'impact du vieillissement
sur les propriétés mécaniques a l'interface chanvre/PP et sur la durabilité du composite en
générale.

En outre, les études de vieillissement a 'HR ci-dessus [20, 19] visent a regarder leffet du
vieillissement sur des interfaces vieillies par immersion dans I’eau, une condition de vieillissement
extréme. Nous proposons dans ce travail de simuler des conditions de vieillissement plus réalistes
dans une étuve de vieillissement accéléré afin d’examiner ses effets sur les propriétés mécaniques
des interfaces fibre de chanvre/polypropyléne.

Dans ce chapitre, nous allons présenter premierement les matériaux utilisés pour ’étude de
I'influence du vieillissement a ’'HR sur l'interface fibre de chanvre/polypropyléne. Nos résultats
seront comparés a quelques études de la littérature afin de mettre en évidence la contribution
de cette étude sur la compréhension du comportement de 'interface fibre/matrice.

3.2 Matériaux et méthodes

3.2.1 Matériaux

Pour les essais de vieillissement, des micro-éprouvettes composites ont été fabriquées par la
méme méthode expliquée dans le chapitre précédent et en utilisant la méme nuance des fibres
de chanvre et la méme matrice de polypropyléne. La fabrication des éprouvettes est réalisée a
une température de 173°C durant une heure, a l'aide d’un four de traitement thermique. La
longueur de Iinterface choisie est de 1000pum.

Deux cents éprouvettes ont été fabriquées pour les exposer au vieillissement a I’'HR dans une
enceinte climatique. Cinquante échantillons sont retirés et testés chaque semaine, durant quatre
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FIGURE 3.1 — Présentation de 'étuve de vieillissement ATLAS SUNTEST XXL/XXL+

semaines. L’étuve est équipée d’un systeme de ventilation pour que la température et I’humidité
relative soient homogenes dans toute l'espace de vieillissement [21]. La figure 3.1 présente de
I'enceinte ATLAS SUNTEST XXL/XXL+ que nous avons utilisé. La figure 3.2 montre des

éprouvettes positionnées dans ’enceinte de vieillissement.

3.2.2 Méthodes

Pour étudier 'influence du vieillissement & I'HR sur 'interface fibre de chanvre/PP, les micro-
éprouvettes composites sont exposées dans une étuve climatique ol des cycles de vieillissement
accélérés a 'HR sont effectués. Nous avons choisi de reproduire la condition climatique a Paris
en France pour notre essais de vieillissement. 11 s’agit d’'une moyenne annuelle de I’humidité
relative de 78%. La moyenne de la température d’été est de 20°C. Le temps d’ensoleillement
moyen quotidien est de 3 a 8 heures. Nous avons simulé ensuite la pluie dans la nature par des
arrosages qui lavent la surface des éprouvettes. Ces conditions climatiques sont représentées par
des courbes climatiques, présentées dans la figure 3.3 [21].

Les parametres du test de vieillissement a ’HR sont choisis selon les conditions de la norme
HR3 parmi trois tests de vieillissement a 'HR (figure 3.4) [21]. Il s’agit les conditions ci-apres :

— L’humidité relative de 80%, a 20°C sans éclairement,

— Le cycle de vieillissement est de 2 heures comprenant 102 min d’exposition puis 18 min

d’arrosage (Norme ISO 4892-2),

— La durée de vieillissement est de 4 semaines (672 heures) et 50 éprouvettes a retirer et a

tester chaque semaine (200 éprouvettes au total)

Apres avoir été vieillies dans I'enceinte climatique, les éprouvettes sont retirées et laissées
pendant environ 24 heures dans la chambre (humidité relative HR d’environ 50%, température
T d’environ 20-25°C') pour le séchage. Cette étape permet aux éprouvettes de reprendre I’état
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FIGURE 3.2 — Eprouvettes positionnées dans enceinte de vieillissement

FIGURE 3.3 — Courbes climatiques en France, mesurées & Paris [21].

de 'HR naturelle comme avant le vieillissement et mais aussi d’éviter I’évaporation de 1’eau
absorbée par les fibres et par I'interface lors du vieillissement.

Les éprouvettes ont subit ensuite des essais de déchaussement. La procédure expérimentale
de ’essai de déchaussement est identique & celle décrite dans la chapitre 2. On utilise la micro
machine de traction équipée d’une cellule de force de 100N. La vitesse de la traverse est de
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Temps Exposition  Exposition
d’exposition phasel phase2
) (min) (min)

Eclairement Cycles
(W/m?) d’arrosage

Conditiondu = CHT HR

vieillissement 6 (%)

HR 1 202 | 20x5 672 102 18 NA 336
HR 2 2022,/ SO&S 672 102 18 NA 336
HR 3 202 | 805 672 102 18 NA 336
Uv1 3822 | 5035 672 102 18 60 336
Uv2 38+2 | 505 672 NA NA 60 NA
Tl 38+2 | 505 672 NA NA NA NA
i) 65+2 | 505 672 NA NA NA NA

FIGURE 3.4 — Conditions de vieillissement et cycle d’exposition [21].

1pum/s. Les essais sont suivis par un microscope numérique.

La contrainte de cisaillement 7, & I'interface fibre/matrice est calculée selon la relation 2.4.
On note que aire de contact interfaciale fibre/matrice est calculée en considérant que le profil
de la section transversale de la fibre est polygonal. De plus, la déformation maximale & la rupture
Emaz de Uinterface est estimée en supposant que toute la longueur de la fibre (libre et insérée)
est déformée. Ensuite, grace a la contrainte de cisaillement de I'interface et la déformation, nous
avons établi la courbe contrainte de cisaillement - déformation maximale a la rupture (74pp -
Emaz) €t avons déduit, de cette courbe, la rigidité de I'interface G (la pente de la partie linéaire).

3.3 Résultats

Apres leur exposition aux cycles de vieillissement & I’HR dans I’enceinte climatique, cinquante
éprouvettes sont enlevées chaque semaine pour effectuer la caractérisation de l'interface.

Les courbes force - déplacement des essais de déchaussement sont enregistrées. Des exemples
de courbes force-déplacement typiques des essais de déchaussement sur des éprouvettes non
vieillies et vieillies a 4 semaines & ’HR sont représentées sur la figure 3.5. Nous avons constaté
que la pente de la courbe force - déplacement (sur la partie linéaire) a tendance & diminuer.

De plus, le comportement des éprouvettes apres le seuil maximal de la force sollicitée a changé
en fonction du vieillissement a ’HR. Notamment, le seuil maximum de la force dans certains
cas n’est plus clair et nous avons obtenu alors un palier de force avant qu’elle se diminue.

Le diametre moyen, la surface de contact interfacial fibre/matrice et la force maximale sont
calculés et moyennés. Le synthese des résultats pour chaque semaine de vieillissement est pré-
sentée comme suit :

— Apreés une semaine de vieillissement & 'HR, il y a 31 sur un total de 50 éprouvettes
testées qui seront déchaussées correctement. La moyenne des diamétres moyens d = 2(F)
des fibres déchaussées est de 56,63 £+ 15,91um. La surface de contact moyenne S;,; est
de 1,9 % 107! £ 5,58 %« 10~ 2mm?. Et la moyenne de la force maximale de déchaussement
Fraz est de 0,35+ 0,35N.

L’évolution de la force maximale de déchaussement en fonction du diametre moyen
de la fibre d, de la longueur de l'interface fibre/matrice l. et de la surface de contact
fibre/matrice Sj,; des éprouvettes exposées a une semaine de vieillissement a I'HR est
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F1GURE 3.5 — Exemples de courbes force-déplacement typiques pour les éprouvettes non vieillies
et vieillies
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présentée dans la figure 3.6a.

Apreés deux semaines de vieillissement, parmi les 50 éprouvettes testées, 25 éprouvettes
seulement ont subi un déchaussement total. La moyenne des diametres moyens d des
fibres déchaussées est de 48,27 + 11,93um, la surface de contact moyenne S;,; est de
1,58 %1071 4+ 3,87 10~ 2mm?2 et la force maximale moyenne de déchaussement Fj,,, est
de 0,38 £0,25N.

L’évolution de la force maximale de déchaussement Fi,,; en fonction du diamétre moyen
de la fibre d, de la longueur de l'interface fibre/matrice [, et de la surface de contact
fibre/matrice Sj,; des éprouvettes a deux semaines de vieillissement a I'HR sont repré-
sentées dans la figure 3.6b.

Apres trois semaines de vieillissement, 27 éprouvettes parmi 50 ont subi un déchaussement
total. La moyenne du diameétre moyen d des fibres déchaussées est de 65,48 + 15, 37um,
de la surface de contact Sin; : 2,43 % 1071 4+ 7,02 % 10~ 2mm? et de la force maximale de
déchaussement Fip,q. : 0,53 £ 0,34N.

L’évolution de la force maximale de déchaussement Fi,,; en fonction du diamétre moyen
de la fibre d, de la longueur de l'interface fibre/matrice I, et de la surface de contact
fibre/matrice S;,; des éprouvettes testées aprés trois semaines de vieillissement & 'HR
est représentée dans la figure 3.6¢

Apreés quatre semaines de vieillissement, 32 éprouvettes parmi 50 ont subi un déchaus-
sement total. Le diametre moyen d des fibres déchaussées a une moyenne de 52,78 +
11, 45um. Cette valeur de la surface de contact & I'interface Sj,; est de 1, 71107146, 16
10~2mm? lorsque celle de la force maximale de déchaussement F,., vaut 0,22 +0,22N.
L’évolution de la force maximale de déchaussement Fj,,, en fonction du diametre moyen
de la fibre d, de la longueur de l'interface fibre/matrice [, et de la surface de contact
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FIGURE 3.6 — Evolution de la force maximale de déchaussement Fj,q; en fonction du diamétre
moyen de la fibre d = 2(7), de la longueur de l'interface fibre/matrice [, et de la surface de
contact a 'interface S;,; des éprouvettes apres (a) 1 semaine, (b) 2 semaines, (c) 3 semaines et
(d) 4 semaines de vieillissement a 'HR.

fibre/matrice S;,; des éprouvettes testées aprés quatre semaines de vieillissement a I'HR
est représentée dans la figure 3.6d. La nomenclature des résultats décrits ci-dessus est
représentée dans le tableau 3.1.
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TABLE 3.1 — Nomenclature de la moyenne des diametres moyens d des fibres déchaussées, de la
surface de contact S;,¢, et de la force maximale de déchaussement F},,, en quatre semaines de
vieillissement a 'HR.

Temps de vieillissement d (um) Sint (mm?) Fraz (N)
0 semaine 58,26+ 135 1,93%x10714+6,99%107% 0,62+0,35
1 semaine 56,63 +15.91 1,90+ 1071 +5,58 1072 0,35+0,35
2 semaines 48, 274+11.93 1,58% 101 +£3,87%1072 0,38+0,25
3 semaines 65,48 +15.37 2,43% 1071 +7,02%10"2 0,53+ 0,34
4 semaines 52,78 £11.45 1,71% 1071 4+6,16% 1072 0,22+0,22

La partie suivante présentera ’analyse de I'influence du vieillissement a I’HR sur les propriétés
de l'interface fibre/matrice.

3.4 Effet du vieillissement a I’humidité relative

3.4.1 Sur des propriétés qualitatives

Apres avoir été exposée au vieillissement a 'HR, le déchaussement est beaucoup plus aisé.
Ceci est constaté par le rapport du nombre de déchaussement sur le nombre total d’éprouvettes
testées. La raison de ce comportement est liée a la diminution de I'adhésion fibre/matrice et

1[2937.31um ]

UTT-LASMIS |Lens Z100:X100 |24/11/2014

UTT-LASMIS |Lens Z100:X100

FIGURE 3.7 — Détériorations physiques des fibres de chanvre déchaussées apres : (a) 1 semaine,
(b) 3 semaines et (c) 4 semaines d’exposition au vieillissement a 'HR. Les fleches 1, 2, 3, 4
indiquent le détachement des fibres et celles numérotées 5, 6 et 7 indiquent la perte de matiere
de la fibre libre.
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donc a I’affaiblissement de 'interface. En effet, il y a quelques éprouvettes vieillies dont la fibre
s’est détachée de la matrice méme avant la sollicitation de la fibre.

De plus, des dégradations physiques ont été observées grace aux observations du microscope
numérique, sur la partie libre puis sur la partie initialement immergée dans la matrice. En
effet, laltération des fibres engendre un détachement de la fibre méme apres une semaine de
vieillissement a 'HR (figure 3.7 a).

(a) Non aged (n°259)

(c) 2weeks (n°515)

(d) 3 weeks (n°417)

FIGURE 3.8 — Détériorations chimiques des fibres de chanvre déchaussées (a) non vieillies et
vieillies aprés (b) 1 semaine, (c) 2 semaines, (d) 3 semaines, (e) 4 semaines d’exposition au
vieillissement a ’'HR

Les détériorations physiques de la fibre et de l'interface deviennent plus remarquables en
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troisitme semaine (figure 3.7 b). Elles se développent de plus en plus en quatriéme semaine
(figure 3.7 ¢). Ceci se manifeste par :

(i) le détachement des fibres unitaires de la matrice,

(ii) la perte de matiere dans la partie libre de la fibre

(iii) la dé-cohésion des fibres unitaires méme dans les deux partie libre et immergée.

Nous avons ensuite constaté des détériorations chimiques de la fibre et de l'interface. En
effet, des changements de couleur de la fibre (libre et insérée) sont observés. Initialement, nous
avons noté que la différence de couleur entre la partie libre et la partie insérée de la fibre dans
la matrice est indistinguable sur des échantillons composites non-vieillis (figure 3.8 a).

Apres une semaine, la surface des fibres déchaussées (initialement immergée dans la matrice)
est devenue plus jaune par rapport a la partie libre. Nous pouvons facilement distinguer la partie
immergée avec la partie libre comme montré sur la figure 3.8b. Pourtant, apres trois semaines,
la couleur des deux parties est devenue plus sombre (figure 3.8¢c) voire noire (figure 3.8 d,e).

Les observations décrites ci-dessus sont en accord avec les analyses morphologiques sur des
fibres de chanvre exposées aux mémes conditions de vieillissement & ’'HR trouvé dans la litté-
rature. Selon Jin. S. et al. [21], une légere séparation des composants de la fibre commence des
la premiere semaine de vieillissement a 1’ HR, et l'effet du vieillissement s’amplifie au cours du
temps.

Egalement, Jin. et al. [21] ont constaté une augmentation de la perte de masse au cours du
temps de vieillissement par 'HR. La cause est liée a la perte de la matiére due aux arrosages
périodiques. Le méme phénomene est observé dans notre cas comme illustré par la figure 3.7).
En effet, 'arrosage durant les cycles de vieillissement a ’HR est une cause essentielle de perte
de matiere sur les couches superficielles de la fibre, notamment la lignine et la pectine.

Des altérations en état de surface de la partie libre ainsi que de la partie insérée de la fibre
sont causés par des phénomenes physico-chimiques suite aux actions des cycles de vieillissement :
humidité, sec et arrosage.

Dans la partie suivante, les propriétés mécaniques des interfaces vieillies seront représentées.

3.4.2 Sur des propriétés mécaniques
3.4.2.1 Résistance au cisaillement

Des essais de déchaussement ont été ré-effectués sur cinquante éprouvettes vieillies chaque
semaine dans ’enceinte de climatique. Les résultats des essais sont présentés ci-dessus. La force
maximale de déchaussement Fj,., est tracée en fonction de 'aire de contact S;,;. La tendance
de ces points est approximée par une ligne droite. En premier temps, nous remarquons un
changement de la pente entre les éprouvettes vieillies et non-vieillies, ainsi qu’entre différents
temps de vieillissement comme montré sur la figure 3.9. Généralement, la pente diminue au
cours du vieillissement, et ceci est lié & l'affaiblissement de l'interface. La force maximale de
déchaussement d’une fibre devient alors moins sensible a la surface d’accrochage fibre-matrice.

A partir de la force maximale de déchaussement F},,, mesurée par l’essai, la contrainte de
cisaillement 7, a I'interface fibre/matrice de chaque éprouvette est calculée selon la formule 2.4.
L’évolution de 7y, en fonction du diametre moyen de la fibre déchaussée d = 2(7) est présentée
dans la figure 3.10. Cette figure montre les résultats pour les éprouvettes non-vieillies et les
éprouvettes au cours de quartes semaines de vieillissement. L’IFSS est la moyenne de toutes les
valeurs de 74py,.

Les résultats montrent qu’apres une semaine d’exposition a I’HR, il y a une chute pertinente
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FI1GURE 3.9 — Comparaison des courbe force maximale de déchaussement-aire de contact des
éprouvettes (A) non vieillies et des interfaces vieillies en quatre semaines au vieillissement &
I'HR (B) 1 semaine, (C) 2 semaines, (D) 3 semaines, (E) 4 semaines.

de I'IFSS (figure 3.14) avec un taux de diminution qui atteint le 42,97%. Il est & remarquer que
cette diminution est plus importante que celle aprés deux semaines qui n’est que de 27, 58%.
L’TFSS diminue & 32,24% apres 3 semaines, puis ensuite a 62,86% en quatrieme semaine.
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FI1GURE 3.10 — Distribution de la contrainte de cisaillement de I'interface en fonction du diameétre
moyen de la fibre pour des éprouvettes (A) non vieillies et des éprouvettes vieillies en quatre
semaines au vieillissement a I’'HR (B) 1 semaine, (C) 2 semaines, (D) 3 semaines, (E) 4 semaines.

L’évolution de I'IFSS au cours du temps de vieillissement a I’'HR est illustrée dans la figure
3.14. Sauf le résultat aprés une semaine, 'IFSS diminue progressivement au cours du temps
d’exposition au vieillissement a I’HR. La distribution statistique de la contrainte de cisaillement
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FIGURE 3.11 — Distribution statistique de la contrainte de cisaillement 7.y, a la rupture des
interfaces non vieillies et des interfaces vieillies pour quatre semaines de vieillissement a ’'HR.

T pour les quatre semaines de vieillissement & 'HR est indiquée dans la figure 3.11. Nous avons
noté que la contraintes 7 a une distribution souvent asymétrique a gauche sauf pour la troisieme
semaine.

Enfin, nous constatons une diminution de plus de 2,6 fois de I'IF'SS apres quatre semaines
d’exposition au vieillissement & ’HR. On note que des fibres de chanvre vieillies par les mémes
conditions, montrent une diminution de la résistance en traction d’environ 1,5 fois [99, 92].

Ces résultats montrent que U'interface fibre de chanvre/PP est trés sensible aux conditions de
vieillissement & I’HR. Cependant I'effet du vieillissement sur une éprouvette massive en composite
chanvre /PP reste tres limité. La raison est qu’il n’y a qu'une couche en surface de 1’éprouvette
composite exposée au vieillissement a 'HR. En effet, la matrice de polymere limite considérable-
ment la pénétration de I’eau a I'intérieur de I’éprouvette en composite alors que nos échantillons
ne disposent que de 1mm de longueur de I'interface. Ceci permet la pénétration plus facile de
I’eau et ainsi la détérioration des propriétés de l'interface ainsi que de la fibre.
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La diminution de I'TF'SS en progression de vieillissement & ’'HR est a relier a la propriété
hydrophile de la fibre. En effet, durant les cycles de vieillissement a I’'HR, la partie libre de la
fibre absorbe ’eau et se gonfle. Par capillarité, ’eau se diffuse dans la partie immergée de la fibre
dans la matrice et attaque l'interface, provoquant le décollement de l'interface entre la fibre et
la matrice.

En outre, la fibre de chanvre hydrophile se gonfle en absorbant de ’eau lors que la matrice
PP hydrophobe n’absorbe pas de I’eau et ne gonfle pas. Pour cette raison, le gonflement différent
en deux phases d’exposition : & 'HR 80% et en arrosage (HR =100%) provoque des expansions
différentes de la fibre durant ces des cycles de vieillissement. Ceci cause un endommagement
interne en fatigue de la fibre ainsi que des détachements entre la paroi extérieure de la fibre et
la matrice ou ’adhésion interfaciale est formée.

3.4.2.2 Déformation maximale a la rupture de ’interface

La déformation maximale & la rupture de l'interface €,,4, est estimée en supposant que la
longueur totale de la fibre comprenant la partie libre et la partie insérée est déformée lors de
la traction. L’évolution de &€,,4, en fonction du diamétre moyen de la fibre déchaussée d des
éprouvettes non-vieillies et vieillies sont comparées et représentées sur la figure 3.12.

Nous constatons que la déformation augmente avec I’humidité. Plus l'interface subit ce
vieillissement, plus la déformation augmente. Inversement, la contrainte a l'interface diminue.
La moyenne de la déformation a augmenté de 1,88% en état non vieilli a 2,40% apreés une
semaine de vieillissement. Le taux d’augmentation est de 28,0%. Apres deux semaines, la défor-
mation a augmenté 45, 45%, vaut 2, 73%. Ensuite, elle atteint a 3, 32% (76,61% d’augmentation)
quand les éprouvettes sont vieillies pendant 3 semaines. Cette déformation vaut 3,42% apres 4
semaines correspondant & une croissance de 81,90%. La synthese de la déformation a la rupture
au cisaillement de l'interface a chaque semaine de vieillissement a ’'HR est représentée dans le
tableau 3.2.

Ces résultats montrent que la déformation maximale a la rupture est plus grande que la
déformation initiale de 1,82 fois. Cette augmentation de la déformation est la contribution de
deux facteurs principaux :

(i) Paugmentation de la déformation maximale & la rupture des fibres de chanvre vieillies,

(ii) et 'augmentation de celle de I'interface vieillie.

Parmi ces deux contributions, 'augmentation de la déformation de la fibre est reliée a 1’alté-
ration de la fibre (la partie libre et la partie insérée). En effet, I'eau affaiblit les liaisons internes
des fibres (les liaisons moléculaires et la force de Van der Waals) ce qui provoque [21] :

(*) une diminution du taux de cristallinité de la fibre

(**) une augmentation de la mobilité des chaines macromoléculaires des fibres.

L’augmentation de la déformation a l'interface est causée par I'affaiblissement des liaisons
moléculaires formées entre la fibre et la matrice par ’eau (notamment les liaisons Van der Waals
a l'interface).

L’évolution de la déformation des fibres de chanvre exposées au vieillissement & 'HR a été
étudiée dans la littérature. En effet, pour les mémes conditions de vieillissement, la déformation
des fibres de chanvre a été augmentée deux fois [21]. On peut aussi dire que les fibres de chanvre
seules sont légerement plus déformables au vieillissement a 'HR, que les éprouvettes composites
de notre étude ou €, augmente 1,82 fois apres 4 semaines. La différence est issue du comportement
plus fragile de l'interface fibre/matrice par rapport a la fibre de chanvre. Sous la sollicitation en
traction, la fibre s’est déformée d’abord, puis I'interface est mise en cisaillement. En raison de la
faible résistance au cisaillement, I'interface est détruite avant que la fibre atteigne la résistance
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FI1GURE 3.12 — Distribution de la déformation maximale a la rupture de l'interface en fonction
du diametre moyen de la fibre pour des éprouvettes (A) non vieillies et des éprouvettes vieillies
en quatre semaines au vieillissement & ’'HR (B) 1 semaine, (C) 2 semaines, (D) 3 semaines, (E)
4 semaines.

en traction. Ceci provoque la faible capacité a se déformer des éprouvettes composites dans notre
étude par rapport celle de la fibre seule.

Nous allons aborder par la suite 'influence du vieillissement a I’'HR sur la rigidité de 'inter-
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TABLE 3.2 — IFSS, G, €mq42 en fonction du temps de vieillissement a ’'HR

Temps de vieillissement  IFSS (Mpa) G (Mpa) Emaz (%)
0 semaine 3,09 +1,11 283,51 +101,42 1,8840,47
1 semaine 1,76+ 1,34 151,79+95,03 2,40+0,68
2 semaines 2,24+1,13 146,76 62,16 2,73+ 0,64
3 semaines 2,09+ 1,11 132,36 + 77,72 3,32+0,94
4 semaines 1,15+0,84 70,42+ 56,67 3,42+1,38

face fibre/matrice.

3.4.2.3 Pente de la courbe contrainte de cisaillement (7,,,) - déformation a la
rupture au cisaillement de ’interface (&,,42)

Les calculs de la contrainte de cisaillement et de la déformation & la rupture de 'interface
nous ont permis de calculer la pente de la courbe contrainte-déformation (7,pp — €mas) qui
traduit la rigidité au cisaillement de 'interface fibre/matrice G. La distribution de la rigidité
au cisaillement en fonction du diametre moyen des fibres déchaussées en quatre semaines en
comparaison avec les éprouvettes non vieillies sont présentées sur la figure 3.13.

Les résultats montrent que :

(i) d’une fagon générale, la rigidité de I'interface fibre/matrice diminue en fonction du temps
de vieillissement,

(ii) durant le vieillissement, la rigidité en cisaillement devient moins sensible a la géométrie de
I'interface. Ceci est lié directement a la détérioration des liaisons et des mécanismes qui assurent
I’adhésion et 'accrochage de la fibre sur la matrice.

En effet, aprés une semaine, l'interface a perdu 46,46% de sa rigidité au cisaillement initiale.
Ce taux a légérement augmenté a 48, 23% apres deux semaines et a 53, 31% apres trois semaines.
La diminution vaut 75,16% apres quatre semaines.

Les évolutions mettent en évidence le fait que la rigidité au cisaillement de U'interface est
fortement influencée par le vieillissement & ’HR. avec une chute de la moitié de la rigidité apres
la premiere semaine. Cette perte de rigidité évolue de maniére drastique et atteint les trois quart
de la valeur initiale de la rigidité apres quatre semaines.

La diminution de la rigidité au cisaillement est reliée a l’affaiblissement de l'interface au
cisaillement et & l'effet de plastification de l'interface par I’eau absorbée. Pour ces raison, la
résistance au cisaillement a été diminuée lorsque la déformation maximale a la rupture de 'in-
terface a été augmentée. Ces changements ont provoqué la diminution de la rigidité de I'interface
au cisaillement. Nous avons noté que le taux de diminution de la rigidité G aprés 4 semaines cor-
respond a la diminution de deux fois de 'IFSS et a 'augmentation de 1,82 fois de la déformation
de l'interface.

3.5 Synthese des résultats

3.5.1 Synthese des résultats

Dans cette étude, 200 micro-éprouvettes composites ont été préparées. Apres avoir été expo-
sées au vieillissement a I’'HR accéléré avec des cycles : humide, arrosage dans 1’enceinte clima-
tique, les éprouvettes ont subi les essais de déchaussement.
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FI1GURE 3.13 — Distribution de la rigidité au cisaillement de l'interface en fonction du diametre
moyen de la fibre pour les éprouvettes non vieillies (A) et des éprouvettes vieillies au cours des
quatres semaines de vieillissement a 'HR (B) 1 semaine, (C) 2 semaines, (D) 3 semaines, (E) 4
semaines.
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FIGURE 3.14 — Evolution en fonction du temps de vieillissement & ’'HR de (A) IFSS (B) rigidité
de linterface (G) et (C) déformation a la rupture de I'interface
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3.6. Conclusions

L’effet de vieillissement a ’'HR est observé des la premiéere semaine. Les fibres sont devenues
plus facile a déchausser de la matrice. De plus, des dégradations qualitatives constatées, sont de
nature physique et chimique. Les dégradations physiques sont surtout la décohésion de l'interface
fibre/matrice, le détachement de la fibre et la perte de matiére en surface de la fibre. D’un autre
cOté, les dégradations chimiques concernent premiérement le changement de couleur en surface
de la fibre et de l'interface.

La résistance au cisaillement de Uinterface (IFSS) et la rigidité au cisaillement de 'interface
(G) ont fortement diminué a cause du vieillissement a I'HR alors que la déformation maximale
a la rupture de l'interface a augmenté de maniére tres remarquable.

La diminution de I'TFSS s’explique par des effets physiques et chimiques de 1’eau absorbée
qui se diffuse dans l'interface fibre/matrice durant I'exposition a ’'HR et a l’arrosage. D’un autre
cOté, augmentation de la déformation est reliée a l'effet de "plastification" de 'eau absorbée
sur la fibre de chanvre ainsi que sur 'interface entre elle et le PP. L’eau a affaiblit les liaisons
moléculaires augmentant ainsi la mobilité des chaines moléculaires de la fibre et de 'interface
fibre/matrice. L’évolution de la rigidité au cisaillement de l'interface résulte de ces deux causes
ci-dessus.

Les résultats dans ce présent travail contribuent a la compréhension du comportement de
I'interfaces d’une part. D’autre part, ils sont cohérents avec les résultats trouvés dans la litté-
rature. En effet, dans la littérature, 'influence du vieillissement & 'HR sur les composites a été
étudiée par quelques auteurs. Le Duigou et al. [19] ont étudié I’évolution de 'IF'SS par des essais
de microgoutte lin/epoxy totalement immergée dans ’eau déminéralisée durant des périodes
variantes : 15 min, 840 min, 5160 min et 8100 min. L'TFSS diminue de 22,5 MPa a 11 MPa
(-50%) seulement aprés 1000 minutes (0,69 jour). Ensuite, de 1000 min & 8100 min (5,63 jours)
de vieillissement, 'TF'SS est plus stable en diminuant de 11 MPa a 9,3 MPa (-58,67%). Pourtant,
les conditions de vieillissement dans cette étude sont différentes par rapport a nos essais. Il s’agit
une immersion dans 'eau au lieu a des cycles de vieillissement accélérés (humidité et arrosage).

3.6 Conclusions

Dans ce chapitre, 'interface fibre de chanvre/polypropylene a été exposée aux conditions de
vieillissement a 'HR accélérées qui simulent les conditions climatiques d’une ville frangaise. Apres
plusieurs temps de vieillissement, une caractérisation mécanique de 'interface est effectuée. Des
altérations qualitatives dans la fibre et de 'interface ont tout d’abord été identifiées. Suite aux
essais de déchaussement, 1’évolution des propriétés mécaniques de I'interface au cours du temps
de vieillissement a ’'HR a été révélé. En effet, 'IF'SS et la rigidité au cisaillement de l'interface
G ont fortement diminué alors que la déformation maximale a la rupture a une augmentation
importante.

Cette étude contribue avec ces nouveaux résultats a comprendre la dégradation de 'interface
fibre/matrice face aux conditions de vieillissement & I'HR. Ce comportement est corrélé avec
I’altération des propriétés mécaniques et structurelles de la fibre de chanvre. Pour le composite
chanvre/ PP, I'interface fibre/matrice représente le maillon le plus faible dans cet assemblage
car ces propriétés sont tres sensibles et tres vulnérables aux conditions de vieillissement.

Enfin, les résultats obtenus ouvrent la perspective d’effectuer des essais similaires pour le
vieillissement aux UVs et a la température (T).
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Conclusions générales et perspectives

1 Conclusions

L’interface fibre/matrice est une zone stratégique dans la science des matériaux composites.
L’étude de l'interface est primordiale pour comprendre le comportement ainsi que la durabilité
des matériaux. Cette demande est d’autant plus importante dans le cas des agro-composites uti-
lisant les renforts végétaux. En effet, les fibres végétales sont "hydrophiles" alors que les matrices
polymeres sont "hydrophobes". Ceci cause une imparfaite cohésion voire une incompatibilité
entre les deux composants qui constituent le composite. Pourtant, les méthodes existantes de
caractérisation de l'interface fibre/matrice présentent des limitations. Elles n’ont pas le potentiel
pour étre appliquées largement dans I'industrie des agro-composites.

Ce travail était consacré au développement d’une technique expérimentale pour étudier le
probléme de 'interface en se basant sur ’essai pull-out et en 'appliquant aux composites poly-
propyléne/chanvre. De plus, nous souhaitions prendre en compte la vraie géométrie des fibres
naturelles pour caractériser la surface de contact entre la fibre et la matrice. L’influence de la
température d’élaboration sur les propriétés mécaniques de l'interface a ensuite été étudiée. En-
fin, la méthode a été appliquée aux éprouvettes vieillies en humidité relative (HR) afin d’évaluer
la dégradation qualitative ainsi que mécanique en HR de l'interface.

Pour réaliser des essais de déchaussement, des micro-éprouvettes composites a une fibre
unitaire ont été élaborées. La matrice a été mise en forme dans un moule spécifique métallique
ou la fibre est pré-fixée. Le moulage a été effectué a 'aide d’un four de traitement thermique.
La fibre est ainsi totalement insérée dans la matrice. Une micro-machine de traction a été
employée pour solliciter en traction la fibre afin de la retirer de la matrice. La force maximale
de déchaussement a été déterminée afin de déduire la contrainte de cisaillement a l'interface
fibre/matrice. La vraie géométrie de la fibre déchaussée a été prise en compte dans les calculs
des valeurs interfaciales a 1’aide d’'une méthode inspirée de la tomographie développée dans le
laboratoire.

Nous pouvons retirer les conclusions suivantes de ce travail :

Une procédure d’élaboration des éprouvettes a mono-filament a été proposée et optimisée.
La méthode est simple et rapide grace aux multiples moulages. La fibre est retenue rectiligne
dans la matrice grace aux supports de fibre préfixés au moule. Le moulage est effectué par une
méthode simple : au four de traitement thermique. Pour nos études, les meilleures conditions
de fabrication sont une température de 183°C pendant 60 minutes comprenant 18 minutes de
montée en température. En ayant optimisé les géométries du moule ainsi que les parametres de
fabrication, nous avons pu améliorer grandement la qualité de nos éprouvettes. Ainsi ce travail
a demandé la fabrication de 1000 éprouvettes environ avec un taux de rebut presque nul.

La géométrie de la fibre a été prise en compte dans les calculs de la contrainte de cisaillement
de l'interface fibre/matrice. Le profil de la section a été considéré par deux approches : circulaire
et polygonale. La section circulaire cause une surestimation de la contrainte de cisaillement. La
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2. Perspectives

section polygonale a donc été considérée pour les estimation de la contrainte de cisaillement
Tapp, la déformation maximale a la rupture &,, la rigidité au cisaillement F.

Nous avons étudié dans la partie suivante 'influence de la température d’élaboration sur
les propriétés mécaniques de l'interface. Pour cette études, nous avons choisi de déterminer
la contrainte de cisaillement 7,,,, la déformation maximale a la rupture e, et la rigidité au
cisaillement E de l'interface a trois température : 173°C, 183°C et 202°C. Les meilleurs résultats
(IFSS et E) sont obtenue a 183°C. Une plus haute ou plus base température provoque une
baisse de 'IF'SS et de la rigidité F.

La derniére partie de ce travail a consisté a voir I'influence de 'humidité relative sur le com-
portement mécanique de 'interface. Les 200 éprouvettes, placées dans une enceinte climatique
ont subi un vieillissement comparable a une prise d’humidité dans une ville comme Paris. Cette
étude nous a permis de non seulement tester notre protocole expérimental mais aussi de voir
que la prise d’humidité a 'interface diminue les modules et augmenter la déformation.

2 Perspectives

Ce travail ouvre plusieurs perspectives pour notre laboratoire. Tout d’abord il sera intéressant
de voir I'influence d’autres types de vieillissement sur le comportement de I'interface. Bien siir
les vieillissements a des variations de températures et aux UV pourront étre analysés mais aussi
des vieillissements combinés (température, UV et humidité).

Ensuite I’ensemble du protocole développé ne se limite pas qu’aux fibres de chanvre inséré
dans une matrice de PP, d’autres fibres et d’autres matrices peuvent étre envisagées. Aussi les
conditions d’élaboration, avec des traitements sur la fibre ou ’ajout d’agent de couplage sont
aussi des ouvertures intéressantes pour ce type de mesure.

Enfin, le protocole en lui-méme peut étre amélioré, plusieurs voies d’amélioration ont été
mise a jour :

Protéger la partie libre de la fibre pendant le vieillissement

Améliorer la géométrie du moule ou est placé la fibre, afin d’éviter certaine rupture pendant
le cycle de fabrication

Prendre en compte la géométrie réelle de la fibre pour mieux estimer la surface de contact
et donc la contrainte interfaciale.

Prendre en compte les effets liés a la déformation de la fibre elle-méme

Prendre en compte les effets liés au frottement pendant le déchaussement

Etc.

Nous voyons donc que l'interface reste une zone compliquée a analyser et que notre approche
a permis de mettre en évidence une petite partie des réponses attendues.
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Résumé

Les agro-composites font ’objet de nombreuses études et applications industrielles en rai-
son des multiples propriétés mécaniques qu’ils présentent. Ces propriétés présentent de grandes
perspectives comparées a celles des composites traditionnels. Cependant les connaissances sur
le comportement mécanique de I'interface fibre/matrice restent limitées. De plus, la différence
de propriété entre la fibre hydrophile et la matrice hydrophobe peut causer des défauts au ni-
veau de l'interface. Il est donc important de caractériser finement la décohésion a l'interface
au cours d’une sollicitation. Plusieurs méthodes ont été proposées dans la littérature, elles sont
généralement trés complexes a mettre en ceuvre et sont cotiteuses. Dans cette étude, nous avons
développé une méthode de caractérisation en se basant sur I’essai de "pull-out". La géométrie de
la fibre a été prise en compte dans le calcul des propriétés mécaniques de 'interface par la mise
a profit d’une approche inspirée de la tomographie. L’influence de la température d’élaboration
sur les propriétés mécaniques de 'interface a été étudiée de maniere a définir la température
optimale. L’évolution des propriétés interfaciales a été suivie au cours d’un vieillissement en hu-
midité relative. Apres quatre semaines, la résistance au cisaillement et la rigidité au cisaillement
de l'interface sont diminuées fortement alors que la déformation a la rupture est augmentée.

Mots-clés: Composites, fibres végétales, thermoplastiques, interfaces (sciences physiques), ma-
tériaux - - effets de la température, matériaux - - détérioration

Abstract

Agro-composites are increasingly studied and applied to various industries over recent
years due to good mechanical properties compared to conventional composites especially in terms
of specific values. However, since low adhesion between the hydrophilic fiber and hydrophobic
matrix, which occurs one of the main breaks modes in this kind of material, the characterization
of the interface becomes a key problem. For investigation of this issue, existing methods show
limitation for reasons of complexity (in preparation, in principle) and of cost. In this study,
we developed a « pull-out ». In particular, the real fiber geometry of the plant fiber was taken
into the calculation of mechanical properties of interface using a tomography inspired method.
By checking the effective temperature of the molding then varying it, we studied the effect of
this processing parameter to mechanical properties of fibre/matrix interface and determined the
optimal conditions. The developed experimental protocol is applied to aged interfaces in order
to clarifying the evolution of interfacial properties during the aging time to relative humidity.
After four weeks, the interfacial shear strength and the shear modulus of the interface were
greatly reduced while the shear deformation at the rupture was greatly increased.

Keywords: Composite materials, plant fibers, thermoplastics, interfaces (physical sciences),
materials - - effect of temperature on, materials - - deterioration
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Caractérisation de I'interface fibre /ma-
trice. Application aux composites poly-
propyléne/chanvre

Les agro-composites font I'objet de nombreuses
études et applications industrielles en raison des
multiples propriétés mécaniques qu'ils présentent.
Ces propriétés présentent de grandes perspectives
comparées a celles des composites traditionnels.
Cependant les connaissances sur le comportement
mécanique de l'interface fibre/matrice restent limi-
tées. De plus, la différence de propriété entre la fibre
hydrophile et la matrice hydrophobe peut causer des
défauts au niveau de I’interface. Il est donc impor-
tant de caractériser finement la décohésion a I'inter-
face au cours d'une sollicitation. Plusieurs méthodes
ont été proposées dans la littérature, elles sont gé-
néralement trés complexes a mettre en ceuvre et
sont coiiteuses. Dans cette étude, nous avons déve-
loppé une méthode de caractérisation en se basant
sur I'essai de « pull-out ». La géométrie de la fibre a
été prise en compte dans le calcul des propriétés
mécaniques de l'interface par la mise a profit d'une
approche inspirée de la tomographie. L'influence de
la température d'élaboration sur les propriétés mé-
caniques de l'interface a été étudiée de maniére a
définir la température optimale. L'évolution des
propriétés interfaciales a été suivie au cours d'un
vieillissement en humidité relative. Aprés quatre
semaines, la résistance au cisaillement et la rigidité
au cisaillement de I'interface sont diminuées forte-
ment alors que la déformation a la rupture est aug-
mentée.

Mots clés : composites - fibres végétales — thermo-
plastiques - interfaces (sciences physiques) — maté-
riaux, effets de la température - matériaux, détério-
ration.

Fibre/Matrix Interface Characterization.
Application to Hemp Fiber/Polypro-
pylene Composites

Agro-composites are increasingly studied and ap-
plied to various industries over recent years due to
good mechanical properties compared to conven-
tional composites especially in terms of specific
values. However, since low adhesion between the
hydrophilic fiber and hydrophobic matrix, which
occurs one of the main breaks modes in this kind of
material, the characterization of the interface be-
comes a key problem. For investigation of this issue,
existing methods show limitation for reasons of
complexity (in preparation, in principle) and of cost.
In this study, we developed a « pull-out ». In particu-
lar, the real fiber geometry of the plant fiber was
taken into the calculation of mechanical properties
of interface using a tomography inspired method. By
checking the effective temperature of the molding
then varying it, we studied the effect of this pro-
cessing parameter to mechanical properties of fi-
bre/matrix interface and determined the optimal
conditions. The developed experimental protocol is
applied to aged interfaces in order to clarifying the
evolution of interfacial properties during the aging
time to relative humidity. After four weeks, the inter-
facial shear strength and the shear modulus of the
interface were greatly reduced while the shear de-
formation at the rupture was greatly increased.

Keywords: composite materials - plant fibers -
thermoplastics - interface (physical sciences) -
materials, effect of temperature on - materials, dete-
rioration.
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