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Introduction générale 
Un matériau composite est défini comme l’assemblage d’au moins deux composants non 

miscibles, dont les propriétés se complètent. Il possède ainsi des propriétés que les composants 

seuls ne possédaient pas. Les composites se présentent généralement sous la forme de renforts 

(fibres, charges…) noyés dans une matrice (polymères, céramiques…). 

Les matériaux composites sont utilisés par l’homme depuis des millénaires avec par exemple 

le torchis, composé d’une matrice en terre renforcée de fibres naturelles, qui possède de très 

bonnes propriétés d’isolation. Ces matériaux existent aussi à l’état naturel comme le bois qui 

peut être décrit comme étant une matrice d’hémicelluloses et de lignine renforcée par de la 

cellulose. 

Les matériaux composites ont rapidement pu s’imposer grâce à la variété impressionnante de 

leurs propriétés. Il est possible de moduler leurs propriétés en jouant sur leurs constituants. Il 

existe en effet une grande variété de matrices et de renforts qui permettent de couvrir une large 

palette d’applications. Les composites à base de fibres de carbone dans une matrice époxy 

illustrent bien le potentiel de ces matériaux. Leur résistance rapportée à leur masse est 

impressionnante. La fibre de carbone possède un module d’Young supérieur à celui de l’acier 

pour une densité quatre fois inférieure. 

Les matériaux composites sont très adaptables, car il est possible de jouer sur les propriétés des 

renforts ou des matrices en fonction des besoins. Dans le cas des fibres longues par exemple, il 

est possible de modifier le taux de fibre ou encore leur orientation dans le composite pour 

répondre à des sollicitations particulières. De plus l’adjonction des charges diverses et variées 

permet de leur adjoindre d’autres propriétés comme la résistance au feu ou une dureté plus 

importante. Les composites à matrice polymères sont aussi résistants à la corrosion 

contrairement aux matériaux métalliques, ce qui permet d’utiliser ces matériaux dans différents 

milieux. Mais ce qui fait aujourd’hui la force des composites est sans aucun doute leur faible 

densité. En effet cette propriété est très recherchée notamment dans le domaine des transports 

où la masse est quasi systématiquement associée aux performances et à la consommation de 

carburant. L’utilisation de composites pour alléger ces structures permet donc de réduire la 

consommation énergétique et donc d’alléger les coûts et l’impact sur l’environnement. Bien 

que l’utilisation des composites dans le domaine du transport ait un impact positif sur 

l’environnement, ce n’est pas le cas pour ce qui est de leur mise en œuvre. La fabrication de 

fibres synthétiques utilise souvent des dérivés pétrochimiques comme c’est le cas pour les fibres 
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de carbone ou bien reste très énergivore notamment en raison des hautes températures utilisées 

pour la production des fibres de verre. L’écologie étant l’enjeu majeur de ce siècle, il est 

nécessaire de trouver des alternatives plus vertes pour la conception des matériaux dont les 

composites. Ce contexte de plus en plus pressant aura permis aux fibres végétales d’émerger 

comme renforts de choix pour les matériaux composites. Ces fibres issues de la biomasse sont 

en effet renouvelables, recyclables et dans certains cas, leur culture ne nécessite que peu 

d’intrants synthétiques. En outre, ces fibres offrent un large choix de propriétés. On pourra citer 

la fibre de lin pour l’amortissement des vibrations ou encore le bambou qui est imputrescible. 

Autre avantage majeur qui fait directement écho au monde des matériaux composites, la très 

grande légèreté des fibres végétales. A titre d’exemple, la fibre de verre possède une densité 

d’environ 2,5 alors que celle de la fibre de lin avoisine 1,4. Toutes ces qualités confèrent aux 

fibres végétales un potentiel important.  

Cependant, elles peinent encore à s’imposer dans les filières industrielles. En effet, maîtriser 

l’œuvre de Dame Nature n’est jamais chose aisée. Là où les fibres de carbone sont un « simple 

» enchaînement des mêmes atomes, les fibres végétales sont un assemblage complexe de 

plusieurs macromolécules, tout aussi complexes. Bien que la nature réussisse avec brio et 

simplicité à produire des fibres, il nous est encore difficile de comprendre tous les mécanismes 

liés à leur synthèse. En raison de leur mode de culture, la production de végétaux dépend de 

multiples paramètres dont le climat qu’il ne nous est pas encore possible de contrôler. Ces aléas 

impactent directement les végétaux qui posséderont des propriétés différentes en fonction des 

saisons, des régions ou encore des sols. Or l’industrie est très exigeante en ce qui concerne la 

régularité d’un produit pour son utilisation ou son commerce. L’autre inconvénient est que 

l’essentiel de la recherche sur les matrices s’est tourné vers l’amélioration des produits pour 

obtenir les composites plus performants, mais avec des fibres synthétiques. Or les fibres 

végétales sont très différentes des fibres synthétiques. Les fibres naturelles présentent un fort 

caractère hydrophile alors que les matrices utilisées sont en général hydrophobes. Cette 

incompatibilité rend l’utilisation des matrices et des procédés classiques peu adaptée à la mise 

en œuvre de composites bio-sourcés. 

Il est donc aujourd’hui nécessaire de comprendre ces nouveaux matériaux et repenser les 

procédés de fabrication afin de développer tout le potentiel des fibres naturelles. 
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VESO concept et le Projet BOPA  
 

VESO Concept est une entreprise d’ingénierie fondée en 2008 par David Hardy. L’entreprise 

travaille essentiellement à la recherche et au développement de matériaux composites issus de 

ressources renouvelables comme le lin ou le bambou par exemple. Dans cette optique, VESO 

propose des solutions depuis le sourcing des matières naturelles jusqu’à la réalisation d’objet 

en bio-composites et de produits innovants à forte valeur ajoutée. L’essentiel des projets R&D 

de l’entreprise s’articulent autour de la mobilité notamment au travers de secteurs comme 

l’automobile, l’aéronautique et le ferroviaire mais aussi sur les marchés de l’Habitat et du Sport 

& loisir. 

C’est dans cet état d’esprit qu’est né le projet BOPA (Panneaux Oméga Biosourcés pour 

l’Aéronautique). Ce projet est lauréat de l’appel BIP (Bioressources Industries Performances) 

2015 et est co-financé par l’ADEME. Il s’agit d’un partenariat entre VESO, le Laboratoire de 

Chimie Agro-industrielle (LCA-UMR 1010 INRA-INP Toulouse/ENSIACET), le CIRIMAT 

(UMR-CNRS 5085) et l’Institut Supérieur de l’Aéronautique et de l’Espace. 

L’objectif principal de ce projet est la mise au point de panneaux alvéolaires structurels 

innovants destinés au secteur aéronautique et plus particulièrement pour l’aménagement 

intérieurs cabines d’avions civils. Dans ce contexte, la finalité première de ce projet et de 

concevoir des panneaux issus de ressources renouvelables présentant une masse inférieure aux 

panneaux actuellement utilisés, réduisant de ce fait les coûts et les émissions de gaz à effet de 

serre liés à la consommation de carburant. Pour ce faire, le projet BOPA se structure autour de 

différents points. Tout d’abord, il s’agit de substituer les matériaux utilisés actuellement comme 

la fibre de verre et l’aluminium par de la fibre de lin et d’identifier des matrices bio-sourcées 

adaptées aux fibres de lin et à leur procédé de mise œuvre. L’innovation passe aussi par une 

optimisation de l’adhérence entre le renfort et la matrice de manière en limitant au maximum 

les prétraitements afin de développer un procédé de mise en œuvre le plus sobre possible tant 

économiquement qu’écologiquement. Concernant le panneau en lui-même, il s’agit de 

développer une architecture alvéolaire ainsi qu’un procédé de mise en œuvre associé 

transposable à l’échelle industrielle, en limitant aussi la toxicité pour l’opérateur (réduction des 

COV). Le produit final devra être plus respectueux de l’environnement tout en répondant à un 

cahier des charges spécifique au secteur aéronautique (tenue mécanique, comportement à 

l’impact, tenue au feu…). 
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Organisation de la thèse : 
 

Le Chapitre I est dédié à l’état de l’art sur les matériaux composites à base de fibres de lin 

avec une matrice époxy où sont décrits les composants, leurs procédés de mise en œuvre ainsi 

que leur comportement mécanique seuls et dans les composites. L’étude se focalise ensuite sur 

les interactions entre les fibres naturelles et les matrices époxy lors de la mise en œuvre des 

composites, la mise en place de l’interphase associée ainsi qu’aux verrous scientifiques et 

techniques liés à ce phénomène et aux méthodes existantes pour en limiter l’impact. 

 

Le Chapitre II est consacré à l’étude des interactions entres les fibres de lin et une matrice 

époxy modèle afin de déterminer les phénomènes mis en jeu lors de la mise en contact de ces 

deux composants. Cette étude s’appuie sur la mise en place d’un procédé expérimental original 

permettant d’étudier individuellement les différentes interactions qui peuvent intervenir lors de 

la mise en œuvre d’un composite. Plus spécifiquement, il est ici question de comprendre dans 

quelle mesure les fibres de lin peuvent influencer et modifier la polymérisation et la mise en 

œuvre d’une matrice époxy. 

 

Le Chapitre III a pour but de faire le transfert entre les résultats expérimentaux obtenus au 

Chapitre II et le cas réel de mise en œuvre d’un composite. En outre, les différents paramètres 

liés à la réalisation de ces composites sont explorés afin de comprendre leur influence sur les 

propriétés mécaniques et thermiques des composites et, in fine, de déterminer les conditions 

optimales permettant l’obtention des composites les plus performants possible tout en 

conservant un procédé de fabrication relativement sobre. De plus, ce chapitre permet de faire 

le pont depuis les modèles expérimentaux obtenus précédemment vers des produits 

commerciaux et des procédés réalisables à grande échelle. Cette étude se base sur l’analyse des 

nouveaux composants et la mise en place d’un procédé industriel visant à mettre en œuvre un 

nouveau type de panneaux sandwich pour le secteur aéronautique. 

 

 

Le Chapitre IV se consacre à la caractérisation mécanique des composites mise en œuvre avec 

les produits commerciaux pour identifier leur comportement mécanique et en déduire les lois 
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d’endommagement nécessaires à la réalisation d’un modèle numérique. La mise en place de ce 

modèle ainsi que sa validation y sont décrites. 

 

  

Enfin le Chapitre V s’attarde à caractériser mécaniquement le panneau oméga mis en œuvre 

en statique et en dynamique. Le panneau oméga est alors comparé à ses homologues 

commerciaux afin de pouvoir positionner les performances de notre panneau par rapport au 

marché. Cette étude s’accompagne de la modélisation du comportement du panneau. 
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I. Composites à base de fibre de lin et matrice époxy 
 

I.1. Présentation des matrices époxyde-amine  
Les matrices époxy font partie de la famille des thermodurcissables qui sont des réseaux 

tridimensionnels stables, résistants et infusibles. Ils sont utilisés pour de nombreuses 

applications comme le collage structural, les revêtements et comme matrices pour les 

composites. Ces réseaux sont généralement mis en œuvre à partir d’un pré-polymère époxyde 

ou résine possédant des fonctions oxirane et d’un agent réticulant ou durcisseur possédant des 

fonctions amine. 

 

I.1.1. Prépolymère époxyde 

Le prépolymère DGEBA ou diglycidyléther du bisphénol A, dont le monomère est présenté 

Figure I-1,  est l’un des plus couramment utilisés dans l’industrie, est synthétisé à partir du 

bisphénol A et l’épichlorydrine en suivant la réaction présentée Figure I-2. Le monomère de la 

DGEBA possède une fonctionnalité de 2. 

 

 
Figure I-1 : Structure chimique de la DGEBA  

 
Figure I-2 : Synthèse de la DGEBA à partir du bisphénol A et de l’épichlorhyrine 1 

DGEBA
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I.1.2. Durcisseur amine 

Ce type de prépolymère époxyde peut réagir avec une importante variété d’agents de 

réticulations, ou durcisseurs comme les amines ou les anhydrides. Cette étude se restreindra 

aux amines aliphatiques et plus particulièrement au diéthylènetriamine ou DETA présenté 

Figure I-3. Ce type de durcisseur est largement répandu de par son faible coût, sa faible viscosité 

et sa réactivité. La DETA a une fonctionnalité égale à cinq, c’est-à-dire qu’elle possède cinq 

fonctions réactives. Parmi ces sites, on compte quatre fonctions amine primaire et une fonction 

amine secondaire. Pour les amines aliphatiques, la réactivité des hydrogènes des fonctions 

amine primaire et secondaire est à peu près la même 2 

 

 
Figure I-3 : Structure chimique de la DETA 

 

I.2. Formation d’un réseau thermodurcissable 

I.2.1. Réaction époxyde-amine 

La mise en œuvre des matrices poly-époxydes dépend de la chimie de la résine et du durcisseur. 

Le contrôle de la réaction entre ces deux composants joue un rôle crucial et permet de maitriser 

les propriétés finales de la matrice. 

Dans la majorité des cas, un durcisseur (ici de type amine) vient réagir avec un pré-polymère 

par une réaction de polyaddition pour former un réseau tridimensionnel 3. 

Pour une amine primaire, cette réaction a lieu en deux étapes (Figure I-4) : 

La réaction commence par l’attaque du doublet de l’azote de l’amine sur le carbone de 

l’époxyde et formation d’un amino-alcool (a). L’amine secondaire réagit avec une autre 

fonction époxyde pour former une amine tertiaire (b). Il peut éventuellement se produire une 

troisième réaction (c) entre un alcool et une fonction époxyde, seulement si l’on se trouve en 

excès d’époxyde ou si la réaction est catalysée par les fonctions hydroxyles. La concentration 

des amine I, II et III varie donc au cours de la réaction comme le montre la Figure I-5. 

 

DETA
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Figure I-4 :Mécanisme réactionnel de la réaction époxyde-amine 4 

 
Figure I-5 : Variation de la concentration des amines primaires [A1], secondaires [A2]  et tertiaires [A3]  en fonction du temps 

pour une réaction époxy/amine à 80°C 5 

I.2.2. Relation stœchiométrie/propriétés 

Les monomères époxydes et le durcisseur sont généralement mélangés dans des proportions 

stœchiométriques, permettant d’obtenir des propriétés mécaniques et thermiques optimales 2. 

La stœchiométrie d’un mélange est régie par l’équation ci-dessous : 

 

𝑟 =
𝑎
𝑒 =

𝑓&'()* . 𝑛&'()*
𝑓é./012* . 𝑛é./012*

 

 

Avec   

 a : nombre de moles de fonctions amines 

 e : nombre de moles de fonctions époxydes 

 f : fonctionnalité 
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 n : nombre de moles de molécules 

 

Dans les conditions stœchiométriques, c’est-à-dire lorsque r =1, il y a pour chaque fonction 

époxyde, une fonction amine comme présenté sur la Figure I-6. Cette configuration permet 

d’obtenir, en théorie, le réseau le plus dense possible. Dès que l’on ajoute un excès de l’un ou 

l’autre de réactifs, le déséquilibre fonctionnel donne lieu à la création d’un réseau moins dense. 

 

 
Figure I-6 : Impact du rapport stœchiométrique sur la formation d’un réseau thermodurcissable 

 

I.2.3. Gélification et vitrification 

La gélification est un phénomène irréversible caractéristique de la famille des 

thermodurcissables, et donc du système DGEBA/DETA. Cette transition correspond à la 

création d’une structure macromoléculaire 3D de taille très importante 6. Le point de gel se 

traduit par une augmentation abrupte de la masse molaire Mw et de la viscosité du mélange qui 

tend vers l’infini. C’est aussi l’apparition de la première fraction insoluble et la transition d’une 

phase liquide vers une phase solide qui donnera la forme finale du réseau. Le phénomène de 

gélification n’a cependant pas d’influence sur la cinétique de réaction époxyde-amine.  

 

 
Figure I-7 : Phénomène de gélification 

1.0

r	=	a/e

DGEBA	(f=2) DETA	(f=5) Amine	 I Amine	 II

a) b) c) d)
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De par son caractère irréversible, il est important que la gélification n’ait pas lieu avant la mise 

en forme finale de la pièce. Il est donc primordial de contrôler les paramètres influant sur la 

gélification comme la température pour éviter une gélification prématurée du système. Ce 

phénomène est aussi dépendant de la stœchiométrie du système comme le montre la Figure I-8. 

 
Figure I-8 : Corrélation entre la stœchiométrie du mélange époxy/amine et le phénomène de gélification 2 

 

La vitrification est un phénomène réversible qui survient lorsque la température de transition 

vitreuse du système égale ou dépasse la température du système 2. Ce phénomène est 

indépendant de la gélification et peut donc intervenir avant ou après cette dernière. Dans ces 

conditions, la cinétique de polymérisation est fortement ralentie en raison d’une diminution de 

mobilité moléculaire des chaînes. L’augmentation de la température de réaction permet de 

continuer la polymérisation. 

Le diagramme TTT (Temps-Température-Transformation) qui permet de décrire les différentes 

transitions de phases d’un système époxy en fonction du temps et de la température est présenté 

Figure I-9. Ce diagramme met en avant trois températures caractéristiques d’un système. La 

température Tg0 correspond à la température de transition vitreuse du mélange de monomères. 

gelTg représente la température à laquelle la vitrification et la gélification ont lieu simultanément. 

Enfin, la Tg¥ est la température de transition vitreuse théorique d’un système complétement 

réticulé avec une masse moléculaire infinie. 
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Figure I-9 : Diagramme TTT d’un système époxyde-amine 7 

I.2.4. Transitions thermo-mécaniques des réseaux époxy 

Les réseaux réticulés amorphes des thermodurcissables peuvent apparaitre sous deux états 

principaux, à savoir l’était vitreux et l’état caoutchoutique 2. L’état vitreux se caractérise par un 

comportement rigide avec un module de conservation élevé alors que l’état caoutchoutique se 

caractérise par un comportement plus ductile avec un module de conservation diminué comme 

le montre la Figure I-10. Le passage d’un état à l’autre est appelé la transition vitreuse (Tg). 

Cette transition réversible se traduit par un accroissement de la mobilité ou relaxation de 

segments de chaines macromoléculaires (de l’état vitreux vers l’état caoutchoutique et 

inversement). Il s’agit d’un phénomène relativement important conditionnant les propriétés 

physico-chimiques des réseaux pour des gammes de températures données. La Tg est 

généralement caractérisée par calorimétrie différentielle à balayage (DSC) mais peut aussi se 

manifester thermo-mécaniquement en analyse mécanique dynamique (DMA) sous la forme de 

la transition a (Ta). Cette température dépend de divers paramètres comme le système 

prépolymère/durcisseur, la flexibilité des chaines, la densité de réticulation ou encore le rapport 

stœchiométrique amine/époxy. 
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Figure I-10 : Influence de la réticulation sur les propriétés mécaniques dynamiques en DMA d’une matrice 

thermodurcissable 8 

Il existe d’autre types de relaxations survenant à plus basse température causées par des 

mouvement locaux de bouts de chaines (Figure I-11) et liées à la structure chimique du système. 

La relaxation g, vers -130°C, est liée à la rotation d’unité aliphatique flexibles 9,10. La relaxation 

b, survenant vers -30°C, est associée à des mouvements locaux de type vilebrequin des parties 

hydroxyether 10. Enfin il existe une relaxation w, parfois visible entre les relaxations b et a dont 

les causes sont encore discutées. Elle pourrait être associée à une effet plastifiant de l’eau 11. 
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Figure I-11 : Observations des différentes relaxations de systèmes époxy en DMA. 

L’étude de telles relaxations est donc essentielle pour caractériser et comprendre les propriétés 

d’un réseau thermodurcissable. 

 

I.3. Présentation du renfort fibres de lin 
Les fibres de lin sont les fibres naturelles les plus largement utilisées dans le domaine des 

composites. Elles ont été adoptées depuis plus de 7000 ans par l’homme, notamment pour la 

filière textile. Le lin (Linum usitatissium L.) est une plante de la famille des linacées qui pousse 

dans les régions tempérées. Les plants de lin atteignent environ 1 mètre de haut pour quelques 

millimètres de diamètre. L’Europe est le premier acteur mondial avec 2/3 de la production sur 

110 00 ha dont 75 000 localisés en France 12(cinq fois plus que le chanvre). Le rendement paille 

théorique est de 6,9 tMB/ha (tonnes de matière brute par hectare)13. La fibre de lin est la fibre 

naturelle la mieux maitrisée et la plus disponible en France. 

 

I.3.1. Structure et composition des fibres de lin 

I.3.1.a. Composition des fibres de lin 

Les fibres de lin proviennent de la tige de la plante et sont essentiellement composées de 

cellulose (qui assure sa résistance mécanique), d’hémicelluloses, de lignine, de pectines et de 

cires. Ce sont les proportions de ces différents éléments qui vont déterminer les propriétés des 

fibres. 
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La cellulose est un polysaccharide semi-cristallin qui possède beaucoup de groupements 

hydroxyles (responsables du caractère hydrophile de la matière végétale). De formule chimique 

(C6H10O5)n, la cellulose est un homopolymère linéaire de glucose possédant 3 fonctions 

hydroxyle par motif, 2 alcools secondaires et 1 alcool primaire. Sa structure est hiérarchisée : 

six chaines de celluloses forment une micro fibrille. Six micro fibrilles donnent une macro 

fibrille et plusieurs macro fibrilles donnent une fibre.  

Les hémicelluloses sont une famille de polymères branchés constitués de différents types de 

sucres. Elles sont totalement amorphes avec un poids moléculaire très inférieur à celui de la 

cellulose. Le fait que les hémicelluloses possèdent beaucoup de groupements hydroxyles et 

acétyles en rendra certaines solubles dans l’eau. 

La lignine est un polymère de monolignols (3 différents), de structure et de composition très 

variables selon l’espèce ou l’environnement. Amorphe, son principal rôle est d’apporter de la 

rigidité à la plante en servant de liant entre les fibres de cellulose.  

La Figure I-12 présente la structure chimique des trois composants majoritaires d’une fibre 

naturelle. 

 
Figure I-12 : Structure chimique des différents composants d'une fibre naturelle – (a) cellulose, (c) hémicellulose et (c) 

lignine 
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I.3.1.b. Structure des fibres de lin 

Les fibres de lin peuvent atteindre 90 cm de longueur pour un diamètre (section polygonale) 

d’environ 10 à 30 µm. Une fibre technique (50 à 200µm) est composée de 10 à 40 fibres 

élémentaires reliées entre elles par les pectines et les hémicelluloses. La structure générale 

d’une fibre végétale à différentes échelles est décrite Figure I-13. Une fibre élémentaire est 

composée d’un assemblage de micro-fibrilles, elles-mêmes composées de chaines de cellulose. 

 
Figure I-13 : Une fibre végétale à différentes échelles 14 

Les fibres unitaires sont composées de parois concentriques qui possèdent chacune un 

angle fibrillaire différent comme le montre la Figure I-14.  

 
Figure I-14 : Structure d'une fibre de lin 15 

Le centre de la fibre est creux et est appelé lumen. C’est le lumen qui est en partie responsable 

de la reprise en eau importante de la fibre, mais aussi de ces propriétés d’absorption des 

vibrations. La paroi cellulaire primaire, aussi appelée P, mesure environ 0,2 µm d’épaisseur. 

La paroi secondaire est composée de trois couches concentriques nommées de S3 à S1 qui ont 

des compositions similaires, mais des angles micro fibrillaires différents. C’est la paroi S2 qui 

est la plus épaisse et la plus importante. Elle est composée de cellulose cristalline enveloppée 
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dans une matrice d’hémicellulose et de lignine. Cette paroi représente 80 % de la section de la 

fibre. 

 

I.3.1.c. Relation structure/propriétés 

Les différents composants des fibres ont des rôles différents quant aux propriétés mécaniques 

des fibres de lin. Il est possible de diviser ces composants en trois familles distinctes à savoir la 

cellulose, les composés non-cellulosiques structurants, la lignine et les hémicelluloses, et les 

composés non-cellulosiques jouant le rôle de matrice comme les pectines. La cellulose reste le 

composé principal conférant ses propriétés mécaniques aux fibres naturelles. Cependant les 

autres composés non-cellulosiques vont avoir un impact différent sur les propriétés de la fibre 

comme le montre la Figure I-15. 

 

 
Figure I-15 : Distribution massique de la cellulose et des polysaccharides non cellulosiques dans les fibres de lin et leur 

contribution pour la contrainte à la rupture et le module des fibres 16 

 

Il existe une relation entre les propriétés mécaniques de la fibre et l’angle micro-fibrillaire 

présentée Figure I-16. Plus les micro-fibrilles sont orientées dans le sens de sollicitation, c'est-

à-dire plus l’angle micro fibrillaire est faible plus le module de traction est important. Cet angle 

microfibrillaire relativement faible, environ 10° pour la fibre de lin, en fait une fibre de choix 

pour les sollicitations mécaniques. Ceci explique en partie l’importance de la paroi S2 pour les 

propriétés mécaniques des fibres de lin 17,18.  
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Figure I-16 : Relation entre l'angle microfibrillaire et les propriétés mécaniques d’une fibre végétale 18 

I.3.2. Propriétés mécaniques des fibres de lin 

I.3.2.a. Propriétés mécaniques en traction 

Les fibres de lin possèdent tout d’abord les propriétés mécaniques les plus élevées en 

comparaison aux autres fibres naturelles notamment en terme de contrainte à la rupture. Ces 

propriétés sont présentées dans le Tableau 1. 
Tableau 1 : Comparaison des propriétés mécaniques de fibres différentes fibres naturelles et synthétiques 15 

` 

Les fibres de lin présentent à première vue des propriétés mécaniques inférieures à la fibre de 

verre (E-glass). Cependant la fibre de lin possède un atout majeur, sa légèreté. En effet si l’on 

compare les propriétés spécifiques des fibres, c’est-à-dire si l’on rapporte les propriétés 

mécaniques des fibres par rapport à leur densité, l’écart se réduit. Les fibres de lin possèdent 
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par exemple des propriétés spécifiques équivalentes à celle de la fibre de verre comme présenté 

Figure I-17.  

 
Figure I-17 : Comparaison de la contrainte à rupture spécifique et du module spécifique entre les fibres de lin et les fibres de 

verre 19 

 

L’essentiel des propriétés mécaniques des fibres de lin est dû aux microfibrilles de cellulose 

contenue dans la paroi S2 de la fibre et orientées à 10°C. Ces microfibrilles tendent à se 

réorienter lorsqu’elles sont soumises à un effort en traction axiale. Ce phénomène induit un 

comportement non linéaire des fibres de lin en traction comme présenté sur la Figure I-18. La 

première partie linéaire correspond à la déformation globale des différentes parois cellulaires. 

La seconde partie non linéaire correspond à la réorientation des microfibrilles qui est initiée à 

environ 0,25% de déformation jusqu’à environ 1,5%. Cette réorientation est accompagnée 

d’une réorganisation des parties amorphes de la paroi secondaire. Enfin, la linéarité de la 

troisième partie, à partir de 1,5%, de déformation fait état de la réponse élastique des 

microfibrilles réalignées 20. La rupture de la fibre de lin se fait en trois étapes. On observe 

d’abord une séparation axiale des fibres élémentaires, puis une rupture transverse des fibres 
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élémentaire et enfin une association de ces deux phénomènes qui conduit à la rupture de la fibre 
21. 

 
Figure I-18 : Comportement mécanique d'une fibre unitaire de lin en traction 20 

Lors des tests mécaniques, les propriétés des fibres élémentaires de lin sont généralement sous-

estimées, car le lumen n’est pas pris en compte dans le calcul de la section de la fibre. De plus 

il a été montré que plus le diamètre d’une fibre augmente, plus ses propriétés mécaniques 

diminuent, ceci en raison de l’accroissement de la taille du lumen. Le comportement mécanique 

des fibres de lin à bien entendu un impact direct sur les propriétés des composites associés 22. 

 

I.4. Composites Lin/matrice époxy 

I.4.1. Mise en œuvre générale d’un composite 

La variété des renforts et des matrices utilisés ainsi que la diversité des pièces à concevoir 

implique aussi un grand un nombre de procédés de mise en œuvre de composites. Les procédés 

utilisés pour les bio-composites sont majoritairement un portage des techniques utilisées avec 

les composites synthétiques. Ces procédés sont généralement décomposés en deux étapes 

principales, l’imprégnation des fibres par la matrice et la consolidation du composite grâce à la 

réticulation de cette dernière. Afin d’obtenir la forme désirée et de limiter la présence de défaut 

dans les composites, ceux-ci sont souvent mis en œuvre en appliquant une certaine pression sur 

le système allant jusqu’à plusieurs bars pour les pièces les plus exigeantes. De plus, selon le 

type de matrice utilisé, un cycle de température peut être appliqué pour assurer au mieux la 

réticulation du polymère. La liste ci-dessous s’attache à décrire les principaux procédés de mise 

en œuvre de composite dans le cas de renforts à fibres longues et d’une matrice 

thermodurcissable. 

C
on
tra
in
te

Déformation
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I.4.1.a. Techniques d’imprégnation 

 

L’imprégnation du renfort par la matrice est une étape essentielle dans la réalisation d’un 

composite. L’objectif est d’imprégner l’intégralité du renfort de manière homogène. Pour ce 

faire, il existe différentes techniques, chacune adaptée à un niveau de qualité, un type de série, 

une dimension de pièce ou encore une complexité de forme. Le moulage au contact est le 

procédé le plus simple et le plus économique. Il consiste à imprégner les fibres de manière 

manuelle. Pour cela, les fibres sont disposées dans un moule préalablement traité. On imbibe 

ensuite les fibres d’un mélange résine/durcisseur (préparé au préalable) en utilisant un rouleau 

de manière à faire le pénétrer dans le tissu (Figure I-19-A). Le moulage par infusion est un 

procédé très courant dans la mise en œuvre de matériaux composites. Ici les différents plis de 

renforts fibreux sont drapés à sec et placés sous vide à l’aide d’un moule et d’un contre-moule 

souple. Le mélange résine/durcisseur imprègne le tissu grâce à un réseau de distribution. Le 

mélange circule dans le tissu depuis un point d’entrée jusqu'à un point d’aspiration en sortie. 

La pression imposée par le vide permet de répartir uniformément le mélange dans le renfort. Le 

procédé RTM (Resin Transfert Molding) est similaire à l’infusion. Ici le contre-moule est rigide 

et le mélange est injecté sous pression (Figure I-19-B). L’avantage de cette méthode est qu’elle 

permet d’obtenir deux faces lisses avec des taux de fibres élevés. De la même manière, il est 

possible d’imprégner le renfort par compression dans un moule fermé contenant le renfort et la 

matrice (Figure I-19-C). C’est la pression exercée qui va permettre de faire diffuser la matrice 

dans le renfort. Enfin il est possible de réaliser des préimprégnés, c’est-à-dire réaliser 

l’imprégnation du renfort en amont du procédé de fabrication du composite comme le montre 

la Figure I-19-D. L’utilisation de solvants lors de l’imprégnation permet d’obtenir d’importants 

taux de fibres. L’utilisation des préimprégnés présente de nombreux avantages avec des 

performances accrues des composites dues fort taux de renfort, une manipulation simplifiée et 

moins dangereuse et une possible automatisation. 
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Figure I-19 : Différentes techniques d’imprégnation des renforts avec (A) le moulage contact, (B) l’injection de résine ou RTM, 

(C) la compression et (D) la réalisation de préimprégnés 

 

I.4.1.b. Techniques de compaction et de polymérisation 

Une fois le renfort imprégné de matrice, il est nécessaire de compacter l’ensemble pour obtenir 

la forme désirée et de faire polymériser la matrice. Pour certains systèmes renfort/matrice, il est 

possible, après un simple moulage au contact de laisser polymériser la matrice à température 

ambiante sans contre moule ni ajout de pression pour obtenir un composite. Les composites 

obtenus présentent généralement un taux de fibres assez faible, des performance mécaniques 

faibles et une face supérieure irrégulière (Figure I-19-A). Pour augmenter le taux de fibres en 

supprimant le surplus de résine, mais aussi pour évacuer l’air présent dans le système, il est 

possible d’utiliser un contre-moule souple apposé sur le système et d’exercer une dépression à 

l’intérieur de celui-ci. La dépression va plaquer le contre-moule souple sur le stratifié et 

permettre de le compacter (Figure I-20-A). Cette méthode permet d’obtenir des stratifiés plus 

performants et possédant deux faces lisses avec l’utilisation d’un contre moule rigide. Cette 

technique peut aussi être couplée avec l’utilisation d’un autoclave permettant d’augmenter la 

pression appliquée sur la stratifié jusqu’à 8 bars. L’utilisation de l’autoclave est très répandue 

pour la mise en œuvre de pièce aéronautique car elle permet d’obtenir des pièces très 

performantes mécaniquement avec un taux de fibres élevé et une porosité moindre. Enfin, les 

stratifiés peuvent être moulés par compression dans un système moule/contre-moule rigide 

comme en RTM ou par thermocompression à l’aide d’une presse hydraulique et d’un moule 
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chauffant (Figure I-20-B). Ces méthodes permettent, elles aussi, d’obtenir des pièces avec un 

taux de fibres élevé et un aspect extérieur régulier. 

Pour ces différentes méthodes, le temps de polymérisation varie en fonction de la température 

du procédé et de la matrice utilisée. Plus la température sera élevée, plus la polymérisation sera 

rapide. Le choix du cycle de cuisson dépend donc de divers paramètres comme la cadence de 

réalisation pièces, leurs dimensions ou encore la matrice utilisée. Dans certains cas, une fois les 

pièces réalisées, celles-ci peuvent subir une post-cuisson pour achever la polymérisation de la 

matrice. Il existe néanmoins d’autre techniques de polymérisation liées à des système 

résine/durcisseur particuliers comme la polymérisation par ultraviolet ou par micro-ondes. 

 

 
Figure I-20 : Différentes techniques de compaction avec (A) le moulage sous vide et (B) la thermocompression 

 

Le choix d’un procédé dépend de nombreux facteurs comme le nombre de pièces à réaliser, 

la qualité attendue de ces pièces ou encore leur complexité. Les fibres de lin peuvent a priori 

s’adapter sur tous ces procédés, même si elles semblent sensibles aux fortes pressions et aux 

hautes températures 23. 

 

I.4.2. Comportement mécanique des composites 

Le comportement mécanique des composites lin/époxy a été largement étudié dans la 

littérature 21,24–26. Les propriétés mécaniques de ces composites sont présentées dans le Tableau 

2. Les valeurs des modules de traction E et des contraintes à la rupture sont comprises 

respectivement entre 20 et 30 GPa et de 200 à 350 MPa mais peuvent varier de manière 

relativement importante en fonction de la qualité du renfort, de la matrice, du procédé ou encore 

du taux de fibres dans le composite. 
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Tableau 2 : Propriétés mécaniques de composite lin/époxy à fibres longues21 

 

Le comportement en traction du composite est bilinéaire comme présenté dans la Figure I-21. 

Cette variation du module vers 0,2% de déformation correspond au réalignement des 

microfibrilles présenté plus haut. Ce comportement bilinéaire ainsi que la déformation à la 

rupture correspondent au comportement en traction de la fibre de lin et indique donc que les 

propriétés du composite sont majoritairement gouvernées par les fibres de lin.  
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Figure I-21 : Comportement en traction (bleu) et compression (rouge) de différentes orientations de tissu unidirectionnels de 

fibres pour des composites lin/époxy : (a) [0]16 (16 plis sollicités dans le sens des fibres), (b) [90]16 (16 plis sollicités dans le 

sens normal aux fibres), (c) [0/90]4S (empilement orthogonal de plis) et (d) époxy pure 21 

 

Les propriétés mécaniques des composites renforcés par des fibres de lin ne sont généralement 

pas à la hauteur des propriétés mécaniques des fibres. Toutes les fibres ne sont pas sollicitées 

lors de l’effort. Plusieurs hypothèses sont avancées comme l’endommagement des fibres lors 

de la mise en œuvre du composite ou encore le glissement des fibres élémentaires les unes par 

rapport aux autres lors de la sollicitation 22. De plus, lors de tests mécaniques sur des composites 

de grandes dimensions, les propriétés mécaniques des fibres de lin peuvent être inférieures à 

celles données par les tests de traction sur des fibres élémentaires. En effet, ces tests sont 

effectués sur des fibres assez courtes et par conséquent, il est moins probable qu’un défaut soit 

présent 27. 

Le taux massique de fibres de lin présent dans les composites, généralement compris entre 20 

et 50%, a un impact important sur les propriétés mécaniques de ceux-ci. La contrainte à la 

rupture et le module de traction augmentent avec le taux de fibres 28. En effet ce sont les fibres, 

ou renforts qui assurent l’essentiel de la tenue mécanique d’un composite en traction. 
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I.5. Les panneaux sandwich 

I.5.1. Généralités sur les panneaux sandwich 

Les structures sandwich sont très largement utilisée dans le domaine du transport et 

particulièrement dans le secteur aéronautique pour leur faible masse et leur rigidité élevée. Les 

panneaux sandwich se présentent généralement sous la forme d’un matériau d’âme intercalé 

entre deux peaux ou semelles, le tout étant assemblé par collage (Figure I-22). Cette structure 

complexe permet de jouer sur différents paramètres comme les matériaux utilisés pour les 

différentes couches ou encore leurs épaisseurs afin d’adapter leurs propriétés pour l’application 

visée. De plus, les panneaux sandwich peuvent être utilisées comme isolant thermique ou 

phonique, rendant ces structures particulièrement adaptées pour une utilisation comme cloison 

dans le secteur du transport. 

Les structures d’âme sont relativement épaisses et présentent une faible densité. Il existe 

différents matériaux d’âme comme les mousses ou les structures en nid d’abeilles 

majoritairement utilisées dans le secteur aéronautique (Figure I-22). L’épaisseur de l’âme 

permet d’augmenter le moment d’inertie du panneau et donc d’augmenter sa résistance en 

flexion. 

Les peaux sont quant à elles relativement fines et présentent une résistance très élevée. Là aussi, 

différents matériaux peuvent être utilisés pour remplir cette fonction comme le bois, les métaux 

ou encore les matériaux composites qui font l’objet de cette étude. Lors d’un effort en flexion, 

les peaux assurent la rigidité de la structure en travaillant en traction/compression. 

Il est aussi nécessaire de faire état de l’adhésif utilisé pour l’assemblage qui fait l’interface entre 

l’âme et les peaux et qui permet le transfert des efforts entre les différents éléments. 

 
Figure I-22 : Exemples de structures de panneau sandwich 

Matériaux sandwich à âmes pleine Matériaux sandwich à âmes creuse



Chap. I : État de l’art 

 

 

32 

 

I.5.2. Comportement mécanique des panneaux sandwich 

L’étude du comportement mécanique des panneaux sandwich soumis à une sollicitation en 

flexion 3 points a permis de mettre en évidence différents modes d’endommagement 29–31. 

Lorsqu’une poutre sandwich est sollicitée en compression ou bien lorsque les résistances à la 

rupture de l’âme et des peaux sont supérieures à la contrainte exercée, on observe un 

flambement généralisé (Figure I-23-a). Ce type d’endommagement dépend des différents 

paramètres liés à la structure du panneau sandwich. Lorsque la rigidité de flexion est très 

largement supérieure à la rigidité de cisaillement et que le rapport longueur/épaisseur est faible, 

un flambement de l’âme survient (Figure I-23-b) qui dépend essentiellement des propriétés de 

l’âme. Dans le cas où la résistance des peaux est inférieure à la contrainte exercée dans ces 

dernières, c’est un phénomène de rupture des peaux (en traction ou en compression) qui 

intervient (Figure I-23-c). Ici, l’endommagement dépend de la structure de peaux, notamment 

leur épaisseur et leur contrainte à la rupture. À l’instar, du phénomène de rupture dans les peaux, 

si la contrainte de cisaillement est supérieure à la résistance au cisaillement de l’âme, on observe 

un rupture de l’âme (Figure I-23-d). De par leur nature, les peaux seules sont relativement 

sensibles au flambement et, dans le cas d’une structure sandwich, c’est l’âme qui limite ce 

phénomène. Cependant, à partir d’une certaine contrainte limite, l’âme n’est plus en mesure 

d’empêcher le flambement des peaux ce qui conduit à un flambement localisé aussi appelé 

« wrinkling » (Figure I-23-e) ou « dampling » dans certains cas avec une âme en nid d’abeille 

(Figure I-23-f). Enfin, si l’on applique une charge localisée provoquant une concentration de 

contraintes, un phénomène d’indentation peut survenir entrainant une rupture localisée de la 

structure (Figure I-23-g). 
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Figure I-23 : Modes d'endommagement des panneaux sandwich 

 

(a)

(b)

(c)

(d)

(e)

(f)

(g)
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II. Interfaces et mécanismes d’adhésion dans les composites 

lin-époxy 

II.1. L’interphase fibres/matrice dans les composites à base de 

fibres naturelles 

II.1.1. Définition de l’interphase 

 

L’interface désigne généralement la surface entre deux phases différentes mises en contact. Il 

s’agit donc d’une zone en deux dimensions. L’interface marque une rupture nette de propriétés. 

La plupart des auteurs s’accordent sur l’existence d’interactions chimiques complexes entre la 

fibre et la matrice qui impliquent de considérer une interphase, c’est-à-dire une troisième phase 

« mixte » entre les deux autres. Il ne s’agirait donc plus d’une surface, mais d’un volume. 

L’épaisseur de l’interphase peut varier de quelques atomes jusqu’à plusieurs centaines de µm 
32. 

Les propriétés de l’interphase diffèrent de celles des deux phases mises en contact. En fonction 

des interactions mises en cause dans le mécanisme d’adhésion ainsi que de l’épaisseur de 

l’interphase, les propriétés de celle-ci ne sont pas constantes et varient généralement selon un 

gradient qui dépend de la distance par rapport à l’une ou à l’autre des phases. La structure d’une 

interphase est bien plus complexe qu’une interface notamment car celle-ci n’est pas homogène 

la plupart du temps.  

 

La Figure I-24 fait état des différents éléments rentrant en ligne de compte dans la création 

d’une interphase. La structure de la fibre peut varier de son centre jusqu’à la surface. C’est en 

effet sa surface, avec une topographie et une chimie particulière qui est à l’origine de la création 

d’une interphase. Idem pour la matrice, les espèces qui vont être mises en contact avec les fibres 

n’ont pas les mêmes propriétés que dans le volume. Plusieurs phénomènes d’adsorption par 

exemple, peuvent être mis en jeux et dépendent des conditions environnementales lors de la 

création de l’interphase. 
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Figure I-24 : Schéma d'une interphase fibre/matrice 33 

 

L’interphase est donc une zone complexe et inhomogène relativement difficile à décrire. La 

connaissance des deux phases en présence n’est en effet pas suffisante pour la décrire. 

 

II.1.2. Rôle de l’interphase 

Les propriétés des matériaux composites découlent des propriétés des renforts et des matrices 

utilisés. La matrice joue le rôle de liant et permet de transférer les efforts mécaniques d’une 

fibre à l’autre 33–35. Ce transfert de charges est primordial pour la tenue mécanique du composite 

et dépend essentiellement de la qualité de l’interface renfort/matrice. En effet, une mauvaise 

interface, c’est-à-dire une interface où le renfort et la matrice sont faiblement liés, entrainera 

une réponse mécanique minime et par conséquent un transfert de charges médiocre. Pour un 

diamètre de fibre d’environ 8 µm, un composite de 1 cm3 contenant 50 % de fibres génère près 

de 2500 cm2 d’interface. Ce chiffre permet de mettre en lumière l’importance de la qualité de 

l’interface dans les matériaux composites. Cependant, même si l’optimisation de l’interface 

permet d’améliorer la rigidité et/ou la résistance d’un composite, elle peut aussi avoir un impact 

négatif sur la ténacité et la résistance à l’impact du composite en plus de le rendre plus fragile 
36. Le contrôle de l’interface est donc un paramètre crucial à prendre en compte pour contrôler 

les propriétés mécaniques du composite. 
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Par ailleurs, une fois le renfort imprégné par la matrice, celle-ci va protéger le composite de son 

environnement, notamment de l’humidité ou des agressions chimiques. Les fibres naturelles 

possèdent un important caractère hydrophile dû à la présence de groupements hydroxyles à leur 

surface et tendent donc à absorber l’humidité de l’air environnant. Lors du vieillissement, si le 

composite présente des défauts de surface et que des fibres sont en contact avec 

l’environnement extérieur, celles-ci vont absorber l’humidité de l’air. L’eau va ensuite se 

propager au sein du composite par diffusion non fickienne 37. Ce phénomène entraîne un 

gonflement des fibres naturelles. Comme le taux d’humidité de l’air varie avec la météo, les 

fibres vont gonfler puis se rétracter. Ce phénomène va endommager le composite en créant de 

cavités qui seront à l’origine de fissures et de craquements lors de sollicitations mécaniques 

(Figure I-25). Plus ces cavités seront importantes, plus l’absorption d’eau sera importante. 

 

 
Figure I-25 : Mécanisme d’endommagement des composites dû à l’absorption d’humidité. (a) diffusion de l’eau dans le 

composite, (b) gonflement des fibres entrainant des microfissures, (c) diffusion de l’eau dans les microfissures et (d) 

décohésion de l’interface fibre/matrice 38  

Pour toutes ces considérations, la maitrise de l’interface dans les composites bio-sourcés reste 

un paramètre clé tant pour les propriétés mécaniques que pour le vieillissement de ces derniers. 

 

II.1.3. Caractérisation de l’interphase 

La caractérisation de l’interphase de manière directe reste compliquée de par sa taille et sa 

localisation dans le composite. Cette dernière est donc caractérisée le plus souvent de manière 

indirecte soit par observation microscopique des facies de rupture ou par la mise en place 

d’essais mécaniques spécifiques permettant de calculer la force nécessaire à la dissociation des 

fibres et de la matrice. 
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II.1.3.a. Observation de l’interphase 

La qualité de l’interphase est mise en évidence par l’observation des faciès de rupture après un 

essais mécanique dans les composites, le plus souvent au microscope électronique à balayage 

(MEB). Les clichés MEB mettent en évidence des phénomènes de dé-adhésion entre la fibre et 

la matrice. Sur un faciès de rupture, si l’on observe un bon contact entre la fibre et la matrice 

accompagné de fissures dans cette dernière, on parle de rupture en mode I, ou intralaminaire 

(Figure I-26). La tenue mécanique de la matrice est plus faible devant la tenue de l’interface 

qui est par conséquent de bonne qualité. L’observation d’un espacement entre une fibre et la 

matrice sur un facies de rupture (Figure I-27) traduit un comportement à la rupture en mode II, 

ou rupture interlaminaire. Ce mode de rupture est associé à une mauvaise adhésion entre la fibre 

et la matrice ou du moins inférieure à la tenue mécanique de la matrice. Enfin, dans certains 

cas, il est possible d’observer une rupture de la fibre elle-même 39. En effet, une fibre naturelle 

est en elle-même un composite dont les différentes parois cellulaires sont liées par une matrice 

de polysaccharides. Si l’adhésion entre la matrice et la paroi externe de la fibre est plus forte 

que la cohésion des parois cellulaires entre elles, on observe un phénomène de pelage de la fibre 

comme présenté Figure I-28. 

 

 
Figure I-26 : Faciès de rupture dans un biocomposite : cas d'une rupture intralaminaire 40 

 
Figure I-27 : Faciès de rupture dans un bio-composite : cas d'une rupture interlaminaire 40 
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Figure I-28 : Rupture de la fibre lors d'un test de déchaussement d'une fibre de lin 41 

 

II.1.3.b. Essais micro-mécanique 

Les essais micro-mécaniques sont largement utilisés pour caractériser l’accroche entre la fibre 

et la matrice dans une composite et plus particulièrement la force nécessaire pour observer une 

décohésion entre ces deux dernières 37. Il existe différents types de tests permettant de mesurer 

cette force comme le pull-out test, la microcompression ou encore le test de fragmentation 

(Figure I-29).  
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Figure I-29 : Schémas de principe des technique de caractérisation micromécaniques de l’interface fibre/matrice 35 

Les principes du pull-out test et de la microcompression sont similaires, il s’agit de maintenir 

la matrice et d’exercer une force sur la fibre afin de l’extraire de la matrice. La force nécessaire 

pour extraire la fibre (Figure I-30) permet de quantifier de manière relative l’adhérence entre la 

fibre et la matrice par le biais de la contrainte de cisaillement, plus elle est élevée plus 

l’adhérence fibre/matrice est importante. Le test de fragmentation utilise une seule fibre 

enchâssée dans une éprouvette polymère qui sera soumise à un essai de traction. Lors de l’essai, 

la fibre va subir des ruptures successives jusqu’à ce que les fragments atteignent une longueur 

critique. La mesure de cette longueur critique couplée aux valeurs des forces nécessaires pour 

les différentes ruptures permet d’accéder à la valeur de la contrainte de cisaillement. 
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Figure I-30 : Courbe de déchaussement d'une fibre de lin dans une matrice époxy 41 

Bien que consistants, ces essais ne permettent pas d’obtenir une quantification absolue de 

l’adhérence entre une fibre est une matrice. Ils s’avèrent intéressants pour quantifier l’effet d’un 

traitement sur une fibre par exemple, mais ne permettront pas de comparaisons directes d’un 

système à l’autre, car ces tests impliquent l’utilisation de nombreuses hypothèses de travail 42. 

De plus, ces modèles nécessitent la mesure de la surface de la fibre enchâssée dans la résine et 

cette dernière reste difficile à mesurer dans le cas de fibres naturelles relativement irrégulières. 

 

II.2. Phénomènes liés à la création de l’interphase dans le cadre 

de composite lin – époxy 
Les phénomènes mis en jeu lors de la création d’une interphase dans un composite à base de 

fibres naturelles sont relativement complexes à étudier. Pour les matrices thermodurcissables, 

les fibres sont associées avec un mélange de résine et de durcisseur qui peuvent réagir les uns 

avec les autres selon différentes cinétiques. De plus, la structure des fibres est relativement 

complexe en comparaison aux fibres synthétiques ce qui implique une plus grande variété des 

composés et fonctions chimiques pouvant influencer la mise en place de l’interphase. Enfin les 

fibres naturelles contiennent de l’eau qui peut intervenir à différentes échelles lors du procédé 

de mise en œuvre d’un composite. Il est par conséquent nécessaire de décomposer l’ensemble 

des interactions possibles entre les fibres et la matrice afin de comprendre les paramètres qui 

influent sur la création de l’interphase et plus largement sur les propriétés du composite. 
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II.2.1. Surface des fibres et contact avec la matrice 

II.2.1.a. Théories de l’adhésion 

Les mécanismes de création de l’interphase dans les matériaux restent encore relativement 

complexes à étudier. Plusieurs théories sont admises pour expliquer ce phénomène, l’adsorption 

thermodynamique, les interactions chimiques, l’ancrage mécanique ou encore les interactions 

électrostatiques. Le phénomène d’adsorption thermodynamique fait état d’un contact intime 

entre la fibre et la matrice. Ce sont les interactions à courte distance comme les forces de Van 

Der Walls qui sont responsable de cette adhésion. Les interactions chimiques correspondent à 

la mise en place de liaisons covalentes entre la fibre et la matrice et impliquent une réaction 

chimique. L’ancrage mécanique intervient lorsque la matrice pénètre les pores et autres 

irrégularités des fibres ce qui a pour effet de lier mécaniquement 43. Enfin les interactions 

électrostatiques interviennent lors de la création de charges opposées lors de la mise en contact 

des fibres et de la matrice. Ces différents mécanismes sont schématisés dans la Figure I-31.  

 

 
Figure I-31: Mécanismes d’adhésion fibre/matrice : (A) liaisons chimiques, (B) ancrage mécanique et (C) liaisons 

électrostatiques 34 

 

II.2.1.b. Mouillabilité des fibres par la matrice époxy  

La mouillabilité des fibres est un paramètre relativement important dans la mise en œuvre de 

composites. L’un des principaux obstacles à la mise en œuvre des matériaux composites bio-

sourcés découle de l’incompatibilité intrinsèque des fibres naturelles avec les polymères utilisés 

comme matrice dans l’industrie. Les fibres naturelles affichent, de par leur nature, un caractère 

très hydrophile alors qu’à l’inverse, les résines polymériques sont hydrophobes et non polaires 
44,45. Cette incompatibilité se traduit lors de la mise en œuvre par une mise en contact de la fibre 

avec la résine difficile, cette dernière tendant à limiter sa surface de contact avec les fibres. Si 

la surface de contact est réduite, l’adhésion entre la fibre et la résine s’en voit elle aussi 

fortement diminuée. Par conséquent, ce sont les propriétés mécaniques du composite final qui 

en sont diminuées 34,35. Il existerait un lien entre les propriétés de surfaces des fibres et le 
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cisaillement interfacial entre la fibre et la matrice dans le composite. Si l’on diminue la 

constante polaire de l’énergie de surface des fibres, on obtient une meilleure mouillabilité par 

les matrices polymères et par conséquent la valeur du cisaillement interfacial augmente 46. 

Cependant la modification de l’énergie de surface n’engendre pas forcément une amélioration 

de l’interface, car cette dernière dépend de nombreux autres paramètres. 

La surface des fibres, sans traitement, est donc relativement incompatible avec une matrice 

thermodurcissable, tant au niveau de sa structure que thermodynamiquement. Ces phénomènes 

sont en partie responsables de la faible adhésion fibre/matrice dans les composites bio-sourcés 

 

II.2.2. Interactions chimiques fibres/matrices 

II.2.2.a. Réactions chimiques fibres/matrice 

De nombreuses réactions chimiques sont envisageables lors de la mise en œuvre d’un composite 

à base de fibres naturelles avec une matrice thermodurcissable à deux composants. Les 

fonctions réactives de surfaces des fibres naturelles sont souvent assimilées aux fonctions 

hydroxyle présentes dans la cellulose (Figure I-32). Les réactions chimiques entre les fonctions 

hydroxyles des fibres et la résine ou le durcisseur concernent donc respectivement les fonctions 

oxirane du prépolymère époxyde et les fonctions amine du durcisseur. Ces réactions n’ont été 

que très peu étudiées dans la littérature dans le cadre de la mise en œuvre des composites 

notamment à cause de l’absence de preuves formelles de leur existence et des difficultés liées 

à leur mise en évidence. 

 
Figure I-32 : Fonctions réactives à la surface des fibres naturelles 47 

Les réactions époxyde-amine ont été décrites dans la partie I.2.1 et ne seront pas reprises ici. 

La réaction chimique entre les fibres et la résine est l’un des phénomènes les plus étudiés pour 

les composites. On peut distinguer deux grands types d’interactions à savoir la mise en place 

de liaisons covalentes entre la résine et les fibres et l’influence des fonctions hydroxyle sur la 

réaction époxyde-amine. 

La création d’une liaison covalente entre les fibres naturelles et les résines époxy est présentée 

dans la Figure I-33. Cette réaction a été mise en évidence par différents auteurs 48–51. Cependant 

la réaction entre les fonctions hydroxyle et les fonctions oxirane est relativement lente et ne 
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s’opère qu’à température élevée ou en présence d’un catalyseur pouvant endommager les fibres 

lors de procédé de mise de œuvre du composite 52. De plus, lors de la mise en œuvre 

conventionnelle d’un composite, c’est-à-dire lorsque les fibres, la résine et le durcisseur sont 

mélangés en même temps, la réaction de polymérisation est bien plus rapide et consomme la 

totalité des fonctions époxyde 48. 

La mise en place de cette liaison est généralement suivie par spectroscopie infrarouge. Cette 

réaction est observée notamment par la disparition de fonctions hydroxyles et par la mise en 

place de fonction C-O-C par éthérification 48,52. Cependant, le suivi de cette réaction par 

spectroscopie infrarouge reste controversé. Dans l’absolu, la variation de la quantité de 

fonctions hydroxyle liée à cette réaction est difficile à interpréter car l’ouverture des fonctions 

époxyde génère des fonctions hydroxyle, ce qui peut fausser les mesures 51,52. Il en est de même 

pour la mise en place de liaison C-O-C car ce type de liaison est déjà présent dans les réactifs 

utilisés. 

 

 
Figure I-33: Mise en place d'une liaison covalente entre des fibres naturelles et une résine époxy 50 

Les fonctions hydroxyle peuvent aussi avoir une influence sur la réaction époxyde-amine. Ces 

groupements présents à la surface des fibres naturelles peuvent accélérer la réaction époxyde-

amine et augmenter nettement le taux de conversion final de la réaction 51,53,54. 
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Dans le cas de matériaux composites, les réactions amine/cellulose n’ont que très peu été 

étudiées dans la littérature. Des travaux ont démontré la formation d’un complexe entre le 

diethylènetriamine (DETA) et la cellulose 55. La formation de ce complexe utiliserait une 

fonction amine I de l’un des bouts de chaine de la DETA et l’amine II central, bien que la 

réactivité des amines I soit supérieure et laisse présupposer une liaison avec les deux fonction 

amine I de bout de chaîne. De plus la seconde fonction amine I serait lié à la cellulose par une 

liaison hydrogène 56. Cependant, le greffage de fonctions amine sur de la nano-cellulose a été 

étudié pour diverses applications 57–59. Dans chacune de ces études, le greffage de fonctions 

amine sur la cellulose passe par l’utilisation d’un compatibilisant, comme les organo-silanes 

par exemple 49. Cette interaction pourrait donc être liée aux conditions environnementales 

comme le choix du solvant ou encore de la température. 

 

II.2.2.b. Interactions avec l’eau 

Les fibres de lin sont naturellement hydrophiles et contiennent donc une quantité d’eau non 

négligeable avoisinant les 8% en masse et principalement localisée à la surface des fibres 60. Il 

s’agit donc d’un composé supplémentaire à prendre en compte et susceptible de réagir avec la 

résine et/ou le durcisseur. 

L’eau a en effet une influence sur la réaction de polymérisation entre la résine et le durcisseur 
61–63. Le durcisseur est miscible jusqu’à 50% en masse d’eau contrairement à la résine qui est 

hydrophobe et ne peut donc pas se dissoudre dans l’eau. Cependant il se peut que la résine soit 

contaminée par de l’eau non dissoute.  

L’eau présente dans le système peut agir comme un accélérateur pour la réaction époxyde-

amine et plus la quantité d’eau est importante plus la réaction est rapide et plus le taux de 

conversion est important comme le montre la Figure I-34. L’eau contribue à l’ouverture des 

cycles époxyde et catalyse ainsi la réaction. Cet effet est dépendant de la quantité d’eau ajoutée 

dans la résine jusqu’à 3% en masse 61. 
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Figure I-34 : Influence de la quantité d’eau présente lors de la mise en forme d’un matrice époxy sur la taux de conversion 61 

 

II.2.3. Phénomène d’absorption différentielle et perturbations du réseau 

Les interactions entre les fibres et les composants de la matrice entrainent la formation de 

l’interphase qui possède des propriétés différentes de celle des fibres et de la matrice. Différents 

types de modifications peuvent intervenir à l’échelle de l’interphase. Il est possible que des 

réactions chimiques entre les fonctions réactives des fibres et celles des composants de la 

matrice aient lieu créant dans certains cas des liaisons covalentes. Une partie des composants 

peut aussi être adsorbée à la surface des fibres entrainant la formation de vides au niveau de 

l’interphase. Enfin l’adsorption préférentielle de la résine ou du durcisseur à la surface des 

fibres peut entrainer un déséquilibre de la stœchiométrie au niveau de l’interphase. 

 

Les fibres naturelles peuvent aussi modifier la stœchiométrie de la réaction chimique lors de 

mise en œuvre de la matrice. L’impact des nanofibres de cellulose sur la stœchiométrie d’une 

matrice époxy a été étudié 51. Les nanofibres de cellulose pourraient en effet créer des liaisons 

covalentes avec les fonctions époxyde, ce qui avait pour effet des diminuer la quantité de 

fonctions amine nécessaire pour obtenir une réaction « fonction à fonction ». Ce phénomène 

est observé par une augmentation de la Tg lorsque la stœchiométrie est décalée vers un excès 

de fonctions époxyde comme présenté sur la Figure I-35, contrairement au cas des substrats 

métalliques 4. Cependant cette différence n’est pas étonnante dans la mesure où les procédés 

expérimentaux ne sont pas les mêmes. Dans le cas de la cellulose, la résine et le durcisseur sont 
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mis en contact simultanément avec les fibres. Dans ces conditions, un tel décalage de la 

stœchiométrie implique une importante réaction entre les groupements hydroxyle présents à la 

surface des fibres et les fonctions époxyde des pré-polymères. Cependant, les nano-fibres de 

cellulose possèdent une surface spécifique très importante en comparaison avec des fibres 

naturelles brutes. 

 
Figure I-35 : Influence du rapport stœchiométrique d’un mélange PEA/DGEBA et du taux de nanofibres de cellulose (NFC) 

sur la température de transition vitreuse de la matrice 51 

D’autres travaux ont montré que la présence de fibres peut altérer la réticulation d’une matrice 

thermodurcissable 64,65. Un déséquilibre dans la stœchiométrie résine/durcisseur a été mis en 

évidence au niveau de l’interphase. Ce changement de la stœchiométrie semble suivre un 

gradient dans la zone d’interphase autour de la fibre. Plus on se rapproche de la fibre, plus la 

concentration en amine est importante et donc plus la perturbation est importante. 

 

Une autre hypothèse s’appuie sur la mobilité moléculaire des espèces en présence 66,67. L’étude 

des propriétés diélectrique de l’interphase révèle, là aussi, que celle-ci possède des propriétés 

différentes de celle de la matrice pure. L’hypothèse avancée est que les fibres restreignent la 

mobilité des chaînes polymériques. En effet, aux abords de la fibre, le nombre de conformations 

possibles de la chaîne serait nettement réduit et empêcherait donc les molécules de se rejoindre. 

Par conséquent la réaction de durcissement est moins importante et plus lente. Paradoxalement, 

ce phénomène entraine aussi une très légère augmentation de la Tg à l’interface, car la mobilité 

des chaînes est réduite par le renfort 68. 

La mise en place de l’interphase lors de la mise en œuvre des composites est donc un paramètre 

relativement important nécessitant une bonne compréhension des phénomènes mis en jeu. 

 

II.3. Traitement des fibres 
Afin de contrôler et d’optimiser d’adhésion fibres/matrice dans les composites à base de fibres 

naturelles, diverses stratégies de traitements de fibres ont été développées et sont classées en 
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quatre groupes comme le montre la Figure I-36. Ces traitements peuvent être de nature physique 

et/ou chimique et permettent de modifier l’énergie de surface des fibres pour jouer sur le travail 

d’adhésion, de fonctionnaliser les fibres pour augmenter leur réactivité avec la matrice, 

d’augmenter la rugosité pour accroitre l’accroche mécanique ou encore de disperser les fibres 

pour augmenter la surface spécifique de contact entre les fibres et la matrice. Ces traitements 

peuvent agir sur plusieurs des points mentionnés et peuvent aussi être combiné entre eux pour 

optimiser l’interface 35. 

 

 
Figure I-36: Les différentes stratégies d'amélioration de l'interface dans les composites 47 

 

II.3.1. Modification de la structure physique des fibres 

II.3.1.a. Séchage 

Le séchage permet d’extraire tout ou partie l’eau présente dans les fibres en fonctions des 

paramètres utilisés 69. Bien que la présence d’eau en surface des fibres ait un impact négatif sur 

l’adhésion fibre/matrice, celle-ci joue un rôle crucial dans la tenue mécanique de celle-ci. En 

effet, un séchage trop important peut modifier la structure des fibres de lin et entraine une perte 

de propriétés mécaniques comme le montre le Tableau 3 69,70. Ces chutes de propriétés 

mécaniques se répercutent sur les propriétés mécaniques du composite qui s’en retrouvent 

diminuées, avec une baisse de la contrainte maximale en traction de plus de 30%. Bien que le 

séchage des fibres soit généralement recommandé avant la mise en œuvre de composites, celui-

ci doit être maitrisé afin de ne pas détériorer les propriétés des fibres. 



Chap. I : État de l’art 

 

 

48 

Tableau 3 : Influence du séchage(14h à 105 °C) sur les propriétés mécaniques des fibres de lin 69 

 

II.3.1.b. Traitements plasma et corona 

Le traitement corona est une technique qui utilise une décharge couronne (plasma) à basse 

température pour activer la surface des fibres naturelles. Pour cela, une haute tension est 

appliquée sur une électrode pointue où se forme un plasma. Cette tension va générer un champ 

électromagnétique de haute énergie avec un important pouvoir ionisant à sa proximité. Dans 

cette zone, les particules de gaz comme l’oxygène sont ionisées et viennent se greffer à la 

surface des fibres ce qui a pour effet de créer des sites réactifs qui vont favoriser l’adhésion 

avec la matrice. Le traitement Corona a aussi pour effet d’augmenter la mouillabilité des fibres 

et donc de favoriser le contact entre le renfort et la matrice 18,34,71. Ce traitement a aussi pour 

effet de « graver » la surface des fibres, c’est-à-dire d’augmenter la rugosité de surface en créant 

des cavités et des micro-creux comme le montre la Figure I-37. Ces modifications de la surface 

permettent d’améliorer l’adhésion entre les fibres et la matrice et d’augmenter les propriétés 

mécaniques des composites. De plus, la durée de traitement est relativement courte, environ 5 

minutes, et peut facilement s’intégrer dans un procédé en chaîne. Cependant la modification de 

la surface n’est pas permanente et nécessite une mise en œuvre rapide du composite après 

traitement. 

 
Figure I-37 : Clichés MEB de la surface de fibres naturelles (a) non traitées et après un traitement corona de (b) 15 min, (c) 

30 min et (d) 40 min x2000 72 

Le traitement plasma est une technique similaire au traitement corona mais permet d’induire 

des modifications d’énergies de surfaces bien plus importantes. Cependant cette technique reste 
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adaptée aux traitements de surfaces plus petites contrairement au traitement corona. Il est 

possible de modifier les effets sur les fibres en modifiant le gaz utilisé lors de la décharge. 

Cependant le traitement plasma  possède un effet limité et peut induire une dégradation des 

fibres 73. Il permet tout de même d’augmenter considérablement le cisaillement interfacial dans 

un composite comme le montre la Figure I-38. 

 
Figure I-38 : Évolution du cisaillement interfacial (fibre de lin - HDPE) pour différents traitements plasma 74 

 

II.3.2. Modification de la chimie de surface des fibres 

II.3.2.a. Modification chimique des fibres  

Le traitement alcalin, ou mercerisation, est utilisé depuis très longtemps notamment dans 

l’industrie textile. Le traitement alcalin permet de dissoudre une certaine partie des composés 

amorphes non-cellulosique présents dans la fibre, mais aussi de modifier la structure cristalline 

de la cellulose 75. L’extraction de composés amorphes constituants la matrice qui maintient les 

fibrilles de cellulose entre elles permet de séparer les faisceaux de fibres. Ce traitement modifie 

la rugosité de surface des fibres. Pour une partie des auteurs, le traitement alcalin augmente 

cette rugosité 73,76,77 et pour d’autres la diminue 78,79.  Ce phénomène dépend en partie des 

paramètres du traitement comme la concentration des solutions utilisées ou le temps de 

traitement. Les propriétés mécaniques des composites sont améliorées par ce traitement comme 
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le montre la Figure I-39. Cependant un traitement trop agressif peut endommager des fibres et 

diminuer leurs propriétés mécaniques. 

 

 
Figure I-39 : Influence de la concentration d'un traitement alcalin sur les propriétés mécaniques d'un composite fibres de lin 

- époxy (UD) 75 

 

II.3.2.b. Compatibilisation avec la matrice 

Les Silanes sont utilisés pour promouvoir l’adhésion entre les fibres et la matrice. Une des 

branches (ici le groupement amine) des organo-silanes va, dans un premier temps, réagir avec 

les groupements hydroxyles présents à la surface des fibres. Les fonctions époxyde sont en effet 

très réactives avec les groupements amine des silanes 80. Les silanes ainsi greffés vont modifier 

la surface des fibres en les rendant plus hydrophobes et donc augmenter la compatibilité avec 

les matrices elles-mêmes hydrophobes. Les fonctions amine des silanes greffés vont pouvoir 

réagir plus facilement avec la matrice et créer un lien covalent entre la matrice et les fibres 

(Figure I-40) 18,35,81. Dans le cas des fibres de lin, ce traitement a permis d’augmenter le module 

de traction d’un composite et la contrainte maximale respectivement de 25% et 17% 26. 

 

 
Figure I-40 : Réaction de couplage entre une fibre greffée avec du silane et une résine époxy 81 

Il existe beaucoup d’autres traitements de compatibilisation comme l’acétylation ou encore 

l’utilisation d’acide maléique. Il faut prendre en compte les fibres, la matrice ainsi que le 

procédé de mise en œuvre afin de choisir le traitement le mieux adapté. 
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La Figure I-41 présente l’influence des différents traitements sur différentes propriétés 

mécaniques d’un composite comme la mercérisation (NaOH), la préimprégnation (Epoxy), le 

traitement Silane ou encore le lavage des fibres à l’acétone et les combinaisons de ces 

traitements. Ces traitements peuvent avoir un impact positif sur une propriété et un impact 

négatif sur une autre, comme par exemple un lavage à l’acétone de 20 minutes qui permet 

d’augmenter la résistance à la rupture de 15 % mais diminue le module de traction de 20 %. Il 

est donc nécessaire de choisir judicieusement le traitement en fonction des propriétés attendues 

pour le composite. 
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Figure I-41 :Influence de divers traitements sur les propriétés mécaniques de composites bio-sourcés à matrice époxy 82 
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III. Conclusion 
L’utilisation des fibres naturelles, et plus particulièrement des fibres de lin, s’avère pertinente 

pour la réalisation de matériaux composites, et ce grâce aux propriétés spécifiques des fibres de 

lin qui sont comparables à celles des fibres de verre. Cependant, la nature même des fibres 

naturelles rend leur utilisation relativement compliquée. Tout d’abord, les fibres naturelles 

possèdent une structure complexe et variable contrairement à leurs homologues synthétiques 

dont la mise en œuvre est régulière et contrôlée. Ensuite, leur composition les rend 

naturellement hydrophiles ce qui a pour effet de minimiser leur adhésion avec les matrices 

polymériques hydrophobes. Enfin les fibres naturelles sont relativement sensibles à l’humidité 

générant des problèmes de mise en œuvre, des défauts d’interface et accélérant le vieillissement 

des composites. De nombreux traitements visant à pallier ces difficultés ont été développés au 

cours des dernières décennies. Ces traitements permettent d’améliorer sensiblement les 

propriétés mécaniques des composites bio-sourcés mais restent difficiles à maitriser dans 

l’ensemble et ont un coût économique et écologique. Malgré ces traitements, les composites à 

base de fibres de lin peinent encore à s’imposer comme une alternative viable aux fibres de 

verre et ce en raison des nombreux verrous scientifiques et techniques ainsi que leurs propriétés 

intrinsèques. 

Par ailleurs, il existe un grand nombre d’interactions entre les fibres naturelles, l’eau qu’elles 

contiennent et les réactifs utilisés lors du procédé de mise en œuvre mais qui demeurent 

inexploitées. Par exemple, l’étude de l’influence des fibres sur le rapport stœchiométrique du 

mélange résine-durcisseur permet d’améliorer les propriétés de la matrice avec peu d’efforts. 

Idem pour l’eau présente dans les fibres pouvant altérer l’interface fibre/matrice dans le 

composite, mais qui peut, dans une certaine mesure, impacter favorablement la polymérisation 

de la matrice. Ces exemples montrent bien qu’une étude approfondie des interactions entre la 

fibre et la matrice lors de la mise en œuvre des composites permettrait d’améliorer sensiblement 

les propriétés de ces composites en transformant les « défauts » des fibres naturelles en outils. 

Dans cette optique, il sera intéressant d’utiliser les propriétés intrinsèques des fibres plutôt que 

de chercher à tout prix à les faire ressembler aux fibres synthétiques. Une telle démarche aura 

pour avantage d’améliorer les propriétés des composites de manière simple en se soustrayant à 

l’utilisation de traitements complexes à contrôler et souvent peu écologiques tout en accroissant 

le savoir sur les interactions qui régissent la mise en œuvre d’un composite à base de fibres 

naturelles. L’étude de ces interactions et de leur impact sur les propriétés des matrices époxy 

sera développée dans le prochain chapitre. 
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Introduction au Chapitre II 
 

L’objectif de cette étude est de mettre en lumière les interactions entre les fibres de lin et les 

composants de la matrice époxy, la résine et le durcisseur. L’hypothèse initiale était que les 

fibres de lin pouvaient modifier les fonctions réactives de la résine et/ou du durcisseur 

entrainant une modification de la stœchiométrie du mélange résine/durcisseur. Cette hypothèse 

s’appuyait essentiellement sur les travaux de thèse de M. Aufray 4 qui a étudié la modification 

des fonctions amine du durcisseur lors de la mise en contact d’un mélange résine/durcisseur 

avec un substrat métallique pour des applications de collage. Pour ce faire, le durcisseur 

uniquement était mis en contact avec un substrat métallique pendant une certaine durée avant 

d’être récupéré pour être mélangé avec la résine. Les propriétés thermiques de cette matrice 

« modifiée » étaient ensuite comparées à celles de la matrice pure. Il a été démontré que les 

substrats métalliques réagissaient avec les fonctions amine du durcisseur pour former des 

complexes organométalliques. La modification de ces fonctions entrainait donc un déséquilibre 

de la stœchiométrie du mélange entre la résine et le durcisseur conduisant à des réseaux 

thermodurcissables moins denses. Afin de pallier ce défaut de fonctions amine réactives, il était 

donc nécessaire d’ajouter un excès de durcisseur en amont de la réaction pour obtenir une 

réaction fonctions à fonctions entre la résine et le durcisseur et donc de déplacer la 

stœchiométrie pour obtenir un réseau le plus dense possible ayant la température de transition 

vitreuse la plus élevée 4,51. 

L’idée générale des travaux de recherche présentés ici était donc d’adapter cette méthode 

expérimentale pour observer si les fibres de lin pouvaient, d’une manière ou d’une autre, 

modifier les fonctions époxyde de la résine et/ou les fonctions amine du durcisseur et ainsi 

perturber la mise en place du réseau lors de la mise en œuvre d’un composite. La procédure a 

donc consisté à mettre les fibres en contact avec la résine et le durcisseur afin d’observer si ce 

contact provoque des interactions susceptibles de modifier les propriétés thermomécaniques de 

la matrice. De plus, l’enjeu majeur de cette étude a été de dissocier les différentes interactions 

pouvant intervenir entre les fibres, la résine et le durcisseur, qu’elles soient physiques ou 

chimiques afin de pouvoir étudier chaque phénomène séparément. 
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I. Procédure expérimentale 
 

I.1. Réactions en compétition 
Dans le cadre de la mise en œuvre classique des composites, les fibres sont directement 

imprégnées avec le mélange de résine et de durcisseur, réalisé au préalable. Dans ces conditions, 

on peut considérer que les 3 composants, à savoir les fibres de lin, la résine et le durcisseur sont 

mis en contact quasi simultanément donnant lieu à trois couples d’interactions qui sont les 

interactions entre la résine et le durcisseur, entre les fibres et la résine et entre les fibres et le 

durcisseur. Le nombre, la nature et les vitesses de ces différentes interactions rendent leur étude 

relativement compliquée. De plus, les interactions entre les fibres et la résine et entre les fibres 

et le durcisseur peuvent être de nature physique ou chimique comme le montre la Figure II-1 . 

Par conséquent, dans un système où les composants sont mélangés ensembles, il est difficile de 

savoir si un composant (la résine ou le durcisseur) est modifié chimiquement par les fibres de 

lin ou simplement absorbé par ces dernières. Par exemple, dans le cas où l’on mettrait le 

durcisseur en contact avec les fibres pour ensuite rajouter la résine dans un second temps, 

l’addition de cette dernière agirait comme un dosage quantitatif des fonctions amines restantes 

après leur réaction avec les fibres. Si l’on observait un défaut de fonctions amine par exemple, 

il serait impossible de déterminer s’il serait dû à l’absorption de ces fonctions par les fibres (de 

façon à ce qu’elles ne puissent participer physiquement à la réaction) ou s’il s’agirait d’une 

modification ou disparition des fonctions par réaction avec les fibres qui les empêcherait de 

réagir avec les fonctions époxyde. 
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Figure II-1 : Interactions en compétition dans le système fibres/résine/durcisseur 

I.2. Développement du protocole 
Il était par conséquent nécessaire de développer une procédure expérimentale permettant de 

séparer ces différentes interactions afin de rendre l’étude la plus simple possible. Il s’agit de 

mettre en contact le durcisseur seul ou la résine seule avec les fibres de lin afin d’éliminer la 

compétition avec la réaction de polymérisation de la matrice qui est, elle, relativement rapide 
83. Après avoir été mis en contact avec les fibres, le durcisseur ou la résine est extrait des fibres 

pour éliminer les éventuels phénomènes de physisorption des fibres. Dans ces conditions, il est 

possible d’étudier uniquement les interactions chimiques entre les fibres de lin et la résine ou 

le durcisseur. La mise en contact des fibres avec la résine ou le durcisseur s’appuie sur un 

procédé classique d’infusion dont le schéma de principe est présenté Figure II-2. Ce système se 

compose d’une chambre hermétique contenant les fibres de lin et possédant une sortie et une 

entrée permettant respectivement de faire le vide dans l’enceinte et de faire entrer la résine ou 

le durcisseur dans la chambre.  

 

Le déroulement de l’expérimentation est décrit dans la Figure II-2. Tout d’abord, le vide est 

effectué dans la chambre hermétique contenant les fibres de lin à l’aide d’une pompe (1). 

Ensuite, l’entrée est ouverte permettant au liquide (résine ou durcisseur) d’imprégner les fibres 

de lin grâce à la dépression (2). Seule la résine ou le durcisseur sont mis en en contact avec les 

fibres de manière séparée. Une fois que le tissu est totalement imprégné, l’entrée et la sortie de 
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la chambre sont fermées de manière à maintenir le vide dans l’enceinte (3). Celle-ci est ensuite 

séparée du montage pour pouvoir être placée dans différentes conditions de température pour 

une durée variable en fonctions des paramètres de l’expérimentation (4). Ces conditions sont 

discutées dans la partie dédiée aux paramètres de l’étude. Le tissu imprégné est ensuite pressé 

à l’aide d’un piston afin d’extraire la résine ou le durcisseur du tissu (5). Les échantillons 

récupérés sont ainsi nommés respectivement résine modifiée et durcisseur modifié. 

 

 

 
Figure II-2 : (A) schéma de principe du protocole expérimental et (B) déroulement de l’imprégnation 

I.3. Réalisation des échantillons 

I.3.1. Résine et durcisseur 

Un système résine/durcisseur modèle a été sélectionné afin simplifier au maximum l’étude. Ces 

manipulations s’appuient donc sur le système DGEBA(diglycidyl éther du bisphénol A) et 

DETA (Diethylènetriamine). Ce système est composé de molécules relativement simples et 
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largement étudiées dans la littérature 4,6,61–63,83–86. De plus la DGEBA et une des molécules de 

base les plus largement utilisées pour la formulation de systèmes époxy dans l’industrie. 

La DGEBA DER 332 (Figure I-1) et possède une masse molaire de 340,41 g.mol-1 (pour 

n=0,03) avec deux fonctions époxyde (fépoxyde = 2). 

 
Figure II-3 : Composition chimique de la DGEBA 

La DETA (Figure I-3), possède une masse molaire de 103 g.mol-1 et 5 fonctions amine 

(famine=5). 

 
Figure II-4 : Composition chimique de la DETA 

Ces deux composés sont mélangés en suivant un ratio régi par l’équation (1) ci-dessous : 

 
Pour un ratio r = 1, le ratio stœchiométrique, les deux réactifs sont mélangés de manière à ce 

qu’il y ait autant de fonctions époxyde que de fonctions amine correspondant à un rapport 

massique de 100:12,1 pour la DGEBA et la DETA respectivement. Dès lors que l’on se décale 

de cet équilibre, il y aura soit un excès de fonctions amine pour r>1 soit un excès de fonctions 

époxyde pour r<1. Une fois le mélange réalisé, les échantillons polymérisent 24h à température 

ambiante avant d’être post-cuits à 160°C pendant 1h afin d’atteindre leur Tg¥. 

 

Le mélange stœchiométrique, soit r =1, permet d’obtenir le réseau le plus dense possible qui se 

caractérise par la Tg¥ la plus élevée. Plus la stœchiométrie du mélange s’éloigne du rapport r=1, 

plus la Tg¥  va diminuer comme le montre la Figure II-5 qui présente les Tg¥ de la matrice de 

référence (DGEBA pure/DETA pure) pour différents rapports r. Pour r=1 la Tg¥ atteint 141°C 

et diminue progressivement jusqu’à 52°C pour r =0,6 et 106°C pour r=1,4. Ce comportement 

DGEBA

DETA

! = #
$ =

%&'()*.,&'()*
%*-./(0*.,*-./(0*

a	:	number	of	moles	of	amine	functionalities
e	:	number	of	moles	of	epoxide	functionalities
f	:	functionality
n	:	number	of	moles	of	molecules

(1)
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en forme de cloche est caractéristique de ce type de système (cf. Chap. I :I.2.2). Dès lors que 

l’on se décale de la stœchiométrie, l’excès (ou le défaut) de l’un des réactifs entraîne des lacunes 

dans le réseau qui sera par conséquent moins dense. Plus l’on s’écarte de la stœchiométrie plus 

le réseau est distendu et plus la Tg¥ de ce dernier est basse. Ce concept sert de base de travail 

pour toute la suite de l’étude. En effet, l’ensemble des matrices étudiées sera caractérisé 

principalement par leur Tg¥ qui servira d’indicateur pour caractériser la densité du réseau ainsi 

que le rapport stœchiométrique optimale de chaque matrice donnant la plus haute Tg¥. 

 
Figure II-5 : Évolution de la Tg¥ du système DGEBA/DETA en fonction du rapport stœchiométrique r 

I.3.2. Fibres de lin 

Les fibres de lin utilisées pour cette étude se présentent sous forme d’un tissu de type sergé 2/2 

avec une masse surfacique de 360 g.m-2 comme le montre la Figure II-6.  
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Figure II-6 : Tissu de lin - sergé 2/2 - 360 g.m-2 

 

Le tissu était stocké dans une chambre climatique à 25 °C et 60% d’humidité relative durant 

toute la durée de l’étude. Le taux d’humidité des fibres de lin a été déterminé par la perte de 

masse des fibres après séchage à 103 °C pendant 24h. Les fibres, stockées en enceinte 

climatique, avaient un taux d’humidité massique de 7,5%. 

La reprise en humidité de ces fibres en environnement contrôlé a également été mesurée en 

plaçant des fibres séchées (103 °C, 24 h) dans l’enceinte climatique et en les pesant pour 

certains intervalles de temps jusqu’à stabilisation de leur masse. Ces résultats sont présentés 

Figure II-7 et montrent que la reprise en humidité des fibres de lin est plutôt rapide. Les fibres 

récupèrent 60% de l’eau qu’elles contenaient avant séchage en seulement 15 minutes. 
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Figure II-7 : Reprise en humidité des fibres de lin sèches en enceinte climatique à 25 °C et 60%HR 

I.3.3. Élaboration des échantillons de résine/durcisseur modifiés 

Le montage expérimental présenté Figure II-8 est la vision réelle du schéma présenté sur la 

Figure II-2. En pratique, les fibres de lin sont placées dans une seringue modifiée permettant 

d’y brancher un tuyau d’entrée plongeant dans le liquide pour l’imprégnation et un tuyau de 

sortie relié à la pompe à vide. Des « clamps » sont placés sur chacun des tuyaux permettent 

d’ouvrir/fermer l’aspiration et l’entrée de liquide (résine ou durcisseur). L’enceinte contient 30 

g de tissu de fibres de lin enroulé sur lui-même pour loger dans le cylindre. Ce dernier est 

positionné verticalement de manière à remplir l’enceinte de liquide de manière homogène. 

Premièrement, la pompe à vide est enclenchée avec les deux clamps fermés. Le clamp supérieur 

est ensuite ouvert pour faire le vide dans l’enceinte contenant les fibres pendant 5 minutes. Le 

clamp inférieur est ensuite ouvert progressivement pour démarrer l’infusion. L’ouverture de ce 

clamp permet de réguler l’arrivée de liquide et donc de contrôler le temps d’infusion du tissu. 

L’infusion ne doit pas être trop rapide pour bien imprégner le tissu de manière homogène et si 

l’infusion est trop lente, la partie inférieure du tissu sera en contact avec le liquide plus 

longtemps que la partie supérieure. Une fois que le liquide dépasse le clamp supérieur, le clamp 

inférieur est fermé pour couper l’arrivée de liquide suivi du clamp supérieur pour conserver le 

vide dans l’enceinte et ainsi éviter toute entrée d’air parasite. Une fois l’enceinte fermée 

hermétiquement, la pompe est arrêtée et le tuyau relié à la pompe est coupé au-dessus du clamp 

pour pouvoir manipuler l’enceinte (Figure II-9) indépendamment du système. 
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Figure II-8 : Montage expérimental 

 

 

 

 
Figure II-9 : Chambre hermétique contenant les fibres imprégnées 
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I.3.4. Réalisation des matrices modifiées 

Afin d’analyser les interactions fibres/résine et fibres/durcisseur, trois types d’échantillons ont 

été réalisés avec, en premier lieu, une matrice de référence pour différentes stœchiométrie 

réalisée avec la résine pure et le durcisseur pur. Ensuite une matrice modifiée a été réalisée avec 

de la résine pure et le durcisseur modifié, c’est-à-dire, le durcisseur qui a été mis en contact 

avec les fibres de lin. Et enfin une autre matrice modifiée a été réalisée avec le durcisseur pur 

et la résine qui a été préalablement mise en contact avec les fibres, dite modifiée. La préparation 

de ces trois types d’échantillons est présentée Figure II-10. 

 

 
Figure II-10 : Réalisation des trois types d’échantillons de matrice 

 

 

I.4. Définition des paramètres d’étude 
Ce procédé expérimental a permis d’influer sur trois paramètres clés faisant directement écho 

aux paramètres de mise en œuvre d’un composite, à savoir le séchage des fibres, la température 

et le temps de mise en contact entre les réactifs et les fibres de lin. Une série d’expérimentations 

préalables a été menée pour observer l’influence de ces différents paramètres sur le système et 

est présentée dans le Tableau 4. L’enceinte étant indépendante du montage, comme présenté 

dans la Figure II-9, celle-ci a pu être aisément manipulée pour être placée dans les conditions 

de temps et de température désirées. Pour les différentes températures, les réactifs ont été 

préchauffés à la température adéquate et une fois séparée du système, l’enceinte a été stockée 

en étuve à cette température. Le séchage des fibres quant à lui a été réalisé dans une étuve à 103 
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°C pendant 24 h avant que ces dernières ne soient placées dans l’enceinte pour la réalisation du 

protocole. Cette première série de manipulation avait essentiellement pour but de déterminer 

dans quelle conditions un éventuel décalage de stœchiométrie a pu être observé. Pour rappel, la 

matrice de référence, soit un mélange de DGEBA pure et de DETA pure pour un ratio r=1, 

présentait une Tg¥ égale à 141 °C. 

Les paramètres expérimentaux de références, choisis arbitrairement pour cette étude, sont une 

mise en contact des réactifs avec le tissu de lin non séché (soit un taux d’humidité massique de 

7,5%) pour une durée de 1 h à 25 °C. De plus, par soucis de temps, ces essais n’ont été réalisés 

que pour la stœchiométrie (soit un rapport r=1). Dans ces conditions la matrice modifiée, soit 

un mélange de DGEBA pure et de DETA modifiée, a une Tg¥ égale à 115°C soit une chute de 

Tg d’environ 26°C. Ces premiers résultats ont déjà permis de mettre en lumière l’impact 

important des fibres de lin sur la formation de la matrice. L’influence des différents paramètres 

étudiés est présentée ci-dessous. 

 
 

Tableau 4 : Température de transition vitreuse de matrices DGEBA/DETA modifiée pour différentes conditions 

expérimentales 

Matrice         Séchage des fibres 
Température de mise en 

contact (°C) 

Tg¥, onset       

(°C) 

DGEBA pure + 

DETA pure 
/ / 141 ± 1 

DGEBA pure +   

DETA modif. 

oui 25 134 ± 1 

non 25 115 ± 1 

non 50 98 ± 1 

 

 

Le temps de mise en contact entre les fibres et les réactifs était un paramètre relativement 

intéressant à étudier. En effet, d’un point de vue cinétique, il semblait logique qu’en augmentant 

le temps de séjour du réactif dans le tissu de lin, les interactions seraient plus importantes. 

Cependant il était plus pertinent de se limiter à une durée de 1h qui correspond au temps 

nécessaire pour la vitrification du mélange résine/durcisseur 83,87. Dans le cas réel de la mise en 

œuvre de composites, la durée de mise en contact entre la résine ou le durcisseur avec les fibres 
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ne pouvait donc pas excéder cette limite théorique. Le temps de séjour des réactifs dans le tissu 

de lin a donc été fixé à 1h pour correspondre au mieux aux conditions réelles de mise en œuvre.  

 

A l’instar du temps de séjour des réactifs dans le tissu, l’augmentation de la température devait 

logiquement favoriser les interactions fibres/réactifs. Un essai a donc été réalisé à une 

température de 50 °C pour observer l’influence de la température sur les interactions 

fibres/réactifs. Dans ces conditions, la matrice modifiée exhibait une Tg¥ égale à 98 °C. La 

chute de Tg était donc plus beaucoup plus importante qu’à 25 °C et montrait de ce fait 

l’influence de la température sur les interactions fibres/matrice. Au vu de ces résultats, il 

s’avérait donc plus pertinent d’utiliser cette température de 50 °C pour la suite des 

manipulations car ces conditions permettaient d’observer des modifications significatives sur 

le système assurant ainsi une lecture plus franche des phénomènes mis en jeu. De plus, à cette 

température, la viscosité de la DGEBA diminue, facilitant ainsi l’infusion et améliorant le 

contact entre cette dernière et les fibres. Il n’était pas intéressant d’augmenter encore la 

température car au-delà de ce seuil, dans le cas concret de mise en œuvre d’un composite, la 

réaction résine/durcisseur aurait été trop rapide ne laissant pas le temps aux réactions 

fibres/réactifs 87. 

 

Le séchage des fibres, étant un paramètre crucial dans la mise en œuvre des composites à base 

de fibres naturelles, devait être abordé. Un essai a donc été réalisé avec des fibres séchées pour 

observer l’influence du séchage et donc de la présence d’eau dans les fibres. La matrice 

modifiée présentait une Tg¥ égale à 134 °C et donc une faible chute de Tg en utilisant des fibres 

séchées. Ces résultats montrent donc que l’eau joue un rôle pour ces interactions. Cependant, il 

restait pertinent de travailler avec des fibres non séchées pour plusieurs raisons. En premier 

lieu, pour ce procédé expérimental, il était difficile de travailler avec des fibres sèches car 

celles-ci reprennent presque 50 % de leur humidité en 10 minutes (Figure II-7) et que la mise 

en place du système pouvait prendre plusieurs minutes. Il était donc compliqué de contrôler le 

taux d’humidité des fibres pour chacune des manipulations. Ensuite, l’analyse de la matrice 

modifiée présentait une chute de Tg de la matrice (en comparaison avec la référence) 

relativement faible de l’ordre de 7 °C avec les fibres séchées. Il n’aurait donc pas été simple de 

conclure sur les phénomènes mis en jeu avec de faible chutes de Tg en considérant les erreurs 

de mesures et de manipulations. Enfin, il était pertinent de travailler avec un tissu non séché 

dans l’optique de mettre en place un protocole de mise en œuvre des composites utilisant le 

moins de traitement possibles et donc sans étape de séchage. 
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À la suite de cette étude préliminaire, il a donc été retenu de réaliser le protocole expérimental 

avec des fibres non séchées, à une température de 50 °C pour une durée de 1 h. 

 

I.5. Techniques d’analyses 

I.5.1. Calorimétrie différentielle à balayage (DSC) 

La calorimétrie différentielle à balayage a été essentiellement utilisée pour déterminer la 

température de transition vitreuse (Tg) des échantillons étudiés 88. La référence utilisée pour les 

essais est une coupelle vide en aluminium d’une contenance de 40 µl. L’échantillon à analyser 

et la référence sont tous les deux soumis à une variation linaire de température dans le même 

four et la différence de température entre les deux éléments est mesurée. Ces analyses ont été 

réalisées sur un calorimètre NETZSCHâ (Selb, Allemange), présenté sur la Figure II-11,  sous 

atmosphère inerte (à l’azote) afin d’éviter les éventuelles réactions entre l’échantillon et 

l’atmosphère. Les balayages de température ont été réalisés entre 20 °C et 200 °C à une vitesse 

de 30 °C/min. Cette vitesse a été choisie pour permettre d’observer plus nettement les Tg. Plus 

le balayage en température est rapide, plus la Tg apparait nettement sur le thermogramme 89. 

Pour chaque échantillon, une quantité avoisinant 15 mg, a été pesée avec une balance Mettler 

Toledo (Colombus, États-unis) avec une précision de ± 0.1 mg, puis placée dans une coupelle 

en aluminium avec un couvercle percé. Pour chaque échantillon, deux balayages consécutifs 

ont été réalisés et les valeurs de Tg ont déterminées en utilisant la mesure à l’onset sur le 

deuxième balayage afin d’être certains de mesurer la Tg,¥. L’erreur de mesure a été déterminée 

en analysant 4 échantillons de matrice DEGAB/DETA réalisés avec le même ratio de mélange 

r sur 4 jours différents et a été mesurée à ±1 °C 
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Figure II-11 : Calorimètre à balayage NETZSCH 

I.5.2. Analyse mécanique dynamique (DMA) 

L’analyse mécanique dynamique a été réalisée sur un appareil Tritec 2000 DMA fabriqué par 

Triton Technology Ltd (Keyworth, Royaume-Uni). Les échantillons ont été testés en mode 

single canteliver (Figure II-12) avec un écart de 15 mm entre les appuis. Les dimensions des 

éprouvettes utilisées pour les essais de de 3 x 10 x 50 mm. Une fois fixées entre les appuis, les 

éprouvettes ont été soumises à une variation de température de 20 °C à 180 °C à une vitesse de 

chauffe de 2 °C/min et à une sollicitation mécanique à 1 Hz. Lors de ces analyses, la variation 

du module de conservation E’, du module de perte E’’ et du facteur d’amortissement tan δ ont 

été enregistrés. 

 
Figure II-12 : Schématisation du mode single canteliver utilisé en DMA. 
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I.5.3. Spectrométrie infrarouge 

Les analyses infrarouges sur les matrices ont été menée sur spectromètre FRONTIER 

FTIR/NIR fabriqué par Perkin Elmer (Waltham, États-Unis), présenté sur la Figure II-13, 

utilisant une séparatrice CaF2 pour une gamme spectrale de 15000 à 1250 cm-1 et un détecteur 

Temperature-stablized DTGS (deuterated triglycine sulfate) en proche infrarouge (NIR). Les 

spectres ont été enregistrées entre 10000 et 4000 cm-1 et analysés à l’aide du logiciel Spectrum. 

Les mesures ont été réalisées en transmission sur des échantillons d’environ 1 mm d’épaisseur. 

Le spectre de référence a été obtenu en faisceau direct. Les échantillons ont été analysés en 

considérant la bande phényle comme bande de référence à 4623 cm-1, correspondant à la 

combinaison de C=C (1625 cm-1) avec l’aromatique –CH (3050 cm-1). La bande époxyde à 

4530 cm-1 est la combinaison du –CH2 du groupe époxyde (1460 cm -1) avec l’aromatique –CH 

(3050 cm-1). La bande des fonctions amine (I et II) est une bande harmonique de –NH at 6500 

cm-1 et la combinaison de l’étirement de N-H 90,91. L’erreur a été déterminée en analysant 5 

échantillons de matrice DGEBA/DETA sur 5 points différents et a été mesurée à 11 %. La 

DGEBA et la DETA (modifiées ou non) ont été analysées en moyen infrarouge (MIR) sur le 

même appareil en utilisant une séparatrice OptKBr sur une gamme spectrale de 7800-400 cm-1 

couplée à un détecteur TGS MIR. Les spectres ont été enregistrés entre 4000 et 400 cm-1. Les 

mesures ont été réalisées en transmission sur des échantillons liquides entre deux lames de verre 

d’une épaisseur d’environ 1 mm. Le spectre de référence a été obtenu en utilisant les lames de 

verre seules. 
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Figure II-13 : Spectromètre infrarouge utilisé pour les analyses. 

I.5.4. Essais de flexion 3 points  

Les essais de flexion 3 points ont été réalisés sur des éprouvettes en composite de dimensions 

50 x 10 x 2 mm. Les essais ont été réalisés sur un appareil d’essai Tinus Olsen universal testing 

(Horsham, États-unis) équipée avec une cellule de 500 N. L’écart entre les appuis a été fixé à 

40 mm et la vitesse de déplacement du poinçon central à 3 mm/min. La charge et le déplacement 

sont enregistré lors de l’essais et permettent de calculer le module de flexion et la contrainte de 

flexion. Pour chaque rapport stœchiométrique, 5 éprouvettes ont été testées. 
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II.  Résultats et discussions 
 

Les résultats de cette étude sont présentés au travers de deux parties, la première consacrée 

à la modification du durcisseur par les fibres et la seconde à la modification de la résine. Pour 

chacune de ces parties, l’influence des fibres a été analysée par le biais de l’étude des propriétés 

des matrices modifiées par différentes méthodes. Les composés modifiés (résine ou durcisseur) 

ont aussi été analysé pour comprendre la nature des modifications induites par les fibres. Enfin 

la structure des réseaux mis en œuvre a été étudiées afin d’approfondir la compréhension des 

phénomènes mis en jeu. Une dernière partie fait état des différences observées entre les 

méthodes d’analyse utilisées ainsi que de leur pertinence vis-à-vis de l’étude 

 

II.1. Influence des fibres sur le durcisseur 
L’influence des fibres sur le durcisseur DETA a été étudiée à l’aide du protocole 

expérimental en suivant les paramètres précédemment décrits. La DETA a été mise en contact 

avec le tissu de lin non séché (contenant un taux massique d’eau de 7,5%) pour une durée de 

1h à 50°C. Une fois extraite, la DETA modifiée a été mélangée avec de la DGEBA pure pour 

donner une matrice modifiée. Une matrice a été réalisée pour chaque ratio stœchiométrique r 

allant de 0,6 à 1,4. La Tg¥ de chacune de ces matrices a ensuite été mesurée en DSC et comparée 

aux Tg¥ des matrices de références (cf. Figure II-5) pour chacun des rapports stœchiométriques.  

 

II.1.1. Comportement thermique des matrices modifiées 

Les résultats sont présentés dans la Figure II-14. Les matrices de référence présentent 

un comportement en forme de cloche avec une Tg¥ maximale égale à 141°C pour le ratio r=1 
6,92 correspondant au réseau le plus dense comme présenté dans la Figure II-14-A. La Tg¥ des 

matrices de référence diminue au fur et à mesure que l’on s’écarte de cet équilibre. La variation 

de Tg¥ des matrices modifiées DGEBA pure/DETA modifiée montre un comportement 

similaire en forme de cloche avec une Tg¥ maximale de 130°C pour un rapport stœchiométrique 

r»1,2 correspondant donc à ce qui sera appelé la « stœchiométrie apparente » de ce système 

modifié. De plus on observe une chute générale de Tg¥ pour les échantillons mis en œuvre pour 

r<1,2. 
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Figure II-14 : Évolution de la Tg¥  en fonction du rapport stœchiométrique r pour la matrice de référence DGEBA 

pure/DETA pure (vert) et pour la matrice modifiée DGEBA pure/DETA modifiée (rouge) ainsi qu’une représentation 

schématique des réseaux en présence pour la matrice pure (A) et la matrice modifiée (B). 

Ces résultats impliquent donc qu’il y a eu une réaction chimique entre un ou plusieurs composés 

présents dans les fibres de lin et les fonctions amine de la DETA. Une partie des fonctions 

amine du durcisseur a donc été modifiée et ne peut réagir avec les fonctions époxyde. Il est 

donc nécessaire d’apporter un excès de fonctions amine pour combler ce manque. La Tg¥ de ce 

réseau modifié étant obtenue pour r»1,2 suppose qu’environ 20% des fonctions amine de la 

DETA ont été modifiées lors du contact avec les fibres. La différence de Tg¥ maximale entre la 

matrice pure et la matrice peut s’expliquer par une distension du réseau induite par la 

modification de fonctions amine comme présenté sur la Figure II-14-B. 

 

II.1.2. Suivi infrarouge de la réaction époxyde/amine 

La présence des fonctions amine et époxyde dans les matrices de référence et les matrices 

modifiées pour chacun des ratios étudiés a été suivie par spectrométrie infrarouge (NIR) et les 

résultats sont présentés dans la Figure II-15.  
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La quantité de fonctions époxyde des matrice de référence (DGEBA pure/DETA pure) diminue 

progressivement lorsque que le coefficient r augmente jusqu’à ce qu’elles soient totalement 

consommées par la réaction pour un rapport r=1,0, à la stœchiométrie, et reste nulle pour r>1 

en accord avec la littérature 6. Pour la matrice modifiée (DGEBA pure/DETA modifiée), la 

quantité de fonctions époxyde diminue légèrement moins rapidement en comparaison à la 

référence jusqu’à ce qu’elles soient totalement consommées par la réaction à r=1,2 comme le 

montre la Figure II-15-A. Il est étonnant de retrouver des fonctions époxyde qui aurait dû réagir 

dans la zone d’excès d’amine. 

Concernant les fonctions amine, pour la référence, les quantités sont nulles pour r<1(excès 

d’époxyde) et commence à augmenter après r=1,0, c’est-à-dire lorsque l’on atteint l’excès 

d’amine, ce qui était attendu. Pour la matrice modifiée, comme pour la référence, les fonctions 

amine commencent à apparaitre pour r=1, mais leur quantité reste à peu près constante jusqu’à 

r=1,2 avant d’augmenter à une vitesse similaire à celle de la référence comme le montre la 

Figure II-15-B. Il aurait été logique que les fonctions amine commence à apparaitre pour r=1,2 

soit après la stœchiométrie apparente du système modifiée. Or ici, les fonctions amine 

apparaissent dès r=1,0 et coexistent avec les fonctions époxyde pour r=1,0 et 1,1. Le fait que 

les deux types de fonctions soient présente en même temps mais qu’elles ne puissent réagir 

ensemble renforce l’hypothèse de la modification des fonctions amines. Ces fonctions seraient 

donc présentes dans le système mais ne pourraient pas réagir avec les fonctions époxyde. Le 

fait que ces fonctions soient détectables sans pouvoir réagir appui l’hypothèse selon laquelle 

les fonctions amine auraient été protonées par l’eau, devenant ainsi moins réactive tout en 

conservant les liaisons N-H responsables de leur détection en infrarouge. 
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Figure II-15 : Évolution du rapport des airs des pics époxydes (A) et des pics amine (B) sur les pics de référence pour la 

matrice de référence (vert) et la matrice modifiée DGEBA pure/DETA modifiée (rouge) en spectrométrie infrarouge 

Cette étude a été complétée en suivant en parallèle la quantité de fonctions époxyde, de 

fonctions amine primaire (Amine I) et de fonctions amine secondaire (Amine II) pour analyser 
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la réactivité de ces derniers vis-à-vis de l’eau contenue dans les fibres de lin. Les résultats de 

cette analyse sont présentés dans la Figure II-16. Il faut noter qu’il n’est pas possible de suivre 

directement la quantité des fonctions amine II mais seulement une combinaison des fonctions 

amine I & II alors que les fonctions amine I possèdent une bande distincte 93. 

L’étude de ces fonctions pour la matrice de référence est représentée Figure II-16-A. Les 

fonctions amine I & II apparaissent en même temps que la disparition des fonctions époxyde à 

la stœchiométrie pour r =1,0. Ces résultats sont cohérents avec ce qui était attendu car les 

fonctions amine I & II apparaissent avec l’excès de DETA qui possède les deux types de 

fonctions. 

Les résultats obtenus avec la DETA modifiée sont présentés dans la Figure II-16-B. Les 

fonctions amine I commencent à apparaitre pour r = 1,2, soit pour la stœchiométrie apparente 

de ce système. Pour les ratios r = 1,0 ; 1,1 et 1,2, on observe donc seulement l’existence de 

fonctions amine secondaire non réactive dans le système. Il semblerait donc que la modification 

des fonctions par l’eau et/ou les fibres affecte les fonctions amine II de manière plus importante. 

Que ce soit pour la référence ou pour la matrice modifiée, l’apparition des fonctions amine I 

coïncide avec la stœchiométrie. 
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Figure II-16 : Évolution du rapport des airs des pics époxydes et des pics amine I & II sur les pics de référence pour la 

matrice de référence (A) et la matrice modifiées (B) en spectrométrie infrarouge 
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II.1.3. Analyse de la DETA modifiée 

Une étude en moyen infrarouge (MIR) sur le durcisseur modifié a été conduite sur ces 

échantillons pour tenter d’identifier plus précisément le phénomène mis en cause. Le spectre 

infrarouge de la DETA modifiée confirme l’absence d’eau extraite dans le composé, 

corroborant ainsi les précédentes hypothèses. Il reste cependant relativement complexe 

d’analyser par cette technique la présence d’espèces protonées issues de la modification de la 

DETA car les bandes d’absorption sont confondues. Afin de conclure sur la présence de ces 

espèces, la conductivité molaire de la DETA pure et de la DETA modifiée ont été mesurées 

avec des valeurs de 1,1µS.cm-1 et 12,9µS.cm-1 respectivement. Cette importante augmentation 

de conductivité prouve la présence d’une part plus importante d’espèces ioniques dans la DETA 

après contact avec les fibres et soutient les hypothèses avancées. Il semble à présent assez 

évident que l’eau contenue dans les fibres a réagi avec la DETA en modifiant ses fonctions 

amines. 

La première hypothèse concernait l’éventuelle action de l’eau en tant que plastifiant, 

augmentant la mobilité des chaines et ainsi diminuant la Tg¥ . Ce phénomène a été rapidement 

écarté car les mesures sont réalisées sur le second passage en DSC et par conséquent les 

échantillons ne pouvaient pas, en théorie, contenir d’eau lors de la mesure. La seconde 

hypothèse concerne toujours l’impact de l’eau, mais cette fois-ci en amont de la réaction 

DGEBA/DETA. L’eau adsorbée à la surface des fibres a pu être libérée lors de l’étape 

d’imprégnation en raison de l’augmentation de température de 25°C à 50°C. L’augmentation 

de température permet d’augmenter l’activité de l’eau dans les substrats cellulosiques 94. La 

transition de 25°C à 50 °C permet de générer une désorption d’eau des fibres de l’ordre de 1% 

en masse (correspondant à 13% de la masse totale d’eau contenue dans les fibres, égale à 7,5% 

de la masse totale des fibres). Cette désorption d’eau pourrait alors être responsable de la chute 

de Tg¥ mesurée pour la matrice modifiée avec le tissu non séché à 50 °C étant donné que 

l’enceinte est fermée hermétiquement avant de la chauffer à 50 °C. Cependant, l’eau est connue 

pour accélérer la réaction époxyde-amine lorsque la quantité ajoutée est faible et aurait dû 

augmenter le taux de conversion de la réaction 61. Dans notre cas, l’inverse est observé avec 

une chute de Tg¥ , ce qui implique que la quantité d’eau libérée était probablement trop 

importante ou bien que l’eau n’était plus présente sous sa forme initiale au moment où la DETA 

modifiée et la DGEBA pure furent mélangées. L’eau aurait donc pu réagir avec la DETA 

pendant la phase d’imprégnation pour former une grande variété de nouveaux composants par 
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protonation des fonctions amine 95 comme présenté dans la Figure II-17. Ces nouvelles espèces, 

potentiellement moins réactives, n’auraient pas pu permettre d’ouvrir le cycle époxyde en 

raison du manque de doublet non liant sur les atomes d’azote des fonctions amine de la DETA. 

Cette modification des fonctions des amine de la DETA par l’eau peut expliquer le défaut de 

fonctions amine réactives et donc le décalage de stœchiométrie observé. 

 

 
Figure II-17 : Description des espèces potentielles pouvant résulter de la réaction de la DETA avec l’eau 95 

 

II.1.4. Identification des interactions en présence 

Tous ces résultats indiquent que le contact entre la DETA et les fibres a conduit à un décalage 

de la stœchiométrie de la réaction d’un rapport r = 1,0 à r =1,2 couplé à une chute de Tg¥  de 

11°C entre les deux maximums observés en DSC pour la matrice de référence à r =1,0 

(Tg¥=141°C) et pour la matrice modifiée à r =1,2 (Tg¥ =130°C). Ce ratio de 1,2 semble être ce 

qui se rapproche le plus du ratio stœchiométrique pour la matrice modifiée, où il y aurait autant 

de fonctions époxyde que de fonctions amine. Ceci indique que ce système nécessite un excès 

de DETA, et donc de fonctions amine, pour atteindre une réaction quasi complète comme le 

montre la Figure II-18. Cette observation implique qu’environ 20% des fonctions amine de la 

DETA ont été modifiées lors de la phase d’imprégnation qui n’ont pas pu réagir avec les 

fonctions époxyde. L’analyse infrarouge de la matrice modifiée a montré que les fonctions 

amine n’ont pas simplement été annihilées car ces fonctions coexistent avec les fonctions 

époxyde dans le système pour r =1,0 et r =1,1 (Figure II-16). La présence simultanée des 

fonctions amine et époxyde dans le système montre que la réactivité des fonctions amine a été 

modifiée de telle sorte qu’elles soient toujours présentes dans le système mais qu’elles ne 

puissent réagir avec les fonctions époxyde. L’analyse de la DETA modifiée a montré que l’eau 

adsorbée sur les fibres serait responsable de la modification des fonctions amine. La présence 

de ces fonctions modifiées, non réactives, dans le système entraîne alors la création d’un réseau 

thermodurcissable moins dense même si la stœchiométrie apparente laisse présumer une 

réaction fonction à fonction comme présentée dans la Figure II-14-B. Cette différence de 
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densité explique que la Tg¥ maximale de la matrice modifiée soit inférieure à celle de la matrice 

de référence. 

 

 
Figure II-18 : Schématisation de l’effet de l’ajout d’un excès de DETA modifiée sur la mise en place du réseau 

 

II.1.5. Propriétés des réseaux 

L’étude des modifications stœchiométriques de la matrice induites par l’action des fibres de lin 

sur le durcisseur a permis d’identifier plusieurs des mécanismes réactionnels mis en jeu et de 

mettre en lumière un décalage de stœchiométrie permettant d’obtenir les réseaux les plus denses 

possible, possédant la Tg¥ la plus haute. Cette partie s’attachera à décrire les propriétés de ces 

réseaux d’un point de vue mécanique, thermique et structurel en utilisant l’analyse mécanique 

dynamique (DMA) pour les caractériser. L’objectif principal de cette étude est de corréler les 

propriétés thermiques des matrices modifiées avec leurs propriétés mécaniques et d’essayer 

d’identifier la structure des différents réseaux grâce à leurs propriétés thermo-mécaniques 8. 

Pour les besoins de l’essai, des éprouvettes ont été réalisées à partir des mêmes mélanges que 

ceux utilisés dans la partie précédente. Les différentes éprouvettes ont donc été testées en DMA 

pour mesurer les modules dynamiques, les températures de relaxation a (associée à la Tg¥ ) 

ainsi que la taille et forme de pics d’amortissements. L’ensemble de ces informations permet 

d’obtenir des informations substantielles sur la structure des matrices réalisées. 

 

DGEBA DETA Amine I Amine II Amine modifiée

+ 16% DETA

r < 1,2 r = 1,2

Défaut de fonctions amine Stœchiométrie apparente
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II.1.5.a. Analyse des modules de conservation des matrices modifiées 

Les matrices modifiées, DGEBA pure/DETA modifiée ont été testées en DMA. Les module de 

conservation de la matrice modifiée et de la matrice de référence sont présentés dans le Tableau 

5. 

Intéressons-nous d’abord aux valeurs des modules de conservation (à 180°C) sur le plateau 

caoutchoutique, qui est bon indicateur de la qualité des réseaux réalisés. A priori, plus ce 

module est élevé plus le réseau est dense. Les valeurs des modules sur le plateau caoutchoutique 

sont consignées dans le Tableau 5. On observe tout d’abord des différences significatives entre 

les valeurs de ces modules dont le plus élevé (r=1,2) est cinq fois plus élevée que le plus faible 

(r=0,8). Ceci illustre bien l’impact de la stœchiométrie sur les propriétés mécaniques d’un 

réseau thermodurcissable. Les valeurs de modules augmentent de r =0,7 jusqu’à r =1,2 avant 

de décroitre jusqu’à r =1,4. La valeur du module de la référence reste supérieure à celui des 

matrices modifiées. 

 
Tableau 5 : Modules de conservation de la matrice de référence et de la matrice modifiée DGEBA/DETA modifiée obtenus 

en DMA à 180°C 

a/e 

Matrice 

Référence 

E’ (MPa) 

Matrice modifiée 

DGEBA/DETA modifiée 

E’ (MPa) 

0,8 36,6 8,5 

0,9 49 21,6 

1 76,18 34,3 

1,1 59,2 37,7 

1,2 72,2 52 

1,3 56,5 50,8 

 

Ces résultats sont donc tout à fait cohérents avec les résultats de l’étude en DSC et confirment 

bien le décalage de la stœchiométrie. Dans cette configuration, c’est donc le ratio r =1,2 qui 

permet d’obtenir les propriétés mécaniques dynamiques en flexion les plus intéressantes bien 

qu’en deçà de celles de la matrice pure.  
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II.1.5.b. Analyse de la structure des réseaux 

L’analyse des pics d’amortissements (ou Tan d) permet d’obtenir des informations intéressantes 

sur les propriétés des réseaux. Le Tan d est un nombre sans dimension défini comme le rapport 

entre le module de perte E’’ et le module de conservation E’ et permet entre autres de 

caractériser le caractère viscoélastique des réseaux. 

La position du sommet du pic permet d’obtenir la température de transition a  qui est la 

manifestation mécanique de la température de transition vitreuse. L’étude de la forme et de la 

hauteur du pic permettent de caractériser la structure et le caractère plus ou moins élastique de 

ces derniers 8. 

Les pics d’amortissement de la matrice de référence, DGEBA pure/DETA pure sont présentés 

dans la Figure II-19. On observe un pic relativement bien défini pour chacune des 

stœchiométries étudiées. Plus un pic est haut, c’est-à-dire plus le facteur d’amortissement est 

élevé, plus le réseau possède un comportement dissipatif traduisant un réseau peu dense et à 

l’inverse, plus il est faible, plus le comportement est élastique et donc plus le réseau est dense. 

Ici, la hauteur des pics diminue au fur et à mesure que l’on s’approche de la stœchiométrie, et 

donc d’un réseau dense au caractère élastique. La largeur du pic permet aussi de caractériser 

son homogénéité. Plus un pic est fin et symétrique, plus le réseau associé est uniforme avec une 

température de transition vitreuse bien définie. Un pic relativement large sera le reflet d’un 

réseau hétérogène possédant une Tg plus « diffuse ». Dans le cas des réseaux de référence, les 

pics sont relativement fins et par conséquent ces réseaux sont assez homogènes. 
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Figure II-19 : Évolution des facteurs d’amortissement de la matrice de référence pour différents ratio r en fonction de la 

température 

 

 

La variation du facteur d’amortissement (ou Tan d) en fonction de la température pour chaque 

rapport stœchiométrique de la matrice modifiée, DGEBA pure/DETA modifiée, est représentée 

dans la Figure II-20 et la Figure II-21. 

Le premier constat est que les différents pics présentent une certaine variété de forme, de 

hauteur et de largeur. On peut les classer en trois familles. On observe tout d’abord des pics dits 

« classiques » se présentant sous la forme d’un seul et unique pic plus ou moins large et 

symétrique. Cette famille comprend les pics des réseaux pour r = 0,8 ; 0,9 et 1,2 et sont présentés 

Figure II-20. Le placement des pics sur le graphique fait donc état de leur température de 

relaxation a. Les pics de la matrice modifiée pour r = 0,8 et r = 0,9 sont placés de manière 
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cohérente avec les résultats obtenus en DSC et sont, de plus, bien définis et fins. Il s’agit donc 

de réseaux plutôt homogènes. 

 

 
Figure II-20 : Évolution des facteurs d’amortissement de la matrice de modifiée DGEBA pure/DETA modifiée pour 

r=0,8 ;0,9 et 1,2 (orange) et des pics de référence de la matrice pure (bleu) en fonction de la température. 

Ensuite on retrouve les pics asymétriques présentant généralement un épaulement comme les 

pics pour r =1,1 et r =1,3. Enfin on retrouve de pics avec des formes plus exotiques comme 

celui du réseau r = 1,0 qui es relativement aplati et semble être constitué de deux pics distincts 

qui auraient « fusionnés ». Ces pics sont présentés sur la Figure II-21. Ces pics sont donc 

relativement plus larges et dénotent donc de réseaux plus hétérogènes. Même dans le cas ou r 

= 1,0 où l’on semble presque distinguer deux pics, il serait imprudent de parler de deux réseaux 

distincts dans la mesure où l’étude en DSC ne fait était que d’une seule Tg. Ce phénomène est 

approfondi dans la partie II.3. Il est cependant intéressant de mettre cette analyse en parallèle 

de l’analyse infrarouge où ces réseaux présentent justement des anomalies (r=1,0 et 1,1). Le 

suivi infrarouge montre que pour ces systèmes, il reste des fonctions amine II modifiée qui 

n’ont pas réagi alors que l’on se trouve avant la stœchiométrie. Il semblerait donc que ces 

fonctions non réactives soient responsables de l’inhomogénéité de ces réseaux. Il est aussi 
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intéressant de noter que les pics pour r = 1,1 ; 1,2 ; et 1,3, proches de la stœchiométrie apparente, 

sont les plus bas traduisant un comportement plus élastique. Cette observation est en accord 

avec les valeurs des modules qui sont plus importantes autour de cette stœchiométrie. 

Cependant, cette observation s’oppose à l’apparente inhomogénéité de ces réseaux qui devrait, 

en théorie, diminuer leurs propriétés mécaniques. Il serait donc a priori plus intéressant 

d’étudier simultanément la hauteur et la largeur du pic pour caractériser sa structure étant donné 

qu’un pic « fin » et bas traduit respectivement un réseau homogène et un comportement 

élastique. Cette analyse est présentée dans le Tableau 6. Le coefficient P représente le produit 

de la hauteur du pic et de sa largeur à mi-hauteur. La valeur de P la plus faible, traduisant en 

théorie un réseau homogène et dense, est obtenue pour r = 1,1 suivie de près par = 1,2, soit 

relativement proche de la stœchiométrie. Pour expliquer le fait que la valeur minimale ne soit 

pas atteinte pour la stœchiométrie apparente à r=1,2, il faut prendre en compte la position du 

pic et donc la température de transition a qui est aussi un indicateur de la densité du réseau. La 

Ta du pic r = 1,2 étant plus élevée, il est logique que ce dernier soit le plus dense. Cependant, 

la Ta ne semble pas être un indicateur absolu de la densité et de la qualité du réseau dans la 

mesure ou les Ta pour r = 1,0 ; 1,1 et 1,3 sont presque confondues alors que leurs propriétés 

mécaniques dynamiques sont différentes. Un coefficient pondéré prenant en compte la valeur 

de Ta, la hauteur du pic et sa largeur à mi-hauteur pourrait être un indicateur pertinent de la 

qualité du réseau. 
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Figure II-21 : Évolution des facteurs d’amortissement de la matrice de modifiée DGEBA pure/DETA modifiée pour 

r=1,0 ;1,1 et 1,3 (rouge) en fonction de la température. 

 
Tableau 6 : Évolution de la hauteur (H), de la largeur à mi-hauteur (L(1/2)) et du produit de ces deux valeurs (P) pour les 

pics d’amortissement de la matrice modifiée DGEBA pure/DETA modifiée pour différents ratio r. 

 Matrice DGEBA/DETA modifiée Matrice de référence 

 
Hauteur 

(u.a) 

Largeur 1/2 

(u.a.) 

P 

(u.a.) 

Hauteur  

(u.a) 

Largeur 1/2 

(u.a.) 

P 

(u.a.) 

a/e H L(1/2) H.L(1/2) H L(1/2) H.L(1/2) 

0,8 0,76 21,40 16,21 0,62 17,90 11,10 

0,9 0,58 22,10 12,83 0,39 19,20 7,49 

1 0,23 62,70 14,31 0,36 16,60 5,98 

1,1 0,37 31,60 11,56 0,34 19,60 6,66 

1,2 0,40 29,90 11,95 0,34 20,90 7,11 

1,3 0,38 34,50 13,27 / / / 
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II.1.6. Conclusion sur les interactions fibres/durcisseur 

L’étude de la DETA modifiée par les fibres de lin a permis de mettre en lumière différents 

phénomènes entrant en ligne de compte lors de la réaction résine durcisseur. Tout d’abord, ce 

serait l’eau contenue dans les fibres qui modifierait les fonctions amine de la DETA. La réaction 

de cette dernière avec l’eau entrainerait une protonation des fonctions amine qui les rendrait 

moins réactives, voire pas du tout réactives. Ce défaut de fonctions réactives peut cependant 

être potentiellement compensé par ajout en excès de durcisseur. Un rapport r = 1,2 permet 

d’obtenir les propriétés thermomécaniques les plus intéressantes correspondant au réseau le 

plus dense pour ce système. La mise en place des réseaux en fonctions du rapport 

stœchiométrique r pour la référence et la matrice modifiée est schématisée dans la Figure II-22. 

Bien que l’on puisse se rapprocher de la stœchiométrie avec la DETA modifiée, le réseau restera 

toujours moins dense que le réseau de référence et par conséquent, les propriétés mécaniques 

(module de flexion dynamique) de cette matrice seront donc inférieures à celle de la matrice de 

référence. Mais ce simple décalage de stœchiométrie permet d’augmenter le module de 

flexion dynamique sur le plateau caoutchoutique de 50% en comparaison avec le rapport 

initial r=1,0. Cette analyse est donc relativement pertinente dans le cas de fibres non séchées. 

En effet, ce phénomène pourrait être exploité pour la mise en œuvre de composites, permettant 

de déterminer un rapport résine/durcisseur optimale maximisant les propriétés de la matrice. 

 
Figure II-22 : Évolution de la structure du réseau en fonction du rapport stœchiométrique r pour la matrice de référence 

DGEBA pure/DETA pure et la matrice modifiée DGEBA pure/DETA modifiée 
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II.2. Influence des fibres sur la résine 
 

Comme pour la DETA, l’influence des fibres sur le prépolymère DGEBA a été étudiée à l’aide 

du même protocole expérimental. La DGEBA est mise en contact en contact avec le tissu de 

lin non séché (contenant un taux massique d’eau de 7,5%) pour une durée de 1h à 50°C. Une 

fois extraite, la DGEBA modifiée est mélangée avec de la DETA pure pour donner une matrice 

modifiée. Une matrice a été réalisé pour chaque ratio stœchiométrique r allant de 0,6 à 1,4. La 

Tg¥ de chacune de ces matrices a ensuite été mesurée en DSC et comparée au Tg¥ des matrices 

de référence pour chacun des rapports stœchiométriques. Les résultats sont présentés dans la 

Figure II-23. La matrice modifiée est ici comparée à la même référence utilisée dans la partie 

précédente. 

 

II.2.1. Comportement thermique des matrices modifiées 

La matrice modifiée, DGEBA modifiée/DETA pure présente un comportement assez différent 

de la référence et de la matrice à base de DETA modifiée dans la mesure où l’on observe 

plusieurs Tg¥ pour chacun des rapports stœchiométriques étudiés. Ceci implique que différents 

réseaux distincts coexistent un sein d’une même matrice pour chaque rapport r. Les plus hautes 

valeurs de Tg¥ pour chaque rapport r sont relativement proches des Tg¥ de la référence tout en 

étant légèrement plus élevées 4,96. Ces Tg¥  correspondrait donc à des réseaux relativement peu 

modifiés du fait des faibles écart de Tg¥ et de la position de la cloche sur le rapport r =1,0. 

L’absence de décalage de stœchiométrie montre qu’à l’inverse de la DETA, l’eau et/ou les 

fibres ne semblent pas modifier les fonctions réactives de la DGEBA, auquel cas un décalage 

de stœchiométrie vers les rapports r<1 aurait été observé. La première hypothèse était que les 

fibres puissent réagir avec les fonctions époxyde bien que celles-ci soient moins réactives que 

les fonctions amine. Une étude similaire avait mis en évidence cette réaction, mais en utilisant 

des nanofibres de celluloses 51. Dans cette configuration, l’ajout de nanofibres de cellulose 

induisait bel et bien un décalage de stœchiométrie vers un excès de résine (vers r<1) couplée à 

une augmentation de la Tg du système. Cette différence s’explique notamment par la très 

importante surface spécifique offerte par les nanofibres qui permet cette réaction. Une autre 

étude a pu mettre cette réaction en évidence mais utilisant un temps de contact entre les fibres 

et la résine beaucoup plus long et sans extraire la résine des fibres 97, donc non comparable à 

notre essai. 
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Dans nos conditions d’essais, il n’était finalement pas étonnant de ne pas observer de décalage 

de stœchiométrie au vu de la cinétique extrêmement lente de cette réaction 52. De plus, la résine 

étant naturellement hydrophobe, sa réaction avec l’eau est défavorisée lors la manipulation. 

 

 
Figure II-23 : Évolution de la Tg¥  en fonction du rapport stœchiométrique r pour la matrice de référence DGEBA 

pure/DETA pure (vert) et pour la matrice modifiée DGEBA modifiée/DETA pure (bleu) ainsi qu’une représentation 

schématique des réseaux en présence pour la matrice pure (A) et la matrice modifiée (B). 

 

 

Les autres Tg¥  bien plus basses, comprises entre 40°C et 100°C correspondraient quant à elles 

à des réseaux distincts beaucoup moins denses au sein de la matrice. Ces réseaux semblent 

toutefois être minoritaires si l’on compare les DCp des transitions vitreuses des réseaux en 

présence dans chaque matrice comme le montre la Figure II-24. Le DCp des Tg¥  les plus basses 

est en effet plus de 10 fois inférieur au DCp des Tg¥ les plus hautes associées au réseaux peu 

modifiés, démontrant leur prédominance au sein de la matrice comme le montre le Tableau 7. 

Les DCp des réseaux de plus basse Tg¥  étant largement minoritaires, ils ne devraient en théorie 

n’avoir qu’une influence minime sur les propriétés générales de la matrice 
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Tableau 7 : Comparaison des DCp pour les hautes Tg¥ et les basses Tg¥ de la matrice modifiée 

 Tg la plus haute Tg les plus basses 

a/e ΔCp (J/(g.K)) % ΔCp total ΔCp (Tg 1) 
(J/(g.K)) 

% ΔCp 
total 

ΔCp (Tg 2) 
(J/(g.K)) 

% ΔCp 
total 

0,8 0,402 94 0,026 6 / / 
0,9 / / / / / / 
1 0,116 61 0,041 22 0,033 17 

1,1 0,24 93 0,017 7 / / 
1,2 0,2 92 0,017 8 / / 
1,3 0,332 96 0,013 4 / / 
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Figure II-24 : Thermogrammes d’échantillons de matrice modifiée DGEBA modifiée/DETA pure pour r = 0,9 ;1,1 et 1,2 

obtenus en DSC 

 

 

DGEBA modifiée r = 0,9

DGEBA modifiée r = 1,1

DGEBA modifiée r = 1,2
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Intéressons-nous maintenant aux réseaux de plus haute Tg¥ dont le comportement est 

relativement proche de ceux de la matrice de référence. Aux abords de la stœchiométrie (r =1,0) 

les Tg¥  de la matrice modifiée sont légèrement supérieures à celles de la référence. Cette 

augmentation pourrait s’expliquer par la « solubilisation » de l’eau libre, originellement 

adsorbée à la surface des fibres, dans la DGEBA durant la phase d’imprégnation. Les résines 

époxyde peuvent « solubiliser » une certaine quantité d’eau jusqu’à 3% en masse même si elles 

sont par nature hydrophobes 63. En dessous de cette limite de saturation, l’eau est intimement 

mélangée à la résine et au-dessus, l’eau existe sous forme d’une phase séparée. Il a été montré 

qu’une faible quantité d’eau, inférieure à 3% en masse, pouvait accélérer la réaction entre la 

résine et le durcisseur par réaction d’ouverture des cycles des fonctions époxyde 98. De plus, ce 

phénomène pourrait augmenter la contrainte de flexion et le module de conservation en flexion 

de la matrice 61,63 en augmentant le taux de conversion final formant un réseau légèrement plus 

dense comme représenté sur la Figure II-23-B. 

 

II.2.2. Analyse de la DGEBA modifiée 

L’hypothèse est donc que la DGEBA aurait récupéré une partie de l’eau contenue dans les fibres 

durant la phase d’imprégnation du protocole expérimental. La présence d’eau dans la DGEBA 

modifiée a été étudiée par spectroscopie infrarouge (MIR). Le spectre IR de la DGEBA a été 

comparé au spectre de la DGEBA pure ainsi qu’au spectre de DGEBA pure contenant de l’eau 

volontairement ajoutée et le spectre de la DGEBA modifiée séchée pendant 12h à 103°. 

L’ensemble de ces spectres est présenté sur la Figure II-25. Les spectres de la DGEBA pure et 

de la DGBEA modifiée séchée sont similaires. La bande à 3500 cm-1, correspondant à 

l’étirement des liaisons O-H des groupements hydroxyles, indique la présence de dimères (ou 

d’espèces de masse moléculaire supérieure) 93. La DGEBA modifiée et la DGEBA contenant 

de l’eau présentent cette même bande caractéristique à 3500 cm-1 mais plus intense ainsi qu’une 

deuxième bande à 3635 cm-1 correspondant aussi à l’étirement des liaisons O-H des 

groupements hydroxyles 98. La présence de groupe hydroxyles additionnels dans la DGEBA 

modifiée, la similarité de son spectre avec celui de la DGEBA volontairement contaminée ainsi 

que la disparition de la bande à 3635 cm-1 lorsque la DGEBA modifiée est séchée confirment 

bien la présence d’eau dans la DGEBA modifiée et donc son extraction des fibres lors de la 

phase d’imprégnation.  
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Figure II-25 : Spectres infrarouge de la DGEBA pure, DGEBA modifiée, DGEBA volontairement contaminée avec 0,15% 

w/w d’eau et DGEBA modifiée séchée en étuve. 

 

La DGEBA modifiée a aussi été analysée en DSC pour détecter une éventuelle réaction 

d’homopolymérisation durant le contact avec les fibres. Les résultats de cette analyse montrent 

que la DGEBA pure et la DGEBA modifiée possèdent des Tg relativement proches autours de 

-20°C comme le montre la Figure II-26. Cela montre que la réaction d’homopolymérisation en 

présence d’eau reste relativement limitée comme cela a pu être démontré dans la littérature 51. 

La DGEBA transporte donc simplement l’eau sans réagir avec cette dernière. 
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Figure II-26 : Thermogramme DSC de la DGEBA modifiée et de la DGEBA pure 

II.2.3. Étude des réseaux secondaires 

La formation de réseaux distincts au sein d’une même matrice a été étudié dans la littérature. 

Habituellement, la formation de double réseaux résulte de l’utilisation d’un mélange de 

durcisseurs possédant des réactivités différentes 99. Dans notre cas, un seul durcisseur a été 

utilisé, à savoir la DETA et, de surcroît seule la DGEBA est modifiée au cours de la 

manipulation. L’hypothèse avancée serait donc qu’une partie de l’eau extraite des fibres aurait 

agi comme accélérateur pour la réaction (donnant les réseaux de plus haute Tg¥) alors qu’un 

excédent d’eau aurait pu modifier, in situ, les fonctions amine du durcisseur lors du mélange 

résine modifiée/durcisseur donnant naissance à ces réseaux secondaires. L’absence de décalage 

de stœchiométrie pour ces réseaux secondaires pourrait s’expliquer par la variation de la 

quantité d’eau dans la réaction par rapport à la quantité de DETA pour chaque ratio. Pour les 

manipulations avec DETA modifiée, toute la DETA était en contact avec une certaine quantité 

d’eau présente dans les fibres, et donc le rapport DETA/eau était le même quel que soit le ratio 

stœchiométrique utilisé. Dans le cas de la DGEBA modifiée, cette dernière a extrait une certaine 

quantité d’eau, constante pour chaque rapport stœchiométrique, alors que la quantité de DETA 

variait. Ce phénomène a pu avoir un effet sur l’accélération et le taux de conversion de la 

réaction mais aussi sur la modification des fonctions amine de la DETA. Aussi, dans cette série 

de manipulations, l’eau extraite dans la DGEBA ainsi que la DGEBA ont été mises en contact 

DGEBA pure

DGEBA modifiée
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directement avec la DETA au même moment, ce qui implique que les deux réactions ont pu 

avoir lieu au même moment avec des cinétiques certainement différentes. Enfin, il existe parfois 

plus de deux Tg¥ pour certains rapports stœchiométriques. Dans ces conditions, il n’est possible 

d’associer certains points entre eux pour tracer la cloche de stœchiométrie. L’extraction des 

fibres de composés passifs pouvant interférer avec la réaction durant le mélange de la DGEBA 

modifiée avec la DETA ne pourrait pas non plus expliquer la formation de ces réseaux. Dans 

tous les cas, la formation de ces réseaux reste locale et minoritaire. 

 

II.2.4. Suivi infrarouge de la réaction époxyde/amine 

La présence des fonctions amine et époxyde dans les matrices de référence et les matrices 

modifiées pour chacun des ratios étudiés a été suivie par spectrométrie infrarouge (NIR) et les 

résultats sont présentés dans la Figure II-27. 

La quantité de fonctions époxyde de la matrice modifiée décroit de la même manière que pour 

la référence pour rÎ{0,5-0,8} (Figure II-27-A). Pour rÎ{0,8-1,2}, la pente diminue jusqu’à ce 

que les fonctions soient entièrement consommées à r =1,2. Ce résultat est assez surprenant si 

l’on compare avec l’analyse des données DSC qui, avec un pic de stœchiométrie centré sur r 

=1,0, laissait présager une consommation totale de toutes les fonctions pour ce ratio. 

Cette anomalie est aussi présente du côté des fonctions amine du système modifié (c’est-à-dire 

pour un excès d’époxyde), où les premières fonctions amines commencent à apparaître pour un 

ratio r =0,9 comme le montre la Figure II-27-B. Or, au regard des analyses DSC, comme pour 

les fonctions époxyde, les fonctions amine aurait dû commencer à apparaître pour un excès 

d’amine. De plus, au vu du suivi des fonctions époxyde de la matrice modifiée, les fonctions 

amine aurait pu apparaître à partir la consommation totale des fonctions époxyde, soit pour r 

=1,2. Plus surprenant encore, la quantité de fonctions amine augmente jusqu’à un premier 

maximum pour r=1,0 avant de décroître légèrement jusqu’à r=1,2 pour enfin augmenter de 

manière relativement rapide. Cette dernière vitesse d’apparition est même supérieure à celle de 

la matrice de référence. 
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Figure II-27 : Évolution du rapport des airs des pics époxydes (A) et des pics amine (B) sur les pics de référence pour la 

matrice de référence (vert) et la matrice modifiée DGEBA modifiée/DETA pure (bleu) en spectrométrie infrarouge 

Pour la matrice modifiée, il y a donc coexistence des fonctions amine et époxyde dans le 

système pour 0,9£ r £1,1. Pourtant les résultats obtenus en DSC donnent les valeurs de Tg¥  les 
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plus élevées dans cet intervalle impliquant une importante densité du réseau, elle-même 

synonyme d’une réaction quasi fonction à fonction et donc de stœchiométrie. Il apparaîtrait 

donc que les fonctions restantes, amine et époxyde, qui coexistent dans cet intervalle soient en 

proportion stœchiométrique pour ne pas modifier la stœchiométrie du réseau principal 

présentant les plus hautes Tg¥. Mais il est cependant nécessaire de prendre en compte la 

formation des réseaux secondaires de plus basse Tg¥ qui ont aussi consommés des fonctions 

avec une stœchiométrie imparfaite qui expliquerait leur faible densité. Dès lors il faudrait 

considérer deux familles de fonctions. Les fonctions, époxyde et amine, dites « normales » qui 

auraient réagi entre elles menant à la construction du réseau principal de plus hautes Tg¥. 

Ensuite viendrait des fonctions amine modifiées, qui aurait pu réagir de manière imparfaite 

conduisant à la création des réseaux secondaires.  

A la vue de l’intégralité des résultats précédents, il serait plus que probable que l’eau extraite 

dans la DGEBA modifie les fonctions amine de la DETA lors du mélange des réactifs. Or, pour 

les manipulations réalisées sur la DETA modifiée, la DETA était en contact avec, a priori, une 

quantité d’eau bien plus importante à la surface des fibres. En conséquence, les réseaux 

secondaires auraient dû en toute logique avoir des Tg¥ supérieures dans la mesure où les 

fonctions amine auraient eu des interactions moindres avec l’eau en comparaison à la DETA 

modifiée. De plus, ces réseaux secondaires auraient dû apparaître pour les matrices réalisées à 

partir de DETA modifiée. Il est donc évident que la simple modification in situ des fonctions 

amine de la DETA par l’eau extraite par la DGEBA lors du mélange des réactifs ne peut à elle 

seule expliquer la formation des réseaux secondaires ainsi que de la coexistence de fonctions 

n’ayant pas réagi. Ce phénomène pourrait être le résultat de la somme des différentes 

interactions mise en jeu lors du mélange des réactifs, à savoir, la réaction époxyde/amine 

classique, la réaction époxyde/amine accélérée par la présence d’eau et la modification in situ 

des fonctions amine par l’eau. Les différentes cinétiques de ces réactions pourraient être à 

l’origine de ce « désordre réactionnel ». 
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II.2.5. Propriétés des réseaux 

II.2.5.a. Analyse des modules de conservation des matrices modifiées 

Des essais en DMA ont été menés sur la matrice modifiée, DGEBA modifiée/DETA pure, dont 

les résultats sont présentés dans le Tableau 8. Suite à un problème technique, l’échantillon de 

matrice à r =1,0 n’a pas pu être testé et il était malheureusement trop chronophage de relancer 

l’intégralité des échantillons pour compléter cette étude. Il est cependant possible de deviner 

ces résultats par extrapolation des résultats précédents. 

Là encore, les valeurs des modules sur le plateau caoutchoutique (180°C) présentent un certain 

écart entre la valeur maximale et la valeur minimale mais cet écart est bien moins important 

que dans le cas de la DETA modifiée. Le plus haut module apparait pour r = 1,1 et décroit dès 

que l’on s’écarte de la stœchiométrie. 

 
Tableau 8 : Modules de conservation de la matrice de référence et de la matrice modifiée DGEBA modfiée/DETA obtenus en 

DMA à 180°C 

a/e 

Matrice 

Référence 

E’ (MPa) 

Matrice modifiée 

DGEBA modifiée/DETA 

E’ (MPa)  

0,8 36,6 30,7 

0,9 49 37,6 

1 76,18 / 

1,1 59,2 56,2 

1,2 72,2 49,8 

1,3 56,5 52,5 

 

 

II.2.5.b. Analyse de la structure des réseaux 

La structure des réseaux a aussi été étudiée à l’aide la DMA. Les thermogrammes ont été 

séparés dans deux graphes dans un soucis de clarté. La Figure II-28 présente les pics 

d’amortissement pour les stœchiométries extrêmes soit r = 0,8 et 1,3 alors que la Figure II-29 

présente les pics pour les rapports proches de la stœchiométrie. 

Les pics pour r = 0,8 et 1,3 sont cohérents avec l’étude menée en DSC ainsi qu’avec les pics de 

référence avec lesquels ils sont quasiment alignés, c’est-à-dire qu’ils possèdent des 
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températures de transition a relativement proches. Cette observation corrobore l’hypothèse 

selon laquelle les fibres de lin et/ou l’eau adsorbée ne modifieraient pas la stœchiométrie du 

réseau. Concernant la présence d’autres réseaux, celle-ci est à peine, voire pas du tout, 

perceptible. On observe une légère augmentation du Tan d vers 40°C pour r = 0,8 ainsi qu’un 

très léger pic vers 60°C pour r = 1,3. Cependant, comme l’a montré la DSC, ces réseaux 

secondaires sont largement minoritaires et il semble donc normal qu’il soit difficile de les 

détecter correctement en DMA. 

  

 
Figure II-28 : Évolution des facteurs d’amortissement de la matrice de modifiée DGEBA modifiée/DETA pure pour r=0,8  et 

1,3 (orange) en fonction de la température. 

Les pics d’amortissement des matrices ayant un rapport stœchiométrique proche de r = 1,0 

présentent un comportement quelque peu différent. Pour r = 1,2, le sommet du pic vers 133°C 

est légèrement décalé vers la gauche en comparaison avec le réseau de référence. Il présente 

cependant un épaulement vers 150°C et l’on pourrait y voir deux pics fondus entre eux bien 

que la DSC ne fasse pas état de deux réseaux distincts à ces températures. Ces pics sont 

relativement proches et la Tg mesurée en DSC est surement une moyenne de ces deux 

transitions. Si l’on regarde les thermogrammes obtenus en DSC, on remarque que la différence 
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entre l’onset et l’endset est plus importante pour r = 1,2 que pour r =1,1 où le pic et son 

épaulement sont plus resserrés comme le montre la Figure II-24. Il s’agit donc d’un réseau 

hétérogène principalement composé d’un réseau peu modifié et d’un réseau plus dense 

possédant une température de transition a plus élevée qui serait le résultat de l’action de l’eau 

sur la réaction évoquée précédemment. Pour r = 1,1, le comportement est en tout point similaire 

et le sommet du pic se situe de manière cohérente à une température plus élevée. Enfin la 

variation du Tan d pour r = 0,9 présente un comportement assez atypique avec le sommet du 

pic vers 150°C et un large épaulement sur la gauche vers 120°C. Il est assez difficile de conclure 

sur ce pic car son sommet est positionné à la température correspondant au réseau de référence 

pour r = 0,9 mais correspond aussi au pic de plus haute densité mis en évidence pour r = 1,1 et 

1,2. 

Là aussi, il est possible de deviner les réseaux secondaires observés en DSC avec de de faibles 

pics à 60°C et 90°C pour r = 1,1 et r =1,2 respectivement. Bien que les températures de ces 

derniers ne correspondent pas exactement avec ce qui a été obtenu en DSC, leur 

ordonnancement reste toutefois cohérent. Pour r = 0,9, il est difficile d’identifier le réseau 

secondaire à partir de la forme générale du pic. On observe en effet une légère augmentation de 

tan d vers 70°C et le large épaulement à 120°C. Si l’on observe le thermogramme obtenu en 

DSC présenté Figure II-24, on remarque que la Tg mesurée semble être une moyenne de ces 

deux transitions avec une Tgonset à 80°C et une Tgendset à 120°C. Il est donc assez compliqué 

de décrire ce réseau dans la mesure où l’identification du réseau principal, du réseau secondaire 

et du réseau modifié par l’eau n’est pas claire. Au vu des résultats obtenu en DMA, il semblerait 

logique d’attribuer le pic à 70°C au réseau secondaire (cohérent avec la DSC), l’épaulement à 

120°C au réseau principal (ou fondu avec le réseau secondaire en DSC) et enfin le réseau le 

plus dense modifié par l’eau au pic à 150°C. 

De manière générale, le caractère asymétrique de ces pics ainsi que leur largeur dénotent bien 

du caractère hétérogène de ces derniers 100. Ce phénomène peut s’expliquer par l’action de l’eau 

sur la réaction qui ne serait pas uniforme. Localement le réseau peut être relativement dense si 

l’action de l’eau a été importante et l’inverse certaines zones du réseau n’ont pu être que très 

peu influencée, voire pas du tout et il existe bien entendu toute une palette de réseaux compris 

entre ces deux extrêmes. 
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Figure II-29 : Évolution des facteurs d’amortissement de la matrice de modifiée DGEBA pure/DETA modifiée pour 

r=0,9 ;1,1 et 1,2 (orange) en fonction de la température. 

 

II.2.6. Conclusion sur les interactions fibres/résine 

Lors de sa mise en contact avec les fibres, la DGEBA réagit de manière totalement différente 

en comparaison avec la DETA. Il aurait été en effet possible de s’attendre à une modification 

des fonctions époxyde de la résine perturbant la stœchiométrie de la réaction. Or dans ce cas-

là, aucun décalage de stœchiométrie ni chute de Tg ne traduit ce phénomène et il se produit 

même l’inverse. La stœchiométrie reste centrée sur un rapport r = 1,0 et l’on observe même une 

légère augmentation des Tg¥ signifiant l’obtention d’un réseau légèrement plus dense. Cette 

modification du réseau serait essentiellement due à l’action de l’eau adsorbée à la surface des 

fibres qui agirait comme un accélérateur et augmenterait le taux de conversion final de la 

réaction donnant ainsi naissance à un réseau plus dense comme schématisé sur la Figure II-30. 

Il a été démontré que lors de son contact avec les fibres, la DGEBA extrait une partie de l’eau 

contenue dans ces dernières mais sans réagir avec elle. L’eau agirait donc in situ lors de la 

réaction de réticulation. Cependant, bien que l’on observe localement un réseau légèrement plus 

dense les matrices modifiées n’exhibent pas pour autant des propriétés mécaniques plus 
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importantes. En effet, il semble que l’eau n’agisse pas uniformément sur l’ensemble du réseau 

entrainant la création d’un certains « gradient » de réseaux plus ou moins dense. De plus, il se 

peut que l’eau soit apportée en excès lors de la réaction et cet excédent d’eau pourrait aussi 

modifier les fonctions amine de la DETA au cours de la réaction et donc entrainer la création 

de réseaux modifiés moins dense (Figure II-30). Comme avec la DETA, il est donc évident que 

l’eau joue un rôle majeur dans la mise en œuvre du réseau, à la différence que cette fois-ci, son 

influence n’est pas forcement négative. Dans ces conditions, il serait donc envisageable 

d’utiliser cette eau non désirée, avec un dosage approprié, afin favoriser la réaction de 

réticulation de la matrice. 

 

 
Figure II-30: Mise en place des différents types de réseaux issus du mélange de la DGEBA modifiée avec la DETA pure 

 

II.3. Considérations sur les techniques d’analyse 
Les propriétés thermiques et mécaniques dynamiques des différents échantillons ont été 

mesurées dans les parties précédentes. Cette partie a pour but d’étudier la corrélation entre les 

propriétés thermiques des réseaux, plus particulièrement leur température de transition vitreuse, 

et leurs propriétés mécaniques dynamiques représentées par le module de flexion dynamique 

sur le plateau caoutchoutique à 180°C ainsi que la température de transition a. Cette 

comparaison est présentée dans la Figure II-31. On s’attend à ce que le réseau le plus dense, 

possédant la Tg¥ la plus haute possède aussi le module le plus élevé 6. 
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La Figure II-31-A met en parallèle les températures de transition vitreuse de chacun des réseaux 

avec leurs modules dynamique mesurés à 180°C. On observe des comportements identiques 

pour les deux grandeurs tant pour les matrices à base de DGEBA modifiée que pour celles à 

base de DETA modifiée. La Tg¥ d’un réseau semble donc être un bon indicateur pour 

caractériser rapidement ses propriétés mécaniques. L’étude mécanique dynamique reste 

cependant un complément important pour la caractérisation des réseaux comme l’a montré 

l’étude des réactifs modifiés. La mesure de la Tg¥ en DSC peut en effet être quelque peu 

trompeuse en moyennant une valeur de Tg¥ sur un gradient de réseaux plus ou moins large. Il 

est donc pertinent de prendre en compte l’écart entre la valeur à l’onset et l’endset pour 

caractériser l’homogénéité d’un réseau. La DMA semble donc plus pertinente pour une analyse 

plus précise des réseaux et de leurs structures mais reste plus chronophage que la DSC et 

nécessite de prendre en compte plus de paramètres comme le mode où la fréquence de 

sollicitation, elle demeure de ce fait plus adaptée pour des études comparatives. 

La Figure II-31-B présente justement la différence entre les températures de transition vitreuse 

mesurées en DSC et les températures de transition alpha mesurées en DMA. Bien que ces deux 

méthodes donnent des résultats similaires pour les matrices étudiées, il subsiste un écart non 

négligeable de température entre les deux techniques pouvant aller jusqu’à plusieurs dizaines 

de degrés. Cet écart est principalement dû au fait que la Ta ne représente pas directement la Tg 

mais se traduit comme la manifestation mécanique de cette dernière. Dans ces conditions, pour 

un même échantillon la Ta est amenée à varier en fonction des paramètres de sollicitation choisis 

pour l’étude en DMA. La méthode de mesure elle-même joue sur la mesure. Il a été choisi de 

se placer à l’onset en DSC correspondant au « début » de la transition alors que la mesure de la 

Ta est réalisée au sommet du pic d’amortissement correspondant surement plus au midpoint 

utilisé en DSC. Les gradients de chauffe diffèrent aussi avec 30 °C/mm et 2 °C/mm 

respectivement pour la DSC et DMA et cette vitesse peut aussi influencer la mesure des 

transitions. Outre ces considérations, la mesure de ces températures de transition est fortement 

liée à l’opérateur ainsi qu’à la méthode de mesure et plus particulièrement en DSC. Il n’existe 

pas de règle précise concernant le placement des bornes pour la mesure et surcroit la forme de 

la transition peut fortement varier d’un échantillon à l’autre. Là encore, l’utilisation des 

méthodes en parallèle permet d’affiner les résultats en caractérisant plus précisément cette 

transition.  
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Figure II-31 : (A) Mise en parallèle des températures de transition vitreuse obtenues en DSC et des modules de flexion 

dynamiques (180°C) pour les matrices et modifiées et (B) comparaison des températures de transition obtenues en DMA et 

DSC pour les matrice modifiées. 
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III. Conclusion 
 

L’objectif de ces travaux de recherche était d’évaluer l’éventuel impact des fibres de lin sur la 

réaction résine/durcisseur conduisant à la formation de la matrice dans le cadre de la réalisation 

de composites fibres de lin/matrice époxy. Pour cela, l’influence des fibres de lin a été étudié 

séparément sur la résine et sur le durcisseur pour comprendre précisément les différentes 

interactions pouvant intervenir lorsque les fibres, la résine et le durcisseur sont mélangés 

simultanément. Dans cette optique, un protocole expérimental a été développé afin de pouvoir 

séparer et étudier individuellement les différentes interactions pouvant entrer en jeu. Il s’agissait 

d’étudier comment les fibres pouvaient modifier la résine ou le durcisseur et par conséquent 

modifier la réaction de réticulation entre la résine et le durcisseur à l’origine de la matrice. Ce 

protocole de modification des réactifs par les fibres fait intervenir plusieurs paramètres, à savoir 

le temps de contact entre les fibres et le réactif, la température de contact et le taux d’humidité 

contenu dans les fibres de lin. Plus le temps et/ou la température de contact avec les fibres sont 

élevés plus les réactifs sont modifiés. Aussi, plus les fibres contiennent d’eau, plus les réactifs 

sont modifiés et c’est ce paramètre qui est au centre de l’étude. Pour le durcisseur, c’est l’eau 

contenue dans les fibres qui va modifier les fonctions amine du durcisseur et les rendre moins 

réactives. Le défaut de fonctions amine ainsi généré va impacter directement la stœchiométrie 

du mélange résine/durcisseur et conduire à la mise en œuvre d’une matrice possédant des 

propriétés thermomécaniques inférieures à celles obtenues avec les réactifs purs dans les 

conditions normale de mélange. Il est cependant possible de corriger en partie ce défaut en 

ajoutant un excès de durcisseur pour pallier le manque de fonctions amine dû à la modification 

de ces dernières par les fibres. Ce décalage de stœchiométrie permet d’augmenter sensiblement 

la densité du réseau et d’augmenter le module de flexion dynamique (sur le plateau 

caoutchoutique) de la matrice de 50% en comparaison avec le ratio de mélange initial. Pour la 

résine, on observe des interactions totalement différentes avec les fibres. La résine ne réagit ni 

avec les fibres ni avec l’eau qu’elles contiennent. Les fonctions ne sont pas modifiées et 

n’induisent pas de décalage de stœchiométrie comme avec le durcisseur. Néanmoins, la résine 

va solubiliser une partie de l’eau contenue dans les fibres qui sera ensuite apportée lors de la 

réaction résine/durcisseur. Cette eau va jouer différents rôles lors de la réaction et engendrer 

plusieurs types de réseaux au sein d’une même matrice. L’eau peut en effet, dans une certaine 

mesure, accélérer la réaction de réticulation et augmenter son taux de conversion donnant 

naissance à des réseaux légèrement plus denses qu’avec les réactifs purs. Mais aussi, dans une 
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moindre mesure, l’eau apportée peut modifier les fonctions amine du durcisseur lors de la 

réaction et engendrer l’apparition de réseaux moins denses. Enfin, il semble qu’une partie du 

réseau ne soit pas affectée par l’eau et donne lieu à une réaction normale. Cette diversité de 

réseaux entraîne une certaine hétérogénéité des matrices mises en œuvre qui induit une baisse 

des propriétés mécaniques dynamiques en comparaison avec la matrice issue des réactifs purs. 

Il est donc évident que l’eau contenue dans les fibres joue un rôle primordial dans la réaction 

de réticulation entre la résine et le durcisseur. Il n’est cependant pas aisé de supprimer cette eau 

car d’une part, le séchage des fibres peut entrainer une perte de propriétés mécaniques de fibres 

et, d’autre part, une fois sèches, les fibres adsorbent leur humidité très rapidement et il est donc 

relativement compliqué, dans le cadre de la mise en œuvre de composite, de travailler avec des 

fibres totalement sèches et de contrôler leur taux d’humidité qui est extrêmement sensible aux 

conditions environnementales. De plus, l’objectif du projet étant de minimiser au maximum le 

nombre de traitements utilisés lors du procédé, il reste préférable de les utiliser telles quelles 

sans les sécher. Et cette étude a permis de démontrer que la présence d’eau dans les fibres n’était 

pas une fatalité. Premièrement, ne pas sécher les fibres de lin permet de conserver leurs 

propriétés mécaniques et réduire le coût économique et écologique du procédé. Deuxièmement, 

même si l’eau peut modifier les fonctions amine du durcisseur, il est possible de corriger la 

stœchiométrie du mélange pour obtenir une matrice plus performante. Enfin, cette eau peut être 

utilisée comme un accélérateur et augmenter le taux de conversion de la réaction de réticulation. 

Il reste maintenant à déterminer comment ces différentes interactions interagissent ensemble 

lors de la mise en œuvre d’un composite, c’est-à-dire lorsque les fibres, la résine et le durcisseur 

sont mélangés en mêmes temps. Dans ces conditions, les interactions mises en évidence rentrent 

en compétition entre elles mais aussi avec la réaction de réticulation, le tout au contact des 

fibres. 
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Introduction au Chapitre III 
 

Le Chapitre II aura permis de mettre en évidence l’influence des fibres de lin sur la résine et le 

durcisseur modèles de manière individuelle. Les fibres de lin, et plus particulièrement l’eau 

qu’elles contiennent, modifient les fonctions amine du durcisseur et engendrent une 

modification du rapport stœchiométrique du mélange résine/durcisseur. Ce décalage pouvait 

alors être simplement corrigé par l’ajout d’un excès de durcisseur. Bien qu’essentiel à la 

compréhension d’une partie des interactions mises en jeu, le protocole expérimental avait été 

développé spécialement pour pouvoir isoler les différents types d’interactions pouvant 

intervenir lors de la mise en œuvre d’un composite pour faciliter leur étude. Nécessairement, 

l’étape suivante consistait donc à se placer dans le cas concret de la mise en œuvre d’un 

composite à base de fibres de lin et de déterminer dans quelle mesure pourraient intervenir les 

phénomènes observés dans le Chapitre II.  

Dans ces nouvelles conditions, d’importants facteurs ont été modifiés. Tout d’abord, tous les 

réactifs, à savoir les fibres, la résine et le durcisseur sont mis en contact quasi-simultané. Ceci 

implique que les interactions fibres/résine, fibres/durcisseur et résine/durcisseur seront en 

compétition. Ensuite, dans chacun de ces couples pourront intervenir les interactions chimiques 

mais aussi des interactions physiques, comme la physisorption d’un composé par les fibres, qui 

avaient été mises de côté dans le Chapitre II. La résine et le durcisseur seront aussi introduits 

dans des proportions différentes par rapport aux fibres. Enfin, le procédé de mise en œuvre du 

composite fera aussi entrer en jeu d’autres paramètres comme la pression de mise en œuvre par 

exemple. La première partie de ce chapitre aura donc pour objectif de décrire les phénomènes 

intervenant dans la mise en œuvre d’un composite stratifié afin de comprendre l’influence des 

paramètres et de déterminer les conditions opératoires permettant d’obtenir un composite mis 

en œuvre avec les fibres de lin et la matrice modèle le plus performant possible. En suivant, la 

seconde partie de ce chapitre sera dédiée au transfert de ces différentes analyses vers un procédé 

de mise en œuvre des panneau alvéolaires. Le procédé final utilisant une matrice commerciale 

formulée, le début de l’étude sera consacré à sa caractérisation. Ensuite, comme pour la matrice 

modèle, une étude du procédé de fabrication du composite et de ses paramètres sera mise en 

place. Enfin, il sera question du développement de la structure du panneau sandwich et de son 

procédé de mise en œuvre. En résumé, ce Chapitre III aura donc pour vocation de faire le pont 

entre les études théoriques menées au Chapitre II et le développement du procédé industriel de 
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mise en œuvre du panneau alvéolaire au travers de l’étude des paramètres du procédé de mise 

en œuvre du composite. 
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I. Influence de la stœchiométrie du mélange résine/durcisseur 

et des paramètres de mise en œuvre sur le comportement 

thermomécanique d’un composite modèle 
 

I.1. Introduction 
Cette première partie aura pour but de valider les résultats obtenus pour les matrices aux 

Chapitre II dans le cas concret de mise en œuvre d’un composite. Pour ce faire, les propriétés 

de composites mis en œuvre pour différentes stœchiométries seront étudiées pour évaluer 

l’influence de fibres de lin sur la réaction de polymérisation lorsque tous les réactifs (fibres, 

résine et durcisseur) sont mis en contact simultanément. 

 

I.2. Mise en œuvre des composites  
L’étude des interactions physico-chimiques entre les fibres et la matrice dans un cas concret 

impliquait donc forcément la mise en œuvre de composites. Le protocole de mise en œuvre est 

présenté dans la Figure III-1. Chaque étape du procédé était liée à un ou plusieurs paramètres 

d’entrée et influait sur différentes propriétés du composite. C’est l’addition de ces différentes 

propriétés qui déterminera les propriétés finales du composite comme ses propriétés thermiques 

ou mécaniques. L’ensemble de ces paramètres et leur influence sur le composite seront explorés 

en détail dans la partie I.3. Cette première partie a pour objet de décrire de manière générique 

le procédé utilisé comme point de départ et référence.  
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Figure III-1 : Schématisation du procédé de mise en œuvre des éprouvettes 

 

Ce procédé peut se décomposer en trois étapes principales : l’imprégnation du tissu par la 

matrice, la mise en forme du composite par compression et enfin la post-cuisson et la 

préparation des échantillons. 

La première étape du procédé concerne l’imprégnation du tissu de lin par le mélange 

résine/durcisseur. Les composites ont été mis en œuvre avec un empilement de 4 plis de tissus 

de lin. L’utilisation de 4 plis a permis d’obtenir une symétrie dans l’empilement et une épaisseur 

minimale avoisinant les 2 mm permettant la réalisation d’essais mécaniques tout en ne 

nécessitant pas trop de matière pour la fabrication des échantillons. Les plis de lin ont été 

imprégnés un à un avec le mélange résine/durcisseur réalisé juste avant l’imprégnation. Le 

mélange était réparti de manière homogène dans les plis à l’aide d’une spatule. Les plis, une 

fois imprégnés, sont empilés est positionnés dans le moule entre deux feuilles de TeflonÒ. Deux 

paramètres de mise en œuvre ont été identifiés dans cette étape, à savoir le taux d’humidité du 

tissu avant l’imprégnation et le rapport stœchiométrique utilisé pour le mélange 

résine/durcisseur. 

La deuxième étape du procédé était liée à la mise en forme du composite et donc le procédé de 

thermopressage. Le cycle de pression/température ensuite appliqué sur la machine est décrit 

dans la Figure III-2. Les deux paramètres opératoires définissant cette étape était donc la 

pression et la température de mise en œuvre. Le cycle de température appliqué découle 

directement du Chapitre II où les fibres de lin étaient mises en contact avec la résine ou le 
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durcisseur pendant 1 h à 50 °C. Cette étape apparaît donc dans le cycle de mise en œuvre des 

composites afin de favoriser les interactions fibres/matrices et de se placer dans des conditions 

identiques aux conditions expérimentales du Chapitre II. L’application du palier à 100 °C va 

quant à elle permettre la polymérisation de la matrice. La pression appliquée va permettre de 

compacter les plis et par conséquent de chasser l’excédent de matrice ainsi que l’air présent 

dans le tissu imprégné.  

Enfin la troisième étape du procédé consiste à réaliser une post-cuisson du composite. En effet, 

la température de mise en forme du composite n’excède pas 100 °C. Or, comme cela a été 

montré dans le Chapitre II, la Tg¥ maximale du système DGEBA/DETA avoisine les 150°C. Il 

était donc nécessaire de réaliser la post-cuisson afin d’être certains d’obtenir un réseau 

entièrement polymérisé ayant atteint sa Tg¥. Cette étape n’a pas été directement incluse dans le 

cycle de thermopressage pour éviter de trop faire chauffer la thermopresse dans la mesure où 

son temps de refroidissement est assez lent. De plus, il n’était possible de réaliser qu’un seul 

composite à la fois dans la thermopresse alors qu’il était possible de post-cuire plusieurs 

composites simultanément dans une étuve. Cette étape permet donc un gain de temps 

considérable mais aussi une certaine économie d’énergie. Cette étape terminée, les composites 

sont découpés aux dimensions requises par les différentes analyses et placés en chambre 

climatique pendant au moins 7 jours à 25 °C et 60%HR. 

 

 
Figure III-2 : Cycle température/pression pour la mise en œuvre des composites 
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I.3. Résultats 

I.3.1. Influence de la stœchiométrie du mélange résine/durcisseur sur les 

propriétés du composite 

Différents composites ont été mis en œuvre en suivant le même procédé de fabrication, ne 

faisant varier que la stœchiométrie du mélange DGEBA/DETA. Au vu des résultats obtenus au 

Chapitre II, la fenêtre d’étude a été réduite pour se concentrer sur la gamme de stœchiométries 

la plus intéressante et diminuer le nombre d’échantillons à analyser. Ainsi, un composite a été 

réalisé pour chaque rapport stœchiométrique r allant de 0,8 à 1,3 soit un total de 6 composites 

pour cette étude. 

L’évolution du module de conservation E’ des échantillons en fonction de la température est 

présenté dans la Figure III-3 et les valeurs de ces modules sur le plateau vitreux et sur le plateau 

caoutchoutique sont reportés dans le Tableau 9. On observe un impact important de la 

stœchiométrie du mélange DGEBA/DETA sur les valeurs des modules de conservation avec 

une variation de près de 25 % dans la zone vitreuse et de 30 % dans la zone caoutchoutique. 

Les modules croissent en fonction du rapport r jusqu’à atteindre un maximum pour r = 1,2 et 

enfin diminuer pour r =1,3. Ces résultats sont en corrélation directe avec l’étude réalisée sur les 

matrices modifiées où le rapport r = 1,2 permettaient d’obtenir la matrice DGEBA/DETA 

modifiée avec la Tg et le module de conservation à 180°C les plus élevés.  

 
Figure III-3 : Évolution du module de conservation E’ en fonction de la température pour des composites lin/DGEBA/DETA 

mis en œuvre à différents ratios r=a/e en DMA. 
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Tableau 9 : Valeurs des modules de conservations E' des composites lin/DGEBA/DETA sur le plateau vitreux (25 °C) et sur 

le plateau caoutchoutique (180 °C) 

 
Des essais en flexion trois points ont étés menés sur les échantillons pour compléter les résultats 

obtenus en DMA. Les résultats obtenus sont présentés dans la Figure III-4 et suivent la même 

tendance avec un module de flexion maximal de 13,2 GPa pour r = 1,2. En revanche, l’influence 

de la stœchiométrie du mélange sur la contrainte à la rupture des composites mis en œuvre reste 

négligeable avec une valeur avoisinant 140 MPa pour un rapport r compris entre 0,8 et 1,3. 

 
Figure III-4 : Variation du Module de flexion et de la contrainte à rupture en flexion 3 points des composites en fonction de la 

stœchiométrie du mélange DGEBA/DETA. 
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vitreux (à 25 °C), sur le plateau caoutchoutique (à 180 °C) et le module de flexion statique 

respectivement de 24%, 25% et 14%. 

Il semblerait donc que, même en réalisant le mélange DGEBA/DETA en amont de la réaction 

avec les fibres, la DETA puisse être modifiée dans les mêmes proportions que si elle avait été 

mise en contact seule avec les fibres. Cette observation permet de formuler différentes 

hypothèses sur les mécanismes réactionnels mis en jeu lors de la mise en œuvre du composite, 

c’est-à-dire, lors de la mise en contact quasi simultanée des fibres de lin, de la DGEBA et de la 

DETA. 

Il pourrait y avoir un phénomène d’adsorption différentielle à la surface des fibres conduisant 

à une mise en contact importante entre les fibres et la DETA. Ce phénomène s’expliquerait par 

la différence de viscosité entre la DGEBA et la DETA qui permettrait à cette dernière de 

pénétrer plus facilement les fibres. De plus, le caractère hydrophobe de la DGEBA restreindrait 

son contact avec les fibres favorisant ainsi le contact entre les fibres de lin et la DETA. Ce 

phénomène d’adsorption différentielle entre la résine et le durcisseur a déjà été observé dans la 

littérature 64,65. Il est aussi possible d’appréhender le phénomène dans l’autre sens en 

considérant plutôt la diffusion de l’eau présente à la surface des fibres dans le mélange 

DGEBA/DETA lors de leur mise en contact. 

Il est aussi intéressant de constater que la proportion de DETA modifiée lors de la mise en 

œuvre du composite reste la même que pour le protocole expérimental de modification de la 

DETA du Chapitre 2 alors que les rapports fibres/durcisseurs sont différents. Dans le cas de la 

mise en œuvre du composite, le rapport massique est de 100:11 respectivement pour les fibres 

et la DETA et de surcroît les différentes interactions entre les fibres, la DETA et la DGEBA 

sont en compétitions. Dans le cas expérimental de la modification de la DETA, les fibres sont 

en contact avec une très grande quantité de DETA, largement supérieure au cas réel de mise en 

œuvre d’un composite avec un rapport massique de 100:167 respectivement pour les fibres et 

la DETA. De plus, sans DGEBA, les interactions fibres/DETA ne sont pas en compétition avec 

la réaction DGEBA/DETA et les fibres sont plus accessibles. Il semblerait donc que la 

modification de la stœchiométrie du mélange ne soit pas liée aux quantités de fibres et de DETA 

en présence. Le décalage de stœchiométrie de r=1,0 vers r=1,2 correspond à une modification 

de 20% des fonctions amine du durcisseur. En supposant une modification homogène, cela 

voudrait qu’une fonction amine par molécule de DETA serait modifiée. La fonctions amine de 

la DETA possèdent différentes réactivités liées à leurs basicités. La fonction amine II est la plus 

basique (pKa3 = 10,02), suivie des fonctions amine I (pKa2 = 9,21) et enfin des fonctions amine 

II issues de la réaction des premières fonctions amine I (pKa1 = 4,42). Au vu de ces données et 
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des résultats expérimentaux obtenus, il serait possible de faire l’hypothèse que seule l’amine II 

serait modifiée lors du contact avec les fibres. Cette réactivité différentielle permettrait 

d’expliquer la limitation de la réaction malgré la différence du rapport fibres/DETA. 

 

I.3.2. Influence des paramètres de mise en œuvre 

Outre l’influence de la stœchiométrie du mélange DGEBA/DETA, l’influence des autres 

paramètres opératoires sur les propriétés thermo-mécaniques des composites a aussi été étudiée. 

Cette étude s’est d’abord intéressée au tissu de lin en étudiant notamment l’impact du séchage 

des fibres sur les propriétés du composite. Les paramètres liés au moulage, et donc à la 

thermopresse ont ensuite été étudiés avec l’influence de la pression et du cycle de cuisson. Enfin 

des essais ont été menés pour mettre en œuvre et évaluer l’apport éventuel de la 

préimprégnation du tissu. Le composite de l’étude précédente mis en œuvre avec r=1,2 a été 

choisis comme référence car il présentait les propriétés mécaniques les plus intéressantes. Pour 

rappel, le composite a été réalisé avec le tissu de lin équilibré (25 °C, 60%HR) et mis en œuvre 

selon des conditions explicitées dans la partie I.2. Chaque étude a été réalisée en ne faisant 

varier qu’un seul paramètre. Au vu de la difficulté de faire varier certains paramètres 

simultanément, précisément (notamment pour le taux d’humidité des fibres) ainsi que 

l’incertitude de la significativité des réponses obtenues, il semblait peu pertinent de mettre en 

place un plan d’expériences coûteux en temps et en matière. 

 

I.3.2.a. Influence du taux d’humidité des fibres 

Comme l’a montré l’étude du Chapitre II, la quantité d’eau contenue dans les fibres de lin est 

un paramètre de mise en œuvre critique impactant les propriétés de la matrice et donc du 

composite. De plus, il s’agit d’un paramètre relativement difficile à contrôler au vu du caractère 

très hydrophile des fibres de lin entraînant une reprise en humidité très rapide après le séchage. 

De plus, un séchage trop brutal peut engendrer une diminution des propriétés mécaniques de la 

fibre 60,70. Ici, le composite de référence a été comparé avec un composite mis en œuvre dans 

les mêmes conditions mais avec un tissu de lin qui a été séché au préalable. Le séchage du tissu 

a été réalisé en étuve à 103 °C pendant 24h. Pour limiter au maximum la reprise en eau du tissu, 

celui-ci a été placé dans un dessiccateur à sa sortie de l’étuve pour le refroidir avant d’être 

imprégné et mis en œuvre le plus rapidement possible. L’imprégnation a été réalisé pli par pli 

en moins de 3 minutes. Les échantillons ont ensuite été analysés en DMA dont les résultats sont 

présentés dans la Figure III-5.  
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Le séchage du tissu a entraîné une diminution du module de conservation E’ de 18% sur le 

plateau vitreux à 25 °C. En revanche, le module augmente de 9% sur le plateau caoutchoutique 

à 180 °C. De plus, une hausse de la température de transition a de 25 °C a été observée avec le 

tissu séché. 

 
Figure III-5 : Influence du séchage des fibres sur les propriétés thermo-mécaniques des composites lin/DGEBA/DETA  

Ces résultats mettent en lumière deux phénomènes distincts. D’une part, l’augmentation de la 

Ta couplée à une augmentation du module sur le plateau caoutchoutique montre une 

augmentation du taux de réticulation de la matrice. Ce résultat est cohérent avec les études 

précédentes dans la mesure où l’eau contenue dans les fibres était la principale responsable de 

la dépression de Tg (correspondant ici à la Ta). Cependant, si l’on suppose une influence quasi-

nulle de l’eau sur la réaction de polymérisation, le décalage de stœchiométrie à r=1,2 aurait, en 

théorie, du provoquer la diminution de la Ta si l’on se réfère à la courbe Tg=f(r) réalisée dans 

le Chapitre II pour caractériser le mélange DGEBA/DETA pur. Dans ces conditions, il est 

possible de supposer qu’une petite quantité d’eau, réabsorbée par le tissu lors du procédé de 

mise en œuvre, a permis de rééquilibrer légèrement le décalage de stœchiométrie. D’autre part, 

la diminution du module sur le plateau vitreux à 25 °C ainsi que les considérations précédentes 

présupposent que le séchage a endommagé les fibres, diminuant ses propriétés mécaniques. 

A la lumière de ces résultats, le séchage des fibres apparaît toujours comme un paramètre 

prépondérant dans la mise en œuvre des composites à base de fibres de lin. Même s’il permet 

d’améliorer la qualité de la matrice, il induit aussi un perte mécanique importante dans la 

gamme de température visée pour son application à cause de la dégradation des fibres qu’il 
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génère. Si l’on ajoute à cela les problèmes liés au contrôle du taux d’humidité des fibres tout 

au long du procédé et l’utilisation d’énergie supplémentaire, il semble pertinent d’utiliser le 

tissu tel quel, sans séchage. 

 

I.3.2.b. Influence de la pression de mise en œuvre 

Un grand nombre de propriétés du composite sont conditionnées par la pression de mise en 

œuvre. Étant donné que le système moule/contre-moule utilisé était ouvert, l’excédent de 

matrice à l’état liquide peut s’écouler par les bords du tissu de lin lors de la mise en œuvre. Par 

conséquent, plus la pression est importante, plus le tissu imprégné est comprimé et donc plus 

la quantité de matrice expulsée est importante. Dans ces conditions, la pression impacte donc 

directement le rapport fibres/matrice du composite, sa masse, son épaisseur et ses propriétés 

mécaniques. Il peut aussi y avoir une influence sur la pénétration de la matrice dans le tissu et 

donc sur la qualité de l’interface fibres/matrice. La pression de référence de mise en œuvre a 

été fixée à 5 bars d’une part pour maximiser le taux de fibres dans le composite (en comparaison 

avec un procédé traditionnel comme l’infusion utilisant une pression de 1 bar) et d’autre part 

pour satisfaire les limitations et augmenter la précision de la thermopresse, cette dernière étant 

plus adaptée aux fortes pressions. Afin d’observer l’influence de la pression, un composite a 

été mis en œuvre avec une pression de 10 bars pour être ensuite analysé en DMA. Les résultats 

de cette analyse sont présentés dans la Figure III-6. 

Le composite mis en œuvre à 10 bars possède un module de conservation E’ supérieur, de 9% 

à 25 °C et de 25% à 180°C. L’augmentation de la pression provoque aussi un décalage de la 

température de transition a vers une température plus haute comprise entre 140 °C et 160 °C. 

Enfin on observe une nette augmentation du taux de fibres (calculé comme le rapport entre la 

masse des fibres par la masse du composite) avec un taux massique de 48% à 10 bars contre 

42% à 5 bars. Plusieurs phénomènes peuvent être imputables à cette amélioration des propriétés 

mécaniques. Tout d’abord l’augmentation du taux de fibres permet de maximiser les propriétés 

du composite 101. La pénétration de la matrice dans les fibres a sûrement été plus importante 

avec une pression plus élevée et ce phénomène pourrait améliorer les propriétés mécaniques du 

composite 102. Enfin, une pression plus élevée permet de diminuer la porosité au sein du 

composites et donc de minimiser les vides pouvant être responsable de défauts dans le 

composite ou bien d’une interface moins importante 103. 



Chap. III : Étude du procédé de mise en œuvre des composites et transfert industriel 

 

 

119 

 
Figure III-6 : Influence de la pression de mise en œuvre sur les propriétés thermo-mécaniques des composites 

lin/DGEBA/DETA. 

Ces essais préliminaires avaient pour but d’observer l’influence de la pression sur le composite 

de manière assez grossière. Une étude plus poussée a été réalisée dans la partie concernant 

l’étude du procédé en vue de l’industrialisation au paragraphe II.3.1.b. Il est aussi important de 

situer les gammes de pression étudiées par rapport aux pressions couramment utilisées pour le 

moulage des composites. Les procédés les plus simples utilisent une pression de l’ordre du bar 

et s’approchent d’une dizaine de bars pour des pièces structurelles dans le secteur aéronautique. 

Les pressions étudiées ici sont donc relativement importante en comparaison, mais restent 

nécessaires pour maximiser le taux de fibres dans le composite et ainsi améliorer leurs 

propriétés mécaniques et profiter au maximum de leur faible densité. 

 

I.3.2.c. Influence de la température de polymérisation 

Le cycle de température est aussi un paramètre important du processus de mise en œuvre des 

composites. La température peut avoir un impact important sur la cinétique et l’avancement de 

polymérisation de la matrice. En outre, le cycle de température impose un certain profil de 

viscosité de la matrice permettant un contact plus ou moins intime avec les fibres. La 

température peut aussi impacter les fibres par simple dégradation à haute température ou 

entrainer un changement d’état de l’eau qu’elles contiennent au cours du procédé. Enfin, la 

température affectera bien entendu les interactions entre les fibres et la matrice comme cela a 
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été montré dans le Chapitre II. Cette partie s’attardera aussi sur l’effet de la post cuisson du 

composite en fin de procédé. 

Le cycle de température utilisé pour le composite de référence est présenté sur la Figure III-2. 

Il comprend une première phase de 1h à 50 °C permettant de promouvoir les interactions entre 

les fibres et la matrice et une seconde phase de 1h à 100 °C pour accélérer la polymérisation de 

la matrice. Afin d’étudier l’influence de la première phase d’interactions, un composite a été 

mis en œuvre en supprimant le premier palier de 1h à 50 °C, en plaçant le moule directement 

dans la thermopresse préchauffée à 100°C afin de limiter le temps de montée en température. 

Les deux composites ont ensuite été analysées en DMA dont les résultats sont présentés sur la 

Figure III-7. 

La mise en œuvre rapide entraîne une chute du module de conservation E’, plus 

particulièrement sur le plateau vitreux avec une diminution de 10% à 25 °C. Dans le cas de la 

mise en œuvre rapide et pour la référence, le pic d’amortissement associé à la transition a est 

centré sur 125 °C. On observe cependant un pic plus large lorsque le palier à 50 °C n’a pas été 

réalisé. La chute de module associée à l’élargissement du pic traduit la présence d’un réseau 

relativement hétérogène en comparaison avec la référence. Il apparaît donc que le premier palier 

permet bien, en accord avec l’étude menée au Chapitre II, de favoriser les interactions 

fibres/matrices. D’une part, la matrice à l’état liquide a eu plus de temps pour pénétrer les fibres 

et ainsi améliorer la qualité de l’interface et d’autres part, les modifications induites par les 

fibres ont eu le temps de compenser le décalage de stœchiométrie. Même si cette étape rallonge 

le procédé, elle n’en demeure pas moins importante pour permettre d’obtenir une matrice 

homogène tant dans sa répartition que dans sa structure. 
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Figure III-7 : Influence de la température mise en oeuvre sur les propriétés thermo-mécaniques des composites 

lin/DGEBA/DETA. 

La post-cuisson est une étape importante du procédé permettant d’obtenir une polymérisation 

complète de la matrice associée à une Tg¥. La post-cuisson s’effectue à 150 °C pendant 1h pour 

assurer la polymérisation complète du système DGEBA/DETA possédant une Tg¥ maximale de 

141 °C (obtenue dans le Chapitre II). Il était donc question d’observer l’influence de la post 

cuisson sur les propriétés thermomécaniques du composite. Dans cette optique, trois 

échantillons ont été testés, à savoir un composite (référence) mis en œuvre sans post-cuisson, 

un composite ayant subi une post-cuisson de 1h à 150 °C et enfin un composite ayant subi une 

post-cuisson à 200 °C pour observer l’éventuel impact d’une température trop élevée sur le 

composite. Les résultats des analyses DMA menées sur ces échantillons sont présentés sur la 

Figure III-8. 

En comparaison au composite de référence, le composite post-cuit à 150°C présente des 

modules de conservation à 25°C et à 180°C supérieurs de 20% et 26% respectivement. En outre, 

une augmentation de la température de transition a de 20 °C a été observée. 

La post-cuisson à 200° provoque, quant à elle, une légère diminution du module sur les plateaux 

vitreux et caoutchoutique. Cependant, elle a permis, à l’instar de la post-cuisson à 150 °C 

d’augmenter la Ta de 15 °C. 

Ces résultats montrent donc que la post-cuisson permet de terminer la polymérisation de la 

matrice entrainant ainsi une amélioration de ses propriétés mécaniques. La post-cuisson à 200 

°C permet d’obtenir à peu près le même effet sur la matrice mais au prix d’une certaine 
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dégradation des fibres sensibles aux hautes températures, traduit ici par une chute du module 

de conservation du composite. 

 

 
Figure III-8 :  Influence de la post-cuisson sur les propriétés thermo-mécaniques des composites lin/DGEBA/DETA. 

Le traitement thermique du composite tout au long du procédé de mise en œuvre est donc 

relativement important. Un premier palier à basse température permet de promouvoir les 

interactions entre les fibres de lin et la matrice, améliorant les propriétés thermomécaniques du 

composite. Il est tout aussi important de s’assurer de la polymérisation complète de la matrice 

tout en veillant à ne pas dégrader les fibres en utilisant des températures trop élevées.  

 

I.3.3. Méthodes d’analyses et caractérisation des réseaux 

I.3.3.a. Corrélations thermo-mécaniques 

Comme cela a été fait dans le Chapitre II, il semblait pertinent de comparer les comportements 

thermo-mécaniques du composite au travers de différentes mesures notamment pour établir des 

corrélations entre la température de transition de la matrice et le comportement mécanique du 

composite. La Figure III-9 fait le parallèle entre la Ta mesurée au sommet du pic en DMA, la 

Tg mesurée à l’onset en DSC, le module de flexion mesuré en flexion 3 points et le module de 

conservation E’ mesurée à 25°C en DMA. 

Le comportement de la Tg et des modules sont relativement proches avec une forme de 

« cloche » atteignant son maximum pour r=1,2. Le comportement de la Ta est quant à lui 
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relativement différent même si l’on observe quelques similitudes. On constate que la Ta décroit 

lors que r augmente avec un maximum obtenu pour r=0,8. Les points obtenus pour r=1,2 et 

r=1,3, quant à eux, correspondent très bien au comportement observé jusqu’à présent. 

En partant de ce constat, il était donc légitime de se questionner sur la méthode de mesure de 

la Ta et surtout sur sa signification et son rapport aux propriétés mécaniques du composite. 

 

 
Figure III-9 : Comparaison de comportements thermomécaniques du composite lin/DGEBA/DETA 

I.1.1.a. Étude de la transition a 

Il est possible de s’interroger sur la structure des réseaux dans les composites par l’intermédiaire 

des pics d’amortissement observés en DMA présentés sur la Figure III-10. 

On observe des pics relativement symétriques aux abords de la stœchiométrie soit pour 

r=1,1 ;1,2 et 1,3. Dans les autres cas, les pics sont plus larges, non symétriques et semblent 

même parfois contenir plusieurs pics. Cette observation et cohérente dans la mesure où le 

contrôle de la stœchiométrie a permis d’obtenir des réseaux plus denses et homogènes. Ce 

critère de symétrie semblait donc assez pertinent même s’il ne peut tout expliquer dans la 

mesure où les pics obtenus pour r=1,1 et r=1,3 semble avoir une symétrie plus importante que 

pour r =1,2. Il en est de même pour la hauteur de ces pics qui augmente avec le rapport r. De 

plus, il serait assez hasardeux de s’attaquer à la mesure de la largeur des pics tant leurs formes 

sont variées. 
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Figure III-10 : Évolution du facteur d’amortissement en fonction de la température pour des composites lin/DGEBA/DETA 

mis en œuvre à différents ratios r=a/e. 

Il semblerait donc qu’il n’est pas possible d’attribuer simplement l’amélioration des propriétés 

mécaniques du composite à la qualité de son réseau comme cela avait été fait dans le Chapitre 

précédent. Cette situation renvoie directement au diagramme de la Figure III-1, mettant en 

lumière l’impact de chacun des paramètres sur une multitude de propriétés. L’explication la 

plus logique impliquerait, en plus de la densité de la matrice, le concours de la qualité de 

l’interphase sur l’amélioration des propriétés mécaniques. L’interphase est ironiquement l’un 

des paramètres les plus important dans la mise en œuvre d’un composite mais aussi le plus 

complexe à observer. Le manque de temps et de moyens n’ayant pas permis de réaliser une 

analyse poussée de l’interphase, seules quelques hypothèses peuvent alors être formulées. 

Certains travaux ont mis en évidence un déséquilibre dans le rapport résine/durcisseur au niveau 

de l’interphase induit par la présence des fibres 64,67,104. Il serait alors envisageable de penser 

que la modification du rapport stœchiométrique ai permis d’équilibrer la présence des réactifs 

dans l’interphase. Une autre hypothèse s’appuierait sur la modification de la viscosité du 

mélange résine/durcisseur induite par le changement de rapport stœchiométrique. Le durcisseur 

étant relativement peu visqueux devant la résine, l’ajout d’un excès de durcisseur diminue la 

viscosité globale du mélange. Et cette diminution de la viscosité pourrait être à l’origine d’une 

meilleure pénétration de la matrice dans les fibres de lin conduisant à une interphase plus 

importante. Quoi qu’il en soit, la mise en place de l’interphase dans ces conditions est surement 

un phénomène complexe faisant intervenir une multitude de paramètres. 
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I.3.3.b. Étude des transitions en présence 

L’analyse en DMA des composites a révélé la présence d’un pic d’amortissement particulier et 

situé à une température quasi-identique de 55 °C pour l’ensemble des échantillons comme le 

montre la Figure III-10. Cette transition se révèle être relativement importante dans la mesure 

où elle entraîne une diminution du module significative comme le montre la Figure III-11. Cette 

transition est à l’origine d’une diminution de 18% du module de conservation entre 25 °C et 75 

°C. Cette partie a donc pour objectif d’analyser cette transition et d’en comprendre la source. 

Pour les besoins de l’étude cette transition sera nommée transition j. 

 
Figure III-11 : Observation d’une transition supplémentaire sur les theromgrammes des composites obtenus en DMA (pour 

r=1,2) 

Cette transition j est apparue systématiquement sur les thermogrammes en DMA relatifs aux 

composites et sur quelques thermogrammes associés aux matrices modifiées du Chapitre II. Le 

fait que cette transition ne soit pas survenue pour la matrice de référence et que sa température 

Tj soit indépendante du rapport stœchiométrique r utilisé a donc dirigé l’étude vers les fibres 

de lin. Cependant, une telle transition ne renvoie à aucun composant connu des fibres naturelles 

comme la cellulose ou la lignine par exemple et devrait donc provenir de l’ajout d’un composé 

lors du procédé de fabrication du tissu. Pour vérifier cette hypothèse, une mèche du tissu de lin 

a été analysée en DMA. Ce composé n’étant a priori pas un des constituant de la fibre, une 

analyse supplémentaire a été menée sur les fibres lavées dans un mélange d’eau et d’acétone 

pour voir s’il était possible de le dissoudre. Ces résultats sont présentés sur la Figure III-12. 
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Comme attendu, les fibres issues du tissu présentent une transition j vers 50 °C soit légèrement 

décalée par rapport à la Tj du composite. Pour les fibres lavées, cette transition est toujours 

présente mais de manière beaucoup plus discrète, c’est-à-dire avec un pic d’amortissement 

moins important et avec un léger décalage avec une Tj = 54 °C. Ces observations valident la 

présence la présence d’un composé étranger dans le tissu de lin et qui plus est, soluble dans un 

mélange d’eau et d’acétone. Le lavage des fibres a en effet sûrement permis d’en retirer une 

partie importante des fibres. Par ailleurs, les mèches de fibres lavées avaient perdu de leur 

cohésion et les fibres qui les composaient se séparaient facilement. Ces indices laissent donc 

penser qu’un produit adhésif a sûrement été utilisé pour coller les fibres entre elles et les 

maintenir pendant le tissage. Parmi les différents produits utilisés à cette fin, les gommes 

naturelles sont utilisées pour leurs propriétés adhésives et leur caractère écologique en 

adéquation avec le développement de tissus de fibres naturelles. Dans la littérature,  la gomme 

arabique par exemple, possède une Tg comprise entre 40 et 60 °C dépendant de l’activité de 

l’eau aw qu’elle contient 105,106. L’hypothèse de l’utilisation d’une gomme naturelle pour la 

fabrication du tissu a donc été retenue. 

 
Figure III-12 : Mise en évidence de la Tj  des fibres de lin du tissu, des fibres de lin du tissus lavées et dans le composite en 

DMA 

Dans ces conditions, la chute de module observée dans la Figure III-11 pouvait être le résultat 

d’une décohésion des mèches de lin ou bien d’une dégradation de l’interface fibres/matrice où 

la gomme naturelle serait maintenant un élément prépondérant dans la mesure où elle 

recouvrirait les fibres. Il pourrait donc être envisagé de laver les tissus avant la mise en œuvre 
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des composites pour se soustraire à cette transition et aussi promouvoir l’interface 

fibres/matrice. Pour ce faire, des essais de flexion 3 points ont été réalisés sur des échantillons 

mis en œuvre avec des fibres lavées dont les résultats sont présentés dans le Tableau 10. 

Le lavage des fibres ne modifie que très peu les propriétés mécaniques du composite en flexion. 

Cependant on observe une augmentation de la Ta
 en DMA dans le cas des fibres lavées. Il 

semblerait que la modification de la matrice soit donc moins importante et permette d’obtenir 

un réseau plus dense. À partir de ces observations il est possible de formuler certaines 

hypothèses. Il se pourrait que la décohésion des mèches n’ait que peu d’impact sur les propriétés 

mécaniques en raison de la dimension des éprouvette testées (15 mm) très inférieur devant la 

dimension d’une fibre de lin (500-800 mm). Une autre hypothèse serait que des effets 

antagonistes conduisent à cette stabilité des propriétés mécaniques. Par exemple, la perte 

mécanique issue de la décohésion des fibres pourrait être compensée par une densité plus élevée 

de la matrice ou bien par une interface plus importante et/ou de meilleure qualité. 

 
Tableau 10 : Comparaison du module de flexion et de la contrainte à la rupture des composites mis en œuvre avec des fibres 

lavées et non lavées 

 
 

Il est donc apparu que le lavage des fibres pourrait d’un côté, être bénéfique pour certaines 

propriétés du composite comme son interface fibre/matrice ou bien la densité de la matrice et 

d’un autre côté, nuire aux propriétés du tissu en entraînant une décohésion des fibres 

discontinue au sein d’une mèche. Le lavage des fibres modifie peu le comportement mécanique 

en flexion trois points, rend difficile la manipulation du tissu à cause de la décohésion de ce 

dernier (et plus particulièrement sur de grandes pièces) et rajoute une étape au procédé. Il 

semble donc plus pertinent d’utiliser le tissu tel quel et d’adapter le procédé à ses propriétés 

intrinsèques. 
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I.4. Conclusions 
L’étude des interactions fibres/matrice dans le cas concret de fabrication d’un composite aura 

permis de consolider les résultats obtenus dans le Chapitre II et de mettre en lumière d’autres 

phénomènes. Tout d’abord, l’influence du rapport stœchiométrique du mélange sur les 

propriétés mécaniques du composite s’est avérée tout aussi intéressante que dans le Chapitre 

précédent. Une simple modification des quantités du mélange résine/durcisseur en amont du 

procédé a permis d’améliorer certaines propriétés de manière significative avec une 

augmentation du module de conservation E’ sur le plateau vitreux (à 25 °C), sur le plateau 

caoutchoutique (à 180 °C) et du module de flexion statique respectivement de 24%, 25% et 

14%. De plus l’étude des paramètres de mise en œuvre a permis de déterminer leur influence 

sur certaines propriétés du composite. L’optimisation du cycle de thermopressage reste l’un des 

points d’entrée les plus simple à gérer tout en produisant une amélioration sensible des 

propriétés du composite. L’augmentation de pression contrôlée a permis d’augmenter le taux 

de fibres dans le composite et ainsi d’en améliorer ses propriétés mécaniques. Le cycle de 

température a permis quant à lui de contrôler la polymérisation de la matrice. Il a été observé 

qu’il était par exemple bénéfique pour le composite de retarder la polymérisation de la matrice 

pour promouvoir les interactions fibres/matrice. Le cycle de thermopressage est cependant 

encore largement optimisable, d’une part pour affiner les propriétés du composite et d’autre 

part pour diminuer son bilan énergétique. D’autres modifications comme le séchage des fibres 

ont présenté un potentiel important mais restent encore trop complexe à mettre en œuvre et ne 

s’inscrivent pas forcement dans le développement d’un procédé de mise en œuvre le plus sobre 

possible. S’il subsiste toutefois quelques zones d’ombre notamment en ce qui concerne la mise 

en place de l’interphase dans le composite, le bilan reste extrêmement encourageant dans la 

mesure où il a été possible d’améliorer le module E’ du composite de 36 % avec de très simples 

modifications dans le procédé.  
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II. Transfert vers un procédé industriel et utilisation d’une 

matrice commerciale 
 

II.1. Introduction 
L’étude du procédé de mise en œuvre avec le système modèle DGEBA/DETA avait pour but 

de faciliter la compréhension des différentes interactions pouvant intervenir lors de la mise en 

œuvre d’un composite. La finalité du projet était cependant de développer un panneau utilisant 

des produits commerciaux fonctionnalisés bénéficiant d’un approvisionnement important. Dans 

cette optique, une matrice commerciale a été sélectionnée par l’entreprise VESO concept en 

réponse au cahier des charges du panneau et notamment pour sa résistance au feu. L’enjeu de 

cette étude était donc tout d’abord d’analyser cette matrice pour en déterminer les similitudes 

et les différences avec le système modèle précédemment étudié. A l’instar du système modèle, 

le système commercial a ensuite été soumis au protocole expérimental visant à analyser les 

potentielles interactions entre les fibres de lin et cette nouvelle matrice. Enfin, le procédé de 

mise en œuvre de composites avec la matrice commerciale a été étudié pour déterminer 

l’influence des paramètres mais aussi et surtout pour développer le procédé permettant 

d’obtenir les composites les plus performants afin de le transposer à la mise en œuvre des 

panneaux. 

 

II.2. Analyse de la matrice commerciale 
Afin de pouvoir comprendre au mieux le comportement de la matrice commerciale, il était 

nécessaire de tenter d’analyser ses composants pour pouvoir établir des comparaisons avec le 

système modèle DGEBA/DETA.  

 

II.2.1.a. Présentation du système commercial 

Le système commercial utilisée a été formulé par SICOMINâ et se compose de la résine SR 

1126 et du durcisseur SD 8202. Ce système était composé d’une résine blanche de viscosité 

relativement importante et d’un durcisseur plus liquide. La viscosité supérieure de la résine 

s’explique notamment par la présence de charges anti-feu couramment utilisées pour ce type 

d’applications. La fiche technique préconisait un ratio de mélange massique de 100 : 21, 

respectivement pour la résine et le durcisseur. Une fois le procédé de mise en œuvre réalisé, en 

fonction du mode de cuisson, la matrice devait atteindre une Tg¥ comprise entre 73 et 83 °C. 
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Ces quelques données ont constitué la base de travail avec cette matrice dans la mesure où les 

autres informations fournies ne concernaient que les propriétés mécaniques de cette matrice ou 

son temps de polymérisation. En effet, aucune donnée n’était réellement disponible en ce qui 

concerne sa composition. 

 

II.2.1.b. Caractérisation des prépolymères 

La résine commerciale (ResC) a donc été analysée afin de déterminer sa composition et les 

différents éléments détectés sont présentés dans le Tableau 11. Le composé majoritaire qui a 

été détecté n’est autre que la DGEBA qui avait été utilisée dans le système modèle. D’autres 

composés minoritaires de type époxyde ont été détectés grâce à des analyses RMN mais leur 

fonction dans le système reste inconnue. La charge présente dans le système a pu être analysée 

et s’avère être du phosphate d’ammonium qui est une charge anti-feu couramment utilisée. La 

résine est composée à 38% en masse de cette charge (mesuré par ATG). Cette valeur est 

cohérente avec des données obtenues par des fabricants de charges dans le cadre d’autre projets 

de l’entreprise VESO Concept. Il est nécessaire d’avoir un taux de charges relativement élevé 

afin que celles-ci soient efficaces. 

 
Tableau 11 : Composition chimique de la résine commerciale. 

 
 

De la même manière, le durcisseur commercial (DurC) a été analysé et les résultats sont 

présentés dans le Tableau 12.  Ici aussi, plusieurs composés ont étés identifiés dans le durcisseur 

avec une prédominance de l’isophorone diamine (IPDA) qui est un durcisseur couramment 

utilisé et qui possède une fonctionnalité fa=4. Le durcisseur est donc différent de la DETA 

utilisée dans le système modèle. 

 

Nom DGEBA 1,6-Bis-(2,3-
epoxypropoxy) hexane

Produit de réaction 
supposé – Oligomère du 

1-Chloro-2,3 
époxypropane avec un 

phénol

Phosphate d’ammonium

Formule

Fonction prépolymère époxyde
(Composé majoritaire) prépolymère époxyde ? ? Charge anti-feu
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Tableau 12: Composition chimique du durcisseur commercial 

 
 

La grande variété de composés utilisés dans la formulation de la ResC et du DurC n’a donc pas 

permis d’établir le rapport stœchiométrique, c’est-à-dire les quantités nécessaires permettant 

d’obtenir un mélange avec une réaction fonction à fonction. Dans ces conditions, le rapport 

préconisé par le fabricant (100:21 respectivement pour la résine et durcisseur, en masse) a été 

arbitrairement fixé pour r=1,0 dans la mesure où il devrait théoriquement permettre d’obtenir 

la matrice la plus dense possible. 

 

II.2.1.c. Influence de la stœchiométrie du mélange sur les propriétés thermo-

mécaniques de la matrice 

Afin de déterminer l’influence de la stœchiométrie du mélange ResC/DurC sur les propriétés 

thermiques de la matrice (comme pour le système modèle DGEBA/DETA) la courbe r Tg = f(r) 

a été tracée et est représentée sur la Figure III-13. On observe un comportement en cloche 

typique de ce type de système. Il est cependant possible d’observer d’importantes différences 

si l’on compare avec le système DGEBA/DETA. Tout d’abord, le système ResC/DurC ne 

présente pas un net sommet de cloche, c’est-à-dire pas de rapport stœchiométrique précis 

permettant d’obtenir une Tg¥ maximale. Il s’agit en effet plus d’un plateau de stœchiométrie 

compris entre r =1,0 et r =1,2 ayant une Tg¥ autour de 89 °C. Ensuite, la Tg¥ maximale de 89,3 

°C de ce système est bien plus basse que celle du système modèle DGEBA/DETA de 141 °C. 

Et enfin, la variation de Tg¥, c’est-à-dire l’écart entre la Tg¥ maximale et la Tg¥ minimale d’un 

même système pour cette gamme de stœchiométries, est relativement réduite en comparaison 

au système DGEBA/DETA. Pour ce dernier, on observe une variation de près de 90 °C entre 

r=0,6 et r=1,0 alors que pour le système commercial, la variation n’est que de 40 °C entre r=0,6 

et r=1,1. 

Nom Isoprophone diamine
(IPDA)

1,6-Bis-(2,3-
epoxypropoxy) hexane

m-phenylenebis
(méthylamine)

Formule

Fonction prépolymère amine
(Composé majoritaire) ? ?
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Figure III-13 : Évolution de la Tg¥  en fonction du rapport stœchiométrique r pour la matrice de référence DGEBA/DETA 

(bleu) et pour la matrice commerciale ResC/DurC (vert) 

L’analyse de ces résultats a permis de mettre en lumière différents points pour explorer ce 

phénomène mais surtout envisager les implications pour la suite du projet. Il a donc été observé 

que la Tg¥ du système variait peu, voire pas du tout sur le plateau, en fonction de la 

stœchiométrie du mélange. Ce phénomène peut s’expliquer par la Tg¥ maximale relativement 

basse (89 °C) qui ne permet pas d’avoir un delta de Tg¥ très important. La présence du plateau, 

pourrait quant à elle s’expliquer par un désir du fabricant de fournir un système relativement 

stable permettant d’avoir une certaine répétabilité sur les propriétés de la matrice malgré de 

légers écarts de stœchiométrie pouvant être occasionnés lors du mélange par les opérateurs. 

Les résultats obtenus dans les parties précédentes sur le décalage de stœchiométrie après 

modification s’appuyaient fortement sur les chutes importantes de Tg¥ hors de la stœchiométrie. 

Le système commercial étant peu sensible aux variations de stœchiométrie, il est fort probable 

que ce dernier soit peu sensible aux modifications induites par les fibres de lin et par conséquent 

que la marge de correction et d’amélioration des propriétés thermo-mécaniques de la matrice 

soit minimisée. 

 

II.2.1.d. Influence des charges anti-feu sur les propriétés de la matrice 

Afin d’étudier l’éventuel impact de l’utilisation de charges sur la stœchiométrie d’un mélange 

résine/durcisseur, un échantillon du système DGEBA/DETA contenant 40 % de phosphate 
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d’ammonium a été analysé en DMA. Bien que cette composition ne soit pas identique à celle 

du système commercial, elle reste toutefois proche car les deux systèmes possédaient une base 

commune (la DGEBA) et que la charge était identique. La Figure III-14 présente l’évolution de 

la Ta en fonction du rapport stœchiométrique r pour le système DGEBA/DETA pure et les 

système DGEBA/DETA chargé. 

Le système DGEBA/DETA de référence présente un comportement classique en « cloche » 

centré sur r =1,0 avec une différence de température importante pouvant atteindre 30 °C entre 

r=0,9 et r=1,0. Le système chargé présente un comportement similaire à la différence que les 

variations de température sont bien moins importantes avec une différence de seulement 3 °C 

entre r=0,9 et r=1,0. Ces résultats sont cohérents avec les observations réalisées sur le système 

commercial. Il semblerait donc que la présence de charges en grandes quantités puisse niveler 

la cloche de stœchiométrie. Bien que le phénomène mis en cause reste inexpliqué, cette analyse 

a permis d’apporter de premiers éléments de réponse quant à la présence d’un plateau de 

stœchiométrie pour le système commercial. 

 
Figure III-14 : Évolution de la Ta en fonction du rapport stœchiométrique r pour le système DGEBA/DETA et le système 

DGEBA/DETA contenant 40 % de phosphate d'ammonium 

II.2.2. Influence des fibres sur la stœchiométrie du mélange ResC/durC 

II.2.2.a. Influence des fibres de lin sur le système résine/durcisseur commerciale 

Comme pour le système modèle DGEBA/DETA, une étude a été réalisée pour déterminer 

l’influence des fibres de lin sur la stœchiométrie du mélange ResC/DurC. Le protocole 

expérimental suivi est identique à celui mis en place dans le Chapitre II et ne sera donc pas 

explicité ici. Les résultats de cette étude sont présentés dans la Figure III-15. 
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Le comportement de la référence ResC/DurC a été décrit précédemment dans la partie II.2.1.b. 

Pour la matrice modifiée ResC modifiée/DurC pur, on observe une légère diminution de la Tg¥ 

pour la majorité des ratios stœchiométriques. Il semble aussi que le palier soit légèrement décalé 

vers un excès de durcisseur, soit entre r=1,1 et r=1,3. De plus, on observe, comme pour le 

système DGEBA/DETA, l’apparition de réseaux secondaires de plus basse Tg¥. Il reste difficile 

de conclure sur les phénomènes impliqués dans la mesure où les décalages sont relativement 

faibles et que, de surcroît, la composition de matrice n’est que partiellement connue. Toutefois, 

il semble tout de même que ces observations soient en accord avec les résultats obtenus avec la 

matrice modèle. 

Concernant la matrice modifiée ResC pure/DurC modifié, on n’observe là aussi que peu de 

modifications entre r=0,7 et r =1,1. En revanche, à partir de r=1,2, on observe une nette chute 

de Tg¥ par rapport à la référence. Il semblerait donc que dans ce cas-là, un excès de durcisseur 

entraine une chute des propriétés thermiques de la matrice. La Tg¥ maximale a été obtenue pour 

un ratio r=1,0, ce qui correspond au ratio fourni par le fabricant. Ces observations différant du 

modèle, couplées avec l’incertitude sur la composition de la matrice, ne permettent pas de 

conclure sur les mécanismes mis en jeu pour ces réactions. 

 
Figure III-15 : Évolution de la Tg¥  en fonction du rapport stœchiométrique r pour la matrice commerciale ResC pure/DurC 

pur (vert), pour la matrice modifiée ResC modifiée/DurC pur (bleu) et pour la matrice modifiée ResC pure/DurC modifié 

(rouge). 

Malgré les difficultés pour conclure, il semble tout de même raisonnable de se concentrer sur 

les ratios r=1,0 et r=1,1 qui, dans tous les cas de figure, donnent les Tg¥ les plus élevées. Il était 
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donc nécessaire de réaliser une étude mécanique sur les composites pour déterminer le ratio 

optimal.  

 

II.3. Influence des paramètres de mise en œuvre des composites 

avec le système commercial 
Comme pour les composites mis en œuvre avec le système modèle, les paramètres de 

fabrication des composites lin/ResC/DurC ont été étudiés afin de déterminer les conditions 

optimales de mise en œuvre qui pourront être utilisées pour la réalisation du panneau. Cette 

étude s’appuie sur la base des résultats obtenus avec le système modèle et sur les résultats des 

analyses de la matrice commerciale. En ce sens, certains paramètres n’ont pas été étudiés de 

manière exhaustive. Par exemple, au vu des résultats obtenus pour les matrices modifiées, il 

semblait chronophage et peu pertinent d’étudier une large gamme de rapports stœchiométrique 

alors que les modifications n’étaient pas significatives. Le principe de mise en œuvre est 

identique à celui utilisé avec le système modèle à quelques différences près. Les composites 

ont été mis en œuvre avec quatre plis de tissu imprégnés manuellement avec le mélange 

résine/durcisseur. Pour le cycle de thermopressage, la pression de référence a été fixée à 10 bars 

et le cycle de cuisson a été modifié. Les résultats obtenus sur l’analyse de la matrice 

commerciale ne justifiaient plus l’emploi d’une étape destinée à promouvoir les interactions 

fibres/matrice et a donc été supprimée. De plus, étant donné que la Tg¥ de la matrice 

commerciale était inférieure au palier de 100 °C utilisé dans le procédé, l’étape de post cuisson 

a elle aussi été supprimée. Ces modifications ont donc malgré tout permis de simplifier le 

procédé en supprimant des étapes énergivores. 

 

I.1.1.b. Impact de la stœchiométrie du mélange sur le comportement 

mécanique des composites 

Bien que l’influence de la stœchiométrie de la matrice commerciale sur les propriétés des 

matrices modifiées n’ai pas été significative, il restait toutefois intéressant de réaliser quelques 

points sur le plateau de stœchiométrie pour déterminer s’il était préférable de se placer au centre 

de ce dernier pour limiter les erreurs opératoires ou bien de se conformer au ratio donné par le 

fournisseur. 

Les composites réalisés avec le système commercial ont été mis en œuvre pour des ratios r=1,0 

et r=1,1 conformément aux observations précédentes et ont été testés en DMA et en flexion 
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trois points. Les résultats de l’étude en DMA et des essais de flexion 3 points sont présentés 

dans le Tableau 13.  

On observe une diminution du module de conservation E’ de 9% sur le plateau vitreux à 25°C 

et de 15% sur le plateau caoutchoutique à 180°C pour le ratio r=1,1 par rapport au ratio r=1,0. 

Ces résultats indiquent donc qu’il est préférable de se placer sur un rapport r=1,0 pour 

maximiser le module de conservation E’.  

Concernant la flexion 3 points, on remarque que l’influence de la stœchiométrie sur les 

propriétés mécaniques en flexion des composites est minime. Le module de flexion est 

indépendant du ratio et la contrainte à la rupture est supérieure de 6% pour r=1,1. La ratio 

n’avait donc ici que peu d’influence sur les propriétés du composite ce qui reste cohérent avec 

l’observation du plateau de stœchiométrie sur l’étude de la matrice.  

 
Tableau 13 : Propriétés thermo-mécaniques des composites mis en œuvre pour r=1,0 et r=1,1 pour le système ResC/DurC. 

 
 

 

II.3.1.a. Influence du taux d’humidité des fibres 

Bien que les fibres n’aient pas été modifiées pour le composite mis en œuvre avec la matrice 

commerciale, une étude de l’influence du séchage des fibres a été réalisé pour ce système afin 

consolider les résultats obtenus avec la matrice modèle. Ces derniers montraient que le séchage 

des fibres à 100°C permettait d’augmenter la Tg¥ de la matrice mais diminuait les propriétés 

mécaniques intrinsèques des fibres. Dans cette optique, trois types de séchages différents ont 

été étudiés. En plus du cas de référence avec les fibres équilibrées (25 °C, 60%HR), un cas 

intermédiaire, où les fibres sont séchées à 60°C pendant 12 h pour ne pas modifier leur structure 

tout en éliminant une partie de l’eau qu’elles contiennent, a été étudié. Les résultats des essais 

mécaniques sont présentés dans le Tableau 14. 

Le composite réalisé avec les fibres non séchées possède une température de transition a de 

87°C avec de modules de conservation de 8,5 GPa et 1,1 GPa respectivement à 25 °C et 180 
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°C. Dans les cas des fibres séchées à 60 °C, la température de transition a augmente légèrement 

pour atteindre 91 °C. Les modules de conservation ont aussi augmenté avec une augmentation 

de 6 % sur le plateau vitreux à 25°C et de 17% sur le plateau caoutchoutique à 180 °C. Il 

semblerait donc qu’un séchage moins important puisse être un compromis intéressant pour 

supprimer une partie de l’eau contenue dans les fibres, et ainsi améliorer la qualité de la matrice 

et/ou de l’interphase, tout en conservant les propriétés mécaniques des fibres de lin. Le séchage 

n’entraîne que très peu de modification avec une très légère augmentation du module de flexion. 

Ces résultats restent toutefois cohérents avec l’étude en DMA ainsi qu’avec les considérations 

précédemment évoquées sur la « passivité » de la matrice commerciale. De plus, l’étape de 

séchage allonge considérablement la durée totale du procédé de mise en œuvre. 
 

Tableau 14 : Propriétés thermo-mécaniques des composites mis en œuvre avec différents modes de séchage des fibres pour le 

système ResC/DurC. 

 
 

 

II.3.1.b. Influence de la pression de mise en œuvre 

La pression de mise en œuvre reste un paramètre relativement important qui influe fortement 

sur les propriétés des composites. Dans ces conditions, trois pressions ont été étudiées pour 

déterminer plus précisément comment cette dernière influe sur les propriétés mécaniques des 

composites. Les résultats de l’analyse DMA et des essais de flexion 3 points sont présentés dans 

le Tableau 15. 

Augmenter la pression à 10 bars a permis d’améliorer sensiblement les propriétés mécaniques 

du composite avec une augmentation de 17%, 11%, 45% et 57% respectivement pour le module 

de flexion, la contrainte à la rupture, le module E’ à 25°C et à 180°C. En outre, le taux de fibre 

a augmenté passant de 37% à 42%, entraînant une diminution de la masse du composite. Cette 

amélioration est cohérente avec ce qui avait été observé avec la matrice modèle. La pression a 
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en effet permis d’augmenter le taux de fibres de lin qui assurent en grande partie la résistance 

mécanique du composite mais aussi de diminuer le taux de porosité dans le composite. De plus, 

une pression plus importante permettrait d’améliorer la pénétration de la matrice dans les fibres 

améliorant ainsi la qualité de l’interface. 

Si l’on augmente encore cette pression de mise en œuvre jusqu’à 20 bars, les propriétés 

mécaniques diminuent à l’exception du module de conservation sur le plateau caoutchoutique 

qui augmente de 36%. Il semblerait donc qu’une pression trop importante puisse altérer la 

structure du tissu et des fibres. Au niveau du tissu, les différentes mèches sont compressées les 

unes sur les autres, ce qui peut entrainer l’apparition de défaut dans les zones où les fibres 

discontinues sont liées en elles 107. Les fibres ayant une structure creuse, pourraient aussi être 

sensibles à la pression. Enfin il est possible d’imaginer qu’à un certain point, la compaction du 

tissu puisse empêcher la matrice de pénétrer les fibres, diminuant la qualité de l’interface. 
 

Tableau 15 : Propriétés thermo-mécaniques des composites mis en œuvre avec différentes pressions pour le système 

ResC/DurC.   

 
 

Au vu de ces résultats, il semble évident que l’augmentation de la pression de mise en œuvre 

est bénéfique pour le composite mais jusqu’à une certaine limite. Il est aussi important de noter 

que les pressions les plus importantes utilisées dans le secteur aéronautique n’excédent 

rarement 10 bars en autoclave. De plus, l’utilisation d’une pression plus importante nécessite 

un apport d’énergie plus important entrainant des coûts et un impact sur l’environnement plus 

important. À partir de ces considérations, il semble raisonnable de se positionner sur une 

pression de 10 bars pour maximiser les propriétés mécaniques du composite tout en restant dans 

une gamme de pression conventionnelle pour limiter les coûts. 
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II.4. Conclusion 
L’étude du procédé de mise en œuvre des composites avec le système commercial était 

nécessaire pour se confronter à l’utilisation de produit commerciaux et comparer leur 

comportement avec le modèle mis en place. L’analyse de la matrice commerciale a mis en 

lumière de nombreuses différences avec le système modèle. Bien que certains composés soient 

similaires, la présence importante de charges anti-feu et de différents durcisseurs semble 

modifier considérablement le comportement de la matrice. Cette dernière était en effet 

relativement passive vis-à-vis des fibres mais aussi des paramètres de mise en œuvre du 

composite. Dans ces conditions, la modification stœchiométrique du mélange ou encore le 

séchage des fibres n’ont eu que très peu d’effet sur les propriétés du composite. Seule la 

pression de mise en œuvre a permis d’obtenir des résultats sur les propriétés du composite. Ces 

résultats ont aussi permis de renforcer les observations faites sur le système modèle et indiquent 

qu’il existe une pression optimale permettant d’obtenir les performances mécaniques les plus 

importantes et au-delà de laquelle, a été observée une dégradation des propriétés du composite. 

Même s’il peut être frustrant de ne pas avoir pu appliquer les résultats obtenus avec le système 

modèle sur la matrice commerciale, cette étude reste pertinente car elle permet de renforcer le 

lien qui peut exister entre le comportement thermomécanique d’une matrice et le comportement 

du composite. Dans cette optique, le simple tracé des cours Tg¥ = f(r) pourrait permettre 

d’obtenir nombre d’informations quant aux modifications possibles que peuvent entrainer le 

contact avec des fibres naturelles mais aussi et surtout la capacité à pouvoir les corriger. Il est 

aussi nécessaire de rappeler que cette matrice commerciale permet d’ajouter une fonction 

essentielle aux composites pour l’application visée : la protection vis-à-vis du feu. Les 

paramètres du procédé de mise en œuvre du composite ayant été définis dans cette partie, l’étape 

suivante consistait à développer le procédé de mise en œuvre du panneau alvéolaire. 
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III. Développement du procédé de mise en œuvre du panneau 

oméga 
 

III.1. Cahier des charges du panneau 
Le développement du panneau est basé sur un cahier des charges précis s’appuyant 

essentiellement sur les propriétés des panneaux aéronautiques existants. Le panneau sera bien 

entendu mis en œuvre à partir de fibres de lin que ce soit pour les peaux ou pour l’âme. Les 

caractéristiques de ce panneau devraient s’approcher au maximum de celles des panneaux 

existants que ce soit en termes de fonctionnalités, de dimensions et de masse. En termes de 

fonctionnalités, le panneau devra présenter une résistance mécanique équivalente ou supérieure 

à celle des panneaux existants et être aux normes aéronautiques notamment au niveau de 

l’inflammabilité du matériau. L’épaisseur du panneau devra approcher une douzaine de 

millimètre pour se rapprocher au maximum des standard utilisés dans le secteur aéronautique. 

Enfin en ce qui concerne la masse, le panneau mis en œuvre a pour objectif d’être plus léger 

que les panneaux présents sur le marché afin de diminuer la masse totale de l’avion et ce dans 

le but de diminuer les coûts et l’impact environnemental liés à la consommation de carburant. 

C’est d’ailleurs cet aspect particulier qui a motivé l’utilisation de fibres naturelles comme le lin 

pour leur faible densité, 45% inférieure à celle des fibres de verres traditionnellement utilisées. 

 

III.1.1. Fonctionnalités du panneau 

Le panneau sandwich a pour vocation d’être utilisé pour l’habillage intérieur d’avions 

commerciaux. Ces pièces semi-structurelles doivent avoir une importante résistance mécanique 

et à l’impact. Les propriétés mécaniques visées sont détaillées dans la Chapitre IV consacré aux 

essais mécaniques sur les panneaux sandwichs. Pour atteindre cet objectif, les peaux du panneau 

seront mises en œuvre avec un renfort de fibres lin au lieu de fibres de verres et en utilisant la 

matrice commerciale présentée précédemment. Les plus gros changements structurels 

surviennent pour la mise en œuvre de l’âme. Les âmes le plus fréquemment utilisées dans ce 

secteur sont de type Nid d’abeille, constituées généralement en matériau composite utilisant 

des matrices phénoliques. L’enjeu principal était donc de fournir une structure comparable mais 

entièrement à base de fibres de lin. Cependant, la fabrication d’une structure en Nid d’abeille à 

base de fibres de lin s’avère être très complexe et les procédés existants ne le permettaient pas. 

Une structure d’un autre type, adaptée à l’utilisation d’un tissu de lin a donc été développée. Il 

s’agit d’une structure alvéolaire de type oméga. Ce type de structure est déjà largement utilisé 
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dans le secteur aéronautique comme raidisseur et permet d’augmenter sensiblement la 

résistance mécanique des pièces tout en minimisant leur masse. La structure de ce nouveau type 

de panneau est présentée sur la Figure III-16. De par sa structure, ce panneau ne possèdera donc 

pas des propriétés isotropes étant donné que les structures oméga sont orientées. Il sera donc 

important de les orienter judicieusement en fonction de l’application visée. Cependant cette 

structure pourrait ajouter de nouvelles fonctionnalités non présentes dans les panneaux 

existants. Les fibres de lin possèdent d’excellente propriétés d’amortissement qui permettrait 

d’améliorer l’absorption acoustique des panneau qui pourraient donc avoir une double fonction 

dans les avions commerciaux 108. De plus, cette structure alvéolaire particulière pourrait aussi 

permettre l’insertion d’éléments dans le panneau ou le passage de câbles. 

 
Figure III-16 : Représentation schématique du panneau à âme oméga 

Outre les considérations structurelles, le panneau devra aussi être résistant au feu pour s’adapter 

aux normes de sécurité utilisées dans les avions commerciaux et notamment la norme FAR 25 

concernant l’inflammabilité des matériaux. Pour le projet et étant donnée la nature inflammable 

des fibres végétales, il a été décidé d’utiliser une matrice commerciale anti-feu. Le choix de 

cette matrice s’inscrivant aussi dans la volonté d’utiliser des produits commerciaux disponibles 

en vue de l’industrialisation du procédé.  

 

III.1.2. Masse et dimensions du panneau 

Le panneau oméga développé ayant pour objectif de remplacer les panneaux existants sur le 

marché, ses dimensions doivent se rapprocher de celles couramment utilisées. Ces panneaux 

ont une épaisseur d’environ 12 mm une fois assemblés. Les dimensions de l’âme oméga sont 

présentées dans la Figure III-17. 
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Figure III-17 : Dimensions de l'âme oméga 

 

La masse est un critère prépondérant pour la mise en œuvre du panneau. Ainsi, le nombre de 

plis utilisés pour sa réalisation a été conditionné par la masse surfacique d’un panneau 

commercial : 2,54 kg/m2 correspondant à la masse des panneaux commerciaux. Dans cette 

optique il était tout d’abord nécessaire de calculer la masse de tissu minimale permettant de 

réaliser un panneau. Le calcul de cette masse basée sur la dimension de l’âme oméga est 

présenté sur la Figure III-18. Dans le cas le plus simple, c’est-à-dire avec un seul pli de tissu de 

lin pour les peaux et l’âme, il fallait 3,54 m2 de tissu pour réaliser un panneau de 1 m2. Le tissu 

de lin utilisé ayant une masse de 360 g/m2, la réalisation d’un panneau de 1 m2 nécessite au 

moins 1,28 kg de tissu. Ensuite, avec un taux théorique massique de fibres de 40%, la mise en 

œuvre du panneau nécessiterait 1,92 kg de matrice. Le panneau pèserait donc au total 3,2 kg/m2 

(sans compter l’ajout de colle pour l’assemblage de l’âme et des peaux). La masse du panneau 

sera donc forcément supérieure à l’objectif d’environ 25%. N’ayant pas la possibilité d’utiliser 

un tissu plus léger, ce sera donc cette configuration minimale d’un pli par partie qui sera utilisée 

pour la suite. Avec un taux massique de fibres de 50%, l’objectif aurait pu être atteint avec un 

panneau pesant 2,56 kg/m2. Cette observation souligne une fois de plus l’impact du taux de 

fibres sur les propriétés du composite. Une variation du taux massique de fibres de 10% entraine 

une variation de 25% de la masse du composite. 
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Figure III-18 : Schématisation de la quantité de tissu nécessaire pour réaliser un panneau de 1 mètre. 

 

III.2. Moulage des peaux et de l’âme 

III.2.1. Moulage de peaux 

Le procédé de moulage des peaux est identique à celui utilisé dans les paragraphes précédents. 

Un seul pli de lin est imprégné manuellement avec un mélange de résine et de durcisseur 

commercial avec un ratio r = 1,1. Le plis imprégné a ensuite été placé dans un système 

moule/contre-moule recouvert de Teflonâ et placé dans la thermopresse comme le montre la 

Figure III-19. Le cycle de température/pression est présenté dans la Figure III-19. Le système 

subit une montée en température à 2 °C/min jusqu’à atteindre un palier à 100 °C pendant une 

heure pour ensuite refroidir jusqu’à température ambiante pour le démoulage. Le composite a 

été mis en œuvre à 10 bars. Aucune post-cuisson n’a été réalisée car le cycle de thermopressage 

à 100°C permettait d’obtenir une réticulation complète. De plus, une post-cuisson intervenait 

plus tard dans le procédé pour assurer le collage des éléments. Dans ces conditions, les peaux 

mises en œuvre avaient une épaisseur de 0,62 mm en moyenne avec un taux de fibres massique 

de 40%. 
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Figure III-19 : Procédé de moulage des peaux et cycle température/pression de la thermopresse 

 

III.2.2. Moulage de l’âme 

Des essais préliminaires ont permis de mettre en lumière différents verrous techniques pour la 

mise en forme de l’âme. Les premiers essais ont été menés en plaçant simplement le tissu 

imprégné entre le moule et le contre-moule pour ensuite appliquer la pression et ainsi plaquer 

le tissu contre les parois du moule. Ces essais ont montré que le tissu imprégné ne glissait pas 

correctement dans le moule provoquant sa mise en tension. Cette tension entrainait l’apparition 

de nombreux défauts dans le tissu présentés dans la Figure III-20 
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Figure III-20 : Verrous techniques de mise en œuvre de l'âme oméga 

 

Il était donc nécessaire que le tissu soit initialement plaqué dans le moule pour éviter ce 

phénomène. Le tissu étant relativement épais et rigide (360g/m2), il n’était pas possible de le 

plaquer à la main en utilisant l’adhérence de la résine pour le maintenir en place, le tissu 

revenant systématiquement à sa forme initiale. Tout l’enjeu de la mise en forme était donc de 

pouvoir maintenir le tissu imprégné dans le moule tout en permettant de pouvoir utiliser le 

contre-moule inox rigide. Différentes pistes ont été explorées comme l’utilisation d’un contre-

moule flexible en silicone permettant de plaquer le tissu dans les omégas un à un en 

« déroulant » le contre-moule sur le tissu. Ces essais ont été infructueux à cause de la rigidité 

du tissu trop importante et de la déformation importante du silicone lors de la mise en pression. 

Une autre idée consistait à utiliser un contre-moule en plusieurs parties, c’est-à-dire une partie 

par motif oméga, et de les verrouiller un par un sur le moule. Cette solution était 

malheureusement difficile à réaliser techniquement et aurait nécessité un ajustement très précis 

pour que les différents éléments du contre-moule coïncident parfaitement.  

Une méthode de mise en œuvre manuelle, mais dont le principe reste applicable de manière 

industrielle, a donc été développée. Il s’agit ici de positionner le tissu imprégné dans le moule 

de façon à ce qu’il épouse la forme de ce dernier lors de la mise en pression sans détériorer le 

tissu, c’est-à-dire sans qu’il soit mis en tension. Ce procédé de moulage de l’âme décrit sur la 

Figure III-21 suit le déroulé suivant : 
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(1) Le tissu imprégné est tout d’abord positionné sur le moule horizontalement. Des 

élastiques plats en tissus viennent ensuite encercler le moule et le tissu au niveau des 

creux du moule oméga. Les élastiques sont serrés au maximum mais leur tension n’est 

pas suffisante pour contraindre le tissu dans le moule comme le montre la Figure III-21-

1. 

(2) Le tissu est ensuite plaqué dans le creux du premier motif oméga à l’aide d’un tube en 

inox en prenant soin que l’élastique associé se retrouve au fond du creux. Le tissu n’étant 

retenu que par les élastiques, il peut aisément glisser sur le moule pour prendre la forme 

du premier oméga. 

(3) Tout en maintenant manuellement la pression sur le tube inox dans le premier oméga, 

un second tube vient contraindre le tissu dans le second oméga, là aussi en prenant soin 

de venir positionner l’élastique associé au fond du creux. Il est primordial de maintenir 

fermement le premier tube inox sans quoi le tissu glisserait des deux côtés entraînant 

son retrait du premier oméga. 

(4) Le tube inox est retiré du premier oméga tout en maintenant la pression sur le tube dans 

le second oméga. Il est ensuite placé dans le troisième oméga pour y contraindre le tissu 

de la même manière. Là encore, le tube inox qui est maintenu sert de point de blocage 

pour le tissu pour que ce dernier ne glisse dans le moule que d’un côté comme le montre 

la flèche verte sur le schéma. 

(5) L’étape (4) est répétée sur toute la longueur du moule jusqu’à obtenir le nombre 

d’oméga requis.  

(6) Lorsque le positionnement a été effectué, les tube en inox sont retirés. Comme évoqué 

précédemment, la tension des élastiques n’est pas suffisante pour plaquer le tissu contre 

le moule mais suffit pour maintenir sa position horizontalement et l’empêcher de glisser. 

Dans cette configuration, la longueur de tissu disponible pour chaque motif oméga 

correspond aux dimensions de chaque motif du moule et par conséquent, le tissu ne sera 

pas mis en tension lors de la mise en pression avec le contre moule. 

(7) Le contre-moule est positionné sur le tissu avec une masse permettant de maintenir le 

tissu en place dans l’ensemble. 

(8) Les élastiques sont coupés et retirés du système. Lors de cette étape, la masse utilisée 

sur le contre moule permet de conserver le positionnement du tissu lors du retrait des 

élastiques. Sans la masse de maintien et malgré la présence du contre-moule, le tissu 

reprendrait sa forme initiale lors du retrait des élastiques. L’intégralité du système est 

ensuite mise en place dans la thermopresse. Le cycle température/pression utilisé est 
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analogue à celui utilisé pour les peaux (Figure III-19). L’âme est légèrement plus 

épaisse que les peaux avec une épaisseur de 0,75 mm. Cette différence s’explique par 

la géométrie du moule et de la pièce qui rend assez difficile le contrôle de la pression 

notamment sur les parties obliques de l’oméga. 
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Figure III-21 : Procédé de mise en œuvre de l’âme oméga 
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III.3. Assemblage du panneau 
Une fois l’âme et les peaux réalisées, elles ont été assemblées par collage. Les différentes étapes 

de préparation des surfaces et du collage sont présentées dans la Figure III-22. En premier lieu, 

les surfaces à coller des peaux et des omégas ont étés poncées avec du papier abrasif (150 grains 

par cm2). Ces surfaces ont ensuite été dégraissées à l’acétone avant de dégazer 20 minutes à 

température ambiante pour éliminer l’excédent d’acétone. Pour le collage, un mélange de résine 

et de durcisseur commercial a été réalisé avec un rapport r=1,0, c’est-à-dire correspondant au 

rapport massique préconisé par le fabricant. Ce rapport a été choisi, car dans ces conditions, il 

semble peu probable que la stœchiométrie de la réaction soit modifiée d’une quelconque façon. 

Le mélange a ensuite été appliqué sur les parties à coller de la face supérieure de l’oméga à 

l’aide d’une spatule. La peau supérieure est ensuite apposée sur l’oméga en exerçant une légère 

pression pour chasser l’excédent de colle. Cet excédent est ensuite essuyé à l’aide d’un coton 

tige en passant entre l’oméga et la peau. L’ensemble est ensuite retourné pour réaliser 

l’opération sur l’autre face de l’oméga puis placé sous une masse de 2 Kg pour le maintenir en 

position pendant 24 h à température ambiante. Enfin le panneau a été post-cuit dans une étuve 

à 100 °C pour terminer la polymérisation. La Figure III-23 présente une photo du panneau 

oméga assemblé. 

Il avait été envisagé de réaliser cet assemblage en co-cuisson, c’est-à-dire de limiter la 

polymérisation de la matrice lors de l’étape de moulage des peaux et de l’âme en réalisant un 

moulage à une température plus basse, pour ensuite terminer cette polymérisation une fois 

l’assemblage terminé pour que les joints de colle et une partie de la matrice réticulent 

simultanément. Cependant, les âmes oméga mise en œuvre à plus basse température 

présentaient énormément de défauts, qui les rendaient inutilisables. 

 



Chap. III : Étude du procédé de mise en œuvre des composites et transfert industriel 

 

 

150 

 
Figure III-22 : Préparation et collage de l'âme et des peaux 

 
Figure III-23 : panneau oméga assemblé 
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IV. Conclusion 
 

Ce chapitre III aura permis de faire le pont entre l’étude théorique sur les interactions 

fibres/matrice du Chapitre II et la réalisation du panneaux oméga avec des produits 

commerciaux. Dans le cadre du système modèle, les résultats obtenus avec les composites 

étaient cohérents avec ceux obtenus avec les matrices modifiées dans le Chapitre II. Même dans 

le cas concret de mise en œuvre des composites, un décalage de stœchiométrie a été observé et 

a pu être, en partie, corrigé par un ajout d’un excès de durcisseur. Cette seule manipulation a 

permis d’augmenter sensiblement les propriétés mécaniques du composite. L’étude des 

paramètres de mise en œuvre comme le séchage du tissu, la pression opératoire ou encore le 

cycle de cuisson ont permis de quantifier leur influence et de déterminer les conditions 

opératoires les plus bénéfiques pour les performances du composite. Grâce à de simple 

modifications du procédé, le module E’ à 25 °C du composite a pu être augmenté de 36%. La 

suite de l’étude était consacrée à l’étude du procédé de mise en œuvre avec une matrice 

commerciale en vue de son industrialisation. Il s’est avéré relativement complexe de raisonner 

avec la matrice commerciale dans la mesure où certains de ces composés restaient inconnus. 

Cependant, cette matrice s’est montrée relativement peu sensible aux modifications pouvant 

être induites par les fibres. Dans ces conditions, l’essentiel des améliorations apportées par la 

correction de la stœchiométrie avec le système modèle n’ont pu être transposée dans ce cas 

précis. Toutefois, la méthodologie d’étude utilisée semble pertinente afin de caractériser des 

couple fibres/matrice. Là aussi, l’étude des paramètres de mise en œuvre a permis de développer 

un procédé adapté à la mise en œuvre des panneaux. La mise en œuvre de ces derniers s’est 

avérée être un véritable challenge technique. Il a cependant été possible de développer un 

procédé répétable et transposable à grande échelle permettant de mettre en œuvre les panneaux 

oméga. Maintenant que les panneaux ont été mis en œuvre, les Chapitres suivants s’attarderont 

à les analyser et les tester pour déterminer s’ils peuvent concurrencer les panneaux existants sur 

le marché. 
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Introduction au Chapitre IV 
Les panneaux oméga à base de fibres de lin ayant été mis en œuvre, la dernière étape du projet 

consistait à caractériser et modéliser leur comportement mécanique pour pouvoir les positionner 

par rapport aux panneaux sandwichs à base de fibres de verre présents sur le marché. 

La caractérisation de tels matériaux n’est pas simple de par leur structure mais aussi et surtout 

de par l’utilisation des fibres végétales qui présentent un comportement mécanique non linéaire, 

c’est-à-dire que leur matrice de rigidité n’est pas constante durant la phase de sollicitation. Il 

existe bien entendu un point à partir duquel le matériau va subir une rupture où la rigidité va 

diminuer brusquement, mais avant durant la phase de sollicitation, la rigidité varie notamment 

à cause de la dégradation partielle du matériau contrairement aux métaux isotropes (ou du 

moins, dans une moindre mesure). Dans ces conditions, l’objectif principal de cette 

caractérisation était de mettre en place un modèle d’endommagement capable de reproduire le 

comportement de ces matériaux lorsqu’ils sont soumis à des charges statiques ou dynamiques. 

Ces deux types de charges seront étudiés au travers d’essais de flexion 3 points et de tests à 

l’impact à basse vitesse respectivement pour la partie statique et la partie dynamique. Pour cela, 

différents stratifiés ont été mis en œuvre avec le tissu de lin et la matrice commerciale dans 

différentes formes et différentes configurations pour être testés selon différentes méthodes. Ces 

modèles d’endommagement pourront ensuite être confrontés avec des modèles crées dans un 

programme FEM (Méthode par Éléments Finis), équivalent aux cas expérimentaux. Le logiciel 

ABAQUS a été utilisé pour cette étude car il permettait une implémentation aisée de la 

caractérisation de différents types de matériaux au travers de routines développées dans 

différents langages informatiques comme le C ou le FORTRAN. Les résultats obtenus pourront 

ensuite être comparés avec les résultats expérimentaux pour valider le degré d’approximation 

avec la réalité du modèle d’endommagement choisi.  
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I. Comportement mécanique du pli composite Fibre de 

lin/matrice commerciale 
 

I.1. Partie expérimentale 

I.1.1. Fabrication des plaques stratifiées 

L’ensemble des éprouvettes a été réalisé au laboratoire. Les plaques utilisées (cf. Figure IV-1) 

pour la découpe des éprouvettes ont été réalisées à partir du tissu de lin et de la matrice 

commerciale utilisée pour le projet. Ces stratifiés sont composés d’un empilement de quatre 

plis de tissu de lin imprégnés manuellement du mélange résine/durcisseur. Pour ce faire, les 

plis ont d’abord été découpés suivant l’orientation désirée et à la dimension souhaitée. Les plis 

ont ensuite été imprégnés manuellement avec le mélange résine durcisseur pour un rapport en 

masse r = 1,1. L’empilement des plis est ensuite réalisé et placé entre deux plaques en 

aluminium recouverte de papier TeflonÒ. La compaction et la cuisson sont ensuite effectuées 

à l’aide d’une thermopresse pour une pression de 10 bars pendant 1h à 100°C. Afin de d’assurer 

une bonne tenue des éprouvettes dans la machine d’essais, des talons en fibre de verre ont été 

collés sur la plaque avant la découpe aux dimensions souhaitées. L’ensemble de ces procédures 

est détaillé en annexe. 

 

 
Figure IV-1 : Stratifié Lin/matrice commerciale (4 plis) 

 

I.1.2. Préparation des éprouvettes 

Les dimensions des éprouvettes utilisées pour tous les essais de traction sont présentées  Figure 

IV-2. Afin de mesurer les déformations de l’éprouvette lors de l’essai de caractérisation, des 

jauges de déformation ont été utilisées. Deux jauges ont été collées au centre de l’éprouvette, 

une pour mesurer la déformation longitudinale 𝜀0 et l’autre pour mesurer la déformation 
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transversale 𝜀1. La longueur de la grille des jauges a été choisie suffisamment importante pour 

que la mesure englobe les déformations du motif élémentaire du tissu de l’ordre de 10 mm. 

 

 
Figure IV-2 : Schéma d’une éprouvette instrumentée 

Les dimensions des éprouvettes utilisées pour tous les essais de traction sont présentées  Figure 

IV-2. Afin de mesurer les déformations de l’éprouvette lors de l’essai de caractérisation, des 

jauges de déformation ont été utilisées. Deux jauges ont été collées au centre de l’éprouvette, 

une pour mesurer la déformation longitudinale 𝜀0 et l’autre pour mesurer la déformation 

transversale 𝜀1. La longueur de la grille des jauges a été choisie suffisamment importante pour 

que la mesure englobe les déformations du motif élémentaire du tissu de l’ordre de 10 mm. 

 

 
Figure IV-3 : Schéma d’une éprouvette instrumentée 

I.1.1. Protocole expérimental 

L’ensemble des essais a été réalisé sur la machine d’essais Instron (Norwood, États-Unis) d’une 

capacité de 100 KN. La vitesse de sollicitation a été fixée à 2 mm/min . Certains des essais sont 

sollicités par un cycle de charge-décharge permettant l’identification des modèles 

d’endommagement. 

 

I.2. Résultats  

I.2.1. Traction sur les stratifiés [0°]4  

Les essais de traction sur les stratifiés [0°]4 ont pour but de caractériser le comportement 

mécanique du composite dans le sens chaîne. Cet essai a permis de déterminer différentes 

grandeurs à savoir, le module d’Young 𝐸556 , la contrainte à la rupture 𝜎558 , la déformation à 

rupture 𝜀558  et le coefficient de Poisson 𝜈5:. Pour ces essais, la configuration des éprouvettes 

utilisées est présentée Figure IV-4. Ici, la direction de sollicitation (�⃗�) correspond au sens 

longitudinal des plis (1?⃗ ) (sens chaîne). Les équations utilisées pour le calcul du module et du 
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coefficient de Poisson sont présentées ci-dessous. Le module 𝐸556  a été mesuré entre 𝜎 = 5 et 15 

MPa. 

 

𝐸556 = @AA
BAA

  et  𝜈5: = −BDD
BAA

= − BE
BF

 

 

 

 
Figure IV-4 : Orientation et géométrie d'une éprouvette [0°]4 

Deux éprouvettes ont été testées dans cette configuration, une en traction simple et une en 

cyclage. Les résultats expérimentaux obtenus sont présentés dans la Figure IV-5. Le module 

d’Young du composite est calculée à partir de la raideur mesurée entre 10% et 20% de la 

contrainte à la rupture des éprouvettes. La raideur des stratifiés diminue avec la déformation et 

l’on observe un comportement bilinéaire caractéristique des composites à base de fibres 

végétales avec une modification du module intervenant vers 𝜀55= 0,3% conformément à la 

littérature 21,24–26. Ce comportement est essentiellement gouverné par la structure des fibres de 

lin qui se réorganisent avec la sollicitation mécanique imposée [26]. La rupture intervient 

brutalement dans la seconde partie linéaire de la courbe et permet de mesurer 𝜀558  et 𝜎558 . On 

observe une différence notable de déformation à la rupture entre les deux essais réalisés.  
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Figure IV-5 : Courbe s11(e11) issue des essais de cyclage sur le stratifié [0°]4 

L’analyse des courbes des essais montre une diminution de la raideur au fil des cycles couplée 

à augmentation de la déformation résiduelle. Cet endommagement est surement dû à la 

discontinuité des fibres de lin entrainant des déformations résiduelles liées à des frottements 

internes. 

De plus, on observe un écart relativement important de la déformation à la rupture entre les 

deux essais. Il n’est cependant pas étonnant d’observer cette dispersion dans la mesure ou la 

dimension de la jauge est assez proche de la dimension de mèche du tissu. Dans ces conditions, 

la localisation de la jauge sur le stratifié joue un rôle important pour la mesure de la déformation. 

L’ensemble des grandeurs mesurées sont répertoriées dans le Tableau 16. 

La courbe utilisée pour la mesure du coefficient de Poisson 𝜈5: = f(𝜀558 )	est présentée sur la 

Figure IV-6. On constate que la valeur de ce coefficient varie de manière non linéaire avec la 

déformation en raison de l’endommagement. Afin de caractériser les éprouvettes hors 

endommagement, la valeur du coefficient de poisson retenue correspond au maximum de la 

courbe 𝜈5: = f(𝜀558 ). L’observation des faciès de rupture présentées Figure IV-7 montre rupture 
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localisée sans être nette notamment à cause du caractère discontinu des fibres et de 

l’endommagement. 

 

 
Figure IV-6 : Courbe n11(e11) issue des essais de cyclage sur le stratifié [0°]4 

 
Tableau 16 : Caractéristiques mécaniques du stratifié [0°]4 

E011 (GPa) s11 (MPa) e11 (%) n12 

13,87 ± 0,47 122 ± 1 1,37 ± 0,21 0,13 
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Figure IV-7 : Faciès de rupture des éprouvettes de traction [0°]4, (A) vue de face et (B) observé à la loupe binoculaire (x 7,5) 

I.2.2. Traction sur les stratifiés [90°]4 

Les essais de traction sur les stratifiés [90°]4 ont pour but de caractériser le comportement 

mécanique du composite dans le sens trame. Cet essai a permis de déterminer différentes 

grandeurs à savoir, le module d’Young 𝐸::6 , la contrainte à la rupture 𝜎::8 , la déformation à 

rupture 𝜀::8  et le coefficient de Poisson 𝜈:5. Pour ces essais, la configuration des éprouvettes 

utilisées est présentée Figure IV-8. Ici, la direction de sollicitation (�⃗�) correspond au sens 

transversal des plis (2?⃗ ) (sens trame). Les équations utilisées pour le calcul du module et du 

coefficient de Poisson sont présentées ci-dessous. Le module 𝐸::6  a été mesuré entre 𝜎 = 5 et 15 

MPa. 

 

 

𝐸::6 = @DD
BDD

 et 𝜈:5 = − BAA
BDD

= − BF
BE

 

 

 

 
Figure IV-8 : Orientation et géométrie d'une éprouvette [90°]4 
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Comme pour les essais à [0°]4 , deux éprouvettes ont été testées dans cette configuration, mais 

cette fois uniquement en cyclage. Les résultats expérimentaux obtenus sont présentés dans la 

Figure IV-9 est sont très similaires à ceux obtenus dans la configuration [0°]4 avec un 

comportement bilinéaire, un module E0, une contrainte à la rupture 𝜎8  et une déformation à la 

rupture 𝜀8 relativement proches. Les valeurs obtenues pour ces essais sont reportées dans le 

Tableau 17. Dans ces conditions, il est possible de considérer le composite, mis en œuvre avec 

le tissu de lin, comme orthotrope pour un essai de traction. En conséquence pour la suite de 

l’étude, seule une des deux configurations sera étudiée pour la modélisation. 

 

 
Figure IV-9 : Courbe s22(e22) issue des essais de cyclage sur le stratifié [90°]4 

Ici aussi, on observe un endommagement assez important des éprouvettes avec un décalage des 

d et une diminution de la raideur. 

 
Tableau 17 : Caractéristiques mécaniques du stratifié [90°]4 

E022 (GPa) s22 (MPa) e22 (%) n21 

13,96 ± 1,15 121 ± 6 1,45 ± 0,01 0,10 
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I.2.3. Traction sur les stratifiés [±45°]4 

Les essais de traction sur les stratifiés [±45°]4 ont pour but de caractériser le comportement 

mécanique du composite en cisaillement. Cet essai a permis de déterminer différentes grandeurs 

à savoir, le module d’Young 𝐺5:6 , la contrainte de cisaillement à la rupture t5:8 , la déformation 

à rupture g5:
8 . Pour ces essais, la configuration des éprouvettes utilisées est présentée Figure 

IV-10. Ici, la direction de sollicitation (�⃗�) est décalée de 45° par rapport sens longitudinal des 

plis (1?⃗ ). Les équations utilisées pour le calcul du module et du coefficient de Poisson sont 

présentées ci-dessous. Le module 𝐺5:6  a été mesuré entre 𝜎 = 5 et 15 MPa. 

 

 

𝛾5:KLM° = 𝜀1 − 𝜀0 ,  𝛾5:OLM° = 𝜀0 − 𝜀1 , 𝜏5:8 ≅ @FF
:

 

 

 
Figure IV-10 : Orientation et géométrie d'une éprouvette[±45°]4 

Les résultats des essais menés en cyclage sur les deux éprouvettes à  [±45°]4 sont présentés dans 

la Figure IV-11. Les courbes des deux essais sont relativement proches et mettent en évidence 

un important phénomène d’endommagement. Le caractère fortement non linéaire des courbes 

est le résultat d’une importante sollicitation de la matrice dans ces conditions. 

Les caractéristiques mécaniques mesurées sont explicitées dans le Tableau 18. L’observation 

des faciès de rupture présentée dans la Figure IV-12 montre une rupture des fibres mais aussi 

un déchaussement caractéristique de ce type d’essais. 
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Figure IV-11 : Courbe t12 (g12) issue des essais de cyclage sur le stratifié [±45°]4 

Là encore, on observe un endommagement d12 important qui dépend essentiellement du 

cisaillement et de contrainte de traction provoque généralement l’apparition de microfissures à 

l’interface fibre/matrice entre la chaine et la trame. La présence de ces fissures a pu être 

observée directement sur les éprouvettes par l’intermédiaire de craquelure apparues sur le 

mouchetis comme le montre la Figure IV-13. 

 

 
Tableau 18 : Caractéristiques mécaniques du stratifié [±45°]4 

G0 (GPa) 𝛕12 (MPa) 𝛄12 (%) 

2,05 ± 0,16 36,46 ± 0,31 6,48 ± 0,39 
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Figure IV-12 : Faciès de rupture des éprouvettes de traction [±45°]4, (A) vue latérale, (B) vue de face et (C) observé à la 

loupe binoculaire (x 7,5) 

 

 
Figure IV-13 : Observation de fissures sur le mouchetis d'une éprouvette sollicitée en traction 
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II. Modélisation du comportement à l’échelle du pli 
 

Une fois les essais expérimentaux réalisés, les résultats des analyses ont été utilisés pour 

modéliser le comportement à l’échelle du pli de notre composite. Les différentes étapes liées à 

la réalisation de ce modèle sont explicitées dans cette partie. Le comportement est modélisé en 

trois phase ; une phase orthotrope élastique, une phase endommageable avant rupture et une 

phase modélisant la rupture. Ces lois d’endommagement seront ensuite identifiées grâce aux 

résultats expérimentaux obtenus dans la partie précédente. Enfin, les résultats expérimentaux 

et les résultats numériques seront comparés afin de valider le modèle. 

 

II.1. Comportement élastique 
Afin de décrire le comportement élastique de notre matériau la loi de Hooke peut être formulée 

de la manière suivante : 

�⃗� = 𝐶̿: 𝜖 
Équation IV.1 

Avec 𝐶̿ étant une matrice 6x6 pour le cas en trois dimensions de la contrainte. Plusieurs 

notations peuvent être utilisée pour �⃗�	: 

 

�⃗� = {𝜎5		𝜎:		𝜎Y		𝜎L		𝜎M		𝜎Z}\ = {𝜎55		𝜎::		𝜎YY		𝜏5:		𝜏5Y		𝜏:Y}\ 
Équation IV.2 

 

Et de la même manière pour 𝜖	: 

 

𝜖 = {𝜖5		𝜖:		𝜖Y		𝜖L		𝜖M		𝜖Z}\ = {𝜖55		𝜖::		𝜖YY		𝛾5:		𝛾5Y		𝛾:Y}\ 
Équation IV.3 

 
 

Il est aussi important de rappeler que : 
 

𝜖L = 𝛾5: = 2𝜖5:				𝜖M = 𝛾5Y = 2𝜖5Y				𝜖Z = 𝛾:Y = 2𝜖:Y 
Équation IV.4 

 
Étant donné que l’objectif est de modéliser l’endommagement et les non linéarités, il apparaît 

évident que la matrice finale ne sera pas constante et en conséquence, des changements dans 
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la loi de Hooke devront être introduits en multipliant les termes de la matrice constante 𝐶̿ par 

des facteurs non constants, donnant ainsi la matrice 𝐶]̿ ou matrice de rigidité endommagée. 

Cela sera détaillé plus tard. 

Les matériaux composites font partie des matériaux orthotropes dont les propriétés varient 

selon de trois axes orthogonaux. Il s’agit d’un sous-groupe des matériaux anisotrope, dans la 

mesure où leurs propriétés varient en fonction de la direction de mesure. 

En se basant sur la structure d’un stratifié décrite en amont, le composite est assimilé à un 

matériau orthotrope avec trois axes perpendiculaires (même si des modifications 

interviendront plus tard) : un dans le sens chaine, un dans le sens trame et un troisième 

perpendiculaire à ce plan correspondant à la direction d’empilement des plis et contenant la 

matrice époxy. 

 
La matrice de rigidité non endommagée se présente sous la forme : 
 

𝐶̿ =

⎣
⎢
⎢
⎢
⎢
⎡
𝐶55 𝐶5: 𝐶5Y 0 0 0
𝐶:5 𝐶:: 𝐶:Y 0 0 0
𝐶Y5 𝐶Y: 𝐶YY 0 0 0
0 0 0 𝐶LL 0 0
0 0 0 0 𝐶MM 0
0 0 0 0 0 𝐶ZZ⎦

⎥
⎥
⎥
⎥
⎤

 

Équation IV.5 

 
Et dépendra uniquement des neuf constantes indépendantes suivantes : 
 

𝐸5					𝐸:					𝐸Y					𝜈5:					𝜈5Y					𝜈:Y					𝐺5:					𝐺5Y					𝐺:Y 
Équation IV.6 

 
Il faut aussi rappeler que l’expression suivante est toujours vraie :  
 

𝐸(
𝜈(e

=
𝐸e
𝜈e(

 

Équation IV.7 

La forme des différents termes sera la suivante : 
 

𝐶55 =
1 − 𝜈:Y𝜈Y:
𝐸:𝐸Y∆

 

𝐶5: =
𝜈:5 + 𝜈Y5𝜈:Y
𝐸:𝐸Y∆

=
𝜈5: + 𝜈Y:𝜈5Y
𝐸5𝐸Y∆

 

𝐶5Y =
𝜈Y5 + 𝜈:5𝜈Y:
𝐸:𝐸Y∆

=
𝜈5Y + 𝜈5:𝜈5Y
𝐸5𝐸:∆
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𝐶:: =
1 − 𝜈5Y𝜈Y5
𝐸5𝐸Y∆

 

𝐶:Y =
𝜈Y: + 𝜈5:𝜈Y5
𝐸5𝐸Y∆

=
𝜈:Y + 𝜈:5𝜈5Y

𝐸5𝐸:∆
 

𝐶YY =
1 − 𝜈5:𝜈:5
𝐸5𝐸:∆

 

𝐶LL = 𝐺5: 

𝐶MM = 𝐺5Y 

𝐶ZZ = 𝐺:Y 
Équation IV.8 

Avec D : 

∆=
1 − 𝜈5:𝜈:5 − 𝜈:Y𝜈Y: − 𝜈Y5𝜈5Y − 2𝜈:5𝜈Y:𝜈5Y

𝐸5𝐸:𝐸Y
 

Équation IV.9 

1. La rigidité dans la direction chaine et la direction trame sont quasi-identiques, 

permettant l’approximation suivante : 

𝐸5 = 𝐸: 

D’après l’Équation IV.7, le coefficient de Poisson donnera : 

𝜈5: = 𝜈:5 

2. Les modules de cisaillement dans le plan 23 et 13 seront considéré identique dans la 

mesure où ils ne différent que très peu l’un de l’autre. 

𝐺5Y = 𝐺:Y 

 

 

Cas en 2D 

 

Dans le cas de la contrainte dans le plan, pour une coque, les vecteurs de contraintes et de 

déformation seront : 

�⃗� = {𝜎55		𝜎::		𝜏5:	}\ 
Équation IV.10 

 

𝜖 = {𝜖55		𝜖::		𝛾5:}\  
Équation IV.11 
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Le système reste donc comme dans l’Équation IV.1 : 

 

�⃗� = 𝐶̿: 𝜖 

 

Afin d’obtenir une matrice de rigidité qui puisse rendre compte des vecteurs de contraintes et 

de déformation, il sera nécessaire de réaliser une condensation de la matrice de rigidité 

précédemment calculée pour le cas 3D. 

 

h
𝜎55
𝜎::
𝜏5:

i = h
𝐻55 𝐻5: 0
𝐻:5 𝐻:: 0
0 0 𝐻YY

i h
𝜖55
𝜖::
𝛾5:

i 

Équation IV.12 

Avec : 

𝐻55 = 𝐶55 −
𝐶5Y:

𝐶YY
 

𝐻:: = 𝐶:: −
𝐶:Y:

𝐶YY
 

𝐻5: = 𝐶5: −
𝐶5Y𝐶:Y
𝐶YY

 

𝐻YY = 𝐶LL 
Équation IV.13 

Avec 𝐶55					𝐶5:					𝐶::				𝐶5Y					𝐶:Y					𝐶LL identiques au cas 3D. 

Enfin, le  Tableau 19 présente les valeurs des différents paramètres élastiques utilisés. 

 
Tableau 19 : Propriétés des composites mis en œuvre avec les fibres de lin et la matrice commerciale 

Propriété 𝐸5 𝐸: 𝐸Y 𝐺5: 𝐺5Y 𝐺:Y 𝜈5: 𝜈5Y 𝜈:Y 

Valeur 17500 MPa 17500 MPa 8000 MPa 1900 MPa 1500 MPa 1500 MPa 0,06 0,06  0,06 

 

 

Ces valeurs ont été obtenues grâce à différents essais mécaniques pour différentes directions de 

sollicitation. Cependant, les résultats d’essais montrent un comportement sens chaine, sens 

trame et en cisaillement plan fortement non linéaire. Un modèle d’endommagement est présenté 

dans le paragraphe suivant pour prendre en compte ces non linéarités 
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II.2. Modèle d’endommagement 
Afin de modéliser correctement le comportement mécanique des composites à base de fibres 

de lin et plus particulièrement leur comportement non linéaire, il est nécessaire d’introduire une 

modélisation correcte de l’endommagement. 

Cette partie a pour objectif de décrire les différentes théories qui ont été adaptées pour la 

modélisation de l’endommagement, les différents types d’endommagement qui ont été 

considérés et les éléments nécessaires pour leur application. 

Le code de calcul par éléments finis ABAQUS a été choisi pour ces fonctionnalités permettant 

d’introduire des subroutines (en langage FORTRAN) afin de modifier les propriétés et le 

comportement des matériaux. Dans cette optique, une routine UMAT (calcul non linéaire 

statique) et VUMAT (calcul non linéaire en dynamique explicite) ont été choisies 

respectivement pour mener l’analyse statique et les essais dynamiques. 

 

II.2.1. Types d’endommagement 

Pour l’analyse statique, trois types d’endommagement ont été pris en compte, à savoir 

l’endommagement diffus, l’endommagement à la rupture et régularisation visqueuse. 

L’analyse des essais mécaniques a permis de décrire le comportement mécanique dans la zone 

d’endommagement (endommagement diffus) et dans la zone de rupture (endommagement à la 

rupture) présentés dans la Figure IV-14. 

 
Figure IV-14 : Présentation du comportement mécanique et des zones d’endommagement du composite   
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II.2.1.a. Endommagement diffus 

L’endommagement diffus est un mode d’endommagement qui détériore la matrice de rigidité 

durant la phase de sollicitation, créant de ce fait les non linéarités présentes dans la courbe 

contrainte-déformation caractéristique des fibres de lin. Bien qu’aucun matériau n’ait 

réellement une rigidité constante durant la phase de sollicitation étant donné que tous les 

matériaux contiennent de petites imperfections qui détériorent la matrice de rigidité, les 

détériorations induites par les fibres de lin sont beaucoup plus importantes que dans le cas d’un 

métal par exemple. Il sera montré plus tard que la forme des courbes durant la phase de 

sollicitations pourra être approché par une fonction logarithmique. 

L’endommagement diffus est le premier à survenir au sein du pli en dégradant la matrice, 

induisant ainsi le comportement non linéaire durant la phase de sollicitation. La diminution de 

la rigidité est due à la présence de nœuds dans les fibres de lin. Cependant, cet endommagement 

n’apparait pas dès le début. Dans le modèle, une série de conditions doit être satisfaite pour que 

ce mode d’endommagement soit activé. Le modèle d’endommagement qui a été utilisé pour la 

programmation de la routine est basé sur le modèle de Ladeveze-LeDantec 109. 

Dans un premier temps, afin de comprendre le mode d’action de ce mode d’endommagement, 

des essais expérimentaux ont été menés en laboratoire et ont été décrit précédemment. 

L’analyse des courbes a montré qu’après une brève phase linéaire intervenait une zone non 

linéaire où la pente diminuait progressivement traduisant une diminution de la rigidité. Ce 

phénomène peut être modélisé par l’endommagement « d » qui affectera le terme de rigidité 

dans cette direction sus la forme 𝜎 = 𝐸(1 − 𝑑)𝜖. Cette zone d’endommagement « d » peut 

alors être approchée par une fonction logarithmique qui dépendra de l’énergie élastique et de 

certaines constantes permettant d’approcher la courbe expérimentale. 

Premièrement, il faut remarquer les essais ont été menés jusqu’à la rupture des éprouvettes, 

intervenant vers 1,5% de déformation dans les sens chaine et trame (𝜖55 = 𝜖:: = 0,015) et 6% 

pour la déformation en cisaillement dans le plan 12 (𝛾5: = 0,06). 

Deuxièmement, la rigidité non endommagée peut être calculée dans la première phase linéaire 

avant l’initiation de l’endommagement diffus et correspondant aux modules calculés dans la 

partie expérimentale. Les valeurs de rigidité alors obtenus dans les sens chaine et trame 

avoisinaient 13 GPa. Cependant, dans une second temps d’autres essais ont été effectués sur 

des éprouvettes mises en en œuvre avec une pression (10 bars au lieu de 5 bars) plus importante 

permettant d’obtenir un module de 17,5 GPa. Et c’est cette dernière valeur qui a été utilisée 

pour la modélisation. 
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La description de la modélisation de l’endommagement s’appuiera sur la courbe contrainte-

déformation obtenue pour les éprouvettes mises en œuvre dans la configuration [±45°]4 

présentée dans la Figure IV-15. Lors de l’essais, la charge a été appliquée 8 fois, en augmentant 

à chaque fois. De ce fait, 8 points maximums et 8 points minimums (correspondants aux points 

de reprise de charge) peuvent être observés. 

 

La modélisation a été effectuée dans deux cas, à savoir le cas élastique donc sans plasticité et 

le cas prenant en compte la plasticité. 

Dans le cas élastique, le modèle a été inspiré du modèle de P.Ladeveze & E. LeDantec 109. 

L’endommagement peut être modélisé au travers du terme d qui influencera la matrice de 

rigidité de la manière suivante : 

𝐸2 = 𝐸(1 − 𝑑) 

 

Énergie élastique est donnée par : 

 

𝑌 =
1
2𝐸𝜖

: 

 

Et la contrainte par : 

 

𝜎 = 𝐸6(1 − 𝑑)𝜖 

 

Cependant Y peut aussi s’exprimer par : 

 

𝑌 =
1
2

𝜎:

𝐸6(1 − 𝑑):
 

 

Et l’endommagement par : 

 

𝑑 = 1 −
𝐸(
𝐸6

 

 

Avec E la rigidité dans cette direction. Les différents modules de rigidité Ei dans la direction 

de sollicitation sont calculés de la manière suivante. 
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𝐸( =
𝜎'&0('q'r

𝜖s*.s(t*r
 

 

Le calcul des modules Ei, dans le cas élastique sans plasticité et dans le cas avec plasticité est 

illustré dans la Figure IV-15. 

 

 
Figure IV-15 : Schématisation du calcul des modules Ei dans le cas sans plasticité et avec plasticité. 

Ces valeurs de modules ont alors permis de calculer l’endommagement.  

 

Résultats de l’identification pour les essais dans le sens chaine/trame 

 

La même analyse a été menée pour le cas 0°/90° dont les résultats sont présentés dans le Tableau 

20. 
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Tableau 20: Valeurs des coefficients 0/90 

 

L’évolution de l’endommagement d2 en fonction du taux d’énergie élastique (Y) est représentée 

sur la Figure IV-16. L’évolution de l’endommagement a été mesurée sans plasticité et avec 

plasticité et a pu être interpolée respectivement par une fonction logarithmique et une fonction 

affine. La courbe R + R0 (p) interpolée par une fonction de type K.pg est également représentée 

sur la Figure IV-17. 

 

 

y = 0,2083ln(x) + 0,3503
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 Figure IV-16 : Courbes d(Y) sans plasticité (rouge) et avec plasticité (bleu) déterminées à partir des essais de cyclage sur le 

stratifié [90°]4 

 

 
Figure IV-17 : Courbe  R +R0 (p) (vert) déterminée à partir des essais de cyclage sur le stratifié [90°]4 

Résultats de l’identification pour les essais à [±45°]4 

L’ensemble des valeurs calculée utilisée pour l’identification de la loi d’endommagement sont 

présentées dans le Tableau 21. 

 
Tableau 21 : Présentation des paramètres de la loi d’endommagement 

 

y = 214,09x0,4042

R² = 0,9958

0

20

40

60

80

100

120

140

160

180

0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6

R+
R0

 (M
Pa

)

Plasticité cumulée (%) 



Chap. IV : Comportement mécanique et modélisation à l’échelle du pli 

 

 

175 

L’évolution de l’endommagement d2 en fonction du taux d’énergie élastique (Y) est représentée 

sur la  Figure IV-18. L’évolution de l’endommagement a été mesurée sans plasticité et avec 

plasticité et a pu être interpolée respectivement par une fonction logarithmique et une fonction 

affine. La courbe R + R0 (p) interpolée par une fonction de type K.pg est également représentée 

sur la Figure IV-19.  

 

 
 Figure IV-18 : Courbes d(Y) sans plasticité (rouge) et avec plasticité (bleu) déterminées à partir des essais de cyclage sur le 

stratifié [±45°]4 
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Figure IV-19 : Courbe R +R0 (p) déterminée à partir des essais de cyclage sur le stratifié [±45°]4 

 

Cette évolution de l’endommagement est valide tant que la déformation est comprise entre un 

minimum et un maximum. La valeur minimale de déformation peut être obtenue par l’énergie 

élastique lorsque l’endommagement est égal à zéro alors que la valeur maximale peut être 

obtenue au point de rupture observé lors de l’essai, c’est-à-dire lorsque l’endommagement à la 

rupture est initié. 

L’activation de l’endommagement est basée sur un seuil pour la valeur d’endommagement. Si 

l’une de relation suivante est satisfaite, l’endommagement sera initié dans la direction associée : 

 

 
𝐹𝐷5 = 𝑓𝑖𝑏𝑟𝑒𝑓𝑎𝑖𝑙𝑢𝑟𝑒𝑑𝑖𝑟𝑒𝑐𝑡𝑖𝑜𝑛1

	 =
1
2
𝜀5:𝐶(1,1) > 𝐹𝐷65

𝐹𝐷: = 𝑓𝑖𝑏𝑟𝑒𝑓𝑎𝑖𝑙𝑢𝑟𝑒𝑑𝑖𝑟𝑒𝑐𝑡𝑖𝑜𝑛2

	 =
1
2
𝜀::𝐶(2,2) > 𝐹𝐷6:

𝐹𝐷Y = 𝑚𝑎𝑡𝑟𝑖𝑐𝑓𝑎𝑖𝑙𝑢𝑟𝑒𝑖𝑛𝑠ℎ𝑒𝑎𝑟

	 =
1
2
𝜀L:𝐶(4,4) > 𝐹𝐷6Y

 

 	

FD01, FD02 et FD03 peuvent être associées aux valeurs minimales d’énergies de déformation au-

delà desquelles l’endommagement diffus commence à agir. Ces seuils minimums ont été 

obtenus par l’interpolation de la fonction logarithmique. 
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Ensuite, l’endommagement est calculé (si la valeur seuil est atteinte dans cette direction) de la 

manière suivante : 

𝐷25 = 𝑐0 + 𝑐1 ∗ ln(�𝐹𝐷5)
𝐷2: = 𝑐2 + 𝑐3 ∗ ln(�𝐹𝐷:)
𝐷2Y = 𝑐4 + 𝑐5 ∗ ln(�𝐹𝐷Y)

 

 

Comme évoqué précédemment, c0, c1, c2, c3, c4 et c5 sont des constantes d’ajustement dont la 

valeur dépend des unités étudiées et qui variera entre l’analyse statique et dynamique. 

En considérant uniquement l’endommagement diffus, la matrice 𝐶]̿ devient : 

 

𝐶]� =

⎣
⎢
⎢
⎢
⎢
⎡
(1 − 𝐷25)𝐶55 (1 − 𝐷2:)𝐶5: (1 − 𝐷2:)𝐶5Y 0 0 0

𝐶:5	 (1 − 𝐷2:)𝐶:: (1 − 𝐷2:)𝐶:Y 0 0 0
	𝐶Y5 𝐶Y:	 𝐶YY 0 0 0
0 0 0 (1 − 𝐷2Y)𝐶LL 0 0
0 0 0 0 𝐶MM 0
0 0 0 0 0 𝐶ZZ⎦

⎥
⎥
⎥
⎥
⎤

 

 

Il est nécessaire de formuler deux remarques au regard du comportement de l’endommagement 

diffus. Tout d’abord, l’endommagement diffus possède une « mémoire », c’est-à-dire que 

même si ça la déformation diminue, l’endommagement lui ne diminue pas et par conséquent, 

la rigidité perdue dans une direction l’est de manière irréversible. Ensuite, lorsque la 

déformation atteint le point d’initiation de la rupture, l’endommagement diffus n’augmente plus 

malgré l’augmentation de la déformation. 

 

II.2.1.b. Endommagement après rupture 

Dans ce paragraphe une variable d’endommagement est introduite pour modéliser le 

comportement adoucissant du matériau, simulant ainsi la rupture. Le modèle utilisé est basé sur 

celui implémenté par Linde et al. 110. Les auteurs considèrent que le matériau est endommagé 

par deux variables, à savoir l’endommagement dans la fibre et l’endommagement dans la 

matrice. Dans notre cas, le modèle a été adapté de manière à utiliser trois types 

d’endommagement, dans la direction chaine, dans la direction trame et un pour la rupture de la 

matrice en cisaillement. Les critères d’initiation de la rupture sont donnés par les équations 

suivantes. 
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𝐹𝐹5 = 𝑓𝑖𝑏𝑟𝑒𝑓𝑎𝑖𝑙𝑢𝑟𝑒𝑑𝑖𝑟𝑒𝑐𝑡𝑖𝑜𝑛1

	 = �
𝜀5:

𝜀̃\5𝜀�̃5
+
𝜀5(𝜀�̃5 − 𝜀̃\5)

𝜀̃\5𝜀�̃5
> 1

𝐹𝐹: = 𝑓𝑖𝑏𝑟𝑒𝑓𝑎𝑖𝑙𝑢𝑟𝑒𝑑𝑖𝑟𝑒𝑐𝑡𝑖𝑜𝑛2

	 = �
𝜀::

𝜀̃\:𝜀�̃:
+
𝜀:(𝜀�̃: − 𝜀̃\:)

𝜀̃\:𝜀�̃:
> 1

𝐹𝐹Y = 𝑚𝑎𝑡𝑟𝑖𝑐𝑓𝑎𝑖𝑙𝑢𝑟𝑒𝑖𝑛𝑠ℎ𝑒𝑎𝑟

	 =
𝛾
𝛾�
> 1

 

Avec 𝜀̃\5, 𝜀�̃5, 𝜀̃\:, 𝜀�̃: et 𝛾�, les déformations à rupture sens chaine, trame et en cisaillement 

plan respectivement. Les indices « T » et « C » indiquent les valeurs en traction et compression 

respectivement. Alors que les critères pour le sens chaine et le sens trame restent conformes au 

modèle de Linde et al. celui utilisé pour l’initiation de la rupture en cisaillement est simplement 

un critère en déformation maximale. Lorsque les critères de rupture sont supérieurs ou égal à 

1, les variables d’endommagement sont alors calculées par les équations suivantes : 

 

𝐷�5 = 1 −
𝑒
(5O��A)

�(5,5)B��A
D �����\
��r�

𝐹𝐹5

𝐷�: = 1 −
𝑒
(5O��D)

�(:,:)B��D
D �����\
��r�

𝐹𝐹:

𝐷�Y = 1 −
𝑒(5O���)

�(L,L)B��D
D �����\
����

𝐹𝐹Y

 

 

Une forme exponentielle est utilisée pour représenter la chute de la courbe après la rupture 

(Figure IV-14).  

Il est nécessaire de détailler deux grandeurs apparaissant dans l’évolution de 

l’endommagement : 

 

• Le taux d’énergie libérée G représente l’énergie libérée lorsqu’une fissure se propage. Cette 

grandeur sera expliquée dans un paragraphe suivant où des essais seront présentés pour 

déterminer sa valeur. Le matériau composite étudié possédant des propriétés orthotropes, la 

grandeur G n’est pas la même dans toutes les directions. Il y aura donc une valeur pour les 

fibres dans le sens chaine et le sens trame Gfib et une valeur pour la matrice en cisaillement 

Gmat . Les valeurs utilisées sont présentées dans le Tableau 22. 
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Tableau 22 : Valeurs utilisées pour les taux d’énergie libérée 110 

Grandeur Valeur (N/mm) 

Gfib 10 

Gmat 0,5 

  

• Le paramètre « CELENT » représente, quant à lui, la longueur caractéristique de chaque 

élément dans le modèle numérique. Dans le cas idéal, en accord avec la théorie de la 

mécanique de la rupture, cette longueur doit correspondre à la longueur de l’élément 

perpendiculaire à la direction des fibres et à la direction d’empilement. Cependant 

ABAQUS utilise une longueur par défaut qui ne correspond pas et qui est la racine cubique 

d’un volume pour un élément 3D ou la racine carrée d’une surface pour un élément 2D. 

Afin d’obtenir un CELENT correct par ABAQUS, la meilleure stratégie reste de mailler 

l’ensemble du modèle avec des éléments cubiques parfaits, dont la racine cubique est égale à 

chacun des coté. Cependant, il est assez rare de pouvoir mettre en œuvre cette méthode dans la 

mesure où l’ensemble des parties ne sont pas modélisées avec la même densité de maillage et 

utiliser un maillage dense pour l’ensemble du modèle augmenterait considérablement les temps 

de calcul sans gain de précision. 

En résumé, une petite partie de code a été programmée pour obtenir un CELENT plus réaliste 

que celui donné par ABAQUS. Pour cela, la valeur de CELENT a été calculée à l’aide d’un 

algorithme utilisant les coordonnées des nœuds des éléments.  

Dans les cas où l’endommagement se propagerait dans toutes les directions et en considérant 

seulement l’endommagement à la rupture, la matrice de rigidité endommagée devient alors : 

 

𝐶]� =

⎣
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎡�1 − 𝐷�5�𝐶55 �1 − 𝐷�5��1− 𝐷�:�𝐶5: �1 − 𝐷�5�𝐶5Y 0 0 0

𝐶:5	 �1 − 𝐷�:�𝐶:: �1 − 𝐷�Y�𝐶:Y 0 0 0
	𝐶Y5 𝐶Y:	 𝐶YY 0 0 0
0 0 0 �1 − 𝐷�5��1− 𝐷�:��1− 𝐷�Y�𝐶LL 0 0
0 0 0 0 𝐶MM 0
0 0 0 0 0 𝐶ZZ⎦

⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎤

 

 

II.2.1.c. Régularisation Visqueuse 

La régularisation visqueuse est une procédure utilisée pour la stabilisation des simulations 

numériques basée sur un amortissement artificiel 111. L’analyse par éléments finis, comme toute 

procédure numérique, peut présenter des problèmes de convergence dans la résolution, surtout 

pour des comportements fortement non linéaires. Bien souvent, les problèmes de convergence 
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dans une analyse structurale proviennent de variations soudaines de la rigidité, comme cela se 

produit lorsque l’on observe un changement important de la pente sur la courbe contrainte-

déformation, ce qui est le cas lors de la modélisation de la rupture. 

Un exemple particulier est donné pour la modélisation du délaminage par une loi cohésive 

bilinéaire. Ce type de loi est similaire à celle utilisée dans notre routine pour la modélisation de 

l’endommagement à la rupture et peut être utilisée pour illustrer le fonctionnement de la 

régularisation visqueuse. Avec cette loi, si l’on représentait la traction de l’interface en fonction 

de la séparation de l’interface, la pente initiale représenterait le comportement linéaire élastique 

de l’interface. Lorsque le pic en traction est atteint pour une certaine séparation, 

l’endommagement est initié et la réponse en traction-séparation est représentée par une pente 

descendante. Cette courbe est présentée sur la Figure IV-20. 

 

 
Figure IV-20 : Courbe contrainte-déformation avec une loi cohésive  

Cet adoucissement de la pente peut finalement conduire à une séparation maximale, à partir de 

laquelle l’interface est rompue et peut s’ouvrir librement. La loi cohésive bilinéaire utilise le 

paramètre d’endommagement d pour définir l’état actuel de l’interface 112. Lors de l’initiation 

de l’endommagement, ce dernier est nul et au fur et à mesure que la séparation augmente, 

l’endommagement augmente jusqu’à atteindre la valeur de rupture. En tout point 

l’adoucissement de la courbe, la rigidité réduite de l’interface endommagée est égale à (1-d)K, 

où K est la rigidité élastique non endommagée. Même si le modèle cohésif bilinéaire peut être 

un outil utile pour la modélisation de la délamination, le changement soudain de rigidité au 

niveau du pic ainsi que le changement de pente induit entrainent des problèmes de convergence. 

C’est là que régularisation visqueuse permet de fournir une forme de stabilité à la solution 

numérique. En régularisation visqueuse, la loi de traction-séparation permet aux contraintes de 

dépasser les limites fixées par la loi. Ceci implique que la matrice de rigidité tangente du 

matériau peut être positive pour des incréments de temps suffisamment courts. 
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La valeur de l’endommagement visqueux dn  peut être calculée à partir de l’endommagement 

actuel d ; le paramètre de viscosité et l’échelle de temps utilisée dans l’analyse dt. La valeur de 

l’endommagement visqueux est ensuite substituée par une valeur d’endommagement normale 

pour calculer les nouvelles tractions, et est aussi utilisée pour mettre à jour la matrice de rigidité 

tangente. Avec une petite valeur du paramètre de viscosité h, le taux de convergence est 

amélioré sans compromis sur la qualité et la validité des résultats. De plus, l’énergie de 

dissipation visqueuse est aussi disponible comme une quantité permettant de comparer l’énergie 

de déformation et ainsi vérifier que la procédure d’amortissement n’ajoute pas de rigidité 

artificielle au système. 

 

II.2.1.d. Matrice de raideur finale  

Il est possible d’écrire la matrice de rigidité finale 𝐶]�  en prenant en compte les différents types 

d’endommagement à savoir l’endommagement diffus et l’endommagement à la rupture dans 

les trois directions. 

 
𝐶]�

=

⎣
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎡�1 − 𝐷�5�(1 − 𝐷25)𝐶55 �1 − 𝐷�5��1 − 𝐷�:�(1 − 𝐷2:)𝐶5: �1 − 𝐷�5�(1 − 𝐷2:)𝐶5Y 0 0 0

𝐶:5	 �1 − 𝐷�:�(1 − 𝐷2:)𝐶:: �1 − 𝐷�Y�(1 − 𝐷2:)𝐶:Y 0 0 0
	𝐶Y5 𝐶Y:	 𝐶YY 0 0 0
0 0 0 �1 − 𝐷�5��1 − 𝐷�:��1 − 𝐷�Y�(1 − 𝐷2Y)𝐶LL 0 0
0 0 0 0 𝐶MM 0
0 0 0 0 0 𝐶ZZ⎦

⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎤

 

 

Les valeurs requises pour le calcul de Cd  et pour sa Jacobienne (nécessaire à l’algorithme de 

calcul de NEWTON-RAPHSON), sont les trois rigidité E1, E2 et E3, les trois modules de 

cisaillement G12, G13 et G23 les trois coefficients de Poisson n12, n13 et n23. Ces valeurs ont été 

présentées dans le Tableau 19. Les valeurs de taux d’énergie libérée pour la fibre et la matrice 

sont aussi nécessaires et sont présentées dans le Tableau 22. Ensuite les valeurs de déformation 

à la rupture sont aussi nécessaires 𝜀̃\5, 𝜀�̃5, 𝜀̃\:, 𝜀�̃: et 𝛾� et sont présentées dans le Tableau 23. 

Ces valeurs ont été déterminées par essais. Enfin, la valeur du paramètre de viscosité h, utilisée 

pour la régularisation visqueuse a été fixée à h =0,001. 

Tous ces paramètres sont directement introduits dans ABAQUS, dans la définition du matériau. 

Les subroutines UMAT (calcul non linéaire statique) et VUMAT (calcul non linéaire en 

dynamique explicite) ont été développées pour introduire le comportement décrit 

précédemment. Il est aussi important de noter que le système d’unités utilisé dans l’analyse 
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statique et dynamique explicite n’est pas le même (mm, MPa, N, Kg en statique et mm, GPa, 

KN, Kg, ms en dynamique)  

 

 
Tableau 23 : Valeurs utilisées pour les déformations à la rupture 

Grandeur 𝜀̃\5 𝜀�̃5 𝜀̃\: 𝜀�̃: 𝛾� 

Valeur 

(N/mm) 
0.0145 0.0145 0.0145 0.0145 0.06 

 

 

II.2.2. Validation du modèle numérique et comparaison avec les résultats 

expérimentaux 

L’identification des lois d’endommagement a permis de modéliser numériquement le 

comportement mécanique des composites en traction. Tout d’abord, il est nécessaire de tester 

le modèle sur un ou quelques éléments afin de vérifier l’implémentation du modèle. Étant donné 

que le code est écrit à la fois pour des éléments 2D et 3D, le test a été effectué pour des éléments 

de coque S4/S4R et en élément de volume C3D8/C3D8R. Le test a été réalisé sur un élément 

solide maillé, un cube composé de 27 éléments C3D8R, en traction dans la direction X en 

imposant le déplacement. Le déplacement total est présenté sur la Figure IV-21 et les 

contraintes de Von Mises sur la Figure IV-22. Ces essais ont permis de vérifier la stabilité des 

calculs et la cohérence des variables. 

 

 
Figure IV-21: Déplacement total sur un cube élémentaire en traction dans la direction 1 
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Figure IV-22 : Contraintes de Von Mises sur le cube élémentaire 

 

Les courbes issues du modèle numérique sont comparées avec les courbes issues des essais 

expérimentaux dans la Figure IV-23 et la Figure IV-24. Dans les deux cas, le modèle numérique 

coïncide relativement bien avec les résultats expérimentaux.  

 

 
Figure IV-23 : Comparaison entre la courbe issue des essais expérimentaux et la courbe du modèle numérique s22(e22) 

pour le stratifié[90°]4 
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Figure IV-24 : Comparaison entre la courbe issue des essais expérimentaux et la courbe du modèle numérique t12 (g12) 

pour le stratifié [±45°]4 

 

II.3. Conclusion 
La modélisation numérique du comportement des composites a été réalisée dans cette partie. 

Les résultats expérimentaux ont permis dans un premier temps d’identifier les lois 

d’endommagement associées aux composites testés nécessaire à la réalisation du modèle. Une 

fois le modèle numérique validé, les essais expérimentaux ont été comparés avec les essais 

numériques. Dans les différentes directions étudiées, les essais concordent et permettent de 

valider le modèle numérique mis en place. 
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III. Conclusion 
Ce chapitre a permis d’étudier le comportement mécanique à l’échelle du pli des composites 

mis en œuvre avec les fibres de lin et la résine commerciale. Les essais expérimentaux ont 

permis de mettre en lumière un comportement fortement non linéaire avec un endommagement 

important. Ce comportement complexe est divisé en trois phases avec tout d’abord une phase 

linéaire élastique, suivie d’une phase d’endommagement diffus dans le composite et enfin une 

phase de rupture. Ce comportement non linéaire et majoritairement dû à l’utilisation de fibres 

végétales et plus particulièrement à cause de la discontinuité de ces dernières mais aussi de leur 

structure qui évolue lors de la sollicitation. Ces essais expérimentaux ont permis, en plus de 

caractériser mécaniquement le composite, d’identifier les lois d’endommagement nécessaires à 

la mise ne place d’un modèle numérique. L’implémentation de ces lois dans le logiciel 

ABAQUS a permis de proposer un modèle numérique prenant en compte les différents effets 

précédemment évoqués. Ce modèle a ensuite pu être testé et comparé aux résultats 

expérimentaux et permet de modéliser fidèlement le comportement de nos composites dans les 

différentes directions étudiées. Ce modèle sera donc utilisé dans le chapitre suivant pour la 

modélisation du comportement de la structure du panneau oméga. 
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Introduction au Chapitre V 
 

Suite à la caractérisation et la modélisation du comportement mécanique des stratifiés fibres de 

lin/matrice commerciale, les panneaux sandwich à structure oméga ont été mis en œuvre pour 

caractériser leur comportement mécanique au travers d’essais de flexion 3 points et de tests 

d’impact à basse vitesse respectivement pour la partie statique et la partie dynamique. Pour la 

partie statique, la caractérisation du panneau oméga en flexion a été réalisée dans le sens 

longitudinal et dans le sens transversal. De plus, le comportement mécanique en flexion du 

panneau oméga a été comparé avec d’autres panneau sandwichs de composition différentes et 

présents sur le marché afin d’identifier le rôle de la structure dans le comportement mécanique 

du panneau et de pouvoir positionner le panneau oméga par rapport à des panneaux 

commerciaux. Le comportement du panneau oméga en flexion a ensuite été modélisé, en 

utilisant les résultats obtenus au chapitre précédent, et comparé aux résultats expérimentaux. 

Pour la partie dynamique, la caractérisation du panneau oméga à l’impact a été réalisée en 

étudiant différents paramètres comme l’influence de la zone d’impact sur le panneau ou encore 

l’énergie d’impact. Comme pour les essais de flexion, le comportement mécanique dynamique 

du panneau a été comparé avec des panneaux commerciaux. Là encore, le comportement a été 

modélisé et comparé aux résultats expérimentaux.  
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I. Comportement statique des panneaux sandwich en flexion 

3 points 
 

I.1. Expérimentation 

I.1.1. Fabrication des éprouvettes 

Les éprouvettes sont directement découpées dans les panneaux oméga mis en œuvre à l’aide 

d’une scie à main. Les dimensions des éprouvettes sont présentées dans la Figure V-1. Pour les 

éprouvettes dans le sens transversale (Figure V-1-B), la découpe est réalisée de telle sorte que 

l’éprouvette sois symétrique par rapport au motif oméga. 

 
Figure V-1 : Dimensions des éprouvettes de panneau oméga en (A) sens travers et (B) sens long 

pour les essais de flexion 3 

 

I.1.2. Essai de Flexion 3 points 

Les essais de flexion 3 points ont été réalisés sur une machine d’essais Instron (Nordwood, 

États-Unis) de  capacité de 10 KN. La force est mesurée grâce à la cellule de charge. Le 

déplacement est suivi par capteurs LVDT (Linear Variable Differential Transformer) placé au 

plus près du poinçon central. Les dimensions des appuis et la configuration de l’essais dans le 

200 mm
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cas longitudinal et transverse sont présentées Figure V-2. Une cale chanfreinée de 10 mm de 

large a été utilisée en dessous de l’appui supérieur pour éviter les phénomènes de 

poinçonnement local. Pour les essais dans le sens transverse (Figure V-2-A), l’éprouvette a été 

systématiquement placée dans la configuration présentée, soit de manière centrée sur un 

créneau de l’oméga avec la double épaisseur peau/âme vers le haut. Il a été observé un 

poinçonnage systématique dans l’autre sens ne permettant pas d’obtenir des données fiables. 

La vitesse de l’essai a été fixée à 6 mm/min. 

 
Figure V-2 : Essai de flexion 3 points sur un panneau oméga, A) configuration transversale, B) configuration longitudinale 

 

 

I.1.3. Détermination des contraintes à rupture 

Les contraintes maximales de traction/compression dans les peaux et les contraintes de 

cisaillement dans l’âme OMEGA sont calculées par équivalence à un matériau Sandwich à âme 

homogène dans l’objectif de les comparer avec des panneau sandwichs (âme Nomexâ). La 

charge et le déplacement de l’appui supérieur ont été mesurés au cours de l’essai. Les autres 

grandeurs calculées découlent de ces données à partir des formules suivantes. Les dimensions 

des panneaux utilisées pour les calculs sont explicitées dans la Figure V-3. 

 

La raideur K est calculée à partir des courbes de flexion F = f(dépl) dans la partie linéaire (pour 

un déplacement inférieur à 1,5 mm) 
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F	 = K.dépl 

F : Force en Newtons 

K : Raideur en N/mm 

Dépl : Déplacement en mm 

 

 

La contrainte à rupture de la peau srp est calculée à partir de la formule suivante : 

𝜎s. =
𝐹𝑆

2𝑡(𝑑 + 𝑐)𝑏 

Où  

srp : La contrainte à rupture de la peau en MPa 

F : Force à la rupture en Newtons 

t : Épaisseur de la peau en mm  

c : Épaisseur de l’âme en mm  

d : Épaisseur du panneau en mm  

S : Distance entre les appuis en mm  

b : Largeur de l’éprouvette en mm  

 

La contrainte à rupture en cisaillement dans l’âme t est donnée par : 

𝜏 =
𝐹

(𝑑 + 𝑐)𝑏 

t : Contrainte à rupture en cisaillement dans l’âme en MPa 

F : Force à la rupture en Newtons 

c : Épaisseur de l’âme en mm  

d : Épaisseur du panneau en mm  

b : Largeur de l’éprouvette en mm  

 

 
Figure V-3 : Dimensions du panneau utilisées pour les calculs des essais de flexion 3 points 
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I.2. Résultats 

I.2.1. Flexion 3 points sur les panneaux oméga dans le sens longitudinal 

Les courbes charges/déplacement issues de ces essais sont présentées dans la Figure V-4. Dans 

le sens longitudinal, les panneaux oméga présentaient un comportement mécanique proche de 

ce qui a été décrit dans la littérature 113. Cependant, deux types de comportement mécaniques 

ont été mis en évidence sur les différentes éprouvettes testées. 

Les courbes orange (Figure V-4) présentent tout d’abord une légère augmentation de la raideur, 

suivie par une phase quasi linéaire et enfin une décroissance progressive de la raideur jusqu’à 

une rupture nette vers 2240 N. Le facies de rupture associé à ces courbes, présenté sur la Figure 

V-5-A montre une rupture de la peau inférieure en traction ainsi qu’une rupture de l’âme 

parallèlement au sens d’application de la charge (mode de rupture qualifié de mode 1). Les 

courbes marrons exhibent un comportement relativement similaire mais qui diffère au niveau 

de la rupture. La rupture de ces éprouvettes est intervenue de manière plus irrégulière avec des 

décrochements partiels ainsi qu’une forte diminution de charge sans rupture. La charge 

supportée par ces éprouvettes était aussi inférieure avec une charge maximale d’environ 1980 

N. Les éprouvettes associées présentaient aussi un facies de rupture différent (Figure V-5-B). 

Ici, il n’a pas été observé de rupture mais un flambement partiel de la peau supérieure 

accompagné d’un décollement de l’âme aux abords de la zone d’application de la charge (mode 

de rupture qualifié de mode 2). Ce phénomène rend bien compte de la disparité du mode de 

déformation de l’âme et des peaux induit par leur structure géométrique. 
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Figure V-4 : Courbes Force/déplacement des essais de flexion trois point sur les panneaux oméga en sens longitudinal  

 

 

 
Figure V-5 : Photographie des panneaux oméga post essais de flexion présentant deux comportements différents, (A) une 

rupture de la peau inférieure et de la structure oméga et (B) un décollement de la peau. 

Ces différences de comportement mécanique s’expliquent notamment par la mise en œuvre des 

éprouvettes. Les éprouvettes qui présentaient un décollement de la peau étaient issues de l’un 

des premiers panneaux réalisés où la qualité opérationnelle du collage était inférieure. Le 

décollement de la peau serait dû à la présence de défauts de collage localisés 114. À l’inverse, 

les éprouvettes qui présentaient une rupture nette provenaient de panneaux qui bénéficiaient 

d’une qualité de mise en œuvre supérieure due à la réalisation d’un grand nombre de panneaux. 
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Les résultats de cette étude illustrent bien l’importance du procédé de fabrication et a fortiori 

de qualité du collage et de l’interface entre les peaux et l’âme. 

 

I.2.2. Flexion 3 points sur les panneaux oméga dans le sens transversal 

La caractérisation du comportement mécanique du panneau oméga nécessitait l’étude du 

panneau dans le sens transverse en raison de l’orthotropie de la structure oméga. Les omégas 

sont en effet utilisés pour raidir des structures dans un sens précis, perpendiculairement à la 

sollicitation. Ce cas correspond à l’étude des panneaux dans le sens longitudinal. Dans le sens 

transverse, l’âme en oméga n’est censée apporter que peu de rigidité. 

Les essais de flexion trois points ont été réalisés sur les panneaux oméga en sens transverse et 

les courbes charges/déplacement issues de ces essais sont présentées dans la Figure V-6. 

L’étude de ses courbes révèle une première phase ou la raideur augmente avec la charge puis 

dans une seconde phase elle diminue et enfin la charge diminue sans rupture nette. Le premier 

constat est que la raideur et la charge maximale du panneau dans le sens transverse sont bien 

inférieures à celles du panneau dans le sens longitudinal. Le mode de déformation du panneau 

dans cette configuration est présenté dans la Figure V-7 et montre une déformation très 

importante de la peau supérieure et de la structure oméga. Cette déformation était 

systématiquement localisée dans la cellule adjacente à la cellule en contact avec l’appui central. 

La déformation la plus importante intervenait donc dans la peau supérieure et plus précisément 

dans la zone « la plus fine », c’est-à-dire où la peau n’est pas collée à l’âme et donc la zone la 

moins résistante.  
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Figure V-6 : Courbes Force/déplacement des essais de flexion trois point sur les panneaux oméga en sens transversal 

 

 
Figure V-7 : Essais de flexion sur panneau oméga en sens transversal 

I.2.3. Comparaison avec d’autres types de panneaux sandwich 

Le comportement en flexion 3 points de notre panneau oméga a été comparé à trois panneaux 

sandwich à âme en nid d’abeilles Nomex. Deux sont composés de peaux en fibres de verre de 

deux fournisseurs différents. Le troisième possède des peaux en fibres de lin identiques à celles 

de notre panneau oméga et fabriquée dans le cadre de notre étude en co-cuisson. La structure 

de ces panneaux est présentée sur la Figure V-8. 
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Figure V-8 : Structure des panneaux sandwich testés pour l'étude comparative 

Dans un premier temps, le comportement mécanique des différents panneaux sera analysé 

individuellement. Dans un second temps, les panneaux commerciaux et le panneau lin/NIDA 

seront comparés pour évaluer l’influence les peaux, et plus particulièrement de l’utilisation des 

fibres de lin comme substitut aux fibres de verre pour des panneaux à âme NIDA. Dans un 

troisième temps, seront comparés les panneaux lin/NIDA et les panneaux oméga/lin afin 

d’étudier l’influence de l’âme sur les propriétés mécaniques du panneau. Enfin, il s’agira de 

positionner les performances du panneau oméga/lin par rapport aux panneaux commerciaux. 

Les courbes force-déplacement de chacun des panneaux obtenues lors des essais de flexion sont 

reportées dans la Figure V-9. Les caractéristiques des panneaux ainsi que les résultats associés 

aux essais de flexion sont présentés dans le Tableau 24. 

 
Tableau 24 : Résultats des essais de flexion trois points sur les panneaux 

 
Épaisseur 

(mm) 

Masse surfacique 

(kg/m2) 

Force à 

rupture 

(N) 

σ peau 

(MPa) 

τ âme 

(MPa) 

EC 

(%) 

raideur K    

(N/mm) 

EC 

(%) 

Frupt/Ms 

(N/kg.m2) 

Panneau 

Commercial C1 
12,70 2,54 2099 181,0 1,16 1,8 542 2,4 826,4 

Panneau 

Commercial C2 
12,70 2,9 2353 200,7 1,34 2,3 562 0,9 811,4 

NIDA/lin 12,04 2,9 1608 150,8 0,94 13,3 675 2,8 554,5 

Panneau oméga 11,27 3,1 2240 174,3 1,27 9,4 577 1,8 722,6 
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Le comportement mécanique du panneau oméga a été décrit dans la partie I.2.1. ( en sens 

longitudinal uniquement). 

Les deux panneaux commerciaux C1 et C2 présentent un comportement mécanique tout fait 

similaire et cohérent avec la littérature 113. Les courbes présentent une phase linéaire 

relativement importante suivie d’une décroissance de la raideur jusqu’à la rupture. Les deux 

panneaux possédaient des raideurs équivalentes mais le panneau C2 présentait une charge à la 

rupture plus élevée (Tableau 24). En s’appuyant sur les masses et les contraintes à rupture des 

peaux des deux panneaux, cette différence pourrait s’expliquer par la différence de résistance 

des peaux. 

Le panneau lin/NIDA exhibe quant à lui, une phase linéaire très réduite et sa raideur diminue 

fortement avec la force appliquée jusqu’à la rupture. C’est pourtant le panneau qui possède 

initialement la raideur la plus importante (Tableau 24). La charge à la rupture est inférieure de 

30% en moyenne à celle des autres panneaux, ce qui en fait le panneau le moins résistant. 

Les comportements mécaniques des panneaux commerciaux et du panneau lin/NIDA, qui 

différent essentiellement par leurs épaisseurs et par la composition de leurs peaux 

respectivement en fibres de verres et en fibres de lin, ont été comparés en flexion. Tout d’abord, 

les panneaux NIDA/lin présentent une raideur 20% supérieure à celle des panneaux 

NIDA/fibres de verre. Cet écart s’explique par les propriétés intrinsèques des fibres utilisées 

pour la mise en œuvre des panneaux. La fibres de lin possèdent en effet un module d’Young 

spécifique supérieur à celui des fibres de verre d’environ 20% 115. Concernant la force à la 

rupture, les panneaux NIDA/fibres de verre sont les plus performants avec un écart d’environ 

30 %. Là encore, cette différence peut s’expliquer par une contrainte à la rupture plus élevée 

des fibres de verre. L’utilisation des fibres de lin permet donc dans ces conditions d’augmenter 

la raideur du panneau mais au détriment de la contrainte à la rupture. L’utilisation des fibres de 

lin dans les peaux d’un panneau reste donc pertinente selon les applications. 

Si l’on compare les performances du panneau NIDA/lin et du panneau oméga, il apparait que 

le panneau oméga possède une force à la rupture plus importante et une raideur un peu plus 

faible. Étant donnée la composition identique des peaux sur les deux panneaux, cet écart de 

propriétés s’explique essentiellement par la différence de raideur de l’âme  
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Figure V-9 : Courbes Force/déplacement des essais de flexion trois points sur les panneaux commerciaux, le panneau 

NIDA/lin et le panneau oméga 

Enfin, si l’on compare le panneau oméga aux panneaux commerciaux avec peaux en fibres de 

verre, on constate qu’il présente des propriétés équivalentes tant en effort à la rupture qu’en 

terme de raideur. Son principal inconvénient reste sa masse supérieure de 7 % par rapport au 

panneau C2 et de 20% par rapport au panneau C1. Toutefois, il reste encore une marge 

conséquente d’amélioration et d’optimisation du panneau oméga pour limiter sa masse. Tout 

d’abord, il serait possible d’utiliser des tissus de lin possédant une masse moins importante et 

plus adaptée à la structure du panneau. Ensuite, le ratio fibres/matrice a aussi un impact très 

important sur la masse du panneau. Le taux massique actuel de fibres de lin dans le composite 

est de 40%. Augmenter ce taux de seulement 5% ou 10% permettrait de diminuer la masse du 

panneau respectivement de 10% ou 25%. Obtenir un tel taux massique de fibres est tout à fait 

envisageable dans la mesure où ce taux a été obtenu avec la matrice modèle dans le Chapitre 3. 

Par conséquent, un choix judicieux de matrice couplé à un procédé de mise en œuvre optimisé 

permettrait de diminuer sensiblement la masse du panneau pour être compétitif avec les 

panneaux commerciaux. Enfin, il serait aussi possible de travailler l’architecture du panneau 

oméga pour diminuer sa masse tout en conservant des propriétés mécaniques acceptables. Au 
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vu de la marge de progression, les propriétés du panneau oméga mis en œuvre sont donc très 

encourageantes. 

 

I.3.  Modélisation par éléments finis 
Comme dans le chapitre précédent, le comportement mécanique du panneau en flexion a été 

modélisé numériquement par éléments finis. Dans un premier temps, le modèle FEM utilisés 

sera présenté. Ensuite les résultats obtenus avec le modèle seront comparés aux résultats 

expérimentaux d’un point de vu global (force-déplacement). Enfin les résultats obtenus avec 

les modèles numériques seront analysés d’un point de vue local (endommagement et rupture). 

 

I.3.1. Modèle FEM 

Cette partie a pour objectif de présenter le modèle qui a été réalisé dans ABAQUS afin de 

simuler les essais de flexion trois points. Le modèle a été réalisé en utilisant la géométrie 

mesurée des éprouvettes. Le maillage du modèle utilise des éléments volumiques C3D8. 

Le modèle étudié correspond au panneau sandwich oméga. Le modèle est présenté dans la 

Figure V-10. 

 

 

 
Figure V-10 : Vue générale du modèle FEM du panneau sandwich pour les essais de flexion 3 points 

Les mesures du modèle sont données dans le Tableau 25. 
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Tableau 25 : Mesures du panneau utilisées pour la modélisation du panneau en flexion 3 points 

Mesures longueur largeur hauteur épaisseur de la peau épaisseur de l'âme 

Valeur 
(mm) 200 80 10,1 0,5 0,6 

 

La Figure V-11 présente la configuration de l’essai de flexion 3 points. Les appuis et le poinçon 

central ont été maillés en éléments rigides. 

 
Figure V-11 : Dimensions utilisées pour l’essai de flexion 3 points 

Une étude du raffinement de maillage a été réalisée. Deux éléments ont été utilisés dans 

l’épaisseur des peaux et l’âme oméga. Un rapport d’élancement de 5 des éléments finis a été 

respecté dans le sens long du panneau. 

Le modèle a été maillé avec des éléments volumique de type C3D8. Le maillage est présenté 

sur la Figure V-12. 
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Figure V-12 : Vue générale du maillage utilisé pour la modélisation de la flexion 3 points 

 

I.3.2. Comportement global force-déplacement 

La Figure V-13 montre le déplacement maximal obtenu à la fin de la simulation. La déformée 

est conforme à l’essai de flexion 3 points. 

 
Figure V-13 : Simulation du panneau oméga soumis à la déformation maximum 
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La comparaison des courbes force-déplacement entre le modèle et les essais expérimentaux est 

présentée sur la Figure V-14. Le modèle décrit bien le comportement force-déplacement jusqu’à 

1,8 KN. On retrouve une partie linéaire et une partie non linaire jusqu’à la rupture. Cependant, 

concernant la prévision de l’effort à rupture, le modèle est plus proche du comportement 

observé pour les essais avec décollement de la peau supérieure (mode de rupture qualifié de 

mode 2) que celui observée lors de la rupture en traction de la peau inférieur (mode de rupture 

qualifié de mode 1). Ce modèle reste donc conservateur et permet de prévoir le comportement 

du panneau dans le cas le plus défavorable. 

 

 

 
Figure V-14 : Comparaison entre les essais expérimentaux et le modèle numérique pour le panneau oméga en flexion 3 

points 

III.1.1. Comportement local/endommagement 

La Figure V-15 montre l’état de contrainte dans le sens chaine, orienté dans le sens long du 

panneau, lors de la phase adoucissante en zone post-rupture. Des flambements locaux sont 

observés sur la peau supérieure avec en rouge la traction de la peau dans la zone de simple 

épaisseur (peau supérieure uniquement) et en bleu la compression sur la zone de double 

épaisseur (âme et peau supérieure collées). Cette déformée locale est plus conforme à celle 

observée lors de la rupture en mode 2 (flambement de la peau supérieure). Cependant notre 

modèle n’incluant pas la possibilité de décollement entre les peaux et l’âme oméga, le mode de 

rupture 2 observé expérimentalement n’est pas reproduit. Une amélioration possible serait 
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d’introduire ce mode de rupture par l’introduction d’éléments cohésifs  . La différence 

traction/compression du tissu n’a pas été identifiée expérimentalement et la prise en compte de 

ce comportement pourrait expliquer le mode de rupture observé. Une étude des variabilités 

géométriques et matériau pourrait permettre d’identifier l’apparition des différents modes de 

rupture observés. 

 

 
Figure V-15 : Contrainte S11 en analyse non linéaire pour un déplacement de 7 mm 

La Figure V-16 montre l’étendue des endommagement diffus et de rupture en sens chaine, sens 

trame et cisaillement plan lors de la phase post-pic du comportement force-déplacement. 

Concernant l’endommagement diffus, l’étendue de ces dommages sens chaîne est 

naturellement plus étendue (zone rouge Figure V-16-A). L’endommagement sens trame est très 

localisé sur les bords de l’âme oméga en contact avec la peau supérieure (Figure V-16-B). 

L’endommagement en cisaillement est aussi relativement étendu et principalement localisé 

dans l’âme (Figure V-16-C). La validité de ces résultats pourrait être confortée par des 

observation en tomographie X par exemple. 
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Figure V-16 : Endommagement diffus de la peau supérieure pour (A) la direction 1, (B) la direction 2 et (C) la direction 12 
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Les endommagements de rupture sont représentés sur la Figure V-17. L’endommagement sens 

chaine (Figure V-17-A) est principalement localisé de part et d’autre du poinçon central dans 

la peau supérieure à la jonction entre la peau et l’âme de l’oméga au niveau des arêtes de cette 

dernière. La rupture sens trame (Figure V-17-B) est localisée longitudinalement sur la jonction 

peau oméga (de part et d’autre du haut de l’oméga). Ces ruptures entraînent aussi la rupture en 

cisaillement aux mêmes positions (Figure V-17-C). Là encore une observation en tomographie 

X permettrait de valider la qualité de ces modèles. 
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Figure V-17 : Endommagement à rupture de la peau supérieure pour (A) la direction 1, (B) la direction 2 et (C) la direction 

12. 
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I.4. Conclusion 
Cette étude statique a permis de caractériser le comportement mécanique en flexion du panneau 

oméga. Dans le sens longitudinal, deux modes de rupture différents ont pu être observés. Dans 

le premier cas (ou mode de rupture 1), la rupture intervient en traction dans la peau inférieure 

et dans l’âme et présente la force à rupture la plus élevée. Dans le deuxième cas, un flambement 

de la peau supérieure avec décollement de l’âme (ou mode de rupture 2) a été observé présentant 

une force à rupture inférieure. Dans les deux cas, le comportement endommageable identifié 

dans le chapitre précédent se répercute sur le comportement mécanique du panneau. Dans le 

sens transverse, comme attendu, les propriétés mécaniques du panneau oméga en flexion sont 

très inférieures à celles du sens longitudinal en raison de la structure orthotrope de l’âme oméga. 

La comparaison de ses propriétés avec d’autres panneaux sandwich dont les panneaux 

commerciaux visés pour cette application a montré que le panneau oméga présente un 

comportement mécanique comparable avec une raideur et une force à rupture équivalente à 

celle des panneaux commerciaux. Le panneau oméga possède toutefois une masse légèrement 

supérieure à celle de ses homologues commerciaux. Cependant cet écart de masse pourrait être 

comblé en optimisant la composition et la structure du panneau. La modélisation du 

comportement du panneau a permis de décrire le comportement non linéaire du panneau en 

flexion 3 point. Le comportement décrit semble s’approcher du comportement observé lors du 

flambement de la peau (en mode de rupture 2). Ce modèle pourrait être amélioré en ajoutant 

des éléments cohésifs au modèle pour décrire ce comportement particulier. 
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II. Comportement dynamique à l’impact basse vitesse, basse 

énergie 
 

II.1. Préparation des essais 

II.1.1. Fabrication des éprouvettes 

Le protocole de fabrication des panneaux est identique à celui présenté dans la partie 

précédente. Les dimensions des éprouvettes sont présentées dans la Figure V-19. 

 

II.1.2. Essais à l’impact 

 Les essais d’impact ont été réalisés en accord avec la norme ASTM D7136/D713M, et en 

utilisant la tour de chute présentée sur la Figure V-18. L’impacteur est composé d’un cylindre 

et d’une extrémité de forme hémisphérique possédant un diamètre de 16 mm. La tête de 

l’impacteur contient une cellule piézoélectrique permettant d’enregistrer les données : ses 

caractéristiques sont présentées dans le Tableau 26. 

 

 
Figure V-18 : Machine d’impact à poids tombant 

La configuration des éprouvettes dans la tour de chute est présentée sur la Figure V-19. Le 

détecteur de vitesse est placé quelques centimètres au-dessus de la plaque d’impact. La 

fréquence d’acquisition a été fixée à 40 kHz avec une période de 2 s. Tous les essais ont été 
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réalisés avec une masse de 2,368 kg. La hauteur de chute et les vitesses qui en découlent sont 

présentés dans le Tableau 27. 

 
Figure V-19 : Description du support d'essai pour les essais basse vitesse et basse énergie 

Les essais ont été réalisés à des vitesses n’excédant pas 3 m/s. 
Tableau 26 : Paramètres de l'accéléromètre 

Sensibilité 224,8 (mV/kN) 
Gamme de mesure 22.24 (kN) 

Force maximale 44.48 (kN) 
Fréquence max. limite 25 (kHz) 

Sortie 5 (V) 
 
  

 

 

 

 
Tableau 27 : Énergies de chute pour une masse de 2,368 kg 

Énergie d'impact(J) Hauteur de chute (m) Vitesse d'impact(m/s) 
5 0,215 2,054 

7,5 0,322 2,516 
20 0,43 2,906 

 

II.2. Résultats 

II.2.1. Observations préliminaires 

La structure du panneau oméga mis en œuvre n’est pas homogène en raison de la forme de 

l’âme. Dans ces conditions, il a été possible d’identifier différentes zones sur le panneau 

possédant des structures différentes susceptibles de réagir différemment aux essais d’impact. 

Les trois zones identifiées sont présentées dans la Figure V-20. Pour la première surface 



Chap. V : Application à la prévision de la tenue mécanique des panneaux oméga en statique 

et dynamique 

 

 

210 

d’impact, la peau supérieure est doublée par l’âme en oméga, agissant ainsi comme une double 

peau. La structure oméga de l’âme est en position « entonnoir retourné » La seconde surface 

d’impact est composée uniquement de la peau supérieure du panneau avec l’oméga en position 

« d’entonnoir » en dessous. Enfin, la troisième surface d’impact se situe entre les deux 

précédentes et possède donc les caractéristiques de ces deux dernières. Il existe bien entendu 

une infinité de positions entre ces trois cas de figure qui n’ont pas été étudiées. 

 

 
Figure V-20 : Différentes zones d'impact sur le panneau oméga 

 

II.2.2. Influence de la zone d’impact 

Ces trois surfaces ont été testées et les résultats sont présentés dans la Figure V-21. La courbe 

associée à l’impact sur la première surface présente un seul pic en forme de cloche. Sur le 

panneau, seule la peau supérieure (doublée avec la structure oméga) est endommagée avec une 

rupture des fibres dans les deux sens. La structure oméga en « entonnoir retourné » est à peine 

endommagée. La perforation sur la peau supérieure possède un diamètre de 12 mm (Figure 

V-21-1) qui est inférieur au diamètre de l’impacteur. La présence d’un seul pic assez large 

traduit bien l’impact sur la peau sans perforation complète. De plus le pic comporte un 

décrochement qui est associé à la rupture des fibres dans la peau supérieure et a une perforation 

non complète. C’est la double épaisseur de la peau supérieure et la structure de l’oméga en 

entonnoir retourné qui apporte de la résistance à l’ensemble. Pour la seconde position composée 

d’une peau simple et de l’oméga en position « entonnoir » le comportement est différent. On 

observe deux pics distincts de hauteurs différentes mais toutes deux inférieures à celle du pic 

obtenu avec la première position. L’analyse du panneau après essais a montré une rupture 

marquée de la peau supérieure avec un diamètre d’impact de 15 mm (perforation quasi-

complète). La structure oméga a, elle aussi, été endommagée sur toute sa hauteur. Enfin, la peau 

inférieure n’a été que très légèrement touchée avec une légère fissuration apparue dans la 
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matrice entre deux mèches de tissu comme le montre la Figure V-21-2. Le premier pic 

correspond donc à la rupture de la peau supérieure et le second pic correspond à l’impact avec 

la peau inférieure. La différence de hauteur des deux pics peut s’expliquer par la différence 

d’épaisseur des peaux 116 et l’action de la structure oméga. Sous la peau supérieure, la structure 

oméga est plus écartée avec un écart de 17 mm, laissant donc passer l’impacteur sans trop de 

résistance au travers de l’unique peau. A l’inverse au niveau de la peau inférieure, la structure 

est plus resserrée avec un écart de seulement 10 mm et la peau est doublée par la structure 

oméga. Celle-ci oppose donc plus de résistance et explique pourquoi le second pic est plus haut 

que le premier. De plus l’évolution de l’effort ne possède pas de chute brutale, ce qui montre 

bien que l’endommagement de la peau inférieure n’est que mineur. Enfin, pour la troisième 

position d’impact, correspondant au cas intermédiaire, deux pics distincts ont été observés ainsi 

qu’un plateau après le second pic sur la courbe effort/temps. Il a aussi été observé un important 

déplacement sur la courbe charge/déplacement en comparaison aux deux premiers cas. Ici aussi, 

la rupture de la peau supérieure a été brutale et possède une perforation d’un diamètre de 

quasiment 16 mm. La structure oméga a aussi subit un endommagement important. Il y a eu 

une importante rupture de la peau inférieure en forme de croix comme le montre la Figure V-21-

3, rupture classique lors d’impact de peaux tissées 117. Ces différents éléments ont montré que 

cette configuration était la moins résistante des trois. En effet, les pics de charges étaient les 

plus faible et l’importance du déplacement a montré que l’impacteur a traversé le panneau sans 

trop de difficulté. Cette différence ne peut s’expliquer par l’épaisseur des peaux qui, en 

moyenne, est identique aux deux autres cas. Ce serait donc l’action de la structure oméga qui 

serait responsable de ces différences de comportement. Dans cette configuration, l’impacteur 

n’a rencontré qu’une seule paroi de l’âme oméga contrairement aux cas précédents où deux 

parois étaient impactées symétriquement. C’est donc la structure oméga en « entonnoir » (et 

« entonnoir retourné ») qui a permis d’absorber une grande partie de l’impact lors de l’essai. Il 

est aussi intéressant de noter qu’aucun délaminage entre les peaux et l’âme n’a été observé pour 

les trois essais. Pour ce type de panneau, l’impact provoque simplement une perforation du 

panneau et ne semble pas affecter la structure du panneau en dehors de la zone d’impact 118. 

Une observation en tomographie permettrait de vérifier si l’étendue des endommagements est 

localisée autour de l’impact ou non. 
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Figure V-21 : Comparaison du comportement effort-temps et déplacement-temps pour les trois positions d'impact étudiées à 

5 Joules ; Faciès de rupture des peaux supérieurs et inférieures des panneaux après essais. 

 

II.2.3. Influence de l’énergie d’impact 

Les panneaux oméga ont été testés pour différentes énergies d’impact pour mesurer l’influence 

de l’énergie sur la réponse du panneau mais aussi pour déterminer l’énergie nécessaire pour 

endommager le panneau. Dans cette optique, trois essais ont été réalisés à 5, 7,5 et 10 Joules. 

C’est la première configuration (Figure V-20), la plus résistante, qui a été utilisée pour ces 

essais. Les résultats de ces essais sont présentés sur la Figure V-22. 

Le comportement du panneau soumis à une énergie d’impact de 5 joules a été décrit dans la 

partie précédente. Lorsque l’on augmente l’énergie d’impact à 7,5 Joules, le comportement de 

la courbe effort/temps est assez similaire. Un large pic a été observé exhibant une charge plus 

importante ainsi qu’un décrochement de la courbe plus visible. Sur le panneau, un impact plus 

large a été observé sur la peau supérieur avec une rupture des fibres. La peau inférieure n’a, 

quant à elle, pas été endommagée. Cette importante rupture des fibres se traduit sur la courbe 
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par les décrochements présents au sommet du pic. La courbe déplacement-temps indique aussi 

que l’impacteur est rentré plus profondément dans la peau supérieure du panneau. Enfin, pour 

une énergie de 10 joules, un comportement différent a été observé avec deux voire trois pics 

bien séparés (Figure V-22). Le panneau présente une perforation égale au diamètre de 

l’impacteur avec une rupture totale des fibres de la peau supérieure du panneau. La structure de 

l’âme ainsi que la peau inférieure ont aussi été endommagées. 

Les décrochements présents sur le premier pic P1 traduisent la rupture des fibres de la peau 

supérieure. Le second pic P2 correspond à l’endommagement de la structure oméga de l’âme 

Le troisième pic P3 correspond à l’impact sur la peau inférieur du panneau et donc à son 

endommagement. Enfin le pic P4 correspondant à un déplacement important de la plaque est le 

fait du talonnement de l’épaulement de la partie finale de l’impacteur sur la peau supérieure. 

Cette sollicitation ne crée aucun endommagement mais simplement une flexion plus importante 

de la plaque. 

 
Figure V-22 : Influence de l'énergie d'impact sur les courbes charge/temps et déplacement/temps dans la configuration la 

plus résistante 

 

II.2.4. Comparaison avec les panneaux lin/NIDA 

Des panneaux sandwich lin/NIDA NomexÒ ont aussi été testés pour comparer l’influence de 

l’âme sur les essais à l’impact avec la structure oméga. Les essais ont été réalisés à 5 joules et 

les résultats sont présentés dans la Figure V-23. Le comportement des panneaux oméga dans 

les deux configurations étudiées est présenté dans la partie II.2.2. 
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La courbe effort/temps du panneau avec l’âme en NIDA NomexÒ présente un premier pic suivi 

d’un plateau avant de décroitre. Le premier pic est similaire aux pics observés pour les panneaux 

oméga mais présente une raideur plus importante. L’analyse du panneau post-essais a montré 

une importante perforation de la peau supérieure d’un diamètre de 15mm avec une rupture 

totale des fibres. Dans cette zone, le NIDA a été complétement écrasé par l’impacteur se 

traduisant par la présence du plateau et l’on observe une légère rupture des fibres sur la peau 

inférieure comme le montre la Figure V-24. La raideur plus élevée de la peau supérieure 

observée sur le premier pic est certainement due à la structure de l’âme avec ses alvéoles plus 

petites (3mm) en comparaison aux distances entre les parois de l’âme oméga (17mm). Le 

plateau observé correspond quant à lui au flambement du NIDA sous l’effet de l’impact. La 

légère augmentation de la courbe en fin de plateau correspond au talonnement de l’écrasement 

des cellules du NomexÒ puis à l’impact sur la peau inférieure. Le panneau ne semble pas avoir 

subi de dommage en dehors de la zone de perforation comme pour les panneaux oméga. 

 
Figure V-23 : Comparaison des courbes charge/temps et charge/déplacement des essais à l'impact pour le panneau oméga et 

le panneau sandwich lin/NIDA NomexÒ 

On observe donc un comportement différent du NIDA et de l’oméga pour les essais d’impact. 

Un flambement du NIDA a été observé alors que la structure du panneau oméga a été fissurée. 

Si l’on se réfère simplement aux courbes effort/déplacement et à l’observation visuelle des 

panneaux, le NIDA NomexÒ se comporte comme le panneau oméga dans la configuration 2 

(peau simple et oméga en entonnoir). Dans ces conditions la résistance des deux panneaux à 
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l’impact est assez proche tant par le mode d’endommagement que par les dommages observés 

sur le panneau. 

 

 
Figure V-24 : Photographie de la peau supérieure et de la peau inférieure du panneau lin/NIDA NomexÒ après essai à 

l'impact à 5 J 

 

 

II.3. Modélisation par éléments finis 
Cette partie a pour objectif de présenter une première étude numérique de l’impact des 

panneaux oméga pour prévoir leur comportement à la perforation. 

 

II.3.1. Modèle FEM 

Le modèle éléments finis du panneau oméga utilisé est similaire à celui réalisé pour la flexion 

3 points avec des mesures et géométries spécifiques adaptées aux éprouvettes d’impact. Le 

maillage du panneau utilise des éléments volumique C3D8R (8 nœuds, 3 ddl par nœuds, à 

intégration réduite). L’impacteur hémisphérique ainsi que le support sont modélisés par des 

éléments rigides. Des conditions de contact sont imposées entre l’impacteur et le panneau mais 

aussi entre le panneau et le support. Le modèle est présenté sur la Figure V-25. Les dimensions 

des panneaux sont données dans le Tableau 29. 
Tableau 28 : Système d’unité utilisé pour l’analyse 

Propriété Longueur Force Masse Temps Contrainte Énergie Densité 

Unité mm kN kg ms GPa J Kg/mm3 

 

 

5 mm 5 mm
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Tableau 29 : Mesures du panneau utilisées pour la modélisation des essais à l'impact 

Mesures Longueur Largeur hauteur ép. peau ép. âme 

Valeur 
(mm) 100 100 10,1 0,5 0,6 

 

 
Figure V-25 : (A) Vue générale du modèle FEM de l’essai à l’impact, (B) Vue du modèle FEM du panneau pour les essais à 

l’impact et (C) Vue du modèle FEM de la base utilisée pour les essais à l’impact 

 

 

 
 
 
 

 
Figure V-26 : Vue en coupe du modèle FEM de l’essai à l’impact dans les deux configurations étudiées 

(A)

(B) (C)
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Le comportement élasto-plastique endommageable du pli tissé détaillé dans le chapitre 4 est 

introduit ici dans une routine utilisateur spécifique à l’algorithme explicite (VUMAT de 

ABAQUS). Cette routine est quasi-identique à celle développée en statique (UMAT). Seule la 

matrice jacobienne n’est pas calculée. La routine VUMAT diffère de la UMAT par 

l’introduction de l’endommagement et de la rupture sur les cisaillements hors plan dans les 

directions 13 et 23. En première approche, ces comportements sont identiques à celui modélisé 

dans le plan direction 12. Le comportement dans la direction 33 du pli est linéaire élastique. 

Lors du calcul explicite, le pas de temps de stabilité est choisi automatiquement. Le système 

d’unité choisi pour ces modèles diffère de ceux en statique (Tableau 28). 

En considérant l’endommagement dans ces directions de cisaillement, les éléments 𝐶2��  et 𝐶2    

modifient la matrice de rigidité endommagée et devient : 

 

⎣
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎡(1 − 𝐷�5)(1− 𝐷25)𝐶55 �1 − 𝐷�5��1− 𝐷�:�(1− 𝐷2:)𝐶5: �1 − 𝐷�5�(1− 𝐷2:)𝐶5Y 0 0 0

𝐶:5 �1 − 𝐷�:�(1− 𝐷2:)𝐶:: �1 − 𝐷�Y�(1− 𝐷2:)𝐶:Y 0 0 0
	𝐶Y5 𝐶Y: 𝐶YY 0 0 0
0 0 0 �1 − 𝐷�5��1− 𝐷�:��1− 𝐷�Y�(1− 𝐷2Y)𝐶LL 0 0
0 0 0 0 𝐶MM(1− 𝐷�5)(1− 𝐷�:)(1− 𝐷�L)(1− 𝐷2L) 0
0 0 0 0 0 𝐶ZZ(1− 𝐷�5)(1− 𝐷�:)(1− 𝐷�M)(1− 𝐷2M)⎦

⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎤

 

 

Pour éviter l’arrêt des calculs par distorsion importante des éléments, un critère d’érosion a été 

ajouté. Ce critère est basé sur le calcul du module des déformation du pli. La suppression 

apparaitra lorsque le module des déformations sera supérieur à 25%. 

 

II.3.2. Comparaison essais-calculs 

La Figure V-27 montre une vue générale des déplacements hors plan lors de de l’impact sur le 

panneau dans la configuration 1. On visualise la perforation de la peau supérieure à 5 ms en 

comparaison avec celle obtenue expérimentalement. Dans les deux cas, on observe un 

affaissement de la peau supérieure dans la direction de l’oméga. 
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Figure V-27 : Vue générale de la modélisation de l’impact dans la configuration 1 à 5 ms 

 

La Figure V-28 présente la comparaison essais-calculs sur l’évolution de l’effort-temps et 

déplacement-temps pour les impacts en configuration 1 (cf. Figure V-20). 

Dans cette configuration, le comportement du modèle suit relativement bien le comportement 

expérimental (effort et déplacement) jusqu’au point de perforation intervenant vers 1,6 ms après 

l’impact. À partir de ce point, le comportement à la perforation de la peau supérieure du panneau 

s’initie (Figure V-29). La chute de l’effort à partir de ce point montre l’évolution de la 

perforation de la peau. Aux environs de 3 ms, l’effort augmente de nouveau comme sur les 

courbes expérimentales. Cette phase du comportement est retranscrite par le modèle numérique 

et se traduit physiquement par le contact entre l’impacteur et les parois inclinées de l’âme en 

oméga. La deuxième chute de l’effort après 4 ms est due à la rupture locale des plan inclinés de 

l’oméga sous l’impacteur (Figure V-29). Le modèle retranscrit une chute légèrement 

prématurée et un peu plus brutale de l’effort. Cette différence peut être imputée au critère de 

perforation implémenté. Dans les deux cas, la rupture est survenue dans la même gamme de 

force avec environ 900 N pour le modèle et 1000 N pour le cas expérimental. Une étude 

paramétrique notamment sur la déformation maximale du critère d’érosion pourrait aussi être 

direction de 
l’oméga
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envisagée pour améliorer les résultats. Les déplacements globaux obtenus sont aussi proches 

des déplacements expérimentaux. 

 

 
Figure V-28 : Comparaison des courbes effort-temps et déplacement-temps des résultats expérimentaux et du modèle ABAQUS 

dans la configuration 1 à 5 joules 

 
Figure V-29 : Paramètre d’endommagement à la rupture sens chaine et sens trame pour 2 ms et 5 ms 
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Concernant la configuration 2, les modèles n’ont pas donné entière satisfaction et ne sont donc 

pas présentés. 

La Figure V-30 montre une vue en coupe du panneau au niveau de la zone d’impact pour 

différents instants, à savoir t=2 ms, t= 5 ms afin d’observer l’endommagement du panneau au 

fur et à mesure que l’impacteur s’enfonce (ce dernier n’a pas été représenté pour plus de clarté).  

 

 
Figure V-30 : Vue en coupe de l’impact à différents instants avec (A) t=0,6 ms, (B) t =2,1 ms et (C) t =6 m 

 
 
 

 

Endo. diffus, Direction 11, t = 2 ms

Endo. diffus, Direction 22, t = 2 ms

Endo. diffus, Direction 12, t = 2 ms

Endo. diffus, Direction 11, t = 5 ms

Endo. diffus, Direction 22, t = 5 ms

Endo. diffus, Direction 12, t = 5 ms

(A) (B)

(C) (D)

(E) (F)
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II.4. Conclusion 
Une étude mécanique dynamique a été réalisée sur les panneaux oméga par le biais d’essais 

d’impact à basse vélocité. Lors de la campagne expérimentale, différents paramètres ont été 

testés comme la localisation de l’impact sur le panneau ou l’énergie de l’impact. L’étude de la 

localisation de l’impact découle de l’hétérogénéité du panneau due à l’âme en oméga induisant 

des zones de différentes épaisseurs dans le panneau. Cette étude a permis d’identifier les zones 

les plus résistantes du panneau et les zones les plus défavorables. Dans ces conditions, la tenue 

du panneau à l’impact dépend essentiellement de l’épaisseur de la peau et de la structure de 

l’oméga dans la zone considérée. Le panneau a été testé pour différentes énergies d’impact, 

pour 5, 7,5 et 10 J. La peau inférieure du panneau conserve son intégrité jusqu’à 7,5 joules mais 

subit des dommages conséquents pour 10 joules. Enfin le panneau oméga a été comparé avec 

le panneau commercial fibres de verre/NomexÒ. Bien que les comportements observés soient 

différents de par la différence de structure d’âme utilisée, de manière générale, les panneaux 

offrent des résistances à l’impact relativement proches. La modélisation de ces essais a aussi 

été réalisée et le modèle numérique a été comparé aux essais expérimentaux. Le modèle 

correspond relativement bien aux essais expérimentaux jusqu’à une certaine limite où l’on 

observe une divergence importante. Cette divergence est essentiellement due à un défaut du 

modèle numérique où les conditions de contact doivent être redéfinies. 
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III. Conclusion 
 

Ce chapitre a permis d’explorer les performances mécaniques du panneau oméga en statique et 

en dynamique. L’objectif de cette étude était d’un part de caractériser le panneau oméga d’un 

point de vue mécanique et d’autre part de comparer ses performances à celles d’autres panneaux 

sandwich présents sur le marché. En outre, le comportement du panneau a été modélisé 

numériquement afin de prévoir son comportement tant en statique qu’en dynamique. 

Concernant la partie statique en flexion 3 points, le panneau oméga présente deux modes de 

rupture différents associés à des types de ruptures différents. Les performances du panneau dans 

cette configuration sont relativement proches de celles observées pour les panneaux 

commerciaux et démontrent ainsi la pertinence de l’utilisation d’une telle structure. La 

modélisation du comportement mécanique en flexion 3 points concorde bien avec les essais 

expérimentaux dans un mode de rupture donné. Le modèle reste toutefois perfectible, 

notamment avec l’introduction d’éléments cohésifs permettant de décrire au mieux les modes 

de rupture observés. Pour la partie dynamique en essais d’impact à basse vélocité, le panneau 

oméga a été étudié dans différentes configurations afin de décrire au mieux l’hétérogénéité de 

sa structure. Cette étude a permis de déterminer les cas les plus favorables et défavorables 

d’impact pour le panneau. Là encore, le panneau reste compétitif en termes de performances 

avec les panneaux commerciaux étudiés. La modélisation de l’impact donne de premiers 

résultats intéressants mais reste cependant perfectible pour décrire le comportement du panneau 

en dynamique. Cette étude aura donc permis de positionner les performances du panneau oméga 

par rapport aux panneaux commerciaux présents sur le marché. Le panneau oméga reste donc 

compétitif sous certaines conditions comme la direction de sollicitations ou la zone d’impact. 

Il possède toutefois une masse légèrement plus importante que ses homologues commerciaux 

mais qui pourrait être facilement comblé par une optimisation de sa structure et de son procédé 

de mise en œuvre. Ces résultats, pour un premier prototype, sont donc très encourageants. 
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Conclusion Générale 
Les matériaux composites issus de fibres végétales comme le lin sont en plein essor notamment 

pour leurs intéressantes propriétés spécifiques ainsi que pour leur caractère renouvelable. De 

par leur faible densité, les fibres végétales semblent être toutes indiquées pour une utilisation 

dans le secteur du transport où la masse joue un rôle prépondérant. Cependant les fibres 

végétales restent relativement complexes à utiliser dans les procédés de mise en œuvre actuel 

des composites à cause de leur fort caractère hydrophile les rendant naturellement peu 

compatibles avec les matrices polymériques hydrophobes mais aussi fortement sensibles à 

l’humidité. En outre, il existe une grande variété d’interactions, souvent méconnues, entre les 

fibres végétales et les composants d’une matrice époxy pouvant survenir lors de la mise en 

œuvre d’un composite. 

L’influence des fibres de lin sur la polymérisation des réactifs d’un matrice époxy a été étudiée 

et a permis de mettre en lumière différents phénomènes. Plus le temps et/ou la température de 

contact avec les fibres sont élevés plus les réactifs sont modifiés et plus les fibres contiennent 

d’eau, plus les réactifs sont modifiés. Cette eau contenue dans les fibres modifie les fonctions 

amines du durcisseur et ainsi provoque un décalage de la stœchiométrie du mélange 

résine/durcisseur associée à une perte de propriétés mécaniques de la matrice. Un excès de 

durcisseur permet de retrouver une stœchiométrie apparente et d’augmenter sensiblement le 

module dynamique de la matrice (jusqu’à 50 %). Les fonctions chimiques de la résine sont, 

quant à elles, peu impactées par les fibres de lin mais elle peut solubiliser une partie de l’eau 

qu’elles contiennent. Cette eau peut, par la suite, perturber la réaction résine/ durcisseur 

conduisant à l’apparition de différents réseaux indépendants au sein d’une même matrice. 

Ces résultats sur les matrices ont été observés dans le cas réel de fabrication d’un composite 

avec un décalage similaire de la stœchiométrie du mélange qui a pu être en partie corrigé par 

l’ajout d’un excès de durcisseur. Cette simple modification a permis d’améliorer sensiblement 

les propriétés mécaniques du composite. De plus, l’influence des paramètres opératoires comme 

le séchage du tissu, la pression opératoire ou encore le cycle de cuisson a été étudiée et a permis 

de déterminer les conditions optimales de mise en œuvre des composites. Là encore de simples 

modifications du procédé ont par exemple permis d’augmenter le module de conservation de 

36 %. 

Cette étude sur une matrice modèle a ensuite été transposée sur une matrice commerciale de 

formulation inconnue en vue d’une industrialisation du procédé. Cependant, cette matrice s’est 
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montrée relativement peu sensible aux modifications pouvant être induites par les fibres. Ce 

phénomène a cependant permis de prouver la pertinence de la méthodologie employée pour 

caractériser les matrices pour leur utilisation dans les composites. Une étude paramétrique a été 

réalisée permettant mettre en place le procédé de mise en œuvre le plus adapté à cette nouvelle 

matrice. Ces travaux ont ensuite permis de développer un procédé spécifique de mise en œuvre 

des panneaux oméga transposable à grande échelle. 

Les composites mis en œuvre avec la formulation commerciale ont été caractérisés dans le but 

de mettre en place un modèle de prédiction numérique. Les fibres de lin induisent un 

comportement mécanique fortement non linéaire. Ce comportement complexe est divisé en 

trois phases avec tout d’abord une phase linéaire élastique, suivie d’une phase 

d’endommagement diffus dans le composite et enfin une phase de rupture. L’identification des 

lois d’endommagement a pu être réalisée grâce aux résultats expérimentaux obtenus permettant 

la mise en place d’un modèle numérique. 

Enfin l’ensemble de ces résultats ont été appliqués pour la modélisation du comportement 

mécanique du panneau oméga à base de fibres de lin. L’objectif de cette étude était, d’une part, 

de caractériser le panneau oméga d’un point de vue mécanique et, d’autre part, de comparer ses 

performances à celles d’autres panneaux sandwich présents sur le marché. Il s’avère que les 

performances de notre panneau sont similaires à celles des panneaux actuellement utilisés. La 

modélisation du comportement du panneau a aussi donné de bons résultats bien qu’étant 

perfectible. 

En conclusion, ces travaux de recherches auront permis tout d’abord de mettre en lumière 

différents phénomènes liés à la mise en œuvre des composites et plus particulièrement 

l’influence des fibres végétales sur les matrices époxy mais aussi de développer un panneau 

innovant à base de fibres de lin compétitif avec les panneaux présents sur le marché à base de 

fibre de verre. En outre, ces travaux constituent une base solide permettant l’étude et le 

développement de composites à base de fibres végétales qui pourra être utilisée pour concevoir 

des matériaux composites plus légers et plus respectueux de l’environnement. 
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Annexes 
Matériaux : 
Fibres de lin :  
Le tissu de fibres de lin utilisé a été fournie par Depestele (Le Bocasse, France). Le tissu se 

présentait sous la forme d’un sergé 2/2 ayant une masse surfacique de 360 g/m2. Les mèches 

du tissus mesuraient en moyenne 5 mm de largeur pour une épaisseur de 0,5 mm. 

 
 

Matrices : 

 
Matrice modèle : 

 

La résine et le durcisseur utilisés ont été fournis par Sigma Aldrich (St. Louis, États-Unis) dont 

les fiches de sécurité sont disponibles en annexes. 

 

Matrice commerciale : 

 

La résine et le durcisseur utilisés ont été fournis par SICOMIN ( Châteauneuf-les-Martigues, 

France) dont les fiches de sécurité sont disponibles en annexes. 

 

 

 

 

5 mm
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Sicomin, 31 avenue de la Lardière, 13220 Châteauneuf les Martigues, France 
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SR 1126 
Système de stratification époxy résistant au feu 

 
 
Systèmes de type intumescent, auto extinguible, peu de flammes, faibles toxicité des fumées. 
Soumis à très haute température ou au feu, le stratifié produit une croûte solide qui isole et 
protége son cœur 
Sans composés bromés. 
Le système permet d'obtenir des stratifiés : 

x classés FAR 25 ou UL 94  
x répondant aux normes AIRBUS et BOEING pour les toxicités des fumées.  

Bonnes propriétés mécaniques. 
 
Durcisseurs rapides SD 8205 ou SD 8207 
Adapté à la stratification de pièces petites et moyennes par contact, sous presse ou vide. 
Démoulage possible après 24 h à 25 °C 
Adapté pour une température de service de 60-70 °C en continu. 
SD 8207 convient pour de la coulée à  basse température ( -5 °C maximum) 
 
Durcisseurs lents SD 8203  ou  SD 8202 
Adapté à la stratification de pièces moyennes et grandes par contact, sous presse ou vide. 
Post cuisson à 40 °C minimum avant démoulage 
Adapté pour une température de service de 60-70 °C en continu. 
 
Durcisseur ultra lent SD 1305 
Spécialement développé pour les très grandes pièces et les hautes résistances thermiques 
(jusqu'à 120 °C en continu). Nécessite une post cuisson à 100 °C minimum pendant plusieurs 
heures avant démoulage. 
 
Précautions d’emploi 

x Ne pas filtrer 
x Bien réhomogénéiser à l’aide d’un disperseur avant utilisation 
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Résine époxy SR 1126 
  SR 1126 
Apparence  Liquide visqueux 
Viscosité (mPa.s) 
 Rhéomètre 
CP 50 mm 
gradient de  
cisaillement 10 s-1 

15 °C 
20 °C 
25 °C 
30 °C 
40 °C 

15 000 ± 3 000 
9 000 ± 2 000 
6 000 ± 1 000 
3 700 ± 700 
1 800 ± 300 

 
Densité  
Picnomètre 
ISO 2811-1 

 
20 °C 

 
1.28 ± 0.01 

 

 
 
 
 
Durcisseurs SD xxxx 
  SD 8207 SD 8205 SD 8203  SD 8202 SD 1305  
Apparence / couleur Liquide jaune Liquide jaune Liquide jaune Liquide jaune 

clair 
Liquide jaune  

à rouge 
      
Réactivité type Ultra rapide Rapide Standard Lent Ultra lent 
        
Viscosité 
(mPa.s) 
 Rhéomèt

re 
CP 50 mm 
gradient de 
cisaillement 10 
s-1  

15 °C  
20 °C 
25 °C 
30 °C 
40 °C 

590 ± 120 
380 ± 80 
250 ± 50 
180 ± 36 
90 ± 18 

210 ± 40 
140 ± 30 
100 ± 20 
70 ± 30 
40 ± 10 

80 ± 15 
60 ± 10 
45 ± 10 
30 ± 5 
20 ± 5 

50 ± 15 
40 ± 10 
30 ± 10 
20 ± 5 
15 ± 3 

420 ± 80 
280 ± 50 
170 ± 30 
110 ± 20 
55 ± 10 

 

        
Densité  
Picnomètre 
ISO 2811-1 

20 °C 0.990 ± 
0.005 

1.040 ± 0.005 0.980 ± 0.005 0.960 ± 0.005 0.990 ± 0.005  
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Mélange SR 1126 / SD xxxx 
  SR 1126 / 

SD 8207 
SR 1126 / 
SD 8205 

SR 1126 / 
SD 8203 

SR 1126 / 
SD 8202 

SR 1126 / 
SD 1305 

Proportions de 
mélange 
En poids 
 
En volume 

 
100 g / 20 g 

 
100 / 26 ml 

 
100 g / 20 g 

 
100 / 25 ml 

 
100 g / 20 g 

 
100 / 26 ml 

 
100 g / 20 g 

 
100 / 27 ml 

 
100 g / 18 g 

 
100 /  23 ml 

Viscosité du 
mélange 
  

- 5 °C 
5 °C 

20 °C 
30 °C 
40 °C 
50 °C 
60 °C 
70 °C 

 80 °C 

53 000 
19 000 

 
 

2 700 ± 500 
1 500 ± 300 
850 ± 150 

 
 

2 100 ± 400 
1 000 ± 200 
600 ± 100 

 
 

1 250 ± 250 
770 ± 150 
500 ± 100 

 
 

4 200 ± 800 
2 000 ± 400 
850 ± 150 
620 ± 120 
350 ± 70 
300 ± 50 
220 ± 40 

Densité 
polymérisée 

      
1.26 

 
 
Réactivité en masse 
   SR 1126 / 

SD 8205 
SR 1126 / 
SD 8203 

SR 1126 / 
SD 8202 

 Température d'exothermie  (°C) sur 150 g mélange :  
  à 30 °C 

à 20 °C 
179 °C 
140 °C 

121 °C 
42 °C 

130 °C 
34 °C 

 
 Temps pour atteindre l'exothermie sur 150 g de mélange :  
  à 30 °C 

à 20 °C 
27' 
51' 

1 h 18' 
3 h 

1 h 24' 
3 h 20' 

 
 Temps pour atteindre 50°C sur 150 g de mélange :  
  à 30 °C 

à 20 °C 
20' 
46' 

59' 
- 

1 h 
- 
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Réactivité – Suivi de viscosité en film de 1 mm 
- à 20 °C 

- à 30 °C 
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- à 40 °C 
 
SR 1126 / SD 1305 réactivité en film de 1 mm à chaud 
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Polymérisation 
 SR 1126 / 

SD 8205 
SR 1126 / 
SD 8203 

SR 1126 / 
SD 8202 

SR 1126 / 
SD 1305 

Cycle de post cuisson 
minimum 

12 h à 40°C 24 h à 40°C 24 h à 40°C 1 h 100 °C 
+ 2 heures 120°C 

     
Cycle de post cuisson  8 h à l'ambiante 12 h à l'ambiante 12 h à l'ambiante  
recommandé + 6 h à 60 °C + 6 h à 40 °C + 6 h à 40 °C  
  + 4 h à 60 °C + 4 h à 60 °C 1 h à 100 °C 
  + 4 h à 80 °C + 4 h à 80 °C 4 h à 140°C 
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Propriétés mécaniques sur résine pure 
  SR 1126 / SD 8202  SR 1126 / SD 1305 

Cycle de polymérisation  4 jours  
30 °C 

24 h 23 °C 
+ 

24 h 40 °C 

24 h 23 °C 
+ 

16 h 60 °C 
  

1 h 100 °C 
+ 

4 h 140°C 
 

Traction         
Module  N/mm2 4420 4330 3890   3750  
Résistance maximum N/mm2 34 35 36   52  
Résistance à la rupture N/mm2 34 35 36   52  
Allongement à l'effort maximum % 0.8 0.8 0.9   1.8  
Allongement à la rupture % 0.8 0.8 0.9   1.8  
         
Flexion         
Module N/mm2 4700 4800 4200   3950  
Résistance maximum N/mm2 64 66 78   71  
Allongement à l'effort maximum % 1.4 1.4 2.1   1.9  
Allongement à la rupture % 1.4 1.4 2.1   1.9  
         
Choc Charpy         
Résilience kJ/m2 5 5 6   10  
         
Transition vitreuse         
Tg1 °C 60 69 93   130  
Tg1 max. °C   93   130  
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Certification de résistance au feu : 
Normes UL 94, 

5th edition  / Oct, 1996 July,10 1998 
FAR 25 

FAR 25-853 (a) 
Vertical (12s) et horizontal 

Laboratoire LNE– France CEAT - DGA 
Test / rapport: D100086/Cemat/67/AC M-08/8150/127/A 
Eprouvettes Stratifié verre 

SR 1126 / SD 8203 
épaisseur 1.4 mm, 57 % poids de verre 

Stratifié verre 
SR 1126 / SD 8203 

épaisseur 1.7 mm  55% poids de verre 
Classement UL 94 V0 / vertical oui 
 
 
 
Certification Fumée: 
Normes AIRBUS 

Chambre à fumée NBS 
Document ABD 031, issue F 

Méthode : AITM 2.0007 

BOEING 
Chambre à fumée NBS  

Document Boeing D6-51377 
Méthode: BSS 7238 

Laboratoire CEAT – DGA  07/2008 CEAT – DGA   07/2008 
Test / rapport: MT-08 / 8150155 / P1 / A MT-08 / 8150155 / P1 / A 
Eprouvettes Stratifié verre E 

SR 1126 / SD 8202 
épaisseur 2.3 mm, 58 % poids de verre 

Stratifié verre E 
SR 1126 / SD 8202 

épaisseur 2.3 mm, 58 % poids de verre 
Classement DS max sans flamme 56 < 200 

DS max. avec flamme 12.3 < 200 
DS max. 56 < 200 

 
 
 
Certification Toxicité Fumée: 
Normes AIRBUS 

Document ABD 031, issue F 
Méthode : AITM 3.0005 

BOEING 
Document Boeing D6-51377 

Méthode: BSS 7239 
Laboratoire CEAT - DGA CEAT - DGA 
Test / rapport: MT-08 / 8150155 / P1 / A MT-08 / 8150155 / P1 / A 
Eprouvettes Stratifié verre E 

SR 1126 / SD 8202 
épaisseur 2.3 mm, 58 % poids de verre 

Stratifié verre E 
SR 1126 / SD 8202 

épaisseur 2.3 mm, 58 % poids de verre 
Gaz 
après 4 mn 

HF :  0 ppm  
HCL :  0 ppm  
SO2: 0 ppm 
HCN: traces 

CO: 113 ppm / 1000 
NOx: 9 ppm / 100 

HF :  0 ppm  
HCL :  0 ppm  
SO2: 0 ppm 
HCN: traces 

NOx: 9 ppm / 100 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 



Fin 
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