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Introduction générale

L'utilisation des composites a matrice organiqueupe une part de plus en plus importante
dans le domaine des matériaux de structure. Ce®rimat, composés d'une matrice
organique et d'un renfort fibreux, présentent utérét au niveau de l'allégement des
structures. En effet, en comparaison avec les mgétiaurs caractéristiques meécaniques

spécifiques sont plus avantageuses.

Le principal défaut de ces matériaux est I'abseleceecyclage maitrisé et donc indirectement
la gestion des déchets et le renouvellement desuases. Dans ce contexte, un nouveau type
de matériaux composites a vu le jour: les matgrisomposites a fibres naturelles,
communément identifiés par le terme biocompos@estype de composites répond donc a un
besoin de développement selon plusieurs criter@d=rance est le plus grand producteur de
lin au monde. Cette fibre est produite dans laomdiaute Normandie pour la plus grande
partie. Pour cette raison, nous avons opté potud&de composites a fibres longues de lin
car le potentiel de valorisation est important. lfdgses naturelles sont non seulement
renouvelables et biodégradables, mais elles pr&siean bilan carbone bien plus faible que
les fibres synthétiques par exemple. Aujourd’hes préoccupations environnementales sont
de plus en plus présentes, et les Iégislationsggeocires récentes commencent a apparaitre
comme la taxe carbone. Or les matériaux composdat constitués de matrices organiques
qui sont bien souvent issues de ressources fassilms cela, l'utilisation d’'une matrice
partiellement biosourcée est un point qu’il faudr@ttre en avant. Le choix des résines pourra
se faire en considérant une bonne interface feaotrian bon compromis d’adhésion et de
mouillage. Il sera alors possible d’envisager aitement des fibres suivant différentes voies

chimique, physique ou enzymatique, voire une fametalisation de la résine.

A l'aide d’'une optimisation bien ciblée, il est gdde de favoriser un couple fibre/matrice
adapté aux besoins. Dans ce contexte, les basésntées actuelles sont tres détaillées au
niveau des composites a fibres synthétiques. Rsundsoins de notre étude, nous souhaitons
construire une base de données sur des essais iquissamecensés dans la littérature,
complétée par une analyse des procédés d’élahoettibes propriétés induites. Pour cela, les
meéthodes dites de moule ouvert (contact, projectiomultanée...) sont a éviter car elles
présentent des émissions importantes de COV etsmusitons privilégier des technologies
LCM « Liquid Composite Molding » plus respectueuded’environnement et sous certaines

conditions moins énergivores. Ces procédés néamsdgies infiltrations de résine dans la
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Introduction générale

préforme par injection ou infusion, nous serons r&Bea NOUS iNtéresser aux mécanismes

d’'imprégnation dans des réseaux fibreux.

Pour favoriser I'emploi de ces procédés, il faudomnaitre les parameétres de mouillage
intervenant dans l'imprégnation des préformes & lies fibres de lin. Une analyse de la
mouillabilité statique et dynamique doit donc étéalisée au niveau de la fibre et de la
meche, avant de proposer des modeles prédictifsindidtration d’'une préforme par un
liquide. Comme cela a été mentionné précédemmiesera possible d’adapter la fibre ou la
matrice par traitement afin d’améliorer I'adhésfilme/matrice.

L’étude de l'infiltration d’un liquide dans ces neili fibreux permet d’identifier des grandeurs
intrinseques telle que la perméabilité de la préar Ces milieux sont constitués
principalement d’une double échelle de pores :nésropores (porosité intrameche) et les
macropores (pores entre les méches). L’écoulermamt des architectures fibreuses dépend
de deux de types force en compétition, visquewapiilaire. Les forces capillaires présentes
lors de ces écoulements seront analysées afin daxndomprendre la différence entre

I'écoulement dans une préforme saturée et unernpnéfmsaturée.

Le regroupement de toutes ces données doit nonsefiez de proposer une optimisation des
parametres textiles pour des préformes associées #echnologies de mise en ceuvre de type
LCM. Il doit également proposer un choix de matétiaavec un couple fibre/matrice
performant permettant de répondre au cahier desgehgpour le dimensionnement des

structures, mais également pour favoriser leurcgtdton et leur déconstruction en fin de vie.
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Notations

di: diamétre d’'une fibre

r¢: rayon d’une fibre

m(m): fraction massique de matrice

m(f) : fraction massique de fibres

V;: fraction volumique de fibres

Vm: fraction volumique de matrice

A%: allongement a rupture

oy . contrainte a rupture

E : module de Young

Yiv: Ysv, Vs - tension de surface aux interfaces liquide/gazgdefiiaz et solide/liquide
y%, yP: composantes dispersive et polaire de la tensi@udace
6': angle de contact sur surface rugueuse

0. angle de contact a I'équilibre (angle de conssatique)

04 angle de contact dynamique

r : rugosité

R, : rugosité arithmétique

k™% longueur capillaire

@ fraction de solide d’'une surface

@Liq - fraction liquide d’'une surface




Notations

Ca: nombre capillaire

n . viscosité dynamique

g : vitesse de I'écoulement

hj: hauteur de Jurin

R,: rayon de pore

Kgea perméabilité géométrique

Ksat_D: perméabilité saturée mesurée en régime permanent
Kinsat_D: perméabilité insaturée mesurée en régime tarssit

Kinsat_V : perméabilité insaturée mesurée en régime taresicorrigée par la pression

capillaire

Aa(P) : fraction surfacique de pores sur une sectionhdigtilion

Aa(Pw) : fraction surfacique des macropores sur une sedtiéchantillon
Ax(P,) : fraction surfacique des micropores sur une sec@®meche

a: taille de méche

Kwm : perméabilité des macropores

K, : perméabilité des micropores

L (P) : libre parcours moyen

V(P) : fraction volumique de pores sur le volume totakhantillon

Sy (P) : fraction de la surface d’interface de pores surdlume total d’échantillon
C, : constante de Kozeny-Carman

P; : pression d’injection

P. : pression capillaire
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Chapitre I: Matériaux composites et fibres de lin

l. A. Introduction

Les fibres de lin sont trés différentes des fitsgsthétiques de part leur composition, leurs
structure et leur propriétés. Cette partie préseasedifférences et leur impact sur la mise en
ceuvre des composites a base de fibres de lin. luaeet I'extraction de fibres de lin, ainsi

que la réalisation des textiles techniques, soakeégent abordés. Puis, quelques applications

de biocomposites sont proposées.

Dans ce chapitre, l'intérét du lin est présentéemard de son impact environnemental, avec
une diminution du bilan au niveau de l'analyse dicle de vie, et du potentiel de

biodégradabilité des composites biosourceés.

Rappelons qu’'un matériau composite est un assemlda&y moins deux matériaux non
miscibles, mais ayant une forte capacité d'adhedimbjectif visé est le renforcement de

polyméres (la matrice) par des fibres naturelles€hfort).
e Lerenfort:

Il est constitué de fibres ou de filaments de mémtire. Il existe deux classes parmi ces

fibres :

- Fibre courte : fibre dont le rapport d’aspect (loegr/diamétre) est <1000, avec une

utilisation sous la forme de feutres et mats pange.

- Fibre longue : fibre dont le rapport d’aspect e400G0, avec une utilisation de

préformes cousues, tissées, tressées, tricotéessemblées manuellement.
Il existe plusieurs fagcons d’agencer les fibresrpaunise en forme des composites :

- 1D: préforme dont les fibres sont juxtaposées dEnsméme sens (appelé aussi
unidirectionnelle (UD)) ;

- 2D : préforme dont les fibres sont placées dansnéme plan : mat fibres courtes ou
longues, NCF (Non Crimp Fabric) ou les fibres spntaposées sans ondulation et
maintenues ensemble par des fils fins cousus §ti€@es préformes sont parfois notées
bidirectionnelle (BD) ;

- 2.5 D: préforme constituée d’au moins deux rangkemeches de chaine assemblées de

facon complexe par des meches de trame (ex :itisséock).
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Chapitre I: Matériaux composites et fibres de lin

- 3 D ou nD: Préforme multidirectionnelle élaborée@ des fibres orientées dans au

minimum trois directions de I'espace.

Le taux volumique de fibres contrdle le pourcentagevolume de fibre dans le matériau
composite : cette valeur a un impact sur les cérigtiques finales du matériau mais aussi sur

I'étape de mise en forme.

Nous pouvons enfin classer les fibres selon leigirer avec, d’'une part, les fibres naturelles
réparties selon trois catégories : les fibres \adggét(lin, sisal, coco, ortie ...), les fibres
minérales (amiante, basalte ..) et les fibres al@sy et, dautre part, les fibres

synthétiques (verre, carbone, kevlar ...).
e La matrice :

Dans cette thése, nous nous intéressons uniqueamees matrices organiques, avec deux

catégories :

- Les matrices thermodurcissables (TD) : matricedsoliormée par I'association d’au
moins deux composants : une résine liquide (mone)reirun catalyseur (éventuellement
un accélérateur). La réaction de ces deux compogsnit avoir lieu naturellement ou
fonction d’'une activation thermique. Le processsisigéversible, ce qui ne permet pas
d’envisager des processus de réparation ou deefimi@ autre que des opérations de

recyclage tel que la solvolyse.

- Les matrices thermoplastiques (TP) : matrice sajuiechauffée au dela de la température
de fusion entre en phase liquide, et de maniererséle par une opération de
refroidissement peut revenir a I'état solide. Ceatiatrice permet de s’adapter a de
multiples procédés de mise en forme et favorisepesations de recyclage des matériaux

composites.

» Les procédés : en général, le renfort est déja sauderme définitive lors de la mise en
ceuvre du composite. Lors de la mise en ceuvre, tacmast transformée et l'interface
creée. La mise en ceuvre doit préserver l'intéglitéenfort (orientation, aspect thermique
...), doit étre effectuée avec une matrice appropeiéant en contact intime avec le
renfort en développant les propriétés mécaniquesréds et permettre d’éviter la

formation de défauts (bulles, zones séches ...). muiette étude, nous nous
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concentrerons sur la famille des procédés LCM «idigComposite Molding ». Ces
procédés consistent en une infiltration de résemesdune préforme prédisposée dans un

moule, et peuvent se décrire selon deux modesrguav&ig. I-1.

O FASTRAC (FAST Remotely Actuated Channeling) Infiltrati “infusion de rési
Q LRI (Liquid Resin Infusion) nitra l|?w?u§?c:nlr;$3§r?veilesme
Q VARIVARIM (Vacuum Assisted Resin Infusion Molding) ( )
Q SCRIMP (Seemann Composites Resin Infusion Molding Process)
O RFI (Resin Film Infusion)
U,F,o,
Y 1
P,- LQ, _._._._._._._._._.i ___________ ]
—_—

Fig. I-1: Schéma de la famille des procédés LCMeged, et al., 2005)

Le choix des matrices, des fibres naturelles aiahii des procédés font I'objet d’'une étude

plus détaillée au chapitre 2.

|. B. Processus de transformation de la fibre de lin

Le lin (linum usitatissimum)est une plante pour laquelle plusieurs application
complémentaires ont été développées au cours dastekpres la récolte, toutes les parties de
la plante sont valorisées : la graine pour la petidan d’huile et des semis ultérieurs, la tige

pour les anas (paillage), et la fibre pour le texti

Le lin fait partie de la famille des linaceae. lidses sont contenues dans la tige de la plante
et plus particulierement dans le phloeme qui seviEentre I'écorce et le bois (Fig. I-2). Une

extraction des fibres est nécessaire pour lesrighlereste de la plante. Les fibres sont
extraites de la tige sous forme de faisceaux quoi sies paquets d'une vingtaine a une

trentaine de fibres, en moyenne.
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Epiderme

Cortex
Phloéme

Cambium

Xyléme

Lacune

Fig. I-2: Image de coupe d’'une tige de lin (Char2808)

|. B.1. Quelgues considérations économiques

La France est le premier producteur mondial dee§ilate lin en volume et en qualité (Fig. I-3).
Cette réputation de qualité est principalement @ws climat favorable pour la culture et le
rouissage a terre de cette plante (cf. paragragharg).

Pays Nb hectares | LinTeille (T) | Qualité
France 67.688 3 115.000 1 1
Chine 100.000 1 23.000 2 9
Belgique 12.030 6 18.000 3 2
Egypte 15.000 5 15.000 4 4
Biélorussie 68.000 2 13.000 5 5
Russie 48 000 4 11.000 6 10
Pays-Bas 2.572 8 4.000 7 .
Ukraine 7 8 7
\ \
Pologne 9 000 9 3.300 9 8
!/ )
Lituanie 10 10 6

Fig. I-3 : Répartition géographique de la produttioondiale du lin-fibre (Rapport de
I'institut technique du Lin, 2008)

La Fig. I-3 montre également que la Chine conséerplus de surface de culture a cette
production mais avec une rentabilité beaucoup moptenisée. En France, la production de
lin est actuellement répartie dans quelques régidmst la Normandie. Cette production est
tres développée (Fig. 1-4) puisqu’elle représemaren 50% de la production nationale. La

fibre de lin a donc été un choix naturel pour cbuoier a notre étude sur les biocomposites.
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Source CIPALIN Jsurnal de FAGPL

Fig. I-4 : Répartition de la production de lin-ibdans les régions frangaises et le Benelux
(Rapport technique de l'institut technique du 2@10)

. B.2. Delaculture ala fibre

I.B. 2.1 La croissance de la plante de lin

Le lin est une plante qui présente un cycle cokig.(I-5). Lorsque le lin est planté au
printemps, il met environ une centaine de jourasper jusqu'a une taille maximum d’un
meétre environ. La culture nécessite peu d'intraatstés et de traitements herbicides. C’est au
moment de la floraison, mi-juin, que la planteiattsa taille maximale. Environ un mois plus
tard, le lin est arraché et posé en andains aulsest alors roui (cf. paragraphe I. B. 2. ii).
Enroulé, il est ensuite transformé pour extraigefieres, c’'est-a-dire teillé et éventuellement

peigné (cf. paragraphes I. B. 2. iii. et I. B.\D. i
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Courbe de croissance

r
Formationfremplissage des fibres

|
: =~
I r }
} // |
| . |
! 7 | Formation/remplissage dds graines
| I t
! / ! | | Rouissage
0 e i ! A
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= === T 1 T i | |
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Dates Mars Avril Mai Juin Juillet Aot  Septembre

Fig. I-5 : Calendrier de la culture du lin (Ber@QZ)

l. B. 2. il. Le rouissage

Une fois le lin arraché, il est tres difficile dieaire directement les fibres car elles sont

groupées et accolées, d'une part, au bois et, rd'qart, a I'écorce. Afin d’effectuer une

séparation, une étape de rouissage est nécesZaitaitement consiste a favoriser I'action de

micro-organisme (bactéries ou champignons) qui dlydent puis éliminent les composés

pectiques, ce qui facilite la séparation du bois fdésceaux puis des fibres a I'intérieur du

faisceau. Il existe plusieurs types de rouissagesiiBl, 2006):

- Le rouissage a terre : I'andain est laissé suhimp a méme le sol (Fig. I-6) et

'action des éléments extérieurs (ensoleillementsée, pluie ...) accélerent

'action des champignons telluriques voire l'actide bactéries précédemment

installés dans la plante pour I'élimination du eartet la séparation des fibres.

C’est la méthode la plus couramment employée.

- Le rouissage en eaux courantes: le lin est immpegépaquets dans un cours

d’eau. Cette méthode est trés polluante et deitca &é interdite en France.

- Le rouissage en eau dormante : le lin estimmeagé des mares ou des bacs.

- Le rouissage chimique : les bottes de lin sont ingées dans un mélange d’acide

sulfurique et d’eau. Dans ce cas, I'action n’est lpactérienne.
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- Le rouissage enzymatique : L'action de la bactésiesubstituée par une enzyme
spécifique qui élimine les pectines, polysaccharigei constituent les parois des
cellules de I'écorce et qui maintiennent les fibeagre elles (Alix, 2009)

Fig. 1-6 : Arrachage du lin et dép6t en andain deuouissage

Le rouissage nécessite un certain contrdle, cdrest rapide, la présence de certains
composants de la plante ne permet pas d’extraséaraEnt les fibres, et inversement s'il se

prolonge la fibre pourra se dégrader.

l. B. 2. iii. Le teillage

Une fois les tiges rouies au sol, elles sont ragessafin de débuter le processus d’extraction
meécanique des fibres. Cette étape nommee teillagsiste a éliminer tous les résidus de la
tige restants autour des faisceaux et sous faisc&auns un premier temps, la tige passe entre
des tubes cannelés. Ce broyage permet une élionnsgdiective : le bois trés fragile se rompt
et la fibre reste indemne grace a sa souplesskxanrf. Lors de la deuxiéme phase, la tige
broyée passe dans un batteur (Fig. I-7) qui détedleerniers résidus de bois collé aux fibres
(les anas). Une partie des fibres les plus coapgelées étoupes sont également éliminées
durant cette étape.

l. B. 2. iv. Le peignage

L’extraction des fibres effectuées lors du teillaipmne une filasse constituée de faisceaux et
sous faisceaux de fibres longues et courtes, dehéouassez rugueux, et quelques résidus.
Apres le passage de « peignes » de plus en plsldém fibres courtes sont éliminées et il ne

reste plus que les fibres longues de couleur dssewgene et de toucher assez doux, sous
forme d’'un ruban continu. Les fibres étudiées demdravail sont issues du peignage sauf

mention contraire.
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Clamp Flax strands

— Comber needles

Brush _
. Dscillating

Fig. I-7: Battage du lin apres broyage (Franck,300

. B.3. Elaboration de renforts textiles

Pendant cette étape, les fibres techniques soemasses pour former le fil. Plusieurs

meéthodes existent pour réaliser cette étape :

- Le fuseau (méthode historique) : il s’agit d’undrétet rainuré sur lequel les fibres
peignées sont enroulées en effectuant une torsafile d

- Filature au sec (Dry spinning)(Franck, 2005): latéire effectue un filage de la
méme fagon qu’avec un fuseau. Plusieurs mechestemadées et rassemblées
afin de former un fil.

- Filature au mouillé (Wet spinning)(Franck, 2006)ans cette filature, le lin peigné
et en général traité pour un dégommage légérenasidue, est passé dans un bain
d’eau d’environ 60°C avant de subir une torsade petmettre un ramollissement
des pectines. Le fil torsadé est ensuite séchéeatempérature de 80°C puis

enroulé.
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Apres ces différentes transformations, le fil p&wé ensuite traité selon les applications. Pour
I'industrie textile, il est souvent nécessaire tinbhir les fibres afin de pouvoir les teindre en
évitant I'agression d’'une couleur non neutre. LiBtage est également un autre traitement
souvent utilisé pour le tissage ou un produit édisé pour coller les meches et les protéger
durant I'étape de tissage. Les produits utiliség pancipalement des agents collants comme
le PVA (alcool polyvinylique) ou autre polymerespine des produits naturels comme

'amidon. Cet ensimage est éliminé apres confediotissu.

Il existe plusieurs méthodes d’assemblage de filg gonfectionner une préforme. Nous en

décrirons les plus courantes :

- Le tissage : les fils sont entrelacés a angle diaits un métier a tisser. Les fibres
sont donc toutes orientées selon un des deux seestedrs du tissu. Cette
méthode provoque généralement un embuvage ; Esdilsont pas exactement
rectilignes suivant la longueur de la préforme midds adoptent une forme
sinusoidale.

- Le tricotage : les fils sont disposés sous formealecles passant les unes dans les
autres.

- La couture : les fils sont disposés parallélemerns pssemblés selon une couture

transverse.

Pour étudier l'impact de l'architecture des préfesmsur |'élaboration des matériaux
composites, il est judicieux d'utiliser des rensosuivant differents modes d’agencement. Par
exemple, il est constaté que la torsade utilisée (@3 tissus textiles est une perturbation pour
leur imprégnation. Les travaux de Lat al. (Liu, et al., 2008) montrent que cette torsion
s’oppose directement a l'imprégnation des méchas.l&figure suivante, nous constatons
gue la hauteur d’équilibre atteinte par une impadigm capillaire spontanée diminue en

fonction du nombre de torsion par métre de la m¢Ele 1-8).
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Fig. 1-8: Hauteur d’équilibre de remontée capilaitans une méche torsadée (T. Liu, 2008)

De méme, I'ensimage peut lui aussi s’opposer diltiation de la résine dans une préforme
fibreuse. Afin de contrdler I'apparition de por@ésitlors de la mise en ceuvre, il pourra étre
nécessaire de limiter 'ensimage ou d’en éliminee guantité significative. Selon plusieurs
auteurs, la limitation de ces porosités passe guasiune bonne maitrise de I'étape de
procédeé. Selon Gourichaet al. (Gourichon, et al., 2006) il existe un domainepdeametres
d’injection pour lequel les vides sont minimiséand ce domaine de processabilité il existe
des parametres d’injection optimaux pour lesquel®tmation de vide est minimale (Labat,
2001) (Lebel-Lavacry, 2012) (Guéroult, 2012).

Umeret al. (Umer, et al., 2011) ont montré que la morpholaige meches avait un impact
direct sur la perméabilité et également sur le amepnent mécanique : les meches de plus
haute masse linéique présentent une permeéabifdéédnre mais également de plus faibles

modules de Young et résistance a rupture.

Lomov et al. (Lomov, et al., 2001¢t Bréard (Bréard, 2004) ont rappelé les caraticuiss
utiles pour définir un textile dans I'utilisatioresl composites en considérant une description

hiérarchique avec plusieurs échelles : la fibrenéeche, le pli et la préforme (Tab. I-1).
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) Donnée géométrie Niveau
. ) o Elément
Donnée générale Niveau description o + arrangement
consitutif ) ) i
configuration Réseau de pore
Fibre unitaire
Densité p " 7
Diamétre de fibre AS Q Microcomposite 0
Sous faisceau
- Extraction
Nombre de fibres Fibre - Traitement la
- Géométrie des meches
o Sous - Torsion, flexion
Masse linéique : _
faisceaux + - Frottement 1b
Tex ) )
, fibres - Compression
- - Ensimage
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i
o Retrait 6
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Tab. I-1 : Analyse hiérarchique d’'une préforme cosife
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. C. Caractérisation de la fibre de lin

C.1. Terminologie

Etant données les divergences de terminologie léati@maine des fibres naturelles, il

est nécessaire de rappeler quelques définitionsndraenclature présentée ci-dessous est

reprise de celle de Vincent (Vincent, 2000). Entgar du plus grand au plus petit

élément constitutif de la fibre naturelle :

faisceau : élément constitué d'un assemblage ddexbe la plante. Sa taille ainsi que le
nombre de cellules qui le constitue dépend du tgelante et de I'extraction utilisée.
Pour le lin, les cellules sont assemblées pardéme Le diamétre d’'un faisceau de lin est
de l'ordre d’une centaine gan de diamétre (Fig. I-2).

fibre unitaire : élément correspondant a une celldé la plante. Ses caractéristiques
(taille, résistance, composition chimique) dépenddn la plante. Pour le lin, elle est
constituée de plusieurs couches de parois de @iffés épaisseurs, et son diamétre est de
guelques dizaines dan.

microfibrille : élément constituant de la fibre. &microfibrille est un ensemble de
molécules de cellulose est orientée par rappotdxe Ide la tige avec un angle appelé
angle microfibrillaire. Elles sont liées entre sll@ l'intérieur de la fibre par des
hémicelluloses et des pectines, et leur diamétrelesjuelques dizaines de nm pour la

fibre de lin

C. 2. Morphologie de la fibre de lin

La fibre élémentaire de lin se distingue des aufieges utilisées dans les matériaux

composites par sa morphologie.

Premierement, la fibre de lin n’est pas continueti@rement aux fibres de verre ou de

carbone. Les mesures des dimensions de la fibliea dent répertoriées dans le Tab. I-2 avec

des plages de variation de longueur et de diametregomparaison avec d’autres fibres

végetales.
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Nature des fibres Diametrgrf) Longueur (mm)| Rapport L/d Référence

Lin 5-76 4-77 1687 (Batra, 1998),
(Mukherjee, et al., 1986

Ramie 16 - 126 40 - 250 3 500 (Mukherjee, et al., 1986)

Chanvre 10-51 5-55 960 (Batra, 1998),
(Mukherjee, et al., 1986

Jute 25 -200 0,8-6 110 (Mukherjee, et al., 1986
(Bisanda, et al., 1992)

Sisal 7-47 0,8-8 100 (Batra, 1998),
(Mukherjee, et al., 1986

Noix de coco 12-24 0,3-1 35 (Batra, 1998)

Tab. I-2 : Dimensions de fibres végétales (Bal&5)

Deuxiemement, la fibre de lin n'a pas une sectigindrique contrairement aux fibres de
verre ou de carbone. De par les contraintes reré@mtors du développement de la fibre au
sein de la tige de lin, la section de la fibreiegguliere comme le montre la Fig. I-9.

Fig. 1-9: Micrographies optiques de sections deebenrobées (x 10 (a) ou x 40 (b); (La
barre indique 5@m) (Charlet, 2008)

Sur la base de ces micrographies, des analyseogoiogie de 822 fibres ont été menées
par (Charlet, 2008) (Tab. I-3) :
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Aire (um?) | Périmétre (um) | Diamétre équivalent (um)

lin 316+182 64+19 19,3+5,5

Tab. I-3 : Dimensions des sections de 822 fibrdm(lét, 2008)

Pour ces fibres le facteur de forme a été détergtie&primé par:

4TA

-7 eq. I-1

A est 'aire de la sectionP, le périmétre de la section.

Le facteur de forme moyen des fibres analyséesied?,905. Cette valeur est proche de
I’hexagone régulier (0,907). Un facteur de formeldeorrespond a une forme parfaitement
circulaire et 0 correspond a une forme allongéeoetiinue. Le diametre équivalent a été

déterminé en extrapolant chaque cellule comme souéi Il est donc obtenu par:
Doy = — eq. I-2

ouD,, est le diametre équivalent.

Ce diametre équivalent (Tab. I-3) est proche ddsuvs proposées dans la littérature. La
variabilité de la section de la fibre de lin n’g&ts uniquement constatée sur des études en
coupe telle que présentée en Fig. I-9 mais égalesuivant la longueur de la fibre comme le
montre la (Fig. I-10). Suivant ce méme auteur,Vagations de section de fibres peuvent
aider a I'ancrage de la résine (Charlet, 2008)aQ@®lplique que la matrice doit imprégner

parfaitement ces irrégularités de surface pourrfagpune bonne adhésion fibre/matrice.
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Diamaétre (um)

0 5 1o 15 20 3 30 35
Longueur (mm)

Fig. 1-10 :Evolution du diametre apparent d'une secde fibre de lifCharlet, 2008)

Une autre particularité des fibres detient auxdéfauts existants sur la longueur d’une fil
Cesirrégularités géométriqu souvent appelées « genoux » Fig. Isbht formes soit lors de
la croissance de la plante soit pas processus d'extraction de la fibre teillage et
peignage.

Fig. I-11 :Irrégularité géométrigt de type « genou » sur ufiere de lir (Baley, 2002)

I. C.3. Structure interne et composition de la f

Contrairement aux fibres de verre, la structurerimg des fibres de lin n’est pas homog:
La fibre de lin est soudivisée en trois parties (Fig. I-12)La paroi primaire ou par¢
extérieure en contact aveg fésineimprégnant la préformeou en contact avec la pecti
présente au sein des faisceda paroi secondaire constituée de tismsi-couches S1, S2 et
S3 quise distinguent par leur compositiet I'orientation des microfibrilles de cellulc ; et

enfin le lumen, cavité situéri centre de la fibre de |
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=

Secondary
Cell wall

Primary
Cell wall

Fig. I-12 : Structure d’une fibre de lin (Baley,0&)

La Fig. I-13 montre I'évolution du lumen en fonetide la croissance de la plante.

12 jours 50 jours 98 jours

Fig. 1-13 : Evolution du lumen lors de la croissame la plante (Driouich)

En fonction des variétés et des conditions pédatigues, la composition chimique des
fibres végétales sera variable (Tab. I-4).
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fibres cellulose |Hémicellulose$| Pectine$ | lignine’ cire eau

lin 64-74 10-20 2 2 1-2 8-10
jute 64-72 12-13 0,2 8-12 0,5 10
chanvre 67-75 16-18 0,8 3-4 0,7 10
ramie 69-76 13-17 2 0,6 0,3 8
coton 83-90 6 0-1 - 0,6 10
noix de coco 36-43 0,15-0,25 3-4 41-45 - -

Tab. I-4 : Constitution chimique de différentes@b naturelles (Charlet, 2008)

I. C.4. Caractéristigues mécaniques de la fibre

Les études sur le comportement mécanique des fidwdin menées au laboratoire de C.
Baley permettent de confirmer que ces caractéuisticgsont tres intéressantes comparées a

celles des autres fibres végétales, ainsi queildes fde verre (Tab. I-5).

Module Déformation @ Contrainte & laDensité |Module  d’Young Contrainte & la ruptute
Fibre |d’Young (GPa)|la rupture (%)| rupture (MPa)| (g/cn?) | spécifique (GPa/g)| spécifique (MPa/g)
verre 72 3 2200 2.54 28 866
lin 58 3.27 1339 1.53 38 875
lin 35 1.6 389-900 1.07 22 -
sisal 9-21 3-7 350-700 1.45 - -

Tab. I-5 : Caractéristigues mécaniques de diff@efibres végétales et de verre (Bodros, et al.7R0

D’aprés ces résultats, les fibres naturelles segdgrement moins résistantes et moins rigides

gue les fibres de verre. Par contre, les caratigines mecaniques spécifiques (rapportées a

! Le terme « hémicelluloses » regroupe les polysaids fortement associés & la cellulose et qui esamaits
en général par les alkali a chaud.

2 Les « pectines » sont les polysaccharides extiaitsaud par I'eau et les chélateurs de calcium.

3 La « lignine » (dite de Klason) est constituéaékidu insoluble aprés hydrolyse de la cellulose.
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la masse volumique de la fibre) donnent des filoledin aux caractéristiques tout a fait

comparables aux fibres de verre.

Les courbes de traction d'une fibre de lin et d'Uitre de verre présentent quelques
divergences et d’apres la Fig. I-14, nous constatue la rigidité de la fibre de lin varie lors
de la traction. Selon C. Baley (Baley, 2002), cetteiation est due a une modification au

cours de I'essai de la structure interne de lafdirdonc de I'angle microfibrillaire.

Load (N)

L] 0,05 0,1 0,15 0,2 023 02 0,33

Extension (mm)

Fig. I-14 : Courbe de traction d’'une fibre de IBa(ey, 2002)

La réorientation des microfibrilles n’est pas lalsedifférence entre la fibre de lin et la fibre
de verre d’'un point de vue mécanique. La varialarmodule d’élasticité entre fibres de lin
peut étre tres importante telle que le présent€ita 1-15 avec le cas de deux variétés ou le
module d’Young varie de l'ordre de 50%. Il est égaént observé que la différence de

moyenne entre les deux variétés reste faible.

Des études menées par Baley (Baley, 2002) ont petenmontrer que le module d'élasticité

et la contrainte a rupture décroissent quand Imélige de la fibre augmente.

Agatha ® Hermes

Pa)
&
=)

]

¥

100 ~ o L
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Module d'élasticité (¢

Diametre (um)

Fig. I-15 : Module de Young de la fibre de lin emétion de son diametre (Charlet, 2008)
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Thuault (Thuault, 2011) a mis en évidence la néigesie bien connaitre la structure (Fig.

I-16) des fibres et plus particulierement le nomibeecouches, leurs épaisseurs au sein de la

paroi, mais surtout leurs angles microfibrillaires.

30 pm

- S - S—

(d)

Fig. I-16 : Vues tomographiques d’une section teefi (a) visualisation 3D(b) et (c) cross-
sections perpendiculaires a I'axe de la fipf@) et (e) cross-sections paralléles a I'axe de la
fibre (Thuault, 2011)

Il s'est avér@u'il est également essentiel de bien connaitmtaposition de la fibre et tout
particulierement le taux de cellulose, les autmsstituants ayant des propriété mécaniques
tres proches. Enfin, l'influence de I'hygrométuie les propriétés mécaniques des constituants
de la fibre, et en particulier celles des hémidetias, a éténise en valeur. Celle-ci pourrait
étre en grande partie responsable du profil dedabe de traction de la fibre de lin ainsi que
de ses propriétés mécaniques. Thuault (Thuaultl)28Egalement étudié différentes variétés

de lin afin de déterminer la variété la plus appé®au niveau des propriétés mécaniques.

I. C.5. Absorption d’humidité de la fibre

Les fibres de lin ne sont pas équivalentes awedilde verre ou de carbone vis-a-vis de
’humidité. Comme le montre [&ab. I-4, la fibre de lin contient 8 a 10% d’eaeldh Alix et

al. (Alix, et al., 2009), la sorption en eau de ladilde lin est liée a I'humidité extérieure Fig.

I-17. L'impact de différents traitements des fibses cette sorption montre qu’un traitement

au styréne rend la fibre moins perméable a I'eau.

Francucci et Al. (Francucci, et al., 2010) ont &idé sur des traitements au PHB
(PolyHydroxyButyrate) pour recouvrir des fibres jdée, pour remplacer des traitements de
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plus classiques qui dégradaient la paroi primag®fibres. La Fig. 1-18 présente I'absorption
de fibres de jute, disposées dans un récipienugd'eamparée a celle de fibres de verre. La
sorption en eau des fibres de jute est beaucowggibvée que celle des fibres de verre. Les
traitements au PHB (J-TA et J-TB sur la Fig. I-b@)ntrent une meilleure résistance a I'eau
par rapport a la fibre non-traitée. Selon DavieBreice (Davies, et al., 1998), I'exposition de
la fibre de lin & 'humidité peut dégrader celleat provoquer une diminution de ses
caractéristiques mécaniques. Une diminution descténistigues mécaniques peut étre
observée sur les composites a fibres végétales ajme exposition a une eau saline. A. Le
Duigou (Le Duigou, 2010) observe cet effet en déteant une perte de rigidité et de
résistance de l'ordre de 50% pour un composit®LlibA avec une prise en masse de l'ordre
de 6%.

25

20 A

B Untreated

4 Treated (Si)

Treated (MA) Simulated curves
® Treated (Ac) from PARK model

Mass gain (%)

10 1 =Treated (S)

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
Water activity a,,

Fig. I-17 : Sorption en eau de fibres de lin tregtélifferemment (Alix, et al., 2009)
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Fig. I-18 : Sorption en eau des fibres de jutdesterre (Francucci, et al., 2010)
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|. C.6. Résistance thermique de la fibre

La fibre de lin ne subit pas les cycles thermigappliqgués lors de la mise en ceuvre du
matériau composite de maniere identique a une §iméhétique de verre ou de carbone. Cela
oblige notamment a limiter I'exposition des fibdeslin a la température.

D’apres (Thuault, 2011), il semble que les ATG (Kmas ThermoGravimétriques) des
échantillons (Fig-1-19), aprés les différentes étsag'extraction, présentent peu de différences,
ce qui suggere que la cellulose a une grande mtkRi@ar rapport aux autres constituants sur
le comportement thermique de la fibre. Nous remamgugu'apres I'extraction de la lignine les
échantillons sont quasiment totalement pyrolysda gempérature de 400°C. En effet, la
température de destruction des pectines est coengmise 250 et 320°C, celle de la cellulose

est comprise entre 320 et 400°C, celle des hémlos#s est comprise entre 250 et 360°C.

100 =

80

Avant extraction
— — Aprés extraction des pectines
- Apreés extraction de la lignine
— - — Aprés extraction des hémicelluloses

60

masse (%)

40

20

o T, oy ———r

T T T T T T T 1

0 200 400 600 800 1000
température ()

Fig. I-19: Evolution du comportement thermique aeariété Alizée apres les
différentes étapes d'extraction (Thuault, 2011)

Placet (Placet, 2009) montre par l'intermédiairentesures en DMA (Dynamics Mechanical
Analysis) que la température ne dégrade pas &alile la fibre mais également que le temps

d’exposition joue sur l'altération (Fig. 1-20).

hY

Selon Joffeet al. (Joffe, et al.,, 2003) la limite de temps a ne papasser a forte

température est de 5 minutes, ce qui parait étr@ceord avec les résultats de (Placet, 2009)
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présentés sur la Fig. I-20. Le choix de la matsiegestreint donc soit a des thermoplastiques

ayant une température de fusion inférieure a 2@IQ23o0it a des thermodurcissables.

Un systeme de mise en ceuvre de composite par esjangyec chauffage rapide suivi
d'un refroidissement contrélé permettrait de limiteet effet d’exposition aux hautes
températures. Des études préliminaires realiséd0MIC sur différentes composites, avec
un systeme de chauffage par induction, ont permisahfirmer cette orientation. L’objectif
de cette approche est d’'une part de permettre wikeare compréhension des couplages
ThermoHydroMécanique en milieux fibreux a baseibdee$ de lin tout en tenant compte des
conditions hygrométriques, et, d’autre part, deppser une optimisation de la relation

procéde-santé matiere pour I'élaboration de biocusites.

E'(t) / E'(0)

0 5 10 15 20
Time (h)

Fig. 1-20 : Dégradation de la fibre de chanvre fieket de la température (Placet, 2009)

. D. Généralités sur les matéeriaux composites a

fibres naturelles

I. D.1. Applications actuelles
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La fibre de lin est réputée pour son utilisationnglde domaine du textile et plus
particulierement de I'habillement et du linge deisna. De plus, tous les coproduits des tiges
de lin sont valorisés. Par exemple, les anas diliges dans I'ameublement pour fabriquer
des plaques d’agglomérés ou pour le litiere destiélevage. Les étoupes sont utilisées pour
la papeterie, et les fibres courtes pour les pannda portiéres dans I'automobile.

Pour les fibres longues, des applications ont dglgpuis une dizaine d’années dans les
matériaux composites. Par exemple, certaines apiolics ont proposé de valoriser des
composites a fibres de lin pour absorber les \imat plus efficacement. Plusieurs
applications sont apparues dans le domaine detssgtaioisirs, comme par exemple les plis
pré-imprégnés de résine époxyde de chez Lineaségilbour des planches de surf (Fig. I-21).

Fig. I-21 : Planche de surf en composite a fibeetird

Au-dela de ces exemples, il est important de pmpdgs solutions fiables au regard de
certains développements pour lesquelles les pgdassent des sollicitations thermique et/ou
hygrothermique comme cela a été rappelé dans ég@phe précédent.

I. D.2. Impacts environnementaux des composites a fibrdia de

Le principal intérét de la fibre de lin, en-dehdes ses propriétés physiques intrinséques,
est I'aspect environnemental. En effet, la fibrelidepeut étre valorisée pour remplacer la
fibre de verre dans le renforcement des polymé&heqoint de vue mécanique. Par exemple,
Bodros (Bodros, et al., 2007) a montré une étudepemative sur les propriétés mécaniques

de composites a base de fibres de verre et d&iln 22). Sur ce graphe, nous constatons
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bien que le module d’Young spécifique de compodiiesPLLA et Lin/Polyester était du

méme ordre de grandeur que celui d’'un compositeg¥feolyester.

¥
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Fig. 1-22 : Module spécifique de matériaux compesitBodros, et al., 2007)

Lianget al(Liang, et al., 2012) ont montré que les compositébres de lin ont une perte des
caractéristiques moins importantes en fatigue. Gmportement est expliqué par le

réalignement des microfibrilles (Baley, 2002).

En complément de ces considérations de conceptiorprdduits a base de matériaux
composites, et plus récemment de biocompositedadeeur environnemental est venu
considérablement modifier I'analyse sur le choix deatériaux dans la conception des

produits.

Par ailleurs, suite aux demandes des consommalauégjlementation impose de plus en plus
une innocuité sanitaire et environnementale dedyi® et procédés. C’est dans ce contexte
gue de nombreux travaux de recherche s’intéresskntvalorisation des agroressources pour
des marchés autres que celui de I'alimentaire.ilisation de fibres végétales comme renfort

dans des matériaux composites a matrice organimserst dans cette logique.

De maniere générale, le terme d’écomatériau casreb@ une classe de matériaux dont les
processus de fabrication, I'emploi et le recyclagmtribuent a la réduction de I'impact
environnemental lié aux activités humaines. Le®m@gsources permettent de proposer de
nouveaux débouchés dans des domaines non alinesntals que I'énergie (biocarburants,
biocombustibles...) ou la chimie (biomolécules naberiaux). Les agromatériaux sont parfois

identifiés comme des biomatériaux issus de cesreggources. Le terme écocomposite se
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rapporte aussi bien a l'association de constituaatarels qu’a I'association de constituants
synthétiques et naturels, ou de matériaux recydlss une démarche globale de limitation de

'impact environnemental.

En effet, depuis des catastrophes écologiques colasnemogs de Londres (1952) et la
catastrophe de Seveso (1976), 'lhomme a pris cemseique la terre et I'air ne sont pas des
milieux inaltérables. De cette prise de consciermcd, découlé les premieres législations
écologiques comme le clean air act (1956) pouvearde nos jours a des protocoles d’échelle
mondiale comme le protocole de Kyoto (1997).

L’analyse du cycle de vie (ACV) permet de quantifess impacts environnementaux suivant
leur nature et d’effectuer une comparaison entiférdnts matériaux ou matieres premieres.
Les études menées par Le Duigou (Le Duigou, 2010ptrent que les fibres de lin se

positionnent comme étant plus respectueuses darbemement que la fibre de verre selon 8
des 9 critéres fixés (diminution des ressourcestigiies, toxicité humaine, changement
climatique ...) et, comme attendu, uniquement leérgid’eutrophisation est moins bon pour

les fibres naturelles (Fig. 1-23).

Pour lindustrie, un facteur d’impact environnenantrés important est le changement
climatigue mesuré par I'émission de gaz a effeselee en équivalent dioxyde de carbone.
Par rapport a cet aspect, la fibre de lin estitrEgessante en vue de proposer des solutions
d’allegement des structures dans le domaine dspmah

De plus, en comparaison avec les différentes fibeggrelles, le lin se démarque par I'indice
d’eutrophisation le plus faible.

En considérant I'analyse du point de vue des naatercomposites, un composite lin/PLLA
est plus avantageux au niveau environnemental goamposite classique verre/polyester
(Fig. 1-24). Avec une optimisation du mode de adtat de transformation du lin, ce type de

biocomposite pourrait étre encore plus intéressant.

L'épuisement des ressources naturelles est un iaypaect €écologique a ne pas négliger. C'est
le cas notamment avec le pétrole mais aussi paotaices ressources minérales. Alors que les
fibres synthétiques épuisent les ressources nkasiréé lin est une ressource renouvelable.

L'utilisation de matrices biosourcées met égalensmavant l'utilité de la fibre de lin pour
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favoriser I'émergence de ces biocomposites en nisaind I'impact sur le ressources

naturelles.

Diminution des ressources abiotiques

Oxydation photochimique “eas b Acidification

Ecotoxicité terrestre

Ecotoxicité marine

Toxicité humaine Diminution de la couche d'ozone

[ —Fibres de Lin teillées ~ —Fibres de verre
’l —Fibres de Jute teillées — Fibres de Kénaf teillées

Fig. I-23: Analyse d’'un cycle de vie de fibres de lin, deejude kénaf et de verre compa
(Le Duigou, 2010)

Diminution des ressources abiotiques

Oxydation photochimique

Ecotoxicité terrestre | £

Changement climatique

Diminution de la couche d'ozone

Toxicité humaine -
[-—Ma! de lin (A)/PLLA — Mat de lin (B)/PLLA —Verre/Polyesteq

Fig. 1-24: Comparaison d’ACV entre un composite classiquieedieux composite
biodégradable(Le Duigou, 2010)

Enfin, le recyclagedes composites pose un réel probléme. Les déclettgpes eldes

Y

composites a matricerganiqu: sont difficiles a gérerLe fait de disposer de solutio
composites avedes composants biodégradables parait trés pdssffibres naturelleétant
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totalement biodégradables, leur mise en ceuvre descmatrices biosourcées facilite leur

gestion de fin de vie, ce qui permettrait de régllarquantité de déchets ultirfies

l. E. Présentation du programme de recherche

Actuellement, le lin cultivé et teillé en Europd asheté en grande partie par la filiere textile
asiatique. Cette « matiére premiére » est disperpblur de nouvelles applications dans les

matériaux composites.

D’aprés une étude bibliographique présentée enepdains ce chapitre, le lin est une fibre
intéressante pour le renforcement des polymeéeres desm matériaux composites. Ses

principaux attraits sont ses caractéristiques meéuas et ses avantages environnementaux.

Les matériaux composites a base de fibres natsrsl@t encore tres peu répandus. De

nombreuses études sont encore nécessaires dareuggduspécialités : il est nécessaire de

déterminer les méthodes de mise en ceuvre les gapées ainsi que le choix des matrices

appropriées. Dans cet objectif, notre étude a pedairassembler de nombreuses données
pour I'évaluation des propriétés mécaniques endit@giet en résistance des matériaux

composites a fibres naturelles. Nous proposons doecétude pour constituer une base de
données avec une large gamme de matrice et ded@dé mise en ceuvre qui sera présentée
dans le Chapitre 2.

Dans le cas des fibres synthétiques, de multipiledesd sur les procédés de mise en ceuvre
existent. Les difféerences de propriétés entre Ibeed de lin, de verre ou de carbone
nécessitent une nouvelle analyse des parameétresmide en ceuvre. La difficulté
d’'imprégnation des préformes a base de fibresrdddit motiver I'étude pour une meilleure
compréhension des mécanismes physiques des écotderdans ces milieux fibreux,
notamment appliqués aux procédés LCM (Masoodi, e2@10)

Plusieurs parametres intrinseque et extrinsequieeimtf sur la mise en ceuvre par infiltration
de préformes a base de fibres de lin. En effetchitecture des préformes differe car

contrairement a la fibre de verre, le lin n'est pase fibre continue et homogéne. La

* Déchet, résultant ou non du traitement d’'un déalpgitn’est plus susceptible d’étre traité danscesditions
techniques et économiques du moment, notammerexpaaction de la part valorisable ou par réductierson
caractére polluant ou dangereux. » (extrait deila%92-646 du 13 juillet 1992)
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variabilité géomeétrique de ces architectures dairaun impact non-négligeable sur le mode
d’élaboration des composites, comme cela a été&aténsur le comportement mécanique des

composites a base de fibres de lin ou sur fibréaiwes (cf. paragraphe I. C. 4).

L'interface entre la fibre et la matrice change amatnent par la nature chimique
(composition) et physique (rugosité et forme) diéset, et I'emploi des fibres de lin ne
semble pas simplifier 'analyse. Les parameétres pit impacter les phénoménes aux
interfaces, i.e. la mouillabilité et I'imprégnatioseront donc caractérisés au Chapitre 3, avec
des mesures d’imprégnations capillaires au nivesla €ibre unitaire et de la méche.

Enfin, au Chapitre 4, une étude de l'architectuss gréformes fibreuses pour mieux
appréhender les écoulements dans ces réseauxxfibeea ensuite abordée. Des infiltrations
par liquide modéle, puis par une résine biosourdaes différentes préformes de fibres de lin
seront décrites et analysée en fonction de l'aechite de la préforme et des pressions

capillaires mises en jeu lors des régimes tramegoi
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Chapitre II : Mise en
ceuvre des ecocomposites

et propriétés induites
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II. A. Introduction

Les composites a fibres végétales existent deprsstemps trés anciens. Un intérét récent
pour ce type de matériaux a ressurgi par rapptat@oblématique environnementale sous
deux formes : I'utilisation de ressources renouslelsen substitution des matiéres premiéres
non-renouvelables issues essentiellement du pégebléutilisation de matériaux moins
impactants du point de vue environnemental. Cétseirgence se constate par exemple au
nombre croissant d’articles scientifiques et devét® (supérieurs a 10/an depuis 1998) dans le
domaine des composites biodégradables a fibresdalulosiques (Satyanarayana, et al.,
2009). Cette méme revue bibliographique montrel@tede de ces composites a commenceé
dans les années 1980.

La démarche de substitution des matériaux plasgtiggsus du pétrole a animé les travaux
précurseurs de Richard Wool (Wool, et al., 200%luzci montre qu'il est possible de

fabriquer les équivalents de nos matériaux comg®sitlans leur diversité (résines
thermodurcissables, fibres végétales ou animalesjsses, sandwiches ...) a partir de
ressources renouvelables issues de [Il'agriculturetteCdémarche s’inscrit dans un

raisonnement global a la suite des chocs pétralessannées 1970.

Les travaux les plus actuels se font dans le cddme nécessité de réduction des impacts
environnementaux de nos sociétés industrielle®gtipdustrielles. En effet, il a été constate
récemment d’une part que les émissions de gaztdeffserre d’origine humaine peuvent étre
problématiques et sont susceptibles d’engendraécimauffement climatique planétaire. Les
politiques énergétiques actuelles doivent donc dreeren compte cette contrainte. A cet
aspect énergétique, s’ajoutent les difficultés dissantes d’approvisionnement en matieres
premieres non-renouvelables a l'origine d’'une geapdrtie des matériaux. Ces difficultés

concernent d'importants minerais métalliques (ar,gé&tain, nickel, zinc, etc.) ou céramiques.
Cette derniere contrainte impose le développemematériaux nouveaux dont les matériaux
composites a matrice polymere et fibres lignocetlifjues. Ce dernier point montre bien
l'intérét de la recherche dans le domaine des caitg®oa fibres végétales afin de déterminer
leurs propriétés et d’améliorer ces matériaux jissgun certain optimum du point de vue

mécanique, fonctionnel et environnemental.
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Les travaux concernant les matériaux compositelsrasf végétales se sont donc développés
de maniére importante. Il existe ainsi de nombrauicles de revue synthétisant les travaux
scientifiques engagés : composites biodégradakliiéses lignocellulosiques (Satyanarayana,
et al., 2009), bio-composites durables a partiredsources renouvelables (Mohanty, et al.,
2002), matériaux composites pour la constructiobage de fibres produites localement
(Mathur, 2006), fibres cellulosiques et matériaus-domposites (Jacob John, et al., 2008),
polyméres biodégradables et leurs composites asfide lin (Van de Velde, et al., 2002),
meélanges de polymeres et composites a base deuressaenouvelables (Yu, et al., 2006),
biopolymeres (Scott, 2000), fibres cellulosiquearda fabrication de papier (Eicchorn, et al.,
2001) ou produites au Brésil (Satyanarayana, eR@07), traitements chimiques des fibres
lignocellulosiques (Li, et al., 2007), transfornoatides fibres cellulosiques en composites
(Miao, et al., 2008), éco-composites a fibres redles (Bogoeva-Gaceva, et al., 2007). Tous
ces points de vue - qui datent tous de la déceR@@)-2010 - abordent le sujet des
composites a fibres végétales sous différents arngle que science des fibres, culture textile,
chimie des polyméres, physique, mécanique. Il esbtar qu'a I'heure actuelle, il n’existe
aucune comparaison globale des fibres végétaldesstomposites associés centrée sur les
impacts environnementaux. Ces syntheses - quamd @bordent le sujet - montrent
également des divergences quant aux propriétés niqgées des fibres végétales. Par
exemple, Mohantyet al. donnent I'ordre suivant pour la rigidité et laisé@nce mécanique
des fibres : chanvre et lin > jute et sisal > cadbrcoco (Mohanty, et al., 2002), tandis que
Mathur donne les composites a jute > sisal > cddatl{ur, 2006), Satyanarayana donne
curaua > (jute), (banane) et sisal > piassavaa (®atyanarayana, et al., 2007), qu’Eichhorn
et al. (Eicchorn, et al., 2001) et ket al. (Li, et al., 2007) reprennent : jute, lin, chanwamie,
sisal > coton > coco (Eicchorn, et al., 2001), Nli@o et Finn trouvent que kénaf > chanvre et
lin > ramie > jute > sisal (Miao, et al., 2008) sqgie Bogoeva-Gaceva et al. reprennent :

bambou, chanvre, lin, ramie et sisal > jute > cq®ogoeva-Gaceva, et al., 2007).

Nous constatons donc qu'il est difficile de se pmeer sur le fait que telle ou telle fibre
posséde un avantage structurel déterminant. Eh &fferésultats divergent en fonction des
méthodes de mesure et il est nécessaire de poolasiser les différentes catégories de
composites en fonction des différents parametigsqige fibre, la nature de la matrice et le

procédé d’élaboration. Pour cela des logicielsteriscomme CES selector en proposant de
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classer les difféerents types de matériaux en fonatie leurs caractéristiques (Fig. 1l-1). A
'heure actuelle des bases de données existergcengent principalement des matériaux
composites a fibres synthétiques. Tres peu de dsnsent disponibles pour les composites a
fibre naturelles. C’est pourquoi nous nous sommese@sses aux proprietés mécaniques des

mateériaux composites élaborés avec des fibres alégét

Fibers and particulates

a) Non-technical ceramics

HNatural materials

eung's modJlus (GPs)

B

1

Honeycombs

o 1% 7] 1060e
Density (ka/m”3)

b)

Glasjegny urkdvec kel composte
|

Bsphanol mekding compound (ks Most)
o

S

Young's modulus (GPs)

100 nw 100 130 1400 a0 00 2100 00 70 M0 T 260 20 2800

o0 o
Dereity (kg/m”3)

Fig. 1I-1 : Carte de matériaux CES Selector du nede Young en fonction de la densité a)
base de donnée globale ;b) zoom sur les matériampasites a fibres
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Il. B. Meéthodologie de classement

Dans notre étude, nous allons focaliser notre tdtensur le role des fibres et leur

arrangement, des matrices et des procédés d’étaboes matériaux composites vis a vis
des propriétés mécaniques en traction des matéc@uposites. L'objectif est de dégager des
tendances, de déterminer les parameétres les gluernits sur la rigidité et la résistance de ces
matériaux. Idéalement, cela permettra de connééBefibres végétales les plus adaptées
comme renfort de matériau composite. D’'un poinvake plus pratique, cela permet d’orienter
les futures études dans le domaine des procédi@baration et des renforts techniques pour
lesquels il est nécessaire de créer de nouvellegatgsances. Enfin, des comparaisons

peuvent étre établies avec des composites classigiseque ceux a fibres de verre.

Les données ont été collectées dans des revuedifsgies internationales. Une attention
particuliére a été apportée pour récupérer les @mdirectement issues des publications : 81

articles ont été référencés et 733 échantillonsodgposites a fibres naturelles répertoriés.

II. B.1. Fibres

Les différentes fibres lignocellulosiques pour lestps des données ont été récupérées sont
reportées dans le Tab. IlI-1. Seules les fibresorgmres en faisceaux ou en sous-faisceaux,
non-traitées ou traitées chimiquement, physiquernemhécaniquement ont été reprises dans

cette partie.

Certains auteurs classent les fibres en fonctiofedeorigine botanique, de leur géométrie
(longueur, diametre, rapport d’aspect ...), d’augesonction de leur zone de provenance a
partir de la plante (feuille, tige ...). C’est ceterniere classification qui est reprise sur la Fig.
[-2.

[I. B.2. Matrices thermodurcissables

La liste des polyméres références est resuméeeldiab. 11-2.

58



Chapitre II: Mise en ceuvre des écocomposites girigtés induites

* Epoxy (EP) :

Les résines époxydes ou époxy sont courammenrgagsli pour les composites “classiques” a

fibres de verre ou de carbone.
* Epoxy d’huile de soja (AESO) :

Dans les deux références (Thielemans, et al., 200dhanty, et al., 2000), I'huile de soja est
rendue époxyde puis acrylate par transformationtiiglycérides contenus dans cette huile.
Le nom est “Acrylated Expoxidized Soybean Oil” (ABSet existe sous forme commerciale :
Ebecryl 860 (UCB Chemicals, USA). Une réticulatEst possible en ajoutant du styrene, ce

qui fait également baisser la viscosité. Nous alrienalors une résine thermodurcissable

biosourcée.
nombre de nombre de nombre de nombre de
références yalegrs références yalegrs
mécaniques mécaniques
Total 105 733 Henequen 1 4
Jute 13 72
Agave 1 30 Kenaf 6 25
Ananas 2 10 Lin 32 295
Bagasse 2 31 Mais 1 8
Bambou 2 8 Paille de blé 2 8
Bananier 3 25 Palmier a huile 2 25
Bois 3 30 Phormium Tenax 3 11
Cellulose régénérés 4 21 Piassava 1 3
Chanvre 15 61 Ramie 3 16
Coco 1 1 Sisal 4 13
Curaua 1 8 Sunnhemp 1 10
Fique 1 18

Tab. 1I-1 : Les différentes fibres lignocellulosegu
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Fig. 11-2 : Regroupement des fibres en fonctde leur position dans la pla
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* Polyester (UP) :

Le polyester insaturé est la résine thermodurcigsiabplus répandue dans les composites,
d’ou les tentatives d'utilisation avec les fibresgetales bien que la combinaison des deux

conduisent a des matériaux ni recyclables ni bict&ples.
» Phénolique (PF) :

Il s’agit de résines thermodurcissables a basendaq et de formaldéhyde. Nous distinguons
les résines phénoliques novolac (moins de formaitiglque de phénol) et les resol (plus de
phénol). Dans cette catégorie, ont été ajoutégdeaux de (Aziz, et al., 2004) (Maffezzolia,
et al., 2004) concernant les CNSL (Cashew Nut Shellid — Coquilles de noix de cajou),
qui contiennent du cardanol, lui-méme composé pigire En ajoutant du formaldéhyde,
nous obtenons une résine phénoligue. Dans ce decaig la résine phénolique est

partiellement biosourcée.
* Vinylester (VE) :

Le Vinylester est une résine produite par l'edtéifon d'un prépolymére époxy avec un
acide carboxylique insaturé. Il y a donc des stodies entre les familles de résines époxydes
et vinylesters bien que les résines vinylestersapprochent des résines polyesters par leur

mode de polymérisation et leurs applications.

lI. B.3. Matrices thermoplastiques (TP)

» Caséinate (CAS):

Le caséinate est issue de la caséine qui est @@ du lait. Avec la référence (EM 65,
DMV International) en provenance des Pays-Basstilseus forme de poudre et plastifié par

du glycérol et de 'eau. .
 PVCetPE:

Le polychlorure de vinyle (PVC) et le polyethyle(feE) sont deux thermoplastiques aussi

courants que le PP. Tous les trois sont issus dafaie du pétrole. lls sont recyclables.
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» Acétate de cellulose (AC) :

C’est un plastique obtenu par extraction de lautade et par fixation d’'une molécule
d’acétate sur une couche de cellulose. Appelélulosé acetate », il sera abrégé en AC par la

suite.
» Diacétate de cellulose (DAC) :

Il représente I'association de cellulose avec deakécules d’acétate (Cellulose Diacetate).
Ses propriétés sont sensiblement différentes détbte de cellulose. Il est abrégé en DAC

par la suite.
» Plastique a protéine de soja (PPS - Soy Protestifla

Ce plastique biodégradable est fabriqué a partipaledre de protéine de soja plastifiée, en
général, par du glycérol. Dans cette catégoriesretrouvons ce matériau dans lequel on
ajoute des polyméres biodégradables qui amélidesrgroprietés mécaniques et hydriques de

la matrice.
* Amidon plastifié (TPS) :

L’amidon est plastifié (Thermoplastic starch) afien stabiliser les propriétés mécaniques
par rapport aux variations d’humidité ambiante (@ola, 2006). Le plastique a protéine de

soja n’est finalement qu’un exemple d’amidon pfasti
» Polybutyléne succinate adiapte (PBSA) :

C’est un copolymeére Polybutyléne succinate adige®S ou PBSA). C’est un polyester
aliphatique et biodégrabable. Bionolle est une marde PBSA distribuée par Showa Denko
ou Hightechnologies (Japon) et a été exploitée plagr Ecocomposites sous les références
Bionolle 1020 et Bionolle 3020. D’apres la baseddanées Ides, il existe 9 références de
Bionolle.

« PBAT:

Le polybutylene adipate-co-téréphthalate est unolyester biodégradable qui associe

butylene téréphtalate et butylene adipate. Suiaanhdreau, 2008), c’est un polymere
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possédant des unités téréphtalate présentes darRETe Il possede des propriétés

thermomécaniques intéressantes.
* PP et MAPP:

Le polypropylene (PP) est couramment utilisé dassplastiques et il a été a l'origine de
nombreux précurseurs développés dans les compadita®s végétales du fait de sa légereté
(p = 0,9 g.crit) et de son prix peu élevé. De nombreuses tensativ@mélioration des
propriétés des composites PP/fibres végétalestémfictuées. L'une d’entre elles consiste a
ajouter de I'Anhydride Maléique a la matrice PPette& molécule devant permettre

'amélioration de I'adhésion fibre-matrice. La megrest alors appelée MAPP.
 PLAetPLLA:

L'acide polylactigue (PLA, « polylactic acid ») estn thermoplastique recyclable,
biodégradable et issu de ressources renouvelables. le PHBV et d’autres molécules, ils
font partie des polyesters dits aliphatiques (bgoddables contrairement aux polyesters

insaturés).
 PCL/Amidon:

C’est l'association de polycaprolactone (PCL) edndidon. Ce mélange est a la base du
Mater-Bi (Colonna, 2006), nom commercial d'un méarde PCL et d’amidon de mais. Il
existe plusieurs références de Mater-Bi chez Novan(italie), filiale de Montedison

(Allemagne).
« PEA:

Le co-polyester-amide statistique est un thermaoplas d’origine pétrochimique. La
référence utilisée (BAK 2195 de chez Bayer AG) lesidégradable. Suivant (Landreau,
2008), c’est un copolymére du polyamide (Nylon &lgion 6,6) et d’ester aliphatique qui est

semi-rigide et caoutchouteux a température amhiante
 PHBV:

Le polyhydroxybutyrate co-valérate est un copolygnéde la famille des PHA

(polyhydroxyalcanoates). Il existe sous différentggpellations commerciales avec une
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variation dans le pourcentage d’hydroxyvalérateesii moins fragile et plus flexible que le

PHB (poly-3-hydroxybutyrate) auquel il est appaée@olonna, 2006).
* Mélange de TP usagés (TPU - Thermoplastics wastelpt

Un essai de recyclage de polymeres thermoplastiggeges (PP, HDPE, LDPE et PET) a été

réalisé avec des fibres végétales de Phormium T@agaraman, et al., 2009).

g g
: | .§ : | o8
z S 32 z S 3o
g & 5o z 5 5o
) o 8 2 L @ ey 2
2 3. 5 ) @, 5
3 i | %% 3 5 35
> c > c
8 ® B %
wn wn
Total 08 733 PHBV PHBV 7 31
PBSA PBSA 4 21 Phénolique PF 6 61
Caséinate CAS 1 8 PLA PLA 5 35
Acétate de AC 1 3 PLLA PLLA 5 20
cellulose
Diaceétate de DAC 1 5 Polyester uP 10 50
cellulose
Epoxy EP 11 o1 PP PP 15 153
MAPP MAPP 5 30 PVC PVC 1 11
Mucilage MU 1 8 Epoxy d'huile de | o 2 8
soja
PBAT PBAT 1 4 Plastique a PPS 6 40
protéine de soja
PCL/Amidon PCLA 5 41 Mélange de TP TPU 1 2
usagés
PE PE 3 52 Amidon plastifié TPS 2 16
PEA PEA 2 35 Vinylester VE 1 8

Tab. 1I-2 : les différentes matrices
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* Mucilage (MU) :

Le mucilage est un polysaccharide extrait de langrde lin. Un essai de combinaison avec

des fibres de lin a été expérimenté (Alix, et2008).

i ™
Acétate d .
cetatede PBSA PHBV PCL/Amidon
cellulose
o
‘\/ ( )
i ™
PLA
PBAT
BIODEGRADABLES ou > <
BIOCOMPOSTABLE
PLLA
9 r
Plastiquea )
. protéine de
L s0ja y
Caseinate ~
) Amidon
1 plastifié
Diacétate de \. J/
cellulose
’
Y i ™
PP Epoxy
g\ 7
i
PE Polyester
J .
N
PVC Vinylester
J N v
4
Mélange ,de TP MAPP Phénolique Epoxy d Ihu ile
usages desoja
w

D D’origine pétrochimique
D Partiellement ou totalement bioressourcé

Fig. 11-3 : Classification des différentes matrices
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Il. B.4. Procédés d’élaboration des composites

Les composites a fibres végétales peuvent étreomdalsuivant différents procédés dont les
principales caractéristiques sont reportées dahfabell-3. Le choix d’'un procédé dépend des
matieres premieres : les polymeéres sont soit legigl température ambiante devenant figés a
la température du procédé (cas des thermoduroesgabbit sous forme de film, de poudre ou
de fibre (cas des thermoplastiques) a températorigiaate qui deviennent pateux a la
température du procédé ; les fibres sont agencégsseus forme de fibres courtes,
rubans/meches/fils, plis surfaciques de mats opliddissés, cousus, tressés. Les fibres et le
polymeére peuvent étre préparés avant I'étape de emisforme du composite sous forme de
« prepregs » (film ou poudre de résine TD assazian pli de fibres), de comélés (fibres de
polymére TP associées a des fibres végétales)aierprocédés sont alors possibles en
fonction des états et des arrangements des mapeszaseres (fibres et matrice). Le choix
d’'un procédé se fait alors dans la liste des préedubssibles et en fonction des formes des
pieces a atteindre. Dans le cas des échantillomemg@osites pour des essais mécaniques de
traction, on réalise des plaques planes, ce gsédailavantage de possibilités en nombre de

procédés.

Toutes les meéthodes d'élaboration décrites ci-desssont applicables aux matériaux
composites en général et ont été appliqués pouiqgtedy des échantillons de composites a

fibres végétales destinés a des essais mecanglsegie la traction et la flexion.
» Contact

C’est la méthode la plus basique qui consiste aégner les plis de fibres végétales par une

résine thermodurcissable fluide manuellement.

1o

MWLYo S

Fig. 11-4 : Principe du procédé au contact; lesdtsont les disques gris foncé, la matrice est
en gris clair et les parties du moule sont en nBit pression et T : température (Iégende
valable pour les 8 figures suivantes)
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Nombre de Nombre Principales | Arrangement| Etatde la

publications | d'échantillons | caractéristiques | des fibres matrice
Compression 2 16
Compression de comélés 3 53 TP '?Lbérgﬁergilaggeéﬁinesn
Compression de poudre 2 3 TP
Consolidation de prepregs 11 20 TD/TP Plis POF‘*iﬁ;e’
Contact 5 37 TD Plis Liquide
Contact + compression 9 67 TD Plis Liquide
Enroulement filamentaire 2 7 TD Meches Liquide
Extrusion + compression 2 27 TP clz)ig:teess Granulés
Extrusion + injection 22 190 TP clz)ig:teess Granulés
Film stacking 13 140 TP Plis Films
Infusion LRI 3 13 Inj?rcéion Préforme Liquide
Infusion RFI 4 41 Plutét TD Préforme Liquide
Pultrusion 4 27 PporL(J);"déeSs clz)ig:teess Granulés
Resin Transfer Molding 6 22 Inj?rcéion Préforme Liquide
Total 88 733

Tab. 1I-3 : Les différents types de procédeés d'étabon des composites

» Compression (Thermocompression ou estampage) :

La compression rassemble de nombreux procédésndtarhment ceux cités ci-dessous. Les

procédés de compression dont la variante n'a pa&rpudentifiée, sont répertoriés avec cet

item.

67




Chapitre Il: Mise en ceuvre des écocomposites girigtés induites

e Compression de comélés :

Le polymere est sous forme de fibres qui sont ésscle plus souvent dans les méches, avec
les fibres végétales. Les plis sont empilés enopméd et I'ensemble est compacté a chaud
dans un moule. Cette méthode comme la suivante dambintage applicables aux

thermoplastiques.

L1

ot PPV RISAT

T

T
Fig. II-5 : Compression de comélés

» Compression de poudre :

Le polymére est sous forme de poudre. Mélangé inesf végétales, le matériau composite
est obtenu par compression a chaud. Ce procédé&ajioétre représenté par un schéma

semblable a celui de la Fig. 1I-5 du fait de saeesblance avec la compression de comélés.

» Consolidation de prepregs :

Un « prepreg » est un ensemble de fibres qui aré@ablement associé a un polymére sous
forme poudrée, de granulés ou de films. Classiqnen@ prepreg est associé a un polymere
thermodurcissable (époxyde en général). Sous est, inous avons également défini les
ensembles fibres+thermoplastique. Les plis de pospisont empilés et comprimés pour
former un matériau dense a |'épaisseur désirée.chaleur sert soit a réticuler le
thermodurcissable soit a faire fluer le thermopdast. Ce procédé est donc caractérisé par ces

deux étapes d’élaboration : d’abord celle du prgpgs celle du matériau lui-méme.
» Contact + compression :

Afin d’obtenir des matériaux composites avec deape$ lisses, nous pouvons compléter le
procédé au contact d’'une étape de compression guanir la matériau éventuellement a

chaud afin de faire réticuler la résine.
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L1

T

Fig. 11-6 : Principe de la consolidation des presre

* Extrusion + compression :

L’extrusion consiste a mélanger intimement deseBbwvégétales et un thermoplastique dans
une gaine. Le matériau avance dans la gaine grace &is chauffée. Nous obtenons alors
des granulés qui peuvent étre positionnés dans aulensous presse afin de produire des

échantillons de taille plus importante.

T

Fig. 11-7 : Principe du procédé d’extrusion

» Extrusion + injection :

L'étape d’extrusion est suivie d’'une injection damsmoule soit a partir de I'extrusion qui a

donné les granulés soit a partir d’'une secondeigin des granulés.
* Film stacking :

Des plis de fibres végétales (mats, tissus, strestoousues...) sont empilés alternativement
avec des films de thermoplastique puis comprimébkaud afin de faire fluer le polymere a

travers les plis de fibres.
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1
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Fig. 11-8 : Principe du procédé Film Stacking

¢ Infusion LRI :

Dans un procédé d’infusion LRI « Liquid Resin Irfus», les préformes sont disposées en
dessous d’'un tissu drainant dans un moule sendeigi’empilement est éventuellement
recouvert d'un contre moule perforé et enfermé damssac a vide. Sous l'action de la

pression due au vide, la résine infuse dans legligna travers I'épaisseur des préformes.

Fig. 11-9 : Principe du procédé d’infusion LRI

¢ Infusion RFI :

Dans un procédé d’infusion RFI « Resin Film Infusk (RFI) les préformes sont disposées
au dessus d'un film de résine solide dans un meenei-rigide. Comme pour l'infusion LRI,

'empilement est éventuellement recouvert d’un momioule perforé et enfermé dans un sac
a vide. Sous l'action de la pression due au videsékine infuse a travers I'épaisseur des

préformes.
* Resin Transfer Molding RTM.

Le RTM est une injection dans une préforme prégladans un moule rigide. Elle est
réalisable avec des résines thermodurcissables geg thermoplastiques dont la viscosité est

suffisamment faible.
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Fig. I-10 : Principe du procédé Resin Transfer diio
* Infiltration :

L’infiltration est le terme générique qui nous pettra de considérer les procédés
d’infiltration de résine dans une préforme fibreuseit par injection (procédés RTM et

dérivés), soit par infusion (procédés infusionéiwes).
* Enroulement filamentaire

Les fibres sous forme de meches ou de plis sonfpdomes par deux rouleaux avec la
matrice sous forme de film (thermoplastiques) owssdorme liquide dans un bain
(thermodurcissables). L'ensemble est ensuite e@raudour d’'un axe, ce qui permet d’obtenir
des pieces de révolutidiaxisymétriques) tels que des réservoirs. En eamdutour d’'une
plaque, nous pouvons obtenir deux échantillonsspiEnmatériau composite.

«’

Fig. lI-11 : Principe du procédé d’enroulementrfilentaire
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e Pultrusion :

La pultrusion permet d’obtenir des profilés en mgkant fibres et résine sur le principe de
'enroulement filamentaire. L’ensemble est enspagsé entre deux rouleaux et/ou une filiere

qui donne un profil ou une plaque avec une fornterdénée.

Fig. lI-12 : Principe du procédé de pultrusion

Finalement, il est possible de regrouper I'ensend#eces procédés suivant 4 groupes :
compression, infiltration, extrusion et autres (esh et pultrusion). Ce regroupement est
illustré sur la Fig. 1I-13. Nous constatons quetaes procedés sont plus ou moins liés entre
eux, c'est-a-dire commun a différentes familles. d.extrusion-compression » en est un
exemple puisque les fibres et la matrice sont rakkEs en granulés par extrusion puis les
granulés sont placés dans un moule et compriméaidc Ainsi, certains procédés sont tres
ressemblants (ceux qui sont au centre de la Fit@)llet il est parfois difficile d’associer un

échantillon issu de I'étude bibliographique avequocédé précis.

lI. B.5. Arrangement des préformes fibreuses

Il existe différents types d’arrangements de fibidass les préformes fibreuses. Parmi ceux
rencontrés pour les matériaux composites a fibgégetales, il y a trois catégories principales :

* Unidirectionnels (UD) :

Les fibres sont disposées suivant une directionmdtériau. Cette disposition permet de
remonter aux propriétés des fibres en mesuramtrigwiétés mécanigues du matériau, si I'on
connait les propriétés de la matrice ou si I'orea ohformations sur I'adhésion entre les fibres

et la matrice si le matériau est testé transvarsaie aux fibres ;
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Contact

Compression

COMPRESSION
de poudre

Contact +
compression

Consclidation
de prepregs

Extrusion +
- compression

Compression
de comeles

T
|
I
] I i
I
|

Extrusion +

Infusion RFI B
injection

Film stacking
EXTRUSION

Infusion LRI

Pultrusion

RTM Enroculement

filamentaire

Fig. 11-13 : Familles de procédés d’élaboratiotisds pour les composites a fibres végétales

» Bidirectionnels (BD) :

Les fibres sont agencées en plis (tissus, cousu3,et ces plis sont disposés les uns sur les
autres dans le matériau ;

* Mats:

Cette disposition est la plus répandue et regréepdibres coupées et mélangées avec une
matrice soit pour obtenir un produit fini soit pdabriquer des semi-produits tels que des

granulés (« compounds ») qui serviront dans urpeaitiérieure a la fabrication du matériau.
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La base de données que nous avons établie donnéchaditillons classés « mats », 130

« unidirectionnels (UD) », 73 « bidirectionnels (Bbet 81 inclassables.

[I. B.6. Collecte des données

De nombreuses études concernent les propriétémigéea de composites a fibres végétales.
Les propriétés en traction et en flexion sont pakesi plus répandues bien qu’il existe

eégalement des études sur I'impact ou la fatigueni@e les mesures en traction et en flexion
sont largement étudiées et qu’elles sont normalig@ab. 11-4), ou mieux contrblées, la

collecte des données s’est faite uniquement supriesipales caractéristiques en traction :
module d’Young E), contrainte a ruptures§) et allongement a rupturd%o) et de flexion :

module de flexion.

Traction Flexion
Japan Industrial Standards JIS K 7054 JIS K7171
American Society for Testing ASTM D 638 ASTM D790 et
and Materials standards ASTM D 3039 Suivantes
DIN EN 61

Deutsches Institut fir Normung

DIN 53452 et 53455

European Norms EN ISO 527 EN ISO 178

British Standards BS 2787

Tab. II-4 : Les différentes normes rencontrées

Les auteurs donnent ces caractéristiques meécangue®nction de I'un ou l'autre des

parametres suivants :

= fraction volumique de fibred/;, et son complémentaireg;, ;

= fraction massique de fibres(f), et son complémentainm(m);
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* masse volumique du matériau,

Dans certaines études davantage portées sur tes,fla masse volumique des fibras,
est mesurée ou donnée. Il en va de méme pour lsermatumique de la matrice, . Afin de
comparer les différentes données entre ellest in@sessaire de relier ces parameétres les uns

aux autres. Les notations utilisées sont répedsrikans le Tab. II-5

Masse Fraction Fraction
volume masse . _ _
volumique volumique massique
m® kg kg/ m? S.i. S.i.
Fibres Ve me PF W(f) Mix(f)
. Vv(m) =1-
Matrice Vu My PM My(M)=1-my(f)
V(f)
Composite Ve me pC

Tab. 1I-5 : Notations utilisées pour les grandeahrgsiques des fibres, de la matrice et du
composite
Partons du principe que les masses volumiques e@s cbnstituants majoritaires, fibre et
matrice, sont connues : soit directement commequeici-dessus, soit indirectement en
prenant une valeur d’'une autre référence portantasméme nature de fibre ou de matrice.
Nous pouvons alors identifier les différentes geamd par l'intermédiaire des relations

suivantes :

Valeurs connues pour ¢
tous les échantillons Pr€LPy
[ | [ |
Valeurs connues pour
certains échantillons Vilf) m,(f)
| |

N -0 WMo vols > v
| |
déterminer
C
-

m_(f) m_(f)
(I

Fig. 1-14 : Liens entre les différentes grandephigsiques
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me _Mp +my _ PrVE + puVm
Vc Ve Ve

Pc =

pc = prVy(f) + ,OM(1 - Vv(f))

mF PFVF Pr
m(f) me Pch Pe V(f)
PFr

mm(f) = Vy (f)

peVy (f) + PM(l — Vv(f))
Dans I'éq. II-1, il est aisé d'isoléf, () d'ou :

— Pm
— Pm

_ Pc
W (f) = o

En insérant I'éq. 1I-3 dans I'éq. 1I-2, nous troumgo:

PF Pc — Pm

mn(f) = Pc PF — Pm

= prWv (f) + pu Vv (m)

éq. II-1
eq. 11-2
éq. I1-3
éq. I1-4

En substituant le termg. de I'éq. 1I-2 par celui de I'éq. 1I-3, nous obterso:

mm(f) Vo (f) — pum

W(f) = or = pm

Et en réarrangeant :

1
Vv(f) =
p 1
1+ p; (mm(f) 1)

Enfin, il suffit de réarranger I'éq. 11-4 pour eairep. :

Pm
1_mm(f)(1_’p0_l;l)

Pc =

éq. II-5

€q. 11-6

76



Chapitre Il: Mise en ceuvre des écocomposites girigtés induites

Les notations précédentes seront simplifi&#) la Fraction volumique de fibres sera notée

V; et Vy(m)la Fraction volumique de matrice sera nofge

bY

Cet ensemble d'équations (ég. Il-1 a éq. II-6) pHrmmoyennant éventuellement des
hypothéses sur les masses volumiques des fibrde & matrice, de comparer toutes les
données issues de la littérature en fonction dapdoirte quel parametre du matériau : masse

volumique, fraction volumique ....

Dans certaines études, il est parfois nécessaitdiser une masse volumique pour les fibres
et la matrice qui n'est pas explicitée dans la jgakibn. Les valeurs choisies sont reportées
dans le Tab. 1I-6 pour les fibres et dans le T&Y. pour les matrices. Si le produit est

commercialisé, alors le choix se porte sur la fikghnique du produit. Sinon, une valeur

issue d'une autre référence est utilisée.

Le Tab. 11-6 donne 17 variétés de fibres pour leflgs nous disposons d’'une valeur de masse
volumique fiable. Cette derniere est issue de layenne des valeurs trouvées dans les
références de la base de données. Nous constatensetie moyenne est proche de valeurs
données dans (Baley, 2005). Les valeurs se siargre 0,87 (fique) et 1,52 g.chfcellulose

régénérée).

Le nombre de valeurs répertoriées dans la basemteéds se concentre principalement sur le

lin (295 valeurs), et également le jute (72) etHanvre (61).

Le Tab. 1I-7 répertorie les valeurs de masse vajueides matrices. Si cette derniére n’est
pas indiquée dans la référence et qu’elle n’estupasréférence commerciale - par exemple
mucilage ou mélange de TP usagés -, alors il dBtiléi d’avoir une masse volumique
associée. Si la matrice est commercialisée, ipessible de retrouver dans la littérature ou
dans les bases de données plastiques voire dess ftekchniques, une valeur liée a cette
matrice. Il peut donc y avoir une certaine incedé introduite sur les valeurs des masses
volumigues des matrices — tout comme pour lesdibr@®ar exemple, les résines phénoliques
peuvent montrer une certaine dispersion dans laasses volumiques et une valeur associée

& un produit a été choisie (1, 23 g:dm
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Ananas

Bambou

10

N

1,36

1,31

1,36

1,31

1,36

1,31

Z =
o

4 3 . < 8

9] = Valeurs de masse volumique ]
33 o 5 &
Nombre de § 3 2 &S ?.
références > g < 35 @
o =R =] T =z =4 o
S35 ) [e] © 3 . L4 o < 3
S5 = 3 Z| 2 <| Valeursissues des références T =
c 4 o2 o= o n 0,
= o = < = 0 D @ I}

7] S @ oS o &

- [©] D 7 S

Total 105 733 g.cm®

1,36

1,31

Bananier

25

16

1,43

141

1,48

1,40

1,35

141

Cellulose régénérée 4 21 4 152 | 152 | 1,52 1,52
Chanvre 15 61 28 1,44 | 1,44 | 1,50 1,29 1,48 1,50 1,07° 1,44
Coco 1 1 1 1,25 | 1,25 | 1,25 1,15 1,25
Curaua 1 8 8 1,38 | 1,38 | 1,38 1,38
Fique 1 18 18 0,87 | 0,87 | 0,87 0,87
Henequen 1 4 4 1,48 | 1,48 1,48 1,48
Jute 13 72 14 1,40 | 1,40 | 1,30 1,40 1,45 1,46 1,44 1,40
Kenaf 6 25 2 0,97 | 0,97 | 0,97 0,97
1,40 1,48 1,50 1,40
Lin 32 295 137 | 1,46 | 1,47 1,54 1,47
1,53 1,45 1,54

Phormium Tenax 1,30 | 1,30 | 1,30 1,30
Piassava 1 3 3 1,45 | 1,45 | 1,45 1,45
Ramie 3 16 9 1,50 | 1,50 | 1,50 1,56 1,50
Sisal 4 13 6 1,33 | 1,33 | 1,33 1,45 1,33
Sunnhemp 1 10 10 153 | 1,53 | 1,53 1,53

® D’apreés (Baley, 2005)

Tab. 1I-6 : masse volumique des fibres




Chapitre II: Mise en ceuvre des écocomposites girigtés induites

z Densité selon les références
S ol 1~
2Z a3 = =g z
3 82 e | T 3 Do 2
o T 5 a < o] g < RS @
S 3 S® ° = L 1] o
o c < o (=% ) e =3
D o oo =] (O3] c c e o
¢ o ® @ & @ S 7 8 S 7
c = D 7 o > )
@ o @
Total 98 733 g.cm®
Acétate de cellulose 1 3 1,31° 1,31
Amidon plastifié 2 16 1,30 | 1,30 1,30 1,30
Caséinate 1 1,25’ 1,25
Diacétate de cellulose 1 1,07° 1,07
Epoxy 11 91 1,20 | 1,17 1,14 | 1,20 1,20
Epoxy d’huile de soja 2 8 0,99° 0,99
MAPP 5 30 0,91 0,91 0,91 0,90™ 0,90
Mélange de TP usagés 1 2
Mucilage 1
PBAT 1 1,27 | 1,27 1,27 1,27
PBSA 4 21 1,23" 1,23
PCL/Amidon™ 5 41 1,16 1,16 1,16 1,16 1,16 1,16
PE 3 52 093 | 0,93 | 0,95 | 092 | 0,92 0,93
PEA 2 35 1,18 | 1,18 1,18 1,18
PHBV 7 31 1,25 | 1,25 125 | 1,25 | 1,25 1,25
Phénolique 6 61 1,237 1,23
PLA 5 35 1,25 | 1,25 1,24 | 1,25 1,25
Plastique a protéine de soja 6 40 1,57 1,57 1,57 1,57
PLLA 5 20 1,25™ 1,25
Polyester 10 50 1,21 | 1,18 1,13 1,17 | 1,23 1,21
PP 15 153 090 | 0,90 | 091 | 0,90 | 090 | 0,9 ...0,9 0,90
PVC 1 11 1,30" 1,30
Vinylester 1 8 1.05% 1.05

Tab. 1I-7 : masse volumique des matrices

Daprés :http://ws.eastman.com/ProductCatalogApps/PageControllers/ProdDatasheet PC.aspx?Product=71001242&sCategor
yName=Generic

" D’aprés : http://ull.chemistry.uakron.edu/erd/Chemicals/14000/13273.html

8 D'apreés : http://www.guidechem.com/dictionary/9035-69-2.html

® http://chemicalland21.com/industrialchem/plasticizer/EPOXIDIZED%20SOYBEAN%200IL.htm

% valeur choisie identique au PP

1 http://www.freepatentsonline.com/6521336.html

12 A I'exception des Mater-Bi / ZFO3U/A (1,22 g.cm-3 d’aprés (Fang, et al., 2001)) et ZI01U (1,2 g.cm-3 d’aprés (Tosin, et al.,
1996))

3 D'aprés un produit, Richlite® :  http://www.richlite.com/countertop/fagtech.html

¥ valeur choisie identique au PLA
!5 valeur moyenne des PVC rigides et souples
16 A Iétat liquide d’aprés : http://www.reichhold.com/documents/904 DION9102SERIES.pdf
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Les calculs effectués sur les valeurs expérimentalentrent certaines incohérences dont les
plus évidentes ont été retirées. Par exemple, 8k deleurs parmi les trois grandeurs

présentées en Fig. 1-14 sont présentes, alorelxiéime valeur expérimentale peut étre

différente de celle calculée. Ceci est di soit @ wvaeleur de masse volumique de fibres et/ou
de matrice extrapolée sur la base de certainescptibhs, et donc sensiblement erronée par
rapport a ce que doit étre la véritable valeur.iQmut étre du au fait que le matériau

composite ne soit pas completement dense (présiengerosité), ce qui n’a pas été considéré
dans notre loi des mélanges rappelée dans I'éf. Dans ce cas, la valeur calculée est
supprimée. Il s’ensuit que certaines valeurs denEtes mécaniques n’'ont pu étre associées
conjointement avec les trois variables : taux votiua de fibres, taux massique de fibres et
densité volumique du composite. Il manque ains®%Odes masses volumiques, 23,1% des

fractions volumiques et 6,3% des taux massiquétes.

II. C. Exploitation de la base de données

Il existe difféerentes maniéeres d’exploiter cet ensk de données. L'une d’entre elles est de
tracer des graphes de propriétés mécaniques etidionie la composition des composites. Le
paragraphe suivant reprend cette démarche en dondg I'arrangement des fibres dans la

matrice (unidirectionnels, bidirectionnels et mats)

lI. C.1. Influence de I'arrangement des fibres

Le Tab. 1I-8 donne les valeurs moyennes des carsiiggies mécaniques en fonction de

'arrangement des fibres et du type d’essai (flexaa traction).

Les renforts bidirectionnels donnent des moduleslest contraintes a rupture en flexion
inférieurs aux mats. Cela est possiblement di abne® d’échantillons beaucoup plus faible
en BDs qu’en mats (cf. Fig. 1I-16). Les BDs sorgdeement supérieurs aux mats concernant
la traction ; le nombre de valeurs correspondaestségalement plus élevé qu’en flexion

(« points bleus » de la Fig. 11-16).
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Les UDs ont bien entendu un meilleur comportemeétanique que les mats, en flexion ou
en traction. Leurs contraintes a rupture ou leusslutes sont en moyenne environ trois fois

plus élevés que les mats.

flexion traction
contrainte module |allongement| contraintea | module |allongement
a rupture flexion a rupture rupture d'Young | a rupture
MPa GPa % MPa GPa %
BD 43,30 1,38 6,85 57,47 6,15 5,02
Mat 46,61 3,59 4,36 33,37 3,52 6,41
ub 119,40 9,77 4,19 127,74 16,61 1,98

Tab. 1I-8 : Moyennes des caractéristiques mécasigugonction de I'arrangement

Au-dela des valeurs moyennes du Tab. 1I-8, la Fi@5 montre la dispersion en forme de
« comete » des valeurs de contrainte a ruptureratibn des modules, que ce soit en traction
ou en flexion. Ces deux graphes soulignent legfiadt les valeurs moyennes sont I'association
de valeurs dispersées dans une « téte de cometeitbe(ires valeurs) et dans une « queue »
(valeurs les plus faibles). Ainsi, un UD performast respectivement pour la traction et la
flexion plutot autour deEr = 25 GPa pt = 200 GPa} et deEr = 13 GPa pr = 150 GPa},

un mat aux environs dé&ef = 6 GPa pr = 50 GPa} et deEr = 5 GPa pr = 60 GPa} et un
BD a {Er = 8 GPa gt = 90 GPa}. Les valeurs de BD en flexion ne sor# gaffisamment

nombreuses.

La Fig. 1I-16 montre d’ailleurs que les UDs voidatirs propriétés mécaniques s’améliorer
guand la fraction volumique de fibres augmente.cbatrainte a rupture en traction peut
atteindre 300 MPa et le module d’Young, 35-40 GPa.

Concernant l'allongement a rupture en tractiordimhinue quand la fraction volumique de
fibres augmente (cf. Fig. II-16). Pour la flexide,nombre de données n’est pas suffisant. Le
résultat en traction est cohérent avec ce qui téshdu : les matrices polyméres sont plus

ductiles que les fibres végétales.
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Il est également noté que les taux volumiqueshitediélevés (supérieurs a 50%) peuvent étre
atteints avec des UDs (faible encombrement réduliabarrangement des fibres) et par
certains mats (de type papier). Cela montre lacdit® d’augmenter la fraction volumique de

fibres avec des bidirectionnels.

Les résultats sur l'influence de I'arrangement flees sur les propriétés mécaniques sont
exposeés en fonction de la masse volumique des cataposur la Fig. 1I-17. Cette figure
montre que les propriétés mécaniques semblentédwges pour des masses volumiques de
1,1 — 1,4 g.cii, avec un pic autour de 1,2 g.éran traction et de 1,1 g.¢hen flexion. Cette
augmentation des valeurs est particulierement whbkr pour les UDs. Néanmoins, cet effet
est peut-étre di a la densité des échantillons datte gamme de masses volumiques. Par
exemple, les masses volumiques de composites dnfés & 0,90 g.chsont forcément
reliées a des matériaux contenant une certainesip@rcar les fibres et les matrices ont des
masses volumiques égales ou supérieures a 0,90° gafnirab. 11-6 et Tab. II-7). Il existe
des fibres ligno-cellulosiques a masse volumiques dhible mais cela signifie qu’elles

contiennent une porosité interne non-négligeable.

[I. C.2. Influence de la nature des fibres

Il est intéressant de reprendre les graphes digldlH6 en reportant les fibres utilisées plutot
gue I'arrangement. Il faut néanmoins se reporiarkg. 11-16 afin de voir que les valeurs les
plus élevées pour les modules et les contrainteptare concernent les UDs. Justement, si
nous focalisons notre attention sur ces échansiJloaus constatons que les meilleures valeurs
sont celles du lin (un biais est possible étannéde grand nombre de valeurs concernées par
cette fibre), le curaua en traction, le kénaf exi€in, le phormium tenax en flexion et le jute.
Le chanvre et le sisal semblent avoir été beauétugliés en tant que mats. Il n’est donc pas

possible de déterminer si ces deux fibres pourraemon concurrencer les précédentes.
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Fig. 1I-16 : Caractéristigues mécaniques selomdiagement : en traction (& gauche) et en flexiair@ée) en
fonction de la fraction volumique de fibres
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[I. C.3. Influence de la nature de la matrice

Sur les valeurs individuelles (Fig. 1I-19) et errtwaulier les UDs, les meilleurs résultats sont
obtenus avec les époxys, les polyesters, les &gy en traction, une partie des MAPP en
flexion, une série avec du PCL/Amidon en tractioes polyméres biodégradables sont dans

I'ensemble en retrait.

lI. C.4. Influence du procédé d’élaboration

Au-dela de leurs spécificités propres, les procéti@lsboration peuvent avoir une influence
importante sur la qualité des matériaux compoglasorés avec des fibres végétales et plus

particulierement sur la santé matiére des compgsite

Comparés un par un sur la Fig. 11-20 pour la rigidit la résistance des matériaux obtenus, il
est constaté que les procédés d’élaboration inflsen la dispersion des faibles valeurs
(« queue de la comete) : par exemple, I'extrusignies d’'une injection se positionne dans la

partie haute de la « queue de comete » que cerstiiaction ou en flexion.

Les matériaux fabriqués en RTM, en enroulementiataire, en consolidation de prepregs,
certains en Film Stacking, un en infusion RFI, emtact+compression, en pultrusion
permettent de dépasser simultanément 10GPa en enddung et 100MPa en contrainte a
rupture en traction. Dans ce méme domaine maislexiom, il y a l'infusion LRI, la

compression de comélés et du contact + compreskiafy a pas de valeurs associées au

RTM dans cette zone.

Les procédés regroupés en quatre « familles »Hgf. [I-13) sont représentés sur la Fig.
[I-21. Celle-ci montre que les procédés de type LECMuid Composite Molding) et de type
extrusion donnent des propriétés de résistanaditégiimilaires sur des mats. La compression
de mats et les LCM d’'UD peuvent donner des résistaigidité faibles avec des pentes
différentes des mats obtenus par LCM et extrusiand{les plus élevés et contraintes a
rupture plus faibles), ce qui explique la « queaedméte ». Cette figure confirme également
gue la compression et les LCM sont les procédégraarde donner des composites a fibres

végeétales a caractéristigues mécaniques les @uded (essentiellement avec des UDs).
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Fig. II-19 : Garactéristiques mécaniques en traction (& gaucthes) exion (a droite) en fonction de la mat
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Fig. 11-20 : Contraintes a rupture en fonction desdules d’élasticité selon le procédé
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Lorsque les valeurs mécaniques sont reportées metidn du taux volumique de fibres
comme sur la Fig. 11-22, nous retrouvons bien lesc@dés cités précédemment dans les
composites a fraction volumique élevée (au-del&@B). En particulier, les propriétés les
plus importantes obtenues en flexion en contactptession concernent des matériaux aux

fractions volumiques de fibres supérieures a 60%.

Il. D. Interprétations des résultats

D’un point de vue général, nous avons pu remarquer la fibre de lin présente les plus
hautes valeurs de module de Young et de contraimtgture. En effet le grand nombre de
valeurs sur les composites a fibre de lin peuvéaisdr cette étude mais d’'un autre coté ce
grand nombre de valeur permet d’avoir un échantiteprésentatif. En moyennant ce grand
nombre de valeurs, cela nous permet d’avoir une plés significative des caractéristiques
mécaniques de cette catégorie de composites. Qdtatésest en accord avec les
caractéristiques de la fibre unitaire. En effetnote nous pouvons le voir sur le tableau de
synthése, nous pouvons observer I'émergence detyoes de fibres végétales : ramie, ortie
et lin. Rappelons que la ramie (également appel@tie de Chine »), est une plante textile
de la famille des orties. En comparant le lin atrejeet si I'on privilégie les contraintes et
modules spécifiques (Contrainte et module rappittédensité des matériaux), le lin montre
tout son intérét en remplacement des compositegme. En effet, nous obtenons un module
spécifique de 18-73GPa pour le lin et 27-29GPa fuerre. Pour ce qui est de la contrainte
a rupture spécifigue nous obtenons 272-1360MPa lgolin et 868-943MPa pour le verre.
Dans le cadre d’'une application privilégiant I'giégnent des structures, le lin parait étre une
fibre adaptée. Ces conclusions, comme nous l'ireiguFig. 11-18,se confirment pour les

propriétés en traction et en flexion.

Pour ce qui est du choix des matrices, la Fig.Qllpermet d’avoir un apercu visuel de la

classification des propriétés meécaniques de mat@ssociées a des fibres naturelles. Les
matrices biosourcées bien qu’étant intéressantas point de vue environnement sont en

retrait au niveau performance, comme nous pouvitmss y attendre. Les matrices qui

présentent les meilleures performances, selon d¢ette de données, sont les matrices
vinylester, époxy, PCL/amidon, MAPP et PP.
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Il est donc justifié de choisir, pour le composi#tudié dans ce travail, un

fibre/matrice donnant le meilleur compromis pow peopriétés mécaniques.
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Fig. II-22 : Caractéristiques mécaniques en traciogauche) et en flexion (a droite) en fonctiarpdocédé
d’élaboration
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Fibres or (MPa) A% (%) E (GPa) Référence

(Baley, 2003), (Baley, 2005), (Van
den Oever, et al., 2000), (Baley, et
al., 2004), (Summerscales, et al.,

Lin 345-2000 | 1,2-3,27 | 27,6-110 2010), (Bledzki, et al., 1999)

(Baley, 2005), (Van de Velde, et al.,
2001), (Summerscales, et al., 2010),

Chanvre 389-1100 1,6-1,8 60-70 (Bledzki, et al., 1999)

(Davies, et al., 1998), (Bodros, et al.,
Ortie 370-2200 1,3-2,9 25-105 2008)

(Baley, 2005), (Van de Velde, et al.,
2001), (Rong, et al., 2001), (Bledzki,

Sisal 350-700 2-7 9-38 et al., 1999)

(Baley, 2005), (Defoirdt, et al.,
2010), (Summerscales, et al., 2010),
Jute 393-860 1,5-2 10-60 (Bledzki, et al., 1999)

Ramie 400-1000 1,2-3,8 27-128 (Baley, 2005) , (Bledzki, et al., 1999)

Coton 287-600 7-9 5,5-12,6 | (Baley, 2005), (Bledzki, et al., 1999)

(Baley, 2005), (Baley, et al., 2004),
(Defoirdt, et al., 2010), (Bledzki, et

Noix de coco | 131-220 15-40 4-6 al., 1999)

(Defoirdt, et al., 2010), (André,
Bambou 140-800 11-30 1,3 2006)

(Baley, 2003), (Guillon, 1995), (Van
de Velde, et al., 2001), (Van den
Oever, et al., 2000), (Gay, 2005),

(Summerscales, et al., 2010),

Verre E 2000-3500 | 2,5-3,5 70-74 (Bledzki, et al., 1999)

Tab. 1I-9 : Propriétés des différentes fibres neltas

Cependant, le fait de définir un couple fibre/mrioptimum vis a vis des propriétés
mécaniques n’est pas suffisant, car nous avonsrbiearqué dans cette base de données que
la mise en ceuvre des composites avait un impactnegtigeable sur les caractéristiques
meécaniques du produit fini. Par exemple, K. Vavdide et P. Kiekens (Van de Velde, et al.,

2003) montrent qu’il y a bien un impact des paraeseiprocédés sur les caractéristiques
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mécaniques du matériau final. Nous pouvons dédigreces premieres analyses que les
caractéristiques du composite ne sont pas unigudiéen aux valeurs intrinseques du couple
fibre/matrice, mais que le procédé d’élaboratiogegnire bien des modifications structurale
du matériau, que nous avons souvent explicité kotesme « santé matiére ». Nous avons pu
observer grace aux résultats de la base de doonégés dans la Fig. 1I-2fue les résultats
provenant du procédé d’extrusion sont plutot pratdéa queue de la comete tandis que ceux
provenant des procédés LCM sont plutét sur ladétéa cométe. La compression est plutot
repartie de facon équilibrée sur 'ensemble. Emurégnt les sous ensemble de procédés sur la
Fig. 1I-22, nous pouvons observer I'émergence dsipurs procedeés. En flexion, les résultats
les plus élevés sont observés pour le contact fpmssion ainsi que pour la compression des
comélés et pour I'infusion LRI. Pour la tractiols, $ont obtenus pour les procédés RTM, Film
stacking et I'infusion RFI. La plupart de ces prdé® font partie de la catégorie des procédés
LCM. C’est pour cela qu’il est important d’évaluénjectabilité des préformes en lin: ce
sujet sera plus amplement traité dans le chapip@sSdans le chapitre 4. D’apres les taux de
fibres utilisés dans les procédés RTM, les caristigues obtenues se placent bien entendu
parmi les meilleurs résultats. Les procédés LCMaggipsent donc comme étant les plus

adaptés pour la mise en ceuvre de matériaux corapasftbres naturelles.

L’arrangement des fibres est également un aspewbmptial sur le choix des matériaux. Dans
le cas ou de hautes performances sont requiselpie des renforts unidirectionnels reste le
plus approprié. Dans le cas ou plusieurs directipréférentielles sont nécessaires, un
bidirectionnel sera le plus utile, méme si les piips restent moindres comparées aux UD.
Dans le cas d’'un mat, les caractéristiques mécasigaront aléatoirement distribuées suivant
toutes les directions du matériau et seront égalerpius faibles. L'ensemble de ces
caractéristiques seront également fonction dedetibn volumique de fibres. Selon Lee et
Jang (Lee, et al., 1999), le module est une fondiitéaire du taux de fibres pour des taux
volumiques allant jusqu'a environ 20%. Au delaed#t noté une diminution du module
d’élasticité liee a la présence de défauts dameheposite. Par contre, pour ce qui est de la
contrainte a rupture, cette valeur semble pasgenmpaiaximum et n’est donc pas monotone

en fonction du taux de fibres. Ces études ont &ééas a la fois sur des essais de traction et

de cisaillement. En effet, sur la Fig. 1-18ous observons que la moyenne du module en
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fonction du taux volumique de fibres ne varie pagdirement. L’augmentation du module en

fonction du taux volumique de fibres décroit poarfdrts taux volumiques de fibres.

II. E. Conclusion

Cette base de données a permis de recenser lesécataues mécaniques de composites a
fibres naturelles en fonction de plusieurs paraesetnature de fibre, arrangement du réseau
de fibres, nature de matrice et procédé de misewrre des composites. Pour chacune de ces

caractéristiques, les parametres optimaux ontetaies.

En ce qui concerne la fibre, il est montré que déares donnent un meilleur renforcement
des polymeres : les fibres de chanvre et de lis. flbees sont toutes deux extraites de la tige
de la plante. Il semble que les fibres qui provesrirde la tige donnent un renforcement plus
efficace que les fibres provenant de la grainerdit 6u de la feuille. Pour la suite de notre
travail, la fibre de lin sera utilisée pour I'élabtion des préformes. Pour ce qui est de
'arrangement fibreux, et comme nous pouvions diadire, les unidirectionnels donnent les
caractéristiques mecaniques les plus élevées. ®lalgia, nous souhaitons faire une étude
comparative avec des bidirectionnels afin d’analysapact de I'architecture sur la mise en

ceuvre des composites.

En ce qui concerne la matrice, plusieurs résineselat des composites performants. Les
matrices époxy, PCL et polypropyléne émergent. Peesimatrices, le prix pourra également
étre un parametre important. Malgré ses perfornrgnaEpoxy est généralement plus cher
gu’un polypropyléne. Un compromis devra donc étevé entre prix et performance afin de
rendre les composites a fibres de lin attractifrdeumilieu industriel et ainsi développer leur

promotion.

Les procédés ont également un impact majeur syrdgsiétés induites du composites. Parmi
ceux étudiés dans le cadre de la base de doneéesrdcedes les plus intéressants sont les
procédés LCM, et plus particulierement RTM, Filmacking et infusion LRI et RFI. Ces
procédés présentent aussi un intérét du point deemvironnement et sanitaire. En effet, les
procédés de type « moule ouvert » présente une éontssion de COV (composé organiques

volatiles). Afin de limiter ces émissions, nousamenandons d’opter pour des méthodes de
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« moules fermé » dont les procédés LCM sont lexcjmales technologies de mise en ceuvre
(ADEME, 2003).
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Chapitre III: Phénomenes
aux interfaces,
mouillabilité et

impregnation capillaire
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Dans cette partie, le mouillage de la fibre deelt dans un premier temps analysé et décrit
par I'étalement spontané d’'une goutte sur des eesfmodeles puis sur une fibre de lin. Par la
suite, l'imprégnation de meéches est étudiées poieuxn appréhender les principaux

parametres pilotant I'écoulement tels que le diagnée la fibre et la rugosité de surface des
fibres... La difference de composition entre ladilole lin et la fibre de verre est également

précisée pour caractériser les tensions de surface.

Le mouvement du liquide a I'échelle microscopigser fibre unitaire, est étudié pour
permettre de quantifier la modification de I'angke contact lors de I'imprégnation. Puis des
mesures de remontées capillaires a I'échelle mépapee (la méche) en régime spontané

permettent d’analyser l'influence du taux de fibaeissein de la meche.

Ill. A. Introduction sur les phénomeénes aux interfaces

La capillarité est un effet résultant des tensicuperficielles. La tension de surface
correspond a I'énergie qui existe a l'interfacerenteux milieux et elle s’exprime en N/m ou
en J/m2, Elle a pour origine les forces de cohégigrexistent au niveau microscopique entre
deux molécules voisines. Lors de linfiltration d& préforme fibreuse par un liquide, les
effets capillaires ajoutent leur contribution acbélement forcé par une pression imposée ou

un deébit imposé.

Afin de comprendre les ordres de grandeur et leanpetres influencant les effets capillaires
lors de linfiltration de préformes fibreuses eibrés de lin, des expérimentations ont été
effectuées par comparaison avec la fibre de v&raes un premier temps, une étude sur des
substrats modeles doit nous permettre de compreféreilibre thermodynamique entre
liquide et solide. Puis une prédiction des anglescdntact liquide-fibre est également

proposée a partir d’'une étude comparative entre tie verre et fibre de lin.

lll. A. 1. Introduction aux différents cas de mouillage

Pour comprendre le mouillage dans les pores d'ureunconstitué de fibres, il faut tout
d’abord rappeler les bases du mouillage. Pourdegraités dans cette partie, le liquide n’est
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pas en mouvement, ce qui permet de s’affranchifalegs visqueuses. Lors d’'un dépot de
liquide sur une surface, I'étalement est défini |aatoi d’Young-Dupré (Young, 1805). La
goutte adopte un angle de contact statique avesutface, nommé angle de contact a
'équilibre et notéd. (Fig. 11l-1). Cet angle de contact résulte de lidigre entre les trois
tensions superficielles a l'interface triple solldpiide/gaz. La loi d’Young-Dupré s’écrit

alors :

cos(8,) = Y Yst éq. Il-1

Yiv

ou & est I'angle de contact formé entre la goutte esudace,ys,, la tension de surface

solide/gazys,, la tension de surface liquide/solide/gt, la tension de surface liquide/gaz.

Fig. lll-1: Goutte posée sur une surface

Cette loi ne s’applique qu’une fois I'équilibreatit. Il suffit de changer I'une des tensions de
surface pour changer I'angle de contact, vu quderaier résulte de I'équilibre entre les 3
phases. L'éq. IlI-1 est uniquement valable dansakeou la goutte est trés petite. Dans le cas
contraire, il faut considérer I'impact de la gréveur I'étalement de la goutte. L'angle de
contact est une caractéristique du mouillage. Selealeur prise par cet angle, nous pouvons

classer le mouillage suivant différentes catégaries

* deux domaines de mouillage (Fig. lll-2) :
- le mouillage total avec un angle de contact &dafl : la goutte s’étale totalement sur
la surface,
- le mouillage partiel avec un angle de contactmasrentre O et 90° : la goutte prend
une forme de calotte sphérique sur la surface,

* le cas « non-mouillant » pour un angle de conta@G@f,
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a) b)

LD

0<6,<90° 6.=0°

Fig. 11l-2: Domaines de mouillage : a) mouillagetp ; b) mouillage total

La loi d’Young Dupré n’est valable que pour uneface lisse. Dans le cas d’'une surface
rugueuse, I'angle de contact subit une modificatiaghest directement reliée a la rugosité de
surface. La rugosité utilisée dans les lois de mouillage n’est pasutgosité arithmétique ou

la rugosité quadratique, mais le rapport de laaserfréelle (en prenant en compte les

rugosités) sur la surface théorique :

Surface réelle de l'échantillon

r= i - : €q. -2
Surface théorique de l'échantillon

Trois domaines sont a distinguer dans le cas dsuniace rugueuse (De Gennes, et al., 2005):

* régime imprégné : dans ce cas, les rugosités staiement imprégnées. La
surface est alors considérée comme une surfaceas@mpule deux phases, une
liquide et une solide. L’angle de contact appaesitdéterminé par la loi de

Cassie-Baxter (Cassie, et al., 1944) :
cos(0*) = @scos(0) + @Liq eq. 111-3

ou #* est l'angle de contact apparent sur la surfaceeuse,pg, la fraction
surfacique solide de la surface rugueuse,g, la fraction surfacique liquide
de la surface.

* régime de Wenzel : dans ce cas, les rugositéslaaygsutte sont remplies de
liquide alors que celles au-dehors sont séchesigléade contact apparefit

est donné par la loi de Wenzel (Wenzel, 1936) :
cos(0*) = rcos(0) eq. ll-4

Cette relation est valable pofir> 6 ou 8/ est I'angle critique. Cet angle critique

est défini par I'intersection des deux régimes :
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1 —
cos 0 = . ZS éq. I1I-5
- ¥s

* régime non-imprégné : les rugosités a la fois s$agmutte et hors de la goutte
sont séches. Le régime hydrophobe et le régimeégmgr sont trés proches. lls
sont symétriques : en effet, dans le cas du rédigurophobe, la surface
rugueuse est considérée comme étant une surfade subde/air. Le régime
hydrophobe est donc décrit par une variante dei ldd Cassie-Baxter (Cassie,
et al., 1944):

cos Bg = @sc0s 0, — Ppiq eq. lll-6

Le choix du domaine dépend de l'angle de contactssibstrat lisse mais aussi de la

topographie de surface.

lll. A. 2. Dispositifs de mesure d’angle de contact

lll. A. 2.i.  Tensiométre : Appareil de mesure d’angle de contact

Les angles de contact sont quantifiés par la méthiedia goutte posée. Ces mesures d’angle
de contact ont été effectuées a l'aide d’'un appdeeimesure d’angle de contact DSA100
(Kruss). Lors de l'essai, une goutte de liquidegdelques microlitres est déposée a l'aide
d’'une micro-seringue sur la surface étudiée. Cateingue permet de libérer une quantité de
liquide contrélée. La température et 'lhumidité éssais sont régulées respectivement a 25°C
et 50%RH et ces régulations sont controlées parchaenbre fixée a I'appareil de mesure
(Fig. 11I-3).
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Caméra CCD

Seringue
d‘injection

Fig. l1l-3 : Tensiometre : mesure d’angle de contact

Plusieurs types de surfaamnt deux principales (lame de microscope en \aréchntillon
de téflon), snt utilisés pour les mesures d’angle de contdetduisition de la géométrie ¢
la goutte est effectuée par une éa CCD haute définition. Afin d’obtenir I'angle «
contact, urtraitement d’'imageest effectué sur le contour de la goutte selors fpossibilité :
« circle fitting », «¢angent methc » et « sessile drop ». Le typetdgtemen utilisé est choisi
en fonction de la qualité de superposition du medtldu contour réel de la gou Chaque

valeur obtenue correspond a une moyenrtrois mesures.

Pour une partie demesures angle de contacyn goniometre Digidroj(GBX) est utilisé
(Fig. 1l-4). Ce dispositif est trés similaire au précé:: un dépbt de goutte est effectué
une surface plane. La forme de la goutte est @ogsise par une caméra HD. Trois po
caractéristiques sont extraits de la géométrieadgolitte. L’ingle de contact est détermin:
partir de ces troigpoints a l'aide d'un logiciel. Ces manipulatiosont effectuées a |
température ambiante, so@nviron 24°C. Le substratitiisé pour I'ensemble de n

expériences sur ce disposgst une lame de vee.
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Fig. 11l-4 : Goniométre

L’expérimentation montre I'existence d’'une cinéegie forme de la gou (Fig. 11I-5). Il faut
donc attendre la stabilisation sur la surface d@nmesurer I'angle a I'équilibre. Chag

valeur obtenue correspond a une moyenrdeux a trois mesures.

Sate o [s—— -l SR e

Fig. llI-5 : Evolution d’une goutte de glycérol sur une lareeverre

lll. A. 2.ii.  Tensiométre microbalanc

Le tensiometre K100SH-{g. IlI-6) est constitué d’'un réservoir diguide et d’un échantilloi
de solide fixé & une microbalance, cette derniémnpttant de déterminer la quantité
liquide qui remontalans le milie étudié. Plusieurs solides sartilisés lorsde ces études. Le
premier est une surface moc constitué d'une lame de platiripposée parfaiteme
mouillante avec un angle de contact proche de Z&ar I'étude des matrices polymer
cette lame de platinetaemplacée par une lame de ve

La microbalance a une précision de I'ordre di’g. Cela permet donc de quantifier
masses de l'ordre de la remontée capillaire sur fiove de quelques micromet de
diameétre La température du réservoir de liqL estajustable (entre 5 et 70°) a l'aide d’
dispositif de régulationll est donc possible d’observer I'évolution deargmetres d

mouillabilité en fonction de la températt
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Fig. IlI-6 : Tensiométre K100SF

lll. A. 3. Tension de surfacet angle de contade liquides modeles

lll. A. 3.i.  Déterminatiorde la tension de surface par la loi de Wilhe

La tension de surface liquide/gaz est détermdans un premier temaec la méthode de
lame de WilhelmyWilhelmy, 1863. Cette méthode consiste a faire remonter le ligsigk
un solide dont le périmetre est coniFig. IlI-7). Lors d’'une progression capillaire sur t
lame, la force capillaire dans cette configura(Fig. IlI-7) s’oppose au poids. Au moment
la mise en contact de la lame avec le liquide dielgde liquide est nul. Ensuite, le poids
liquide va augmenter jusqu’a atteindre I'état diéQe, ce dernier correspondant a I'éga
entre laforce capillaire et le poids du liquide. Cet édundi s’exprimeparla loi de Wilhelmy

F=mg=y,, pcos 6, éq. -7

ouF est la force exercée par le liquide sur la lammaeturée par la microbalanm, la masse
de liquide qui exerce un poids sur la lamp, le périmétre de la lame.
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microbalance

Fig. llI-7 : Méthode de Wilhelmy

Dans cette méthode de Wilhelmy (Fig. IlI-7), lesdiens de surface mises en jeu sont
identigues au cas de la goutte posée sur une suridautres méthodes existent afin de
guantifier la tension de surface : par exemplané&hode de I'anneau de Noly, au principe
semblable a la lame de Wilhelmy, mais dans laguellsolide mouillé est remplacé par un

anneau.

Le tensiometre K100SF est utilisé pou mesurer teefaécrite par la loi de Wilhelmy (éq.
l11-7). Cette force permet de quantifier la tensa@surface des liquides modéles utilisés pour
les études d'infiltration de préformes a fibres lde (Chapitre 1IV). Dans I'équation de
Wilhelmy, lorsque le périmetre du solide est conmastent deux inconnues : la tension de
surface liquide/gaz et I'angle de contact formé&eete liquide et le solide. Afin d’éliminer
'une des deux inconnues, la lame fixée sur la obialance est une lame en platine. Cette
lame en platine présente de trés faibles anglesuact a 'équilibre quel que soit le liquide.
Le cosinus de cet angle sera alors tres proche Baris un premier temps, la mesure de la

tension de surface se fait pour une températueectioisie a 25°C.

L’équilibre n’est pas instantané et la force appdg sur la microbalance varie donc en
fonction du temps dés la mise en contact de la e le liquide. Cette force évolue jusqu'a
I'équilibre entre la force capillaire et le poids liquide. Puis, a ce stade seulement, la relation
de Wilhelmy est applicable afin d’obtenir la temside surface liquide/gaz. (Fig. I11-8). Pour
déterminer la force apres équilibre, la moyenneobstnue sur une période de 50 secondes

par essai.
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Fig. 111-8 : Mesure de la force exercée sur la lateéVNilhelmy lors de la remontée capillaire
d’une huile silicones( = 1Pa.sy;y = 21,1 mN/m) a 25°C

Plus le liquide est visqueux, plus le temps de ilidabion est important. Les effets
dynamiques observés lors de cette expérience saitdst dans la deuxieme partie de ce

chapitre.

lll. A. 3.ii. Détermination de I'angle de contact par le modeél&@idman

Les mesures d’angle de contact étant délicateschdlle de la fibre, il est possible de prédire
ces angles par plusieurs modéles. Le modéle deafdiqisman, 1964) permet de prédire
'angle de contact pour une surface donnée en ifoncte la tension de surface du liquide.
Cette loi de Zisman s’applique seulement aux ligsidyant des composantes polaires nulles.
Si le cosinus de l'angle de contact est expriméfarction de la tension de surface
liquide/gaz, il apparait un cas de mouillage tdtaigle de contact nul) en-dessous d’'une
tension de surface critique. Au-dessus de,, I'évolution du cosinus de I'angle de contact

suit un comportement linéaire avec la tension dase donnant le modele de Zisman :
cos(8) =a+byy éq. I11-8

avec a, I'ordonnée a l'origine eb, le coefficient directeurb( < 0). Cette formule a été

appliguée par Zisman pour un film de téflon (FIg9).
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Fig. 111-9 : Validité du modele de Zisman pour &lon (Zisman, 1964)

lll. A. 3.iii. Détermination de la tension de surface de liqup#aires
La tension de surface résulte de différents phénemeéd’attraction classés en deux

catégories :

e interactions dispersives de type Van der Waals-bond
* interactions polaires de trois types : acide-b&s®esom et Debye. Ces trois
interactions se réduisent en général aux intemtiacide-base qui sont

supérieures.

D’aprés la relation d’Owens-Wendt (Owen, et al.69p les tensions de surface liquide/gaz

YLy €t solide-gazsy sont les sommes de leurs composantes polairéspetrsives :

Yw = Yoy + v éq. 111-9

Ysv = Yo + v éq. 11-10

ol 7 est une composante polaire (non dispersive)',etine composante dispersive de la

tension de surface.

La loi d’Owens-Wendt s’écrit alors :
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Ys. = Ysv + Vv — 2 l\/(yﬁv vd) + \/(VZ’V ys”v)l éq. 1I-11

En combinant I'ég. IlI-11 avec la loi d’Young-Dupi&q. IlI-1), la loi d’Owens-Wendt

devient :

Y (1 +cos6,) = 2 I\/(ndv ) +\/(prV yg’v)] éq. Ill-12

En connaissant les tensions de surface du liquidki esolide ainsi que leurs composantes
polaires et dispersives, I'angle de contact a liidue peut ainsi étre déterminé.

Il existe une méthodologie pour déterminer expénit@mement les différentes composantes
des deux tensions de surface. Avec plusieurs kgguidbnt les composantes de tension de
surface sont connues, nous pouvons déterminerolepasantes de tension de surface du

solide. En faisant varier la proportion polairel@¢ension de surface du liquide définie par :
v = [N éq. 111-13
la régression d’Owens-Wendt s’obtient a partir'de.lll-11 :

yiv (1 4+ cos 6)
= Ysv %o+ [¥sy éq. Ill-14
Z,IVLdV

YLv (1+cos 6)
2 1[VLdV

p
Xp = f;LTV Le coefficient directeur de la droiteet I'ordonnée a l'originé correspondent a :
LV

c= /yspL etd = /ySdL éq. 1lI-15

ce qui permet de déterminer les composantes patidéespersive du solide. Il est important

Cette équation correspond a I'équation d’'une draitec y = fonction de

de préciser que des valeurs négatives pour le iceeff directeur ne permettent pas
d’identifier la composante polaire du solide. Efegfdans ce cas, la relation d’Owens-Wendt

n’est pas valide comme le précise bien les trad®mu8pelt and Neumann (Spelt, et al., 1987).
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Cette approche d’Owens-Wendt a été utilisée icr plewx surfaces modeles : verre et téflon,
dont les angles de contact ont été préalablemeaatndimés. La méthode de la goutte posée
définie au paragraphe lll. A. 2. i avec I'appadgl mesure d’angle de contact (DSA 100) est

utilisée afin de quantifier directement les anglesontact liquide/solide.

Les mesures sont effectuées avec différents ligudit les composantes sont connues a

partir de la littérature : eau, éthylene glycotni@amide, n-heptane, n-héxadécane (Tab. IlI-1).

Liquide ]/,?V (mN/m) }/LpV (mN/m)
Eau 21,8 51,0
Ethyléne glycol 30,9 16,8
Formamide 39,5 18,7
n-Heptane 20,1 0,0
n-Hexadécane 27,6 0,0

Tab. 1ll-1 : Composantes des tensions de surfasdigigdes sonde.

Les mesures d’angles de contact avec ces liquatetes donnent les résultats expérimentaux

listés dans le Tab. IlI-2.

Angle de contact (en °)
Liquide Surface de verre Surface de téflon
Eau 58,7 131,2
Ethyléne glycol 54,2 120,1
Formamide 44,9 128,1
n-Heptane Mouillage total Mouillage total
n-Hexadécane 13,2 Mouillage total
Tab. IlI-2 : Angles de contact des liquides sorglades surfaces de verre et de
téflon

Les résultats obtenus pour la surface en verréagtré en téflon sont reportés sur la Fig.
111-10.
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Fig. 11I-10 : Application du modéle d’Owens-Wendiyy une surface en verre et une surface
en téflon

A partir de I'ordonnée a l'origine et de la pente k& régression pour chacune des deux

surfaces, les composantes polaires et dispersiveslitle sont déduites (Tab. 111-3).

¥y (mN/m) y&, (mN/m) Yy (mN/m)
Verre 21,3 19,8 41,1
Téflon 18,8 0,0 18,8

Tab. IlI-3 : Composantes des tensions de surfacmlide pour le verre et le téflon

Sur ces considérations, I'approche d’Owens-Wentliakss appliquée pour déterminer les
composantes des liquides a partir de ces surfacesfé&rence. Pour cela, il faut préalablement
mesurer I'angle de contact du liquide avec lesamad caractérisées du Tab. IlI-3. Les angles
de contact sont obtenus par le méme type d’expétatien sur le dispositif de mesure

d’angle de contact (Tab. 111-4).

Angle de contact (en °)
Liquide Surface Verre Surface Téflon
47v100 2,8 9,7
47v1000 5,6 21,1

Tab. 1lI-4 : Angle de contact des liquides modédesles surfaces de verre et de téflon
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La régression d’Owens-Wendt est modifiée en preryﬁrﬂ:&\/ﬁsm en fonction de
2 [véy

14
x, = |5Y et est donnée par :

Ysv
yiv (1 4+ cos 6) ,
— =t ot Vi éq. 11I-16
2 Vsdv

Ce protocole est appliqgué aux liguides modelessés| nous obtenons les composantes

résumées dans le Tab. IlI-5.

¥y (mN/m) ¥y (mN/m) ¥ov(mN/m)
Huile silicone 47v100 20,9 0,0 20,9
Huile silicone 47v1000 21,1 0,0 21,1
Tab. IlI-5 : Composantes des tensions de surfadedide pour les deux huiles
silicones

Les valeurs obtenues montrent que les huiles s#is@résentent des interactions purement
dispersives. Il est donc nécessaire de quantififepact de liquides polaires dans le cadre de
l'utilisation de matrices polyméres, tout en préanan compte des recommandations sur

'emploi du téflon comme substrat de référence [(Speal., 1987).

lll. A. 3. iv. Effet de la température sur la tension de surfasdiduides

La tension de surface résulte des forces d’attaatntre molécules (ou atomes). L’agitation
thermique s’oppose a ces effets. Il vient que fesiten de surface varie en fonction de la
température comme le décrit la loi d’E6tvos (Atiae, 2009) :

YV = k(T -T) éq. I1I-17

ol

ouVy,,; est le volume molaire du liquidk, une constante qui représente la polarité dudeui

etT., la température critique.

Selon cette loi, la tension de surface de liquiderait linéairement en fonction de la
température. Les tensions de surface des liquidel®s, en particulier les huiles silicones,
ont été caractérisées en fonction de la tempéréfige I1I-11) et montrent bien la tendance

attendue par la loi d’E6tvos.
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Tension superficielle (mN/m)

21,5

21,0

20,5

20,0

19,5

190

18,5

18,0

AN
‘-\'--,__._ '.\
~ L .
A ~,
. .
L < §-.,\
\‘.‘ { T~
~. ~ §
- e,
e huilesilicone47v20 ‘\i
4 huilesilicone 47V100
e huilesilicone 47V1000 T
1 1
10 20 30 40 50 60 70
Température (°C)

Fig. lll-11 : Tension de surface des huiles silesen fonction de la température

Cette variation de tension de surface du liquideuasparametre a prendre en compte dans

I'élaboration des matériaux composites car lesatians de température peuvent étre non-

négligeables. La température aura aussi un effdtasigle de contact liquide/solide puisque,

selon la loi d'Young-Dupré (éq. lllI-1), I'angle @®ntact dépend de la tension de surface du

liquide. La température joue donc un rble importaur les effets capillaires par

lintermédiaire de I'angle de contact et de la tensle surface.

lll. A.4. Tension de surface et angle de contact des matrices

thermodurcissables

La détermination des tensions de surface des mesitiésées pour la mise en ceuvre des

matériaux composites appelle une modification deméhodologie par rapport aux liquides

modeles. En effet, I'utilisation d’'une lame de platpour des résines est proscrite car I'étape

de nettoyage de la lame pose probleme. Il est aleecemmandé d'utiliser un solide

partiellement mouillant a usage unique, tel qu’laree de verre. Dans ce cas partiellement

mouillant, il est nécessaire de passer par unenmaasiermediaire car I'équation de Wilhelmy

(éqg. 111-7) contient deux inconnues : I'angle dentawt a I'équilibre et la tension de surface du
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liquide. Afin de déterminer la tension de surfages Id’'une remontée capillaire sur une lame
de verre, il faut d’abord mesurer I'angle de contie cette résine sur une lame de verre. Les
angles de contact liquide/lame de verre obtenus spertoriés dans le Tab. Ill-6 et il est

possible de déduire la tension de surface totae@nes utilisées.

Angle de contact
Polylite 43,8
Biorésine 51,8
Greenpoxy 55 43,4
Epoxy SR8100 37,4
Polyester S2010v 34,8

Tab. 11I-6 : Angle de contact de matrices thermathgables sur une lame de verre

Les valeurs de tensions de surface des matricesddearcissables sont répertoriées dans le
Tab. llI-7.

Matrice Yy (MN/m)
Polyester S2010V 34,8
Epoxy SR8100 39,2
Greenpoxy 55 45,7
Bioresin 51,5
Polylite 33,1

Tab. llI-7 : Tension de surface de matrices themmcidsables a 25°C

Une fois la tension de surface globale obtenuesilaisé de déterminer ses composantes
polaire et dispersive a l'instar des liquides medéLe méme modele géométrique que pour
les huiles silicones est applicable (paragrapheAlli3. iii). A I'aide de I'appareil de mesure
d'angle de contact (DSA100) et des surfaces carséts (téflon et verre), les angles de

contact sont mesureés (Tab. IlI-8).

Liquide Angle de contact (en °)
Surface de verre Surface de téflon
Greenpoxy 55 18,4 95,9

Tab. 11I-8 : Angle de contact de la matrice Greeqnypb5 sur les surfaces de verre et de téflon

L’analyse est poursuivie en identifiant les compbss dispersive et polaire de la résine
Greenpoxy 55 (Tab. 111-9).
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Yy VLpV Yiv
‘ Greenpoxy 55 21,0 24,7 45,7
Tab. 11I-9 : Composantes des tensions de surfaoelpaésine Greenpoxy 55

lll. A.5. ROéle de la géométrie des fibres sur la capillarité

lll. A.5.i.  Détermination du diametre moyen d’une fibre de lin

Dans la loi de Wilhelmy (éq. 1ll-7) appliquée a uiilere, le périmetre de la fibre doit étre

identifié. Avant d’étudier l'imprégnation au tensietre, chaque fibre a été analysée au
microscope optique (Olympus) avec une mesure dg diameétres apparents le long de

chaque fibre.

Mesure du Diametre
Tvoe de fibre diametre apparen| Incertitude | obtenu parla | Incertitude
yp au microscope Ad/d loi de Ad/d
optique (um) Wilhelmy (um)

Fibre 1 19,64 5% 20,07 4,37 %

verre | biphre 2 21,45 4 % 20,59 4,20 %
« roving »

Fibre 3 19,98 3,5% 19,41 4.39 %

Fibre 1 16,88 1,3% 17,43 5,05 %
verre I ipre 2 18,64 3,61 % 20,56 4,27 %
« UD »

Fibre 3 22,27 1,96 % 21,83 3,98 %

Fibre 1 19,81 3,97 % 19,19 461 %
Lin UD _

Fibre 2 20,87 2,28 % 19,07 539 %

Tab. 11I-10 : Comparaison des mesures de diamdtdibres de lin et de verre par les deux
méthodes : microscopie otique et tensiometre

Afin de valider cette méthode de mesure du diamgaremicroscopie otique, celui-ci est
comparé au périmetre de mouillage mesuré aveaquidé donnant un mouillage total, dans
notre cas I'heptane. A l'aide du tensiometre (K1IIPQ$Iine remontée capillaire est réalisée et

la loi de Wilhelmy (éq. IlI-7) est appliquée powgtdrminer le périmétre.

Le Tab. 11I-10 donne les valeurs de ces diametms [ verre « roving » - fibres de verre E

peu manipulées puisqu’issues d’'un « roving » -yvele « UD » - fibres de verre E cousues

dans un unidirectionnel — et du lin — fibres deis$isues d’'un tissu cousu. Pour ce tissu de lin
115




Chapitre Ill: Phénomeénes aux interfaces, mouilibét imprégnation capillaire

cousu, les fibres sont issues d'un lot de fibregie®n teillées, peignées et extraites du
« faisceau technique ». Les valeurs entre les detthodes coincident quelles que soient les
fibres (Tab. 11I-10). La méthode de mesure par oscopie optique est validée et permet de

s’exonérer d'un « pré-mouillage » a I'heptane cuunpait modifier la surface a analyser.

50 fibres de lin ont été mesureées et répertorigg (F12). Elles donnent un diametre moyen
de 24,1um avec un écart-type de 4,4um. Ces vakams en accord avec le diametre

équivalent déterminé par Charlet (Charlet, 2008).

Rappelons que le lot de fibres de lin utilisé danise étude n’a pas d’origine variétale précise

car il est constitué d'un mélange de variéteés.
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Fig. 111-12 : Diameétres mesurés des fibres de bteaus par microscopie

lll. A. 5.ii.  Mesure de la rugosité des fibres de lin

La rugosité de surface a un impact sur le mouilldgs fibres d’aprés les lois de Cassie-
Baxter (éq. IlI-3) et de Wenzel (éq. llI-4). La nsité des fibres de lin et de verre, que nous
avons utilisées au tensiomeétre a été quantifi€aidel d’'un microscope a force atomique

(AFM - Bruker Innova). Ce dispositif est équipé mkupointe en silicium qui sonde la surface
de I'échantillon pour déterminer sa topographieinAd’aplanir la surface de fibre, un

traitement sur la ligne de base de la topograpstieféectué (Fig. I1I-13). Apres ce traitement,
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la rugosité arithmétique et la rugosité définie dda loi de Wenzel (éq. 111-2) sont

déterminées.

Fig. 111-13 : Topographie de surface d’'une fibrewdgre (a) et d'une fibre de lin (b)

La rugosité a été déterminée pour onze topograpl@iegiatre fibres de lin. La moyenne de la
rugosité arithmétiqu®, obtenue est de 106 nm avec un écart type de 3& 'angmentation

de surface est de 'ordre de 11% et la rugasggprimée dans I'éq. IlI-2 est donc de 1,11.
Cette valeur permet de déduire la modification 'dagle de contact due a la rugosité. La
rugosité de la fibre de verre a été déterminédasbiase de quinze topographies sur quinze
fibres. La rugosité arithmétigue moyenne y est lerin avec un écart type de 3,8 nm. La
rugositér est de 1,0035. Comme nous pouvions nous Yy attetadreigosité de la fibre de
verre est donc trés faible devant celle du lineea :1€gligée lors de I'analyse des phénoménes

capillaires.
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Ill. B. Dynamique de la mouillabilité et imprégnation

capillaire

lll. B.1. Régime spontané et forcé

Lors de l'imprégnation d’'un milieu fibreux, le ligle est en déplacement a différentes
vitesses dans le réseau de fibres. Les lois étatidins le cas statique (paragraphe I1ll. A. 1 de
ce chapitre) ne sont donc plus valables et doiére considérées en dynamique. La
différence physique entre statique et dynamiquédeésssentiellement dans la prise en
compte, dans la mouillabilité dynamique, des pextisgueuses dues aux frottements du
liquide sur le solide sec puis mouillé, en compléimees forces capillaires. Il est donc
nécessaire d’introduire une nouvelle variable ainquantifier de facon adimensionnelle le
rapport entre les forces visqueuses et les formediaires. Il existe un nombre adimensionnel,
appelé nombre capillaire, correspondant au rapgrre les forces visqueuses et les forces

capillaires :
Ca=— éq. I11-18

ol est la viscosité dynamique du liquiggy, la tension de surface du liquidevetla vitesse

globale de déplacement du liquide.

Dans le cas de linfiltration d’'une résine dans pn&forme fibreuse, le mouvement du liquide
est forcé dans le milieu fibreux, soit par une gi@s imposée, soit par un débit imposé. Dans
un premier temps, l'influence de ce régime impdda enodification de I'angle de contact sur
une fibre de verre ou de lin vont étre analysésulE@, une transition d’échelle est effectuée
par une étude de remontée capillaire dans un nfilaux homogene, correspondant a une
meche de fibres. Ces remontées sont donc réabseegime spontané par mise en contact de

la meche avec le liquide.
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lll. B.2. Mesure de I'angle de contact dynamique fibre/liguid

lll. B. 2.i.  Approche théorique

Pour comprendre les effets capillaires lors degliéggnation d’'une préforme fibreuse, il faut
débuter I'analyse par la plus petite échelle, ezedtre celle de la fibre. En statique, la loi de
Wilhelmy permet d'obtenir I'angle de contact staggpar stabilisation de la remontée du
liquide sur le solide. En dynamique, I'approche d@ifférente : expérimentalement, le solide
est introduit dans le liquide a une vitesse cornstdriangle de raccordement entre le liquide
et la fibre ne sera donc pas I'angle de contatigsi mais un angle modifié par les forces

visqueuses a l'interface fibre/liquide, appelé ardyynamique.

Hoffman (Hoffmann, 1975) montre gu’il existe unéat®n entre la vitesse de déplacement
du liquide et I'angle de contact dynamique. Sesumesssont effectuées avec des liquides

parfaitement mouillants, i.e. poés= 0 (Fig. IlI-14).
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Fig. llI-14 : Evolution de I'angle de contact ddféients liquides en fonction du nombre
capillaire (Hoffmann, 1975)

Tanner introduit une proportionnalité entre I'angle contact dynamique et la vitesse de
déplacement du liquide (Tanner, 1979). Le coefficide proportionnalité a été quantifié par
De Gennes (De Gennes, 1985) qui considere queressfcapillaire et visqueuse agissant sur

la ligne de contact sont équivalentes a :
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3171] XMax
F.=y A —cos ) et F, =—o e

q. 11I-19
0, .

XMin

De Gennes montre que I'angle de contact dynamigug plors étre prédit et, grace a un

développement limité, la loi de Tanner-de Gennes@@nnes, 1985) donne :
6, (rad) = (6I'Ca)*/? éq. 111-20

ouT est une constante déterminée par le rapport desidnirs de coupure macroscopique et

microscopique :

X
I =in(=>>) éq. 11-21

min

avec Xmax la longueur de coupure macroscopique Xgtn, la longueur de coupure

microscopique correspondant a la taille d’'une mdgéc

La longueur de coupure macroscopique correspondayon du tube dans le cas d'une
imprégnation dans un tube capillaire. Dans le casedfibre unitaire immergée a vitesse
constante dans un liquide, cette longueur de ceumacroscopique correspond a la longueur
capillaire (ég. 11I-22) (De Gennes, et al., 2005.longueur capillaire est la distance au-dela
de laquelle le poids est prépondérant par rappaxt farces capillaires et elle dépend
uniquement des caractéristiques du liquide :

1= [T éq. 11l-22
Pg

oux~1! est la longueur capillairg, la masse volumique gt I'accélération de la gravité.

Cette longueur capillaire est d’environ 1,5 mm ptas huiles silicones utilisées dans cette
étude (Tab. IlI-11). La longueur de coupure micopsgue correspond a la taille d’'une
molécule (Quéré, 2003). Par conséquent, le coeffi¢i peut étre établi (Tab. II-12) et I'éq.
[11-20 donne un modele prédictif pour I'angle dentact dynamique. Nous remarquons gue

est identique pour les trois huiles silicones séiis dans cette étude et égal a 15,4, ce qui est

proche des valeurs obtenues par Ben AbdelwahedABdelwahed, 2011). Lors de la phase
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de retrait, c’est-a-dire lorsque la fibre est gstidu liquide, le coefficient est de I'ordre de
4,5 selon Bico (Bico, 2000) et de 3,37 selon Bedéwahed (Ben Abdelwahed, 2011).

Huile silicone v20 v100 v1000

k™1 (enm) 0,00149 | 0,00149 0,00149
Tab. 1lI-11 : Longueur capillaire des huiles sihes

Huile silicone v20 v100 v1000

r 15,4 15,4 15,4
Tab. llI-12 : Constanté& des huiles silicones

lll. B. 2.ii.  Protocole expérimental

Les mesures d’angle de contact dynamique sontteffes a I'aide du tensiometre K100SF.
Plutdt que de plonger le solide dans le bain dadig et d’attendre la stabilisation comme en
statique, le réservoir de liquide est remonté auitesse constante sur une hauteur en général
de 5mm (immersion ou avancée). Puis le méme résawaoetire a la méme vitesse (retrait).
Des vitesses allant de 2 a 50 mm/min pour les hoiles silicones, dont les viscosités varient
de 0,02 a 1,0 Pa.s, sont utilisées pour ces essa)i correspond a des nombres capillaires
allant de 10 & 10% La température du liquide est régulée & 25°Qupdrain thermostaté.

Lors d’'un essai en dynamique, la loi de Wilhelmy peut pas étre appliquée directement
contrairement a la statique puisque les forcegemg se réduisent pas seulement au poids et
a la force capillaire. Se rajoutent la force visgge2ainsi qu’'une force d’Archimeéde. En effet,
la détermination de I'angle de contact dynamiquel@anoyen d’'une microbalance implique
gue la partie immergée de la fibre donne lieu a pmagssée d’Archimeéde, expliquant ainsi
gue la force mesurée diminue lorsque la longuearéngée augmente (Fig. I11-15).

Par ailleurs, lorsque la fibre entre en contacicdediquide, cette poussée d’Archiméde est
nulle. Ainsi, la loi de Wilhelmy est applicable a position zéro. En extrapolant la force
mesurée le long de la fibre a cette position zdemx angles de contact dynamiques sont

obtenus : I'un a I'avancée et I'autre au retrait.
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Fig. llI-15 : Mesure de la force par la microbalaneors d’'un essai de mesure d’angle de
contact dynamique d’une fibre de lin avec une hsilieone ¢ = 0,1 Pa.sy;;; = 20,9 mN/m)
av=10 mm/min

lll. B. 2. iii. Mesures et discussion pour les fibres de verre

Les mesures d’angle de contact dynamique entresfide verre « roving » et huiles silicones
sont reportées en fonction du nombre capillaireladig. 111-16. Pour la phase de retrait, les
résultats sont en tres bon accord avec la thébre4(5). Par contre, les résultats sur la phase
d’avancée présentent des valeurs plus élevées ejagiec prévoit la théorie. Celle-ci a été
définie pour des couples liquide/solide dont le ithage est total a I'équilibre. Pour les fibres
de verre et I'huile silicone, les angles de contadtéquilibre sont non-nuls. Il faut donc
prendre en compte les angles a I'équilibre ; caugtant inconnus, il faut les extrapoler a

partir des courbes obtenues en dynamique (Fid.6l)I-

La loi de Voinov-Tanner (Voinov, 1976) permet unes@ en compte des angles a I'équilibre
dans la détermination des angles dynamiques. @dtton est déduite de la loi de Tanner

(éq. 11I-20) a laquelle est associé un angle deéamra I'équilibre non-nul :
03— 03 =kCa éq. 111-23

ou 0. est I'angle de contact a I'équilibreletune constante.
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10

A Verre/ 47v20
+ Verre/47v100
e Verre47v1000
--------- TannerGamma = 4.5

—TannerGamma = 15

Angle de contact (rad)
=
T

§ I
1,E-05 1,E-04 Ca 1,E-03 1

Fig. 11I-16 : Angle de contact dynamique pour uited de verre avec des huiles silicones en
fonction du nombre capillaire

Cette loi est utilisée pour des angles a I'égualibmportants : de I'ordre de 30 a 40° (Voinov,
1976). Elle est donc adaptée au cas de matricegrésentent de grands angles a I'équilibre.
Par contre, les huiles silicones utilisées pour egerimentations n’entrent pas tout a fait
dans ce cadre. Haynes et Blake (Blake, et al.,)1@igsent une loi différente pour prédire

'angle de contact dynamique pour un mouillageicptat partiel. Dans cette modélisation, le
cosinus de l'angle de contact est relié a la uwess Sauer (Sauer, et al.,, 1998) valide

expérimentalement cette théorie par la relation :
cos 0, — cos 8 = c Ca?/3 éq. 1ll-24
ou c est une constante déterminée expérimentalement.

Sur ces considérations, nous déterminons les adglesntact a I'équilibre pour la fibre de
verre et les différentes huiles silicones. L'andéecontact est extrapolé a partir des courbes
de la Fig. 111-16 pour des nombres capillaires fiables. Petrov et al. (Petrov, et al., 1991)
ont montré qu’en-dessous d’une vitesse-seuilyilanplus d’'influence de la vitesse sur I'angle

de contact et que le cas dynamique se raméne ®mainke intermédiaire, appelé quasi-
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statique. Les angles quasi-statiques extrapolesta gdes résultats d’angles dynamiques sont
listés dans le Tab. I1I-13.

Huile silicone v20 v100 v1000

0e (en °) 7,2 10,5 21,8
Tab. IlI-13 : Angles quasi-statiques verre/huildéis@nes

A l'aide de ces angles a I'équilibre, I'approcheRlaeke et Haynes (éq. IlI-24) est comparée
aux résultats expérimentaux (Fig. l11-17).

1,00
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1,E-05 1,E-04 Ca 1,E-03 1,E-02

Fig. 111-17 : Comparaison des angles de contacadygue sur fibre de verre entre valeurs
expérimentales et le modele de Black et Hayne

La Fig. 11I-17 montre un accord entre le modeléextpérimentation plus satisfaisant que sur

la Fig. 1lI-16. Le décalage par rapport a la loi Tenner-De Gennes provient donc bien du
probléme de mouillage partiel.

Un développement limité de I'éq. IlI-24 permet dehir une proportionnalité entr@y et
Ca'®. Ceci donne alors une variante de la loi de Voifiamner (Voinov, 1976) a laquelle est
appliguée la théorie de De Gennes (De Gennes, 1985)
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6, — 6, = 6I'Ca/? éq. I11-25

La comparaison des résultats expérimentaux avelereer modele donne la Fig. 111-18. Ce
modele est particulierement satisfaisant pour teges dynamiques faibles tandis gqu'il sous-
évalue légerement les angles dynamiques a fort remhbpillaire. Ceci s’explique par

I'approximation due au développement limité aublies angles.

10
e Verre
------ Modéle Tanner-De Gennes modifié
T
@
= .
c .
£ o
o .
@ e ™
1 L ] '. ....
2 ot e
L] o
« * T hd
----------- .
------ L
..... ol
------ ‘e
*
0’1 | |
1,E-05 1,E-04 1,E-03 1,E-02

Ca

Fig. 11I-18 : Comparaison entre valeurs expérimkstaur fibre de verre et le modéle de
Voinov-Tanner-De Gennes modifié pour 'angle detaohdynamique

lll. B. 2. iv. Mesures et discussion pour les fibres de lin

La fibre de lin est difféerente de la fibre de vectemiquement mais aussi de par sa structure
comme cela a été montré au paragraphe Ill. A.r3'&wde en statique. Il est également
intéressant d’établir les différences entre vetrinepour les modeles en régime dynamique.
Les angles de contact dynamique sur fibre de limt stors mesurés avec un protocole
similaire a celui des fibres de verre (paragrapheBl 2. ii). Les fibres de lin utilisées sont
issues d'une préforme unidirectionnelle cousue. ftees sont rouies, teillées et peignées
mais n'ont subi aucun traitement chimique apreg lextraction. Les résultats d’angle

dynamique sur fibre de lin sont présentés Figl9l-
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10

a Lin/47v20
o Lin/47v100
e Lin/47v1000
--------- Tanner Gamma = 4.5

—TannerGamma = 15

Angle de contact (rad)
[

0,1
1,E-05 1,E-04 1,E-03 1,E-02
Ca

Fig. 111-19 : Angle de contact dynamique des fibdeslin sur les huiles silicones en fonction
du nombre capillaire

De maniere identique aux fibres de verre, la loiTdaner explique les angles de contact au
retrait mais pas les angles de contact a I'avancéatrapolation des angles de contact a
I'équilibre donne les valeurs répertoriées darikde. 111-14.

Huile silicone v20 v100 v1000

Oe (€N °) 8,5 16,0 18,0
Tab. IlI-14 : Angles quasi-statiques lin/huilescgihes

A partir des valeurs du Tab. Ill-14, 'approche Tenner-De Gennes modifiée, appliquée sur
la Fig. 111-20, surévalue la différence entre andinamique et a I'équilibre pour le lin
contrairement au verre. Méme si les angles a lligeidu lin sont plus élevés que ceux du
verre - Tab. Ill-14 comparé au Tab. 111-13, 'augmetion de I'angle dynamique en fonction
du nombre capillaire est moins importante avedrieRour ajuster le modéle proposé aux
résultats expérimentaux, il faudrait diminuer lergmaetre/” de 15 a environ 10. Cette
différence modele/expérience est probablement daeugosité du lin. Au paragraphe lll. A.
5. 1i, il a été constaté que les fibres de lin senviron 20 fois plus rugueuses (rugosité
arithmétique) que celles de verre. Cette différeteaugosité peut expliquer la diminution
« artificielle » du facteur.
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10
+ Lin

------ Modele Tanner De Gennes modifié

08d-Be (en rad)
=

0,1 * !
1,E-05 1,E-04 1,E-03 1,E-02
Ca

Fig. IlI-20 : Comparaison entre valeurs expérimentales sur fitedm et le modéle ¢
Voinov-Tannee Gennes modifié pour I'angle contact dynamiqt

lll. B. 3. Imprégnatiol capillaire

lll. B. 3.i.  Introductionsur I'imprégnation capillaire

Apres avoiranalysé les mécanismes du mouillage forcé de fieresmmerson dans un
réservoir de liquideil est possible d’aborder les caractéristiquespdegressiondans un
milieu poreux « homogene tel qu’'une méche. Un milieu poreux peut étre w@e er
premiere approche comme étant capillaire dont la dimension caractéristic est appelée

rayon capillaire équivalent.

Lors de la remontée capillaire d’un liquimouillant a l'intérieur d’un tuk creux, trois forces
coexistent la force capillaire, la gravité et le force viemse. Afin de comprendre ce
remontée, Washbur(Washburn, 192: a mené des expériences en évaluant la vites:
remontée de liquides. Un équilibre entre ces tfoises existe car la remontée capille

s’effectue de maniére spontanée. Ecrit sous fornarelssion, cela don:

Pe—P =P, éq. 111-26
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ou P. est la pression capillaire, P}, la pression hydrostatique §, la pression visqueuse de
type Poiseuille. A I'équilibre, la vitesse est rudt dond?, aussi. L’équation se simplifie en

un équilibre entre la pression de Laplace et lagiom hydrostatique, ce qui donne I'équation
de Jurin qui déterminig la hauteur d’équilibre ou hauteur de Jurin :

_ 2ypycos 6,

h;
PR

! éq. 11-27

ouR est le rayon du tube.
Lors de la remontée du liquide dans le capilldiéguation de mouvement donne :

2yLycos 6 8nvh

— h =

éq. I11-28

En résolvant I'éq. 11I-28 pour des temps tres feghlla loi de Washburn donne I'équation de

mouvement du liquide (Zhmud, et al., 2000) :

__ Rypycos 6 .

2
h 2

éq. I11-29

Bico a montré que, pour un tube prémouillé, lad®iWashburn est une bonne approche pour
déterminer I'évolution du front en fonction du tesngPar contre, pour un tube sec, il fait
intervenir un modéele différent en remplacant 'ande contact a I'équilibre dans la pression
capillaire par I'angle de contact dynamique. Cenrpeut étre exprimé en fonction de la
vitesse du fluide a l'aide de la loi de Tanner camnous I'avons vu précédemment (éq.
[11-20). La Fig. IlI-21 montre un accord parfaittemmodéle et théorie. Dans les deux cas, sec
et prémouillé, I'équilibre de Jurin est conserva; celui-ci ne tient en aucun cas compte de

'angle dynamique.

L'imprégnation au sein d’'une meche ne peut pagpesenter comme pour un tube. La loi de
Washburn peut malgré tout étre utilisée afin daa@riser le milieu en ne I'exprimant non
plus sur la hauteur de remontée mais sur la massquide (Neirinck, et al., 2010). En effet,
la masse de liquide a un instant donné peut éteetdiment reliée a la hauteur moyenne de

liquide si le taux volumique de porosité du milest connue.
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Fig. IlI-21 : Remontée capillaire dans un tube (Bi2000)

Cette technique a été expérimentée pour des poedrapressées dans des cylindres pour

lesquelles le rayon du tube de la loi de Washbwinsebstitué par un rayon capillaire

équivalent appelé rayon de poRy genéralement de l'ordre de la taille des porosités
m? = h?p?V,(P)?(mR?)? éq. I11-30

R est le rayon du capillaire dans lequel est inskxréeéchem, la masse de liquid&,, (P), le

taux volumique de pores du milieu fibreux.

Dans I'éq. 11I-29 il y a deux inconnues : le raycapillaire équivalent et I'angle de contact.
Pour résoudre ce probléme, il est possible d’'opter des liquides tres mouillants comme
I’heptane qui a un angle de contact trés proch@°dee qui permet de déterminer le rayon de

pore.

Ce rayon de pore peut étre également déterminéupar approche stéréologique par
'intermédiaire du libre parcours moyen pour unieuilfibreux en verre, d’apres les travaux
de Bizet (Bizet, 2004). Dans ce calcul, le miliast eomposé de cylindres parfaits de taille

identique {¢). Le libre parcours moyen de la phase solide dstigiar la relation :

JR— 7T7”f p
L) =—" éq. 111-31

OUL(F) est le libre parcours moyen de la phase solidefifees).

Il existe une relation générale entre les libras@as moyens d’'un milieu biphaseé :
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— — 1 .
L(F)+ L(P) =— eg. I1-32
Ny
ou L(P) est le libre parcours moyen dans les pores diemiktV, désigne le nombre de
connexité dans RN, correspond au nombre de segments rencontrés ¢ouabi nombre de
sorties ou d’entrées) dans I'une des deux phasesip& de longueur, quand une droite

traverse aléatoirement le milieu biphasé (Bize@40

Le libre parcours moyen dans les pores (€g. lll€33)donc déduit des é€q. 11I-31 et éq. I11-32 :

ey =l 4q. 111-33
= —_— ed. =
P =5 q
Soit en premiére approximation,
L) 2. 111-34
R, = — eq. lll-3
lll. B. 3.ii.  Mesures et discussion pour les méches de verre

Les milieux poreux étudiés dans un premier tempst sdes meches de verre.
L’expérimentation consiste a introduire différetaax volumiques de fibres de verre dans un
tube creux en verre. Le taux volumique de fibressde tube est controlé par pesée. Il est
alors possible d’établir une relation entre le rayte pore et le taux volumique de fibres
moyennant la connaissance de la masse volumiquéhbdes. Les meches utilisées sont des
meéches issues d'unidirectionnels de verre. La reésode liquide est réalisée par mise en
contact de I'extrémité de cette meche et du tulee awn réservoir de liquide (Fig. IlI-22). Le
tube est fixé a la microbalance du tensiomeétre ISEQCcelle-ci mesurant la remontée de
liquide dans la meche. Lors des expérimentatian$iauteur d’équilibre de la remontée est
trées grande devant la hauteur du tube. Si la @édlpore est considérée du méme ordre que la
taille des fibres, soit 1(m, alors la hauteur de Jurin (éq. 111-27) peut &sgmée a environ
40 cm pour I'heptane et a 25 cm pour les huilesasies. Les meches étudiées ont une
longueur de I'ordre de 3,5 cm pour des raisons a@gsemaximale a la microbalance, i.e. bien
inférieure a la hauteur de Jurin. La loi de Washkpour des temps faibles (éq. 111-29) peut
étre appliquée puisque la mesure setfa# en-deca de la hauteur de Jurin. Chaque remonté

capillaire conduit a la mesure de la masse dedeguivec I'éq. I1I-29, nous pouvons déduire
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la hauteur de remontée correspondante et analyseslution du carré de la hauteur en

fonction du temps et ainsi déterminer le rayon aie gquivalent.

Méche

Tube capillaire @=1.2mm

Remontée de liquide

Liquide—t;b——/_
Fig. 111-22 : Remontée capillaire dans une meche

Des exemples de remontée capillaire en hauteumpséséntés Fig. 111-23.

A l'aide des différentes remontées capillairespdate deh? = f(t) et par identification avec
I'éq. 111-29, le rayon capillaire caractéristiqustedéduit. Ce rayon capillaire équivalent est
fonction du taux volumique de fibres. Les taux darels plus importants induisent des
remontées capillaires plus lentes qui se caraetd@rigar des rayons de pores équivalents plus
petits (Fig. 11I-24). Cela aurait mérité des dissioas complémentaires vis a vis des résultats
de la thése de Ben Abdelwahed (Ben Abdelwahed,)2iXi il est noté une différence qui peut

s’expliquer par la suite avec des piégeages d’air.

Pour les mesures effectuées avec les huiles si;das rayons capillaires équivalents sont
tres proches de ceux déterminés par I'approché@dtgjiqgue. Comme l'indique la loi de
Washburn (€g. 111-29), plus le rayon capillaire pstit, plus la remontée est lente. Les rayons
capillaires équivalents déterminés par des mesubese d’huiles silicones sont tres proches.
Par contre, les remontées au n-heptane conduisdas aayons capillaires différents d’un
ordre de grandeur de ceux aux huiles siliconesna valumique de fibres identique. Il est &
remarquer que les remontées capillaires avec leptehe sont tres rapides (jusqu'a environ
15mm/s).
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Il est possible que des fractions de pores eatdilbres ne soient pas saturées. Les hauteurs
déduites a partir des masses de remontée meswgiaens faussées, comme cela a été
constaté dans une étude précédente par Ben Abdmiw@en Abdelwahed, 2011). Si nous
comparons la quantité de liguide mesurée par Isideretre lorsque le liquide atteint la
hauteur de la meche et la quantité de liquide k& était saturée, alors il n'y a pas
concordance. Cette divergence peut donc bien sl qualitativement par I'insaturation
de la meche. La pente de remontée capillaire est alous-estimée, ce qui explique une

valeur du rayon capillaire moins élevée.
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Fig. 11I-23 : Evolution de la hauteur de remontégitaire sur une méche de fibres de verre
avec une huile siliconeg/{, = 20,9 mN/m y = 0,02 mPa.s)

Pour expliguer la différence de taille de pores @uéutilisation de différents liquides,

Kalogianniet al. (Kalogianni, et al., 2004) montrent que le rayernpdre mesuré par plusieurs
liquides peut étre légerement different d’'un liquid l'autre. Dans I'étude actuelle, les
différents liquides appartiennent & des gammes ideosité tres différentes. Les effets
visqueux peuvent étre surpassés par d'autres effeiss et Dreyer (Fries, et al., 2008)
montrent I'existence de différents régimes sucéeskins une remontée capillaire : purement
inertiel, visco-inertiel ainsi que visqueux (rem@&aide type Washburn) et enfin gravitationnel

(équilibre de Jurin). L'heptane, étant trés fluidlese peut que les remontées du liquide soient
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issues d’un régime inertiel, ce qui rendrait casisgles rayons capillaires déterminés. Les
résines utilisées dans les matériaux compositaspbas proches des huiles silicones en terme

de viscosité et nous devrons tenir compte de ésefits dans nos futures analyses.
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Fig. 111-24 : Evolution du rayon de pore équivalelains des meches de verre a différents taux
volumiques de fibres

lll. B. 3.iii. Mesures et discussion pour les méches de lin

Des expérimentations identiques ont été menéeslesimeches de fibres de lin issues du
méme pli unidirectionnel cousu que les fibres expéntées lors du mouillage en statique. La
meéthodologie est identique a celle utilisée posrrieches de verre : la pente de remontée
capillaire a des temps trés faibles est extraiies |@ rayon capillaire équivalent est extrapolé
(Fig. 1I-25). Il est noté que dans ce cas, le rayde fibre identifié par I'approche
stéréologique est différent. Rappelons que le ralgmfibres de lin a été mesuré qurh2(cf.
paragraphe Ill. A. 5. i). Le méme constat vaut plasr meches de lin que pour celles en
verre : les expérimentations au n-heptane donnesmtalyons capillaires inférieurs. Le rayon
capillaire est légérement inferieur a celui détedémnpar I'approche stéréologique dans le cas

des méches de lin, ce qui signifie que la pented®ntée capillaire est moins importante que
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la prévision théorique. La différence essentiefireeles meches de lin et de verre réside en la
présence de sous-faisceaux dans les meches deolimme les fibres sont accolées les unes
aux autres en sous-faisceaux, alors une partientierfiace fibre/liquide n’est plus accessible.
Cette perte d’interface diminue la pression capdlainsi que la pente de remontée dans la
meche de lin. Nous pouvons également noter quesgeeision des points est plus importante

sur les meches de lin que sur les meches de gel(-24 et Fig. I11-25).
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Fig. l1I-25 : Evolution du rayon de pore équivalelains des meches de lin a différents taux
volumiques de fibres

lIl. C. Influence des traitements des fibres et choix
des résines

Afin de prévoir I'étalement d’'une goutte sur unlerdéi de lin, les données de la littérature sur
les composantes polaire et dispersive de fibregrelgs ont été repertoriées en fonction de
différentes natures de traitement : chimique, pjussiet enzymatique. Le regroupement de
ces données est intéressant car les caractérstidge fibres non traitées, montrent une

dispersion tres importante (Tab. 11I-15). La temsie surface totale varie de 24,9 a 62,5
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mN/m tandis que la composante polaire de cettedeme surface varie de 2,7 a 35,9 mN/m.
Afin de voir I'impact des différents traitementsfaudra toujours comparer le cas traité au cas
non-traité correspondant aux mémes auteurs. LadiOwens-Wendt permet donc de
déterminer l'angle de contact en connaissant lepleowsolide/liquide. Pour cela, les
informations pour des liquides modeles et des eSsiépertoriés dans la littérature mais aussi
les mesures effectuées dans ce travail sur lesléqutilisés ont été rassemblées dans le Tab.
[1-16.

Les traitements de fibres modifient les composapteaires et dispersives de la tension de
surface des fibres. L'utilisation de différents iteenents sera bien entendu un point
d’optimisation sur le choix des matériaux afin d&fir une meilleure interface fibre/matrice.
Le choix de la matrice ou une fonctionnalisation aidle-ci pourra également permettre
d’améliorer I'interface. Par exemple que pour undace comme le téflon pour laquelle il
convient de prendre des précautions, les anglekact sont trés élevés (supérieurs a 90°)
pour des liquides polaires, mais mouillants pous tiguides purement dispersifs. Nous
pouvons aussi noter qu’il n'y a pas que le degrépdiarité qui entre en compte, mais
également la valeur des tensions de surface. Eh, &6 liquides qui présentent de faibles
tensions de surface vont étre généralement plusllargs. La tension de surface du solide
présente un effet inverse. Comme la loi d’Owens-ilfda montre, plus cette tension de
surface est élevée, meilleure est 'adhésion et dammouillabilité. Selon les résultats de
Baley et al. (Baley, et al.,, 2006) et Canteat al. (Cantero, et al., 2003), les traitements
chimiques ne changent que tres peu la partie disjgetie la tension de surface. Il s’en déduit
gue ces traitements auront peu d’'impact sur le hagei des résines telles que la résol ou
alors le polypropylene +4% MAH qui présentent destfaibles composantes polaires. Par
contre, ces traitements modifient les interactiangle-base a l'interface, et donc la part
polaire de la tension de surface des fibres (Bu&®€l6). Cela aura pour effet de diminuer la
mouillabilité sur ces fibres pour des liquides tp&aires tel que I'eau ou encore des résines

comme la greenpoxy 55.
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YL vy ve degré de polarité xp
Type de fibre Désignation Méthode Référence
mJ/m? mJ/m? mJ/m? %
(Aranberri-
Cellulose Non traité 32,3 11 21,3 51,64% Washburn Askargorta, et al.,
2003)
Non traité 24,9 6,1 18,8 24,50% Angle d R tal
Sisal alkalin 33,8 2,7 31,1 7,99% ngle de Ong, & k.,
- contact 2002)
acetylation 44,2 1,1 43,1 2,49%
Non traité 53,7 13,8 39,9 25,70%
Coton Chaleur 32,3 12,8 19,5 39,63%
Chaleur/acetylation 36,5 12,1 24,4 33,15% Angle de .
Liu, et al., 1994
Non traité 47 8,9 38,1 18,94% contact (Lu, eta )
Bois Chaleur 37,34 7,1 30,24 19,01%
Chaleur/acetylation 52 9 43 17,31%
Non traité 29,5 8,8 20,7 29,83% Angle d
Jute silane 28,6 9 19,6 31,47% nie oe
contact
NaOH 36,4 12,3 24,1 33,79% (Park, et al.,
Non traité 35,2 15,2 20 43,18% 2006)
- Angle de
Chanvre silane 34,6 14,1 20,5 40,75%
contact
NaOH 37,3 15,4 21,9 41,29%
6.0 tex 25,5 10,8 14,7 42,35%
4.7 tex 36 2,7 33,3 7,50% Angle de (Van de Velde, et
Lin/PP 33,2 1,1 32,1 3,31% contact al., 1999)
Lin/aramide 35,9 4,4 31,5 12,26%
ultrason 40 17,3 22,7 43,25%
dew-retted 30,5 17,6 12,9 57,70% (Aranberri-
surfactant 31,6 11,4 20,2 36,08% Wasburn Askargorta, et al.,
Lin Alkalin-lavage 33,2 4 29,2 12,05% 2003)
steam explosion 29,7 8,4 21,3 28,28%
Non traité 43 19,9 23,1 46,28%
5%MA 46 14,7 31,3 31,96%
10%MA 47 12,5 34,5 26,60% .
Wilhelmy
5%MAPP 33 2,3 30,7 6,97%
10%MAPP 32 1,8 30,2 5,63%
2.5VTMO 40,1 3,3 36,8 8,23% (Cantero, et al.,
Non traité 28,9 2 26,9 6,92% 2003)
5%MA 31 43 26,7 13,87%
10%MA 32,5 4 28,5 12,31%
Pulpe de li z . . Washb
tpe de lin 5%MAPP 28 2,2 258 7,86% ashburn
10%MAPP 28 1,9 26,1 6,79%
2.5%VTMO 30 2,5 27,5 8,33%
Non traité 62,5 35,9 26,6 57,44%
Lin NaOH 61,7 36 25,7 58,35% Angle d (Bal tal
S ngle de aley, et al.,
NaOH/a.cet e.mhy 60,1 36,8 23,3 61,23% contact 2006)
Formic acid 50,3 22,1 28,2 43,94%
Verre Ensimage 47,6 21,9 27,5 46,01%
Non traité 38,8 5,7 33,1 14,69% MKT
. — (Trana, et al.,
Fibre de coco Non traité 38,4 6,9 31,5 17,97% .
— Wilhelmy 2011)
Non traité 38,7 7,2 31,5 18,60%

Tab. IlI-15 : Tensions de surface et leurs compiesapour des solides fibreux
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Il est également possible d’adapter le choix deioetfin de minimiser I'angle de contact a

I'équilibre. Par exemple, la matrice polypropyléaeec des ajouts d’acide maléique change

totalement de composante polaire. Par contre, d plusieurs possibilités pour ajuster

linterface au niveau des interactions polairesjsn@eu pour ce qui est des interactions

dispersives.

Pour une fibre donnée, l'angle de contact peut détre déterminé en fonction des

composantes de tension de surface du liquide. Wsualiser la différence entre deux fibres

(une traitée et une non-traitée), les caractétistgdes fibres de Balest al. (Baley, et al.,

2006) ont éteé utilisées.

Polymere Vi Y i degré de polarite référence
mJ/m2 mJ/m2 mJ/m2 %
Nylon 6 30,78 5,63 25,15 18,29 (Pappas, et al., 2006)
PP 31,6 10,2 21,4 32,27
PP +4%MAH 279 0,9 27 322 (Aranberri-Askargorta, et
PP +10%MAH 37,2 9,1 23,1 24,46 al., 2003)
phénolic 46,8 6,8 40 14,52 (Lee, et al., 2002)
Resol 42 0 42 0 (Manfredi, et al., 2006)
Resol +30% epoxy 41 3 38 7,31
PCL 51,51 3,16 48,35 6,13
PCL / starch 50,59 3,41 47,18 6,74 (Alvarez, et al,, 2006)
Cellulose acetate 62,63 4,28 48,35 6,83
Cellulose acetate/starch 52,03 4,54 47,49 8,72
Greenpoxy 55 45,76 25,09 20,67 54,82
Huiles silicone 47v20 20,6 - - - . .
Huiles silicone 47v100 20,9 0 20,9 0 Présent travail
Huiles silicone 47v1000 21,1 0 21,1 0

Tab. 1lI-16 : Tensions de surface et leurs comp@sapour les matrices polymeres et les
liquides modeles

Quelques résines sont intéressantes pour ce qdedatfibre de lin non-traitée (Fig. 111-26).

Dans le cas d’'une fibre de lin traitée (Fig. 1IB2% I'acide formique, le mouillage est de

moins bonne qualité pour des matrices comme langeg et la résine phénolique. Pour la

matrice polypropylene avec 4% d'acide maléiquantaiillage sera par contre de meilleure

gualité. Dans lI'expression de la pression capédlaplus la tension de surface du liquide est

élevée plus la progression capillaire est impoea@e point est approfondi dans le prochain

chapitre. Inversement, pour des tensions de suéiesees, I'angle de contact est plus éleve
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donc le mouillage, de moins bonne qualité. Il fdomc trouver le juste milieu pour optimiser

ce parameétre.

L’aspect dynamique de I'écoulement doit étre pnicempte dans la détermination de I'angle
de contact. Pour cela, une variante de la loi deng@aDe Gennes est utilisée en tenant
compte de l'angle de contact a I'équilibre, et dargmetre de rugosité, ce qui permet
d’identifier un angle de contact modifié (Fig. 88 et Fig. 11I-29). Pour la fibre non-traitée,
les résines les plus intéressantes sont alorsdésces greenpoxy, phénolique, polypropylene
et polypropyléne avec 10% d’acide maléique.

Dans ce cas, lI'angle de contact dynamique subiedgmt 'augmentation due aux forces
visqueuses. Pour chacune des résines, il faut mrezid compte la viscosité qui, pour un
méme nombre capillaire, donne des vitesses d'écmuie difféerentes. Par exemple pour ce
qui est de la greenpoxy 55, ce nombre capillaireespond a une vitesse de 0,17 mm/s alors
gue pour le polilyte 31325-00 qui a été étudiéesdamtravail, cela correspond a une vitesse
de 0,44 mm/s.
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Fig. IlI-26 : Evolution de I'angle de contact adulibre sur fibre de lin non-traitée en
fonction des composantes de la tension de suriatigude
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Fig. IlI-27 : Evolution de I'angle de contact adiilibre sur fibre de lin traitée a I'acide
formique en fonction des composantes de la terdgasurface du liquide

Lors de I'imprégnation d’'une meche, il est possibie déterminer le rayon capillaire

équivalent d’'une meéeche, notamment pour les fibesetre. Pour ce qui est du lin, nous
avons constaté un biais non négligeable, certainetigea la surface spécifique de la fibre
comme nous pouvons le constater dans le sous-daisédin d’optimiser les effets capillaires

dans les préformes de lin, il parait donc nécessdialler vers des préformes qui seront
affinées et l'individualisation des fibres permatttonc de profiter de la totalité des interfaces
fibre/matrice. Ce point est analysé dans le chamtivant afin d’étudier son impact sur la
prédiction de la perméabilité et sur les mécanistiesiltration d’'une résine dans un réseau

fibreux dont I'architecture poreuse est constitd@spaces micropores et macropores.
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Fig. 11I-28 : Evolution de I'angle de contact dynigime (Ca = 0,01) sur fibre de lin non
traitée en fonction des composantes de la teng@udace du liquide
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Fig. IlI-29 : Evolution de I'angle de contact dynigime (Ca = 0,01) sur fibre de lin traitée a
I'acide formique en fonction des composantes deraion de surface du liquide
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l1l. D. Conclusion

Le but de ce chapitre était de déterminer les pat@®s de mouillabilité jouant un réle majeur
pendant I'imprégnation d’'une préforme fibreuse e Dans un premier temps, le cas du
mouillage en statique a été étudié. En connaideardaractéristiques du liquide et du solide,
il apparait que le mouillage est favorisé lorsge® degrés de polarité des deux phases sont
proches. Par contre, plus la tension de surfaddeseist importante et plus la tension de
surface du liquide est faible, plus I'angle de eehtsera faible jusqu'a tendre vers un
mouillage total. Les autres parametres tels queudmsité et le diametre de fibre ont été
analysés, et les mesures révelent bien que la filbrdin a une rugosité beaucoup plus

importante que celle du verre.

Des données sur les différents traitements possible fibore ont été recensées afin de
comprendre leur impact sur le mouillage de la fitbeelin. A l'aide de ces traitements, il est
possible de diminuer la composante polaire de iaid@ de surface solide. Cela permet
d’obtenir une meilleure interface pour des liquidggsnt une tension de surface purement
dispersive. D’autres types de traitement existemiroe les traitements enzymatiques (Alix,
2009) ou les traitements plasma (Marais, et alO520Afin de comprendre I'impact de ces

traitements sur I'interface fibre/liquide, il sedrabuhaitable de réunir davantage de données.

Dans un second temps et afin de se rapprocher dhifteation dans un réseau fibreux, la

mouillabilité dynamique des fibres de lin a étédéa. Pour cette analyse, I'angle de contact
dynamique a été quantifié sur des fibres de ligvblution de cet angle de contact en fonction
du nombre capillaire est différente pour les fibdesverre et de lin, essentiellement liée a la
rugosité des fibres. Un modele dérivé de la loTdener-De Gennes permet d’expliquer cette
evolution. Aprés cette analyse a I'échelle micrpsgoe (fibre), 'imprégnation spontanée

d’'une méche a été étudiée avec des fibres de eked®e lin. En appliquant les modéles validés
du verre sur le lin, il a été constaté une perteedgontée capillaire, essentiellement due a la
structure de la méche. En effet, contrairement d&fidee de verre, le lin s’organise

differemment au sein de la méche : des fibres we#anais également des sous-faisceaux qui
sont des ensembles de plusieurs fibres assembd¢desppectines. Lorsque les fibres sont
associees les unes aux autres, il reste une pastokuelle du périmetre de la fibre qui ne sera

pas accessible. Or ce périmetre des fibres comespda surface d’interface liquide/solide
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qui est une variable importante des effets cap#aiDes fibres plus divisées entraineraient
une perte moins importante des forces capillairegs ce point devra étre confirmé au regard
des mécanismes d'infiltration d’une résine danspnééorme fibreuse.

Afin de simplifier la notation de la tension defage dans la suite de ce travajlsera utilisé

en substitution de,y .
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V. A. Introduction a l'infiltration des milieux fibreux

L'infiltration des préformes a base de fibres nelies, et plus particulierement les fibres de
lin, représente un enjeu important car elle perdeetiéterminer les capacités des procédes
LCM (RTM et Infusion) a proposer des modes de raiseeuvre de composites a matrice TD
ou TP respectueux de I'environnement tout en @avént des solutions les moins énergivores

possibles.

Dans ce chapitre, il s’agit de mieux appréhendsr nfeéécanismes d'infiltration dans des

préformes a fibres de lin en comparaison des d@stijues mesurées pour les préformes a
fibres synthétiques telles que le carbone ou leever est reconnu que les caractéristiques
géomeétriques des fibres de lin sont différentegr@pées en faisceaux et sous-faisceaux,
longueur limitée, section non-circulaire...) delegldes fibres synthétiques (Charlet, 2008)
(Thuault, 2011). Les méches et les plis formésrrpe fibres de lin sont également distincts

de ceux des composites classiques. De plus, lesnpares d’écoulement dans les préformes
sont fortement, mais pas exclusivement, liés &rletsire de 'espace poral donc a I'ensemble

des paramétres géométriques définissant la préffiramov, et al., 2001) (Bréard, 2004).

Nous nous sommes donc intéressés a caractérigiectabilité de différentes préformes de
lin. Devant la forte variabilité des architecturdss préformes de lin, il nous a semblé
judicieux d’effectuer des comparaisons avec defopnes a base de fibres de verre, et plus
particulierement sur un UD de verre sur lequel raisposions d’un contréle de I'architecture
fibreuse basé sur les travaux de Bizet (Bizet, 20D4 plus, la comparaison lin/verre ayant
été abordée dans le chapitre sur les effets capdlaux échelles de la fibre et de la meche,

cela permet d’établir une analyse complete engesdlifférentes échelles d'imprégnation.

Et pour terminer cette analyse, nous proposonsdiswission sur les difféerentes mesures
effectuées en complément de certains travaux ditdeature afin d’établir les conditions
d’injectabilité les plus favorables pour imprégries préformes a base de fibres de lin:
variantes de procédés LCM les plus adaptées, tgpepréformes... Nous espérons ainsi
proposer quelques pistes d’amélioration sur I'dedhure des préformes.

Avant de développer I'analyse sur l'infiltrationsdpréformes, il est nécessaire de rappeler les

principaux mécanismes physiques pilotant les écoeres dans les préformes fibreuses.
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Comme nous l'avons déja précisé au chapitre |, deeaploi d’'une mise en ceuvre type
LCM, la préforme est pré-disposée et comprimée daescavité afin d'imposer I'épaisseur
souhaitée du matériau et par conséquent la frastbdumique de fibres. Lors de la phase
d’injection, la résine s’écoule dans les poresalpréforme sous l'effet d'une différence de
pression entre les points d’injection et I'évend porosité globale de la préforme seche est
ainsi définie par la fraction volumique de videsslda préforme, c’est a dire le pourcentage
du volume total des vides ouverts du milieu fibreax volume apparent de I'échantillon.
Nous pouvons distinguer deux types de porositén@er ouverte), ce qui conditionnera les
propriétés d’absorption et de perméabilité du mikensidéré. Le taux volumique de fibres,
qui est le complément a I'unité de la fraction voigue de vides, est également utilisé pour
définir 'espace poral.

Lors d’'un écoulement dans un milieu poreux, comrestde cas lors de l'injection d’'une
résine dans une préforme fibreuse, nous utilisomsacnment la loi de Darcy (Darcy, 1856)
pour décrire la relation entre débit d’écoulemedngradient de pression. La perméabilité, ou
conductivité hydraulique du milieu poreux, reprédseta facilit¢ avec laquelle un fluide
s’écoule a travers ce milieu sous l'effet d'un geatl de pression. Cette grandeur se rapporte
au milieu poreux indépendamment des caractéridiohe fluide : il s’agit bien d'une
grandeur intrinséque. D’une fagon plus généraleilde Darcy peut s’écrire (€q. IV-1):

éq. IV-1
VP

= | =Xl

7=-

ou K est le tenseur de perméabilité (éq. IV-2), (gnat)i® la difference de pressiog,la

vitesse moyenne de filtration Ja viscosité du fluide.

Dans un milieu anisotrope, comme c’est souventale mour les préformes employeées, la
perméabilité ne sera pas la méme dans les dif&genirections de l'espace. Cette
perméabilité est donc définie par un tenseur stils3 directions X, y et z.

K=Ky K, K,
KxZ Kyz KZZ

Pour I'ensemble de nos mesures de permeéabilités cmnsidérons par la suite uniquement la

composante planaiié,,, notéeK lorsque et étudiée en écoulement unidimensionnel.
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Comme toute loi régissant un phénomeéne physiquej tie Darcy est limitée par des bornes
d’application définies notamment par Bear (Bear72)9 La limite haute est donnée par le
nombre de Reynolds (éq. IV-3). La validité de lade Darcy est correcte jusqu'a un nombre
de Reynolds compris entre 1 et 10 car dans ce den@irégime est transitoire. Au-dela de
100, I'écoulement est considéré turbulent. Et iefér & 1, I'écoulement est purement

laminaire. C’est dans ce cas et uniguement danas;eque la loi de Darcy peut s’appliquer.

_ pqL éqg. IV-3
n
Dans notre cas, pour des applications d’écouleneentmilieux fibreux, le nombre de

Re

Reynolds maximum est de I'ordre de®0Ce nombre est obtenu pour un écoulement &
pression constante (vitesse de I'ordre de 0,02emf¢ebut d’injection) avec une huile silicone
(p = 965 kg/ni: # = 0,1 Pa.s) et des canaux d'écoulement macropad3gm (cf. libre

parcours moyen défini au paragraphe IV. C. 2).

De plus, cette loi de Darcy est valide en régintena@ent et en milieu saturé. Cependant, elle
reste applicable en milieu insaturé sous certatoeslitions, notamment en considérant les

écoulements comme quasi-stationnaires.

Dans la littérature récente, le concept de la pahiliée a été revu afin de tenir compte d’'une
part de la notion de saturation et d’autre partadeariabilité géométrique de I'espace poral.
L'objectif visé est de proposer des données plasiges pour les simulations numérigues et
de définir des modeles prédictifs afin de contrédesanté-matiere des piéces élaborées par
procédés LCM (Bréard, 2004) (Gourichon, et al.,6)00

La notion de saturation permet de décrire I'impadigm progressive d'une préforme fibreuse.
En effet, la perméabilité jouant un réle primordins le processus d'infiltration, elle doit
tenir compte de la saturation, d’'ou la nécessit&délerire précisément les deux types de
perméabilité : la perméabilité insaturéKinsa) et la perméabilité saturékqaf). La
différence entre ces deux valeurs peut perturlggrifsiativement I'analyse de I'écoulement
d'une résine lors du remplissage d’un moule. Ensiiirant la perméabilité comme une
fonction de la saturation, la valeur de ce paraanéprincipal peut étre ajustée
automatiqguement au voisinage du front (perméabitigaturée) et dans le domaine saturé

(perméabilité saturée). Dans la littérature, etaceépuis environ 20 ans, des résultats
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contradictoires sur les mesures de perméabilitsj gue de la compressibilité, ont été donnés
(Spaid, et al., 1998) (Bréard, et al., 1999) (Co@asdona, et al., 2007) (Arbter, et al., 2011).
En fait, non seulement les données sont obtenues aes méthodes pas toujours
reproductibles, mais quelques questions demeunaveries concernant la différence entre
saturé et insaturé. Ces considérations ont donvéndes études sur les interactions micro-
macro se produisant dans les préformes fibreusedgr# I'intérét de ces discussions, les
résultats sont principalement basés sur des éi@isagualitatives et n'apportent pas toujours
de nouvelles informations pouvant étre employées ahes simulations numeériques. En fait,
les anomalies expérimentales observées peuvent edpliquées facilement si deux
phénomeénes sont pris en considération simultanén{@hta saturation du milieu fibreux, et
(2) les déformations dans le renfort sous I'efietadpression de la résine avec une incidence
sur la variabilité géométrique de I'espace porale Wécente synthése en a été faite dans une
comparaison internationale de mesures de perm@abiArbter, et al., 2011). Une analyse de
la perméabilité des renforts a base de fibresrdeldit donc tenir compte de ces différents
effets.

Nous pourrons ainsi définir d’'une part une perméébrelative dépendant des effets de
saturation, soit une prise en compte du régimesiti@re, et d’autre part une permeabilité

géomeétrique dépendant exclusivement des caragj@aestgéometriques du milieu fibreux.
Pour la suite de notre étude, nous définirons ledrg grandeurs de perméabilité suivantes :

- permeéabilité géomeétriqugotée Kgeo) suivant les travaux de Bizet (Bi2€04), et
des mesures de I'espace poral obtenues par Tontogrdmu Coupes seriées;

- permeéabilité saturé€Ksat D) suivant une formulation de Darcy (Bréat897), et
des mesures en régime permanent.

- perméabilité insaturééKinsat_D) suivant une formulation de Darcy (Bkat997),
et des mesures en régime transitoire.

- perméabilité insaturééKinsat_D-Pc) suivant une formulation de Darcy@peise en
compte de la pression capillaire (Amico, et al.0PO(Verrey, et al., 2006) et des
mesures en régime transitoire.

En perspective de ces travaux, nous discuterongageort d’'une identification de la
perméabilité relative par des mesures en régimesitaare, suivant les travaux de Bréard

(Bréard, 2004), et des études complémentaires al@yé@es dans la thése de Guéroult
(Guéroult, 2012).
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I\VV. B. Présentation des renforts

Plusieurs préformes de lin, avec différents typasseémblages et d’architectures, sont utilisés
pour cette étude. Pour chacune de ces préformeasntort similaire a base de fibres de verre
est utilisé comme référence, pour proposer uneys@atomparative sur les valeurs de

perméabilité.

V. B. 1. Renforts unidirectionnels

Ces préformes sont élaborées afin que toutes bessfisoient orientées dans la méme

direction exception faite des fils de couture os fils permettant le tissage.

IV.B. 1.i.  Quasi-unidirectionnel tissé de fibres de lin (U3g&é Lin)

Pour cette préforme, des méches de lin de 1008deixplacées parallelement et assemblées
par un fil de tissage en lin. Ces fils de tissagat placés perpendiculairement a la méche et
selon un pas de 7 mm. La masse surfacique destedast de 400g/m2. Comme cela peut étre
constaté sur la Fig. V-1, toutes les fibres som@niées selon I'axe horizontal et le tissage des
meches entraine un embuvage. Cet embuvage corcespame ondulation des méeches liée a

leur mise en forme.

IV.B. 1.ii. Quasi-unidirectionnel cousu de fibres de lin (UDu€w Lin)

Ce pli est composé d'une épaisseur de fibres derlantée selon une direction et cousue
perpendiculairement par un fil en coton. Ce tisastndonc pas composé de méches, mais
cette couture induit I'existence d’espaces macmepatans la structure du pli. La masse

surfacigue de ce tissu est de 250g/m2. La densitédtures est d’environ 2,6 coutures/cm2,
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Fig. IV-2 : Quasi-unidirectionnel cousu de fibresloh (UD Cousu Lin)

IV.B. 1.iii. Meches de lin déposées manuellement (UD Main Lin)

Afin de voir I'effet de la mise en forme d’un ptles essais ont été réalisés sur des méches de
ruban de lin (Fig. IV-3) déposées manuellement. [éformes faites a base de rubans ne
sont donc pas structurées par un fil de tissagéeocouture. Il est important de préciser que
ce mode opératoire entraine une forte variabilité l&rchitecture de la préforme. Deux

meéches de tex différents ont été utilisées poue &ttide.

Fig. IV-3 : Méches de lin déposées manuellement [N Lin)

IV.B. 1. iv. Quasi-unidirectionnel cousu de fibres de verre Cdsu Verre)

Une préforme de fibres de verre est donc utiliserame référence et elle est constituée de
meéches de verre de 1200 tex, chacune contenantoen20D00 fibres. Ces méches sont

cousues perpendiculairement par un fil de nylog.(FY-4). La masse surfacique du renfort

est de 646g/m? et la densité de couture est decay®ures/cm2. L’architecture de cette

préforme se rapproche tout particulierement deeaddl la préforme cousue unidirectionnelle
de lin (Fig. IV-2).
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Fig. IV-4 : Quasi-unidirectionnel cousu de fibres\ekrre (UD Cousu Verre)

V. B. 2. Renforts bidirectionnels

IV.B. 2.i.  Bidirectionnel cousu de fibres de lin (BD Cousu)Lin

Ce bidirectionnel est constitué de deux épaissaeiffores orientées selon une seule direction
et superposées perpendiculairement l'une a I'apues cousues par un fil de coton placé a
45° du sens des fibres (Fig. 1V-5). La masse siqtecde ce pli est de 500g/m2. Comme pour

l'unidirectionnel de lin, ce pli n’est pas consétde méches.

Fig. IV-5 : Bidirectionnel cousu de fibres de B Cousu Lin)

IV. B. 2. ii.  Bidirectionnel cousu de fibres de verre (BD Cousurg)
Comme pour le cas des unidirectionnels, une préfoem verre équivalente (Fig. IV-6) au
bidirectionnel de lin est analysée afin d’avoir ua&rence pour les valeurs de perméabilité.

La masse surfacique ainsi que la densité de causam identiques a la préforme en lin.
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Fig. IV-6 : Bidirectionnel cousu de fibres de vefB® Cousu Verre)

V. C. Meésostructure de I'espace poral et perméabilité

geomeétrique

V. C. 1. Analyse de la mésostructure

Dans les préformes fibreuses destinées a la migeweme des composites, deux échelles de
pores se distinguent en général. Cette distributi® taille de pores est directement reliée a
I'architecture des préformes : les fibres sont camément agencées en meches et celles-ci
sont assemblées (cousues, tissées ou tressées)gpdectionner la préforme (paragraphe I.
B. 3). Les micropores sont donc des espaces de &itiatérieur de la méche qui sont
généralement de 'ordre de la taille d’une fibrerfrmés également espace intrameches). Les
macropores sont des espaces de vide entre les snéahiela taille est de I'ordre de I'élément
constitutif du renfort, c’est a dire de la méchett€ répartition en deux familles de pores est

directement observable sur des coupes de maté&raugosites (Fig. IV-7).
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Fig. IV-7 : Double échelle de pores : a) UD Cousu, Lb) UD Cousu Verre (Bizet, 2004)

L'unidirectionnel de verre que nous pouvons obgsesu la Figure (Fig. IV-7) a été étudié
par Bizet (Bizet, 2004). A l'aide d’'une success@mcoupes 2D, une reconstitution 3D de la
meésostructure des macropores de 'UD Cousu Veéte affectuée (Fig. IV-8). Cette étude a
mis en évidence que la proportion de microporegeanacropores varie en fonction du taux
volumique de fibres. Par exemple, pour un taux waduwe de fibres global de 55%, la
fraction surfacique de micropores est d’environ 3@&4a porosité totale alors que pour un

taux volumique de fibres de 45%, la fraction sudae de micropores est de 40%.

pigce 3
— ) 16.02 mm WVAP) = 44.8%

® &.49 mm

Fig. IV-8 : Visualisation des macropores pour uhatillon UD Cousu Verre ¥ = 44,9%
(Bizet, 2004)
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Fig. IV-9 : Variation de I'espace poral pour 'UDoGsu Verre (Bizet, 2004)

Afin de proposer une description identique de laswoséucture d’'une préforme de lin, la
méme analyse est initiée pour deux types d'unitoenels de lin : I'unidirectionnel de lin

tissé (UD Tissé Lin) et I'unidirectionnel de linusu (UD Cousu Lin).

Des plaques sont réalisées pour un taux volumiguigbdes de lin de 35% d’une part, en lin
tissé (UD Tissé Lin)/résine polyester Norsodyne 18R0 par procédé infusion LRI
(dépression de 900 mBar) (Fig. 1V-10) et d’autret,pan lin cousu (UD Cousu Lin) /résine
vinylester par procédé RTMIlight (dépression de B&ar).

Fig. IV-10 : Exemple de mise en ceuvre de plaguepmeédé d’'infusion LRI
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A partir d’échantillons extraits de ces plaguess aeages par Tomographie aux rayons X
sont effectuées au CRT Analyses et Surface de koargur un MicroTomoX (SkyScan). A
partir des différentes images obtenues, une reitatist tridimensionnelle est effectuée pour

obtenir des mésostructures dont une coupe estrpéésen Fig. 1V-11.

Fig. IV-11 : Coupe reconstituée en Tomographierdgens X d’un échantillon
d’'UD Tissé Lin
L’étape suivante consiste a effectuer un traitenimhage des différentes coupes pour
extraire les macropores et permettre ainsi de kssrda mésostructure tridimensionnelle des
macropores. Pour I'échantillon de I'UD Tissé Lilimiage 3D obtenue est représentée selon
une perspective sur la Fig. 1V-12 tandis que, pkéohantillon de 'UD Cousu Lin, les
premiéres analyses des clichés de TomoX donnecdntnaste insuffisant (Fig. 1V-13).

Fig. IV-12 : Reconstruction 3D des pores de I'é¢ilan UD Tissé Lin
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Fig. IV-13 : Recontitution d’'une coupe d’un échantillddD Cousu Lir

Afin de préciser davantada structure de I'espace porl’'analyseest poursuivie suiva une
méthode de coupes sériées telle que décrite pal (Bizet, 2004) L'échantillon est enrob
dans une résine acrylique puis poli a I'aide d’'poésseuse automatis(AbraPo-10 de chez
Struer3. L’échantillon est placé de facon a obteles fibres perpendiculairement au plar
polissage (Fig. IV-14)Cette coupe permet dans un premier temps d’exti@srenacropore
sur une image bidimensionne puis en renouvelant I'opération, des images 2D dsiplirs
coupes du méme échantillesont obtenued_es coupes sont espacées d’environ um les

unes des autres.

Fig. IV-14 : Echantillon de 'UD Cousu Lin/vinylester

L’acquisition des images des coupes est réaliseax an microscope(BX51 de chez
Olympus) équipé d'une camer@a 3,2 mégapixelsChaque coupe est constitud’un

assemblage de onze imagéaliségrace a un programme Aphelion (Fig-15).
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Fig. IV-15 : Assemblag de deux images consécutivdane coup

Une extraction des macropores de chaque cou alorsréalisée par un nouau programme

Aphelion effectuant :

* une étape de binarisatifRig. 1V-16),
 une seérie de plusieuropérations douverture-fermeture pertaat d’extrairc les
macropores,

* une opération de filtge pour éliminer les micropores résidu

Une fois toutes ces opérations effect, les macropores d’'une coufsont représentés

comme sur la Fig. IV-17.

Fig. IV-17 :Image finale des macroporobtenue par extractiate le Fig. 1V-16
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Sur la base de ces coupes, nous pouvons recoastm@ image tridimensionnelle (Fig.

IV-18) des macropores de I'échantillon. Pour ctda,différentes coupes sont repositionnées
dans I'espace et extrudées entre deux. La résoldiés coupes est réduite a 1378x152pixels
pour donner une image tridimensionnelle de tadlessannable. Les images de coupe sont

extrudées pour qu’elles correspondent a la distantre deux plans (environ 34 pixels).

Fig. IV-18 : Reconstitution tridimensionnelle dédhantillon d’'UD Cousu Lin

Grace aux extractions de macropores sur ces denentitons, la fraction volumique de
macropores peut maintenant étre quantifiée. Polim kenidirectionnel cousu, nous obtenons
une fraction volumique de macropores de 11,2%alg tle porosité total est de 65,0% qui se
réparti entre macropores a 17,0% et micropores@a3

Pour I'échantillon de lin unidirectionnel tissé, flmction volumique de macropores est de
26,3%. La porosité globale se réparti entre 39,%4mccropores et 60,1% de micropores.
Pour cet échantillon, I'espace poral contient déage de volumes macropores, comparé au
lin unidirectionnel cousu et a la méme fractionwnique de fibres. D’ores et déja, il faut

s’attendre a obtenir des différences lors de I\s®be linfiltration de ces préformes.

V. C. 2. Description morphologique de I'espace poral

La caractérisation géométrique des pores peutalietela de la fraction volumique de pores,
de micropores et de macropores. Par exemple, &hidhtillon représenté sur la Fig. 1V-18
montre une variation de fraction surfacique de w@ares sur la profondeur de I'échantillon
(Fig. IV-19), qui peut notamment s’expliquer papl&sence des coutures. En effet, la couture
est un maintien qui n’est pas continu sur la longwe I'échantillon. L'évolution du taux
surfaciqgue de macropores semble suivre une péqadest de I'ordre de la distance entre

deux coutures. A proximité de la couture, une paus importante de macropores est

158



Chapitre IV : Mécanismes d'infiltration des préfasa base de fibres de lin

observée sur I'image tandis que, pour une coupgrée des fils de couture, la répartition est
plus homogéne avec une quantité de microporesimplpsrtante. Cette périodicité a déja été
observée pour les plis de verre (Bizet, 2004).

05 1 * AP V,(P)=44.9 % W(p)=65%
o Aa(Py) () i 0,16 R
I = 014
04 ) ie i
=g . 0,12 .
03 1 { o1 * .
a : b
I < 0,08
021 , « o { } .
N } 0,06
ai <
0.1 IS ] ] } } } } 008
0.0 ‘ f ! 0,02
00 20 40 60 80 100 120 140 160 180 0
z (mm) 0 1 2 3 4 5 6 7

profondeur (en mm)

Fig. IV-19 : Evolution du taux surfaciqgue de maams AA(PM) suivant la profondeur de
coupe dans les échantillons UD Cousu Verre (B&@14) (a) et UD Cousu Lin (b)

Toujours pour analyser la morphologie des macraparest intéressant de quantifier le libre
parcours moyen dans les coupes transversalesWi2 Gousu Lin (perpendiculairement au
sens d’écoulement) comme cela a été proposé pRizét (Bizet, 2004) et appliqué a I'UD
Cousu Verre (Fig. 1V-20).

550 ¢ o coupes seriées 330 ¢ o=0° coupes sérices
500 £ o= K _ " 500 + = a=45° a V(P =44.9%
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macroporosité APy z (mm)

Fig. IV-20 : Libre parcours moyen pour les imagasmadchantillon UD Cousu Verre a
Aa(P) = 44,9% en fonction de la macroporosité (a@rnefonction de la profondeur z (b)
(Bizet, 2004)

Dans le cas de I'UD Cousu Verre, le libre parcommsyen dans les macropores évolue
davantage pour une macroporosité élevée. A cootour de forts taux volumiques de
fibres, cette tendance disparait et le libre pacanoyen tend vers une valeur minimale.

Contrairement aux libres parcours moyens dans lasropores, celui des micropores ne
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présentent pas d’orientation préférentielle. Loestputaux volumique de fibres augmente, le
libre parcours moyen, que ce soit dans les micexpou les macropores, diminue car celui-ci

est une fonction qui représente la taille de pdeess la préforme.

Dans ce travail de thése, les libres parcours nwmydes macropores en fonction de
I'orientation sur les coupes de I'image 3D de I'@dusu Lin ont été déterminés. Les effets
d’anisotropie sont ainsi révélés par la moyennelitbess parcours moyens des macropores

L (Py) en fonction de l'orientation (Tab. IV-1).

enum a=0° a=45° a=90° a=135° Moyenne
L (Pw) 197,5 129,0 103,6 134,1 141,1
Tab. IV-1 : Moyenne des libres parcours moyensnai@sropores pour I'UD
Cousu de Lin

Ces résultats montrent une tendance identigudealedervée par Bizet (Bizet, 2004).

V. C. 3. Perméabilité géométrique

Si les grandeurs géométriques de la porosité stemtifiées, alors il devient intéressant de
relier ces caractéristiques a la permeéabilité dliemiK par l'intermédiaire de I'équation

classique de Kozeny-Carman (Bear, 1972) :

Wy (P)°

_ &q. IV-4
K=Cog, Py

ou C, est la constante de Kozeny-Carm&y(P) la fraction spécifique d’'interface pore/solide

(par unité de volume de matériau))e(P) la fraction volumique de porosité

Dans la relation de Kozeny-Carman, la surface effate spécifique entre les pores et le
solide peut étre remplacée par le libre parcourgemalans la phase poreuse a I'aide d’une loi

stéréologique générale (De Hoff, et al., 1968ardlces deux parametres :

55 _ 4 v(P) éq. IV-5
L) =45 )
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La permeéabilité définie par Kozeny-Carman peut détre réécrite pour un milieu fibreux

sous la forme (Bizet, 2004):

_ GL(PY*y(P) €q. IV-6
B 16
A l'aide de l'interprétation du libre parcours moydonnée précédemment, la perméabilité

longitudinale peut s’écrire sous la forme(Bizet)2)p:

n2Co , (Aa(P))? éq. IV-7
64 7 (1—A,(P))?

avecry le rayon de fibre dans le cas d'une préforme veationnelle.

K =

Le libre parcours moyen remplace d’'une certaineiénare rayon hydraulique moyen utilisé
dans d’autres formulations et dont la justificatiest toujours un sujet de discussion. Nous
pouvons également effectuer une comparaison aveunoldele de Gebart (Gebart, 1992)

appligué aux préformes UD qui donnent:
8 ., (Au(P))? éq. IV-8
K=—r?—"=—
¢’ (1=A,(P))?
avec ¢ le facteur de forme égal a 53 pour un arrangenmwggwigulaire et 57 pour un

arrangement carré, soit respectivement une coestanéquivalente a 0,979 et 0,910 avec

I’expression:—; C, = 0,154 C, dans I'éq. IV-7.

Kozeny et Carman ont étudié ce probléme pour ddéiguxiporeux avec différents tubes

capillaires et I'ont résolu pour diverses formeséetion de tubes :

* la constanteC,, dite constante de Kozeny-Carman, est égale doos§ue les capillaires
ont une section circulaire,
e Cpest égale a 0,562 pour un carré,

* Cpest égale a 0,597 pour un triangle équilatéral.
Selon Carman, la vale@, = 0,5 permet de représenter au mieux les donngesimentales.

Ce modéle est parfois appelé modéle du rayon hiyguaucar il reste valable dans le cas ou

la taille des pores n’est pas unigue mais suitdisibution. Dans ce cas et si I'écart-type
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n'est pas trop grand, il suffit de remplacer leamayles pores par le rayon hydraulique, défini

comme deux fois le rapport du volume poreux ssuldace mouillée par le fluide.

IV.D. Perméametre et perméabilités saturee/insaturée

V. D. 1. Présentation du perméameétre

Les mesures de perméabilité en milieu fibreux gattirégime permanent se font a l'aide de
la mesure du couple débit-pression et de la Iddey. Pour les mesures de perméabilité en
milieu fibreux insaturée, nous définirons dans wanper temps une identification de la
perméabilité suivant le protocole de mesures d@pélgpar Ferlandt al. (Ferland, et al.,
1996) et Bréard (Bréard, 1997).

IV.D. 1.i. Dispositif d'injection et choix du liquide

Pour ces différentes mesures de perméabilité ledigidle, nous disposons de deux systemes
d’injection, a débit imposé ou a pression impos&ssoCiés a un perméametre tel que
représenté sur la Fig. 1V-21.

Seringue Injection
(débit constant)
ou

pompe
(pression constante)

Capteurs de
pression

Balance

Fig. IV-21 : Dispositif de mesure du perméametre 1D
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En premier lieu, un piston Hypaject est prévu padéiivrer une pression constante sur une

gamme de 0,6 & 7,0.1Pa avec des essais limités & 3,0R48 dans le cadre de notre étude.

Un deuxieme systeme d’injection, constitué d’'ungngele de 6 litres disposée dans une
machine d’essais universels (30kN-INSTRON), permieffectuer des analyses a débit

controlé et limité par une décharge de sécuritééeégans notre cas a 2,0 Ha.

Lors des essais, la température est controlée wasdasité corrigée suivant la courbe de la
Fig. IV-22. 1l a été choisi un liquide modele, litausilicone 47v100 (Rhodorsil) de viscosité

newtonienne et partiellement mouillante (cf. chapitl).

0,14

0,13 [«

0,12 -

0,11 -

Viscosité (Pa.s)

0,10

0,09

0,08 L L |
10 15 20 25 30
Température (°C)

Fig. IV-22 : Viscosité de I'huile silicone en fomah de la température (Bizet, 2004)

IV.D. 1.ii. Mesure en régime permanent

Pour quantifier la perméabilité saturée, des imastd’huile silicone 47v100 sont effectuées
dans différentes préformes prédisposées dans uwnk @nstituée d’'une face métallique

inferieure et d’'une face supérieure en verre (ReR3). L'étanchéité de la cavité est assurée
par un joint en élastomere. Afin de limiter les Wements préférentiels, une colle silicone a
été déposée entre la préforme et les parois davitgécL'épaisseur du moule est réglable par
lintermédiaire d’un systeme permettant de vargehduteur de la face inférieure du moule, la
face supérieure du moule restant fixe. Les caiatifires géomeétriques des préformes

analysées sont :
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- épaisseur : de 1,5a 3,85 mm
- largeur : 100 mm
- longueur : 300 a 500 mm

L'écoulement du liquide s’effectue alors dans urégome comprimée entre les deux parois
rigides jusqu’a une épaisseur fixée, imposant ai@siaux volumique de fibres dans la

préforme. Le débit d’écoulement dans la cavitédéserminé par acquisition de la masse de
liquide sortant du moule. Cette masse est mesuéene balance (Denver Instrument) d’une

précision de 0,01g.

Fig. IV-23 : Moule a) ouvert, b) fermé et c) compé

L’écoulement se fait dans le sens des fibres peilJD et dans I'un des deux sens des fibres
pour les BD. Ces mesures permettent alors d’'identid composante de perméabilité K et

plus précisément Ksat_D dans le cas des mesurégieme permanent.

IV. D. 1.iii. Mesures en régime transitoire

L’analyse des écoulements en régime transitoirgpemnettre d’identifier la perméabilité
insaturée notée Kinsat D et par la suite, avecepeis compte de la pression capillaire,
Kinsat_D-Pc. Lors de ces essais, l'infiltration mupréforme est étudiée et plus précisément

la dynamique du front d'imprégnation caractéridargaturation progressive de la préforme.

Comme précisé précédemment, la cavité est équipdme dface supérieure en verre

transparente permettant un suiwi situ de linfiltration de la préforme. L'ensemble des

enregistrements en pression est piloté par leikdi@abview. Afin de suivre linfiltration de

la préforme en régime transitoire, I'évolution dorit de liquide est enregistré au cours de

I'écoulement par une caméra numérique.
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Dans le paragraphe qui suit, les différents modadesettant d’identifier la perméabilité sont

détaillés.

V. D. 2. Mesures de perméabilités

IV.D. 2.i. Perméabilité saturée en régime permanent

Afin de ne pas étre soumis aux effets lies a laradbn progressive de la préforme, |l
convient dans un premier temps d’effectuer des reessur une préforme totalement saturée
de liquide. Dans ce cas, apres application dirdetta loi de Darcy, nous pouvons déduire la

perméabilité saturée (éq. IV-1):

QLn éq. IV-9
AP A

ou Q est le débit de liquide dans la préformela longueur de préforme, la viscosité du

Ksat D =

liquide utilisé, 4P la différence de pression appliquéeja section de la préforme. Pour

toutes les préformes étudiées, les pressions irepast de 0,6 & 2,4.1Pa.

Apres avoir déterminé le rappa@/ AP pour une fraction volumique de fibres donnée, la

perméabilité saturée nommée Ksat_D est identifiée.

Les canaux découlement étant modifiés en fonctlenla fraction volumique de fibres,

I'évolution de la perméabilité est analysée en fiomcdeV.

Nous avons fait le choix de représenter I'évolutil@s perméabilités mesurées en fonction de
(1 =Vp)*/(Vp)? (Fig. IV-24), comme cela est précisé dans I'éq7I9u éq. IV-8, pour toutes
les préformes UD et BD a base de fibres de lineevetre. Le LOMC ayant participé a une
étude internationale comparative sur la perméakds milieux fibreux (Arbter, et al., 2011),
nous avons souhaité tenir compte des problématiopngsentes aux variabilités constatées
sur ces mesures, d’ou une représentation de tomgésoltats comparés a la référence du
cousu unidirectionnel de fibres de verre dans k& aes études sur UD. Dans un premier
temps, il est constaté que la perméabilité deoprefs a base de fibres de lin croit moins vite
gue celle du verre (Fig. IV-24). Une possibiliténterpréter ces différences est d’analyser les
coefficientsCy ou ¢ respectivement associés aux modeéles des éq. IW-€qolV-8. Nous
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pouvons également tenir compte du factgm® (Tab. IV-2) en fonction de I'élément
considéreé : la fibre, la méche ou le faisceau. Bapes résultats de la Fig. IV-24, la relation
est bien linéaire et permet d’identifier les cagéfntsCy en fonction de I'architecture de la

préforme.

Pour un méme taux volumique de fibres, il y a tmidres de grandeur entre la perméabilité la
plus haute et la perméabilité la plus basse skidalV-24. La perméabilité la plus faible,
dans le sens des fibres, est celle de la préfoantesrhain (UD Main Lin) a base de 7 méches
par pli tandis que la perméabilité la plus hauteceie de la préforme tissée (UD Tissé Lin).
Cela peut s’expliquer par les différences d'ardhitee entre les préformes. Dans le cas des
meéches déposées manuellement, celles-ci ne somhgiagenues par un fil de couture ou un
tissage et, la préforme étant comprimée lors deis@ en forme, la répartition des fibres sera
plus proche d'une répartition homogéne que cellestaiée dans les préformes cousues et
tissées. Nous pouvons également ajouter que larpréfen plis cousus de lin (UD Cousu
Lin) a une perméabilité trés proche tout en rest@gérement supérieure a la préforme
élaborée avec des meches déposées manuellement.réSeltats sur la préforme
unidirectionnelle cousue lin confirme qu’elle n'g&s constitué de meches mais davantage
d’'une nappe cousue de fibres de lin présentantdpemacropores. Des différentes pentes,
nous pouvons identifier les constant&sque nous résumons dans le Tab. V-2 en prenant
'hypothése que nous disposons d’'un milieu homogenme seule échelle de pore avec un
rayon moyen de fibre.

Pour les préformes de fibres de lin cousues etslgsomain, les facteuty déterminés sont
tres proches des constantes proposées par Geledrar((G1992) soit 0,91 et 0,97. Pour les
préformes en tissés de lin et en cousus de vesejdleurs du facteur sont tres éloignées, ce
qui se justifie par la présence des méches et gaséquent, par I'influence d'une double
échelle de pores. Il est donc essentiel de proposeranalyse de la loi de Kozeny-Carman
avec une prise en compte de la double échelle dss pelle que Bizet I'a également proposé

(cf. paragraphe IV. C).
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Fig. IV-24 : Perméabilités &; D (en régime permanent) pour les préformes a) UD
(unidirectionnels) et b) BD (biaxiaux)
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Pente I Co Ratio

CoLin/
10% Hm CoVerre

UD Cousu Verre 23,1 8,7 19,8 1
UD Tissé Lin 46,3 12 20,8 1,05
UD Cousu Lin 2,64 12 1,19 0,06
UD Main Lin 1,85 12 0,83 0,05

Tab. IV-2 : Facteur du modéle de Gebart en saturé

Dans un premier temps, nous pouvons illustrerliigrice de I'effet du rayon de fibre dans le
modele a une échelle de pores a la maniere degld\F25, ce qui reviendrait a définir un

rayon de fibre équivalent de 4én pour I'UD Cousu Verre et de péh pour I'UD Tissé Lin.

100,0
~
~
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N
AN — —UD Tissé Lin
~
~
N
10,0 | AN
r N
~N
~
~N
\
Co AN
~
~
~
~
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1 10 100
rf (10° m)
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Fig. IV-25 : Evolution de la constan@ en fonction du rayon de fibre équivalent pour une

approche a une échelle de pores

Le tissu biaxial de fibres de lin étant constite 2l couches superposées d’unidirectionnel

cousu, il est possible de déterminer la perméabille cet empilement a partir des
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perméabilités planaires longitudinale et transveiséa préforme de fibres de lin UD cousue.

La perméabilité peut alors étre définie suivanmouele en paralléle (Fig. IV-26) tel que :

éq. IV-10
Kpiaxiar = 0,5K. + O,SK//

— —{Keiasia—

7

il

Fig. IV-26 : Perméabilité d’une préforme biaxiagprésentée par la perméabilité d’'un
modele en parallele
ou K. est la permeabilité transverse de la préforme wmusidirectionnellek,, est la

perméabilité longitudinale de la préforme cousueivectionnelle etky;,.iq; 12 perméabilité
de la préforme biaxiale.

En appliguant ce modeéle additif a partir des valele perméabilités UD, nous obtenons la
perméabilité¢ de la préforme biaxiale cousue de (BD Cousu Lin) avec une bonne
correspondance avec les données expérimentalgsIVF27).
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Fig. IV-27 : Modélisation de la perméabilitg KD de la préforme biaxiale de lin (BD
Cousu Lin)
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IV. D. 2.ii. Perméabilité insaturée en régime transitoire

Si la préforme n’est pas totalement saturée, dldasit tenir compte de I'effet de la pression
capillaire suivant les conditions d’injection. Dams premier temps, la perméabilité transitoire
est analysée sans prendre en compte la pressidiaioamont I'effet sera abordé dans le

prochain paragraphe.
La perméabilité insaturée est calculée avec ldddDdarcy a pression constante :

P u

Kinsac p = mmz avecm = W éq. IV-11

ou Wt est la position du front au cours du temps etlit dénstant :

Kinsac p = %cz avecc = éq. IV-12

I, ()

avec .

t
L,(t) = f AP dt €g. IV-13
0

De nombreux travaux expérimentaux ont été mends ddi déterminer les perméabilités
saturée et insaturée sur diverses préformes fibseusmtamment pour le suivi d’'un front
d’écoulement afin d’obtenir une perméabilité insééu(Bréard, 1997) (Luo, et al.,, 2001)
(Binétruy, 1996).

Au cours de l'infiltration, cette perméabilité ihgeee varie et a tendance a converger vers la
perméabilité saturée. Dans le cas de l'unidirectbrde verre, utilisé comme référence dans
notre étude, Bizet a analysé cette différence elireet Kinsat €t il est démontré que la
perméabilité insaturée dépend en partie des par@snéinjection et du couple liquide/fibre.
Nous donnons un exemple d’identification de la pEabilité insaturée comparée a la
perméabilité saturée et en fonction de la saturgpimgressive de la préforme sur la Fig.
IV-28 avec un rapport tendant vers un. Dans leprésent, il se déduit que la perméabilité
Kinsat D tend, lorsque I'avancée du front tend vers fagleeur de la préforme, versKD, ce

qui n’est pas toujours confirmé dans la littérature
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De ces valeurs de permeéabilité, nous reprenonsémeanprocessus d’identification de la
constante de Kozeny-Carman comme nous l'avionspiailr la perméabilité saturée. Des
résultats obtenus en Fig. 1V-29, nous confirmonsnfme comportement que pour le cas

saturé.
2,2
o o Kinsat_D (3points)/Ksat_D
20 F —Kinsat_D (fin d'experimentation)/Ksat_D
1,8 -
® 16 r o
]
%
S
»
14 |
Lo
1,2 - ©
© <&
N C e S0 050 © 0 oo
1,0 -
0,8 | | | | | | |
0 5 10 15 20 25 30 35 40

Avancement du front (cm)

Fig. IV-28 : Exemple d’évolution des perméabilit®sss; D en fonction de 'avancement du
front pour une préforme unidirectionnelle cousudilies de lin &= 35,4%

Pente I Co Ratio

CoLin/
10%nt Hm CoVerre

UD Cousu Verre 39,1 8,7 33,5 1
UD Tissé Lin 20,7 12 9,33 0,28
UD Cousu Lin 2,3 12 1,04 0,03
UD Main Lin 2,16 12 0,97 0,03

Tab. IV-3 : Analyse des perméabilités insaturéesevet lin
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Fig. IV-29 : Perméabilités ks D (en régime transitoire) pour les préformes a) UD
(unidirectionnels) et b) BD (biaxiaux)

Les constantes obtenues confirment de nouveau gseptéformes de lin main et
unidirectionnel sont proches d’une architecturdiloles alignées. Ce qui n'est pas le cas pour

les préformes de cousue de verre et tissé de lifaitlide la présence des meches. Nous
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remarquons gue la consta@gpour la cousu de verre a augmenteé tandis que deltissé de
lin a diminué. L'impact des forces capillaires pexpliquer ces modifications. Et c’est ce que
nous allons chercher a analyser dans la suite dbagstre.

IV. E. Influences de la pression capillaire et de la
double échelle de pores sur lidentification de la

permeéabilité

IV. E. 1. Prise en compte de la pression capillaire

Dans le régime transitoire, l'infiltration d’'un ligde dans une préforme peut étre analysée
avec une perméabilité insaturée dépendant des paemnd’injection. De plus, durant le
régime transitoire, contrairement au régime permind existe une interface triple
solide/liquide/gaz liée aux effets capillaires.eit donc nécessaire de faire intervenir cette
force capillaire dans I'expression des forces pitbt’écoulement du liquide dans le milieu
fibreux. Dans leur approche, Amico et Lekakou (Amiet al., 2001) utilisent la loi de Darcy
en considérant que la pression appliquée au lignidst pas seulement composée de la
différence de pression entre les points d’injecegbm’évent, mais également d’une pression
capillaire, suivant la relation :

awe___ K (4P avec AP =P;+ P.+PB,+ P, éq. Iv-14
dt — n(1-V) W IR S

ou P; est la pression d’injection a I'entrée du molgla pression capillaire?, la pression de
vide a I'évent du moule efyfa force gravitationnelle.

La pression capillaire va étre fonction d’'une gtparametres physicochimiques dépendant
des gaz présents lors de linfiltration (air ou wels composés organiques volatiles) et du
couple fibre/matrice et d’autre part de I'architeet de la préforme avec l'influence de la

distribution des tailles de pores.
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Une analyse plus approfondie sur les phénomeénesiraeaces et sur la mouillabilité

statique et dynamique a récemment été proposédalaadre de la these de Ben Abdelwahed
(Ben Abdelwahed, 2011). L'infiltration d’'un liquiddans une préforme fibreuse étant un
processus dynamique, I'angle de contact dynamigiteette pris en compte en fonction de la
vitesse d’écoulement. L'expression de Laplace p&we appliquée pour déterminer la

pression capillaire suivant la relation :

2y cost, éq. IV-15
Pe=——F—
14

avecR,, un rayon capillaire équivalent.

Il a été vu auparavant que le rayon de pore égenvalu milieu fibreux peut étre décrit par
une approche stéréologique. En intégrant ces atsuttans I'expression de la pression
capillaire, il vient :

8 V €q. IV-16

f
P =— 0
¢ T[Tfl—nyCOSd

Mortensen et Wong (Mortensen, et al., 1990) ontefgent décrit cette pression capillaire par

'expression :

eq. IvV-17
P, =S¢y cosb, a

ou & est la surface d’interface par unité de volumeates (ou surface spécifique).
Par identification, la surface spécifique pour uheu fibreux vaut2/R,.

Si le milieu est considéré comme un ensemble dedrgs disposés de facon homogene, alors

Verrey a propose une expression de la surfacefgpexiVerrey, et al., 2006) :

2 Y éq. IV-18

Sf

Cette expression montre que cette approche de Wetral. est similaire a 'approche basée

sur les données stéréologiques.

Verrey et al. (Verrey, et al., 2006) proposent un protocole expéntal sur la base de
différentes expériences d’écoulement pour détemignealeur de la pression capillaire. Cette
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approche consiste a mener deux types d’expérietfiuasa pression constante et l'autre a

débit constant.

Dans le cas d’'une injection a pression constam@anametre cinétique de I'écoulemenést
analysé tel que :
2K éqg. IV-19
2
=————(P—P
Ce paramétre cinétique est défini comme la pentéadancée du front au carré par rapport
au temps. Dans ces conditions, il est nécessaegfiedtuer plusieurs essais d'injection a

différentes pression d’injection pour en extrapdéepression capillaire lorsqug® = 0 ; soit

une pression capillaire dans un cas quasi statique.

De la méme facon que pour la perméabilité tranmsitdécrite préecédemment (Kinsat_D), le
front d’avancée d’huile silicone est extrait paralgse d’'images du fichier vidéo décrivant
linfiltration. Cet essai est répété plusieurs faigifférentes pressions d’injection et a un taux
volumique de fibres fixé. La surface spécifiquenéfanction du taux volumique de fibres, il
est décidé de travailler avec le méme taux dedibee35,6% pour toutes les expériences. Le
parametre cinétique est ensuite représenté enidonde la pression d’injection (Fig. 1V-30).
La pression capillaire définie par I'éq. 1V-19 esprésentée sur la Fig. 1V-30 par I'abscisse a
I'origine et est donc obtenu par I'équation de faite. La pression capillaire déduite pour ce
cas est de 65mbars. Cette pression capillaireéstrdinée pour un parametre cinétique qui

tend vers 0 donc plutbét pour un cas quasi-statique.

La seconde approche de Verrey consiste a mesiwgevaigations de pression lors d’'une

injection a débit constant. Dans ce cas, la pras$iajection évolue sous la forme :

2 7
eq. IvV-20
S B g
A°K(1 - V)
Nous pouvons alors extrapoler la pression capllaim faisant une régression linéaire de la
pression d’injection en fonction du temps et déieem la pression capillaire d’aprés

'ordonnée a l'origine.
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»
(0, ]
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Fig. IV-30 : Détermination de la pression capilkadr pression constante d’un unidirectionnel
cousu de lin a un taux volumique de fibres de 35,6%

Ces essais sont effectués toujours sur des pré&adinaidirectionnel cousu lin avec un taux
volumique de fibres de 35,6%. Afin d’analyser laia@on de pression capillaire, plusieurs
nombres capillaires variant de 8“8 7.10° ont été choisis dans la méme gamme que ceux
des essais sur les angles de contact dynamiqdi® s unitaires.

Dans chaque essai, I'acquisition de la pressiofaésta partir de quatre capteurs. Sur chaque
courbe de capteur donnant la pression en fonctiortethps est déterminée la pression
capillaire par le coefficient-directeur de la pagiauche de la courbe représentée Fig. IV-31 et
identifié au terme correspondant de I'éq. 1V-20. Rig. IV-32 récapitule les résultats d’'une
telle approche sur l'unidirectionnel cousu de vestrenontre une variation importante de la
pression capillaire en fonction du nombre cap#laiLes résultats expérimentaux y sont
comparés au modele exprimé dans I'éq. IV-17. Ledihce constatée entre le modéle et les
résultats expérimentaux peut notamment s’expliquasr la rugosité de surface des fibres
comme cela a été proposé par Verrey. La modifinadi® surface spécifique due a la rugosité
déterminée par des mesures de surface de fibtAs sl Idonnent : pour la fibre de verre, la

rugosité de 1,0035 et son impact sur le modele fagile, comme le montre la Fig. IV-32. La
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différence entre modele et expériences sur la joressapillaire ne peut donc pas étre

expliquée par la seule rugosité de surface desdibotamment pour les fibres de verre.

2,5 -

1,5 -

Pression {10°Pa)

0,5 -

0 T T T T T T
0 200 400 600 800 1000 1200 1400
Temps (s)
Fig. IV-31 : Détermination de la pression capikad’un unidirectionnel cousu de lin a un
taux volumique de 35,6% et Ca = 2,49°10
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Fig. IV-32 : Evolution de la pression capillaire fmction du nombre capillaire dans une
preforme de fibres de verre cousu unidirectionmetaine huile silicone B = 50% § =
20,9 mN/my = 0,01Pa.s)
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Afin de déterminer la pression capillaire pour filination d’une préforme en fibre de lin, le
méme protocole expérimental et les modeles assontéété appliqués que pour la préforme

unidirectionnel cousue en verre.

Les analyses de surface en AFM montrent que I'anggtien de la surface de la fibre de lin
est évaluée a environ 11,1% pour une rugositénaétigue de 106 nm. Comme nous pouvons
le constater sur la Fig. IV-33, le modéle tenamhpte de la rugosité donne une approche plus
adaptée pour la pression capillaire sur l'unidigeoiel cousu de lin. Cependant, un biais
important demeure et semble ne pouvoir s’expliquer par la variabilité de I'architecture des
préformes. Le modele actuellement proposé considieeepréforme homogéne a une seule
échelle de pores. Or les préformes sont pour lpaotirés hétérogenes, a cause des coutures

ou du tissage, générant ainsi une répartition bateodes tailles de pores.
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Fig. IV-33 : Evolution de la pression capillaireedau nombre capillaire dans une préforme de
lin cousu unidirectionnel avec une huile silicorig & 35% ¢ = 20,9 mN/my = 0,01Pa.s)
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IV. E. 2. Influence de la microstructure sur l'infiltration

Les phénomenes gouvernant les écoulements en ileux, i.e. les forces visqueuses et
capillaires, sont reliés aux tailles des canauxaliéement. Dans un premier temps, si les
canaux d'écoulement sont considérés comme des dogin dont la caractéristiqgue
géomeétrique est égale au rayon capillaire équivatdars les forces capillaires peuvent étre
reliées au rayon du tube par l'intermédiaire degdression de Laplace (ég. 1V-15). Ainsi,
dans les microcanaux, la pression capillaire séwa pnportante tandis que I'’écoulement
visqueux sera prépondérant dans les canaux degphumsle taille. Sur 'UD Cousu Verre,
Bizet montre que le libre parcours moyen dans lesatanaux est environ 20 fois plus petit

gue dans les macrocanaux (Bizet, 2004).

Le modéele de perméabilité proposé par Bizet ouiceés Gebart relie directement la
perméabilité a la fraction volumique et au rayorfidee, par I'intermédiaire du libre parcours
moyen dans le cas de Bizet. Pour le calcul de ia@abilité dans une mechg, , il suffit de

remplacer le taux volumique de fibres par le taaxfidres dans la meche dans I’ éq. IV-7,

soit :

X ZHZCO,HTZ (Aa(RD)? éq. IV-21
M 64 1 (1—A4,(B))?

ou C,, est la constante de Kozeny-Carman pour les micespl, , la perméabilite dans les

mechesA,(R,), la fraction surfacique des micropores dans lah@ec

ou, d'apres I'éq. IV-6 :

Copp ——~ éq. IV-22
K, = 1—6”L(PH)ZVV(PH)
ouL(R,) estle libre parcours moyen dans les micropores.
Il en est de méme pour la perméabilité des macespor
B wCom , (Aa(Py))? éq. IV-23

K =60 “ U= a0
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ou Cy y est la constante de Kozeny-Carman pour les ma@sg(,, la permeabilité dans les
macroporesA, (Py), la fraction surfacique des macroporesagte rayon équivalent de la

meéche.
ou, d'apres I'éq. V-6 :

Com—— éq. IV-24
Ky = =5 L)V (Pry)

ou L(Py) est le libre parcours moyen dans les macropores.

D’aprés ces relations, la perméabilité des macepest donc beaucoup plus grande que la
perméabilité des micropores. Il est donc prévisthle la perméabilité de la préforme a base
de meches disposées manuellement soit inferiegelé des autres préformes. Etant donné
que pour la préforme tissée en lin, la proportiemtacropores est plus importante que pour
les autres préformes en lin. La répartition deseBlest donc un parametre primordial.

D’apres les travaux de L. Bizet et les modéles ddliéh (Dullien, 1979) et Lundstom
(Lundstrom, 2000) il est proposé comme hypothese lgwitesse de Darcy globale est la
somme des vitesses de filtration des deux typegates, ce qui conduit a ce que la
perméabilité d’'un renfort fibreux dans le sens filees est une perméabilité décrite suivant
deux échelles d’apres la relation :

o K,A,+ KyAy éq. IV-25
Geo Ay + Ay

en fonction des surfaces des micropetg®t macropored,,.
D’aprées la définition donnée adk (P,), le taux surfacique total de pores est défini:par

Ay(P) = Ap(P)[1 — As(Py)] + Aa(Py) éq. IV-26

Il vient donc :

K. — KuAa(B)[1 = Aa(Pu)] + KnAa(Pu) éq. IV-27
660 T Aa(B)[1 — Ax(Pu)] + Aa(Pa)

Sur la base du modéle a double échelle de pores gaf I'éq. 1V-27 et en fonction des libres

parcours moyens dans les macropores et les mi@speprésentés sur la Fig. IV-20 et dans
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(Bizet, 2004), nous pouvons effectuer une analypseparative sur la préforme de verre des

différentes valeurs de la perméabilig., (Fig. IV-34).

3,E-10
0O Kmesuré A
--------- Modele MonoEchelle Corrigé C0=19,8 /‘/,’
3,610 ) = R
---Modele MonoEchelle Corrigé rf=40um 7. -8
—--Modéle DoubleEchelle Lo
2,E-10 | —Modele MonoEchelle /’/
— R
NE L
= - - - ’)
g 2E-10 e
g Lol s
= Ll s
Lol
1E-10 JRACHS
Lot
Ll - 0
" 7
5E-11 -
27 e
e Va
B /.
o~
0,E+00 : !
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1 1,2
(1-Vf)3/vf2

Fig. IV-34 : Perméabilité d’'une préforme de fibdesverre fonction du taux de fibres

Ces résultats montrent que I'architecture est uarpatre primordial a prendre en compte
dans I'éstimation de la perméabilité. Le modeleoahie échelle de pores (Double Echelle),
adapté aux données expérimentales permet d'esi@si@onstantes de Kozeny-Carman pour
les micropores et les macropores. Dans le casmiéBe. 1V-34, nous pouvons alors estimer
les constantes respectivesCg, =5 et Cy =1 et justifier I'emploi d’'un modele a double
échelle de pores. La compression du fil de trameroge sur méches peut expliquer une
modification du facteur de forme et d’une éventwédrtuosité des canaux d’écoulement. Une
analyse paramétrique plus approfondie de ces caaffs est proposée en perspective de ce

travail.

Pour analyser l'influence de l'architecture sur deession capillaire, des études on été
réalisées sur des canaux interconnectés de tailéremtes (Ben Abdelwahed, 2011)
permettant de définir la pression capillaire suivamrelation.

€q. IV-28

p—(1 1)2 6
=z~ &)%Y cosba
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avecR,, le rayon des microcanaux Ry, le rayon des macrocanaux.

Dans le cas de d’'une architecture a deux taillegales, les rayong,,, et R,, correspondent
aux rayons équivalents définis par I'éq. llI-34detfait queRr,,, < Ry , la pression capillaire

s’exprime par :

2 (1—Aq(R 4. IV-
_ 20— Ay “))ycosed éq. IV-29
7 As(R)

Dans cette expression, la pression capillaire &t fonction de l'architecture et plus

Cc

particulierement celle des micropores avec la préseéle la fraction de volume de fibres dans
les méches Vf ecne = 1 — A4(B,). Par exemple, d'aprés les données présentéesvFay.
pour un taux volumique de fibres global de 50% aliractionnel de verre, le taux de
macropores est de 37% et le taux de microporedoest de 63%, soit un taux volumique de

fibres intraméches de 61%.

Sur la Fig. IV-35 Iimpact de l'architecture estégré dans la détermination de la pression
capillaire. Cette nouvelle correction sur le tawtunique de fibres intraméches, c’'est-a-dire
d’'une caractéristique de I'architecture de la pmé&® permet de prédire plus précisément la

pression capillaire.

V. E. 3. Application aux préformes en fibres de lin

En suivant le méme protocole pour la pression lza@| nous pouvons analyser l'influence
de l'architecture des préformes de lin sur l'idBodition des perméabilités insaturées. Le
modele a double échelle de pores appliqué a I'Uis@oLin donne une valeur de la
perméabilité de 5,4.18 m* et 1,5.10° n? pour des valeurs respectivement @g,= 1 et
Cou = 5, la valeur deCy, etant maintenue a 1. Podg ,= 1, la valeur de perméabilité
trouvée est trés proche du résultat expérimentahaiat 5,1.10" m”. Pour cet exemple, la
perméabilité des macropores est de 1,551 tandis que la perméabilité micropores est de
1,5.10%. n?. La perméabilité d’'une préforme de lin peut dotme 8btenue sur la base de I'éq.
IV-27 sur la base du taux volumique de fibres damaéche (Fig. 1V-36).
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Fig. IV-35 : Correction de la pression capillaie gréforme cousue de fibres de verre par
I'architecture du renfort Fig. IV-32
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Fig. IV-36 : Modele de perméabilité double échelbeir une préforme de lin et comparaison
avec les valeurs expérimentales pour un taux vajuende fibres global de 35%

La Fig. IV-36 met en évidence l'effet de compressites méches lié & une couture ou un

tissage. En effet, plus la méche est comprimée pounéme taux de fibres global, plus la
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perméabilité est importante et donc plus l'infilloa sera aisée. En-dessous d’'un taux de
fibres dans la meche de 40%, alors la perméabiitda méme que pour un milieu homogéne
(35% de fibres uniformément réparties dans toupgdéorme).

Des études numériques, telle que la thése de NgiNgmyen, 2011), constatent également
l'effet de la compression des meches et de I'emplg, incluant également l'effet de

d’empilement des plis (« nesting ») et du nombreldesur la valeur de la perméabilité.

—&— sans nesting Vi=55%
""| —&— nesting Vi=55%

—6— 2 plis nesting |

—©— 3 plis nesting [ 3 : : : : :
% —e— apis nesting [ - Pl .- e

Perméabilité(m2)
Perméabilité{m2)
[ =}
@

) 1 2 3 4
Taux de fibre(%) Mombre de plis

Fig. IV-37 : Valeurs numériques de la perméabjpignaire sur un renfort tissé :
représentation de la perméabilité en fonction dulme de plis et du nesting (a) ;
représentation de la perméabilité a iso-taux dedilpour un renfort comprimé (b) (d’aprés

(Nguyen, 2011))

Contrairement aux fibres de verre, il est nécessHappliquer deux parametres de correction
afin de bien estimer la pression capillaire : Igasité des fibres et I'architecture du renfort. I
est nécessaire de rappeler que la rugosité dessfidrun double impact sur la pression
capillaire : elle modifie le rayon capillaire éqalignt mais également I'angle de contact
solide/liquide.

La pression capillaire est également déterminéenwomour le verre. Le taux volumique de
fibores dans une meche est de 40% pour un taux vglarde fibres global de 35%. Cette
prise en compte de I'architecture sur la presseypillaire obtenue par I'approche du rayon
capillaire équivalent est ajoutée aux résultatcédménts de la Fig. IV-33. La correction
appliguée avec le taux volumique de fibres dansméahe d’'aprés I'éq. 1V-29 permet alors

d’obtenir une pression capillaire en conformité@les données expérimentales (Fig. IV-38).
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La pression capillaire favorise I'imprégnation dulieu fibreux. La Fig. V-39 montre la

pression capillaire corrigée par I'architecturdaetugosité obtenue a partir de I'éq. IV-29 et
une validation par la valeur expérimentale troupéer I'UD Cousu de Lin. Suivant la courbe
obtenue, il peut étre intéressant d’ajuster la ibengle couture ou plus généralement

d’augmenter le taux volumique de fibres au seifad@eche afin d’augmenter cette pression

capillaire.
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Fig. IV-38 : Correction de la pression capillaiee gréforme UD Cousu Lin par I'architecture
du renfort (Fig. IV-33)

V. F. Synthese sur l'infiltration des renforts a base de

lin et application a une résine biosourcée

Les résultats sur I'étude de linfiltration de pyghe fibreuse sont synthétises ici.

La Fig. IV-40 regroupe les valeurs de perméabititdir toutes les injections a pression

constante concernant I'UD Cousu Verre et 'UD Colsu:

» la perméabilité saturée (Ksat_D) calculée a pd¢ila loi de Darcy en régime permanent,
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e la perméabilité insaturée (Kinsat D) calculée atipate la loi de Darcy en régime
transitoire,
* et la perméabilité insaturée calculée a partirad®il de Darcy en régime transitoire avec

prise en compte de la pression capillaire (KinsaPd).

-16000
--- Pression capillaire corrigée par l'architecture 1
-14000 - ® Cousude Lin !
-12000 | !
-10000 F ;

-8000 .

-6000 | .

Pression capillaire (Pa)
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2000 |- - e

0 T T T T

0 0,2 0,4 0,6 0,8 1
Taux volumique de fibres dans la méche

Fig. IV-39 : Pression capillaire (& Ca = 2)@le la préforme UD Cousu Lin en fonction du
taux volumique de fibres dans la meéckiex 35%) pour I'huile siliconeyE 20,9 mN/my =
0,01 Pa.s)

Aussi bien pour le lin que pour le verre, ces rféssilmontrent que, lorsque la pression
capillaire est prise en compte, alors la valeur ifftelde la perméabilité insaturée tend bien
vers la valeur de perméabilité saturée correspdadd&m différence entre les permeéabilités
saturée (Ksat_D) et insaturée corrigée (Kinsat_Pe#croit lorsque la pression d’injection

augmente (Fig. IV-40), ce qui rend plus intérestaprise en compte de la pression capillaire

dans la perméabilité insaturée a faible pressionedtion.

Au début de I'imprégnation, il subsiste une gradi&rence entre perméabilité saturée et
insaturée (Fig. IV-41). Cette différence ne peakpliquer par des phénomenes capillaires car
les forces capillaires sont minimales a cet instamihme le montre la correction. Ces

phénomenes peuvent s’expliquer par deux approdhesaturation et le régime inertiel.
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D’autre part, lors d’'une expérience a pression t@ons, le liquide pénetre dans la préforme
avec une vitesse initiale importante. Il est doossible que 'augmentation de la perméabilité
en début de préforme soit liée a une augmentatomadvitesse d’écoulement et donc la

présence d’'un régime purement inertiel, ce queildd Darcy ne prend pas en compte.
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Fig. IV-40 : Evolution des perméabilités insaturéas fin de préforme) en fonction de la
pression d’injection a) unidirectionnel cousu deds de verrelf = 50%), a) unidirectionnel

cousu de fibres de lirvf = 35%)
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Fig. IV-41 : Evolution des perméabilités insatur@éascours de la saturation de la préforme
UD Cousu Lin avec I'huile silicong£20,9mN/mn=0,01Pa.s)

Les mémes corrections sur les perméabilités mesudr&kebit constant sont résumeées sur la
Fig. IV-42. Une légére difféerence par rapport aggags a pression constante demeure car la

pression capillaire a débit constant est a peulpré®me tout au long de l'infiltration.

Un essai est effectué avec une préforme de lininagsiibnnel cousu et une matrice
Greenpoxy 55 (Sicomin) & pression constante dePH) L'objectif de cette expérience est
d’utiliser I'ensemble des données acquises et dedeélas établis durant ce travail et de
valider les résultats obtenus avec les liquideséatesd Nous avons utilisé le méme dispositif
de mesure gu’avec les liqguides modéles. La Figd3\wonne les perméabilités obtenues avec
le suivi du front d'infiltration. De nouveau surtcessai, la perméabilité insaturée est
légerement supérieure a la permeéabilité saturéettt différence tend a diminuer lorsque la
pression capillaire est prise en compte. Ces denpémmettent alors de quantifier les temps

d’infiltration en fonction des parametres intringéq et extrinséques de I'essai.
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Fig. IV-42 : Evolution des perméabilités insatueé {in de préforme) en fonction du nombre

capillaire a débit d’injection constant a) unidifeanel cousu de fibres de verig € 50%),

a) unidirectionnel cousu de fibres de lifz € 35%)
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Fig. IV-43 : Evolution des perméabilités,i&; D et Knsar D-Pc au cours de linfiltration de la

préforme UD Cousu Lin avec la matrice greenpoxy 55

V. G. Conclusion

Ce chapitre rapporte les difféerentes phases dedééqui a permis de mettre évidence les

parametres de contrble de l'infiltration de liquidkns une préforme a base de fibres de lin.

Une premiere étude de la perméabilité montre qeepdeformes élaborées avec les mémes
fibores mais agencées suivant diverses d’architestpouvaient avoir des permeéabilités tres
différentes. L'ordre des perméabilité de la plusthaa la plus faible est le suivant : tissé >

cousu > méche déposée a la main.

L'étude d'une préforme unidirectionnelle tissée lde a présenté des perméabilités tres
proches d'une préforme unidirectionnelle cousue wigre utilisée comme référence.
L’analyse des écoulements dans des préformes dkaliohitectures relativement éloignées,

tissée et cousue, confirme que pour le tissé, partiion des pores entre micropores et
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macropores est différente de celle du cousu,avarfse les conduits macropores et améne par

conséguent une injectabilité plus importante deeqa€forme tissée.

La perméabilité en régime transitoire a été mesetég permis de valider les mécanismes
d’écoulement qui n’étaient pas pris en compte dapproche classique de Darcy. Les effets
capillaires peuvent notamment expliquer une past loiais constatés sur les résultats. Les
pressions capillaires ont alors été mesurées #etl'de I'architecture y a été ajouté. La
pression capillaire s’exerce essentiellement aganivdes méches car la surface spécifique des
micropores est trés grande devant la surface smpéeitles macropores. Cet agencement des
conduits micropores doit donc étre pris en conatitém lors de mise en ceuvre a faible

pression d’injection, notamment avec modes d'ird#ilon par infusion.

Les deux indicateurs utilisés que sont la permié@bdt la pression capillaire montrent
limportance de l'architecture fibreuse. La permétibest directement reliée a 'agencement
des méches et a la répartition entre les taux @gtfas de micropores et macropores, au-dela
du taux volumique de fibres. Ces paramétres ne pamtspécifiques a la nature des fibres
ainsi qu’il a été démontré avec des mesures réalisér des préformes a base de fibres de lin
et de verre. Il en est de méme avec la pressioitiategp qui augmente en fonction du taux
volumigue de fibres dans les méches. Ces deux atalics caractérisant l'infiltration
montrent le soin a apporter au contréle de la idigion entre les canaux micropores et

macropores.

Sur la base de ces analyses, il est alors posilypeoposer une prédiction de l'infiltration de
n'importe quel liquide en connaissant les paramsétiegtiles de la préforme mais également

les paramétres de mouillage du couple fibre/matrice
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Les composites a matrice organique sont tres égilur les applications ou I'allégement des
structures est un critere de conception. Ces raatéigonstitués d’'un polymere renforcé par
une architecture fibreuse sont donc tres utilisssssdes domaines du transport comme le
nautisme, I'aéronautique, 'automobile mais égaleirsans d’autres domaines tels que la

construction, les sports et loisirs...

Les fibres naturelles ont donc vocation a se dpelo pour favoriser I'émergence de
nouveaux renforts et également consolider les d#mear environnementales. Ces fibres
présentent des caractéristiques intéressantesép@usubstituées a la fibre de verre dans de
multiples applications. En effet, leur faible impatr I'environnement (Le Duigou, 2010)
ainsi que leur biodégradabilité les positionnenvofablement vis a vis des fibres
synthétiques. De plus, leur culture locale estageaht un point fort pour développer des

solutions moins onéreuses et moins énergivoresldaté/eloppement de ces matériaux.

Cependant, les fibres naturelles sont trés diftéeerdes fibres synthétiques de par leur
composition et leur structure (section non ciraglamicrocomposite, non continuité de la

fibre) mais également vis a vis de certaines pébgsi spécifiques (résistance thermique et
résistance a I'humidité). Ce sont autant de panmawmedont il faudra tenir compte dans

I'élaboration des matériaux composites. L'utilisatide résine synthétique fera également
fortement diminuer l'intérét de I'application descigbres naturelles dans les composites. Pour
cela, l'application de résines totalement ou aunmartiellement biosourcées sera un atout

majeur et favorisera ’ACV des produits écocongus.

Afin de choisir le couple fibre/matrice le plus ptly une base de données issue
principalement de la littérature et consolidée paelques mesures a été élaborée. Le
traitement de ces données a montré que parmibdessfnaturelles, le lin ainsi que le chanvre
étaient les deux fibres donnant les caractérissignécaniques les plus élevées pour des
applications en matériaux composites. De mémejequitss résines semblent bien adaptées a
ces matériaux : vinylester, epoxy, PCL/amidon dymopyléne, et également des résines
bisourcées: Greenpoxy 55 (Sicomin) ou polilyte 382 (Reichold) pour ne citer gu'une

partie d’entre elles. Il semble donc intéressantadenir ces résines pour la mise en ceuvre
d’écocomposites. Pour ce qui est des procédésbdigton, plusieurs technologies LCM

donnent des résultats satisfaisants en respectntciiteres environnementaux : plus
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particulierement RTM, infusion LRI-RFI et film stdng. Les procédés d'infiltration par
injection et infusion de résine semblent donc éntéressants pour la mise ceuvre de

matériaux composites a fibres naturelles.

Afin de mieux appréhender les mécanismes physigilasnt l'infiltration d’un liquide dans
une préforme fibreuse, nous avons proposé une démauivant une analyse multi-échelles :
microscopique (mouillabilité a I'échelle de la #)r mésoscopique (meche) et macroscopique
(préforme). Pour une fibre donnée, il est possddeproposer une gamme de tensions de
surface pour lesquelles I'adhésion sera optimade.eRemple, si la surface de fibre est tres
polaire, il semble opportun de choisir une résinernsion de surface trés polaire ou alors de
fonctionnaliser la résine (Aranberri-Askargorta,aét 2003). Inversement, pour une résine
donnée, il sera possible d’adapter la composarntreale la fibre de lin par traitement de
celle-ci comme le montrent les travaux de BaleylgBaet al., 2006) afin que I'adhésion
fibre/matrice soit de meilleure qualité. Dans umalgse de la mouillabilité dynamique,
'angle de contact sera modifié par les forceswesges lors de linfiltration de la résine dans
la préforme. Pour cette raison, I'évolution de aegle de contact a été quantifiée en fonction
du nombre capillaire pour contrdler les paramébersinents tels que la vitesse d’écoulement
du liquide, sa viscosité et sa tension de surfAcééchelle de la meche, des remontées
capillaires ont été analysées. La méche étant liaunoreux relativement homogene, il peut
étre modélisé par un capillaire de rayon équival&ptes comparaison des rayons capillaires
égquivalents des meches de verre et de lin, il esttrd que la répartition en faisceaux dans les
meches de lin implique une diminution des forcqsillzares. L'individualisation des fibres
est donc avantageux pour augmenter la surface ah@eh résine/fibore au cours de
'écoulement. L’augmentation de cette surface audera aussi la surface d’adhésion de la
matrice sur la fibre. Cependant, cette positiorraéire reconsidérée lors de I'analyse globale
procédé-structure-propriété qui devra tenir congigtda variabilité des architectures fibreuses

a base de fibres de lin.

A I'échelle de la préforme, I'architecture de deerforts a fibres de lin a été étudiée a I'aide
de coupes microscopiques pour I'un et de microtoapye par rayons X pour l'autre.

L’'analyse des écoulements dans des préformes nwgatesaturées a permis de caractériser
leur perméabilité en comparaison de leur proprigténseque identifiée sur la base des

parameéetres morphologiques de I'espace poral. Lesurag réalisées lors des écoulements en
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régime transitoire dans des préformes en cours atlerasion permettent d’analyser la
compétition entre les forces capillaires et visgasu La pression capillaire a été déterminée
expérimentalement et théoriguement en tenant comgtéarchitecture du renfort double
échelle des renforts et I'étude comparative a dodeé résultats encourageants pour
interpréter la perméabilité insaturée. La mesurpatenéabilité montre qu’il est nécessaire de
favoriser les canaux macropores et si leur propordugmente, le libre parcours moyen de
ces conduits macropores sera accentué et par emmgdinfiltration en sera facilitée. Cette
modification de I'architecture expligue en grandartig les difféerences constatées entre
linfiltration d’'une préforme a base de fibres derne et de lin. Des études complémentaires
permettront de mieux appréhender les différentsmeég d’écoulements dans ces milieux, tels
que les régimes purement inertiel, visco-inerfielrement visqueux et visco-gravitationnel,
comme cela a été précisé dans les précédentstrdeaBen Abdelwahed (Ben Abdelwahed,
2011).

Il sera également intéressant de poursuivre letysesa pour connaitre I'évolution de la
tension de surface ainsi que de l'angle de congactfonction de la température. Ces
couplages multiphysiques avec des résines réadBmsune analyse importante en vue de
mieux contréler les effets induits sur la santéiénatdes matériaux élaborés par des procedeés
LCM : présence de porosités intra et inter mechenirole de la cristallinité intra et inter
meéches... La présence de faisceaux au sein de larmpfpermettra d’envisager d’autres
modes d’élaboration en proposant de mieux maitdieer couplages hygrothermiques et
d’assurer des associations cohérentes entre |¢émgeprésentes au sein du lin et la résine

biosourcée envisagée pour lier 'ensemble des itoasts.

Lors de la détermination de la perméabilité ingsures problemes de saturation de la
préforme ont été évoqués. En effet, il serait edéant de proposer un nouveau modele
permettant de tenir compte d’'une permeéabilité inadafonction de la saturation pour des

préformes a base de fibres de lin dont le procedsusaturation semble étre plus complexe

gu’une simple approche a double échelle de pores
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Résumé
Ce travail est une contribution a I'améliorations decocomposites élaborés par infiltration
dans une préforme de fibres naturelles dans desgés de type LCM (Liquid Composite
Molding).

Des travaux expérimentaux et théoriques se sonteotrgés sur le choix du couple
fibre/matrice. Ce couple détermine non seulemest daractéristiques mécaniques de
I'’écocomposite obtenu via leurs caractéristiquespeetives mais aussi via l'adhésion a
linterface. La mouillabilité au niveau microscop& et I'imprégnation au niveau
mésoscopique sont directement reliées a ce choest Icependant possible de modifier la
fibre ou la matrice par traitement afin d’améliokeur compatibilité.

Des essais des remontée capillaire dans des fbréss méches de lin ont permis de mettre
en évidence I'importance de la répartition en f@@sxx durant 'imprégnation des meches. Les
résultats obtenus lors de l'infiltration de préfasna fibres de lin a pression ou a débit
imposés et constants montrent l'importance deseforcapillaires dans une partie des
mécanismes d’écoulement de liquides. Dans ce typepérimentation, I'architecture au
travers de la répartition micro/macropores de Efggme joue un rble prépondérant dans
linfiltration. Il parait donc indispensable d’adap les parametres textiles vis-a-vis des
procédés de type LCM pour appliquer ces derniers fédares naturelles. Afin d'éviter
l'influence de la polymérisation de la matrice durdimprégnation, des liquides modeéles
avec des caractéristiques proches des matrices stlisés pour les différentes
expérimentations. Les résultats ont ensuite éidésabvec un essai sur une matrice polymere
biosourcée.

Abstract

This work is a contribution to improve ecocompasitlaborated by impregnation of a
polymer matrix in a natural fibrous preform by LQivbcesses.

Experimental and theorical works focus on the filmirix pair. This pair determines not only
the mechanical characteristics of the compositéhbyr own characteristics but also by the
adhesion between the two components. Fibre andxiatve also an impact on wettability at
microscopic scale and impregnation at mesoscopile sBoth can be modified by treatment
to have a better compatibility for adhesion.

Capillary rise experiments have been performediloers and yarns. These tests emphasize
the effect of bundles in flax yarns on capillarypmagnation. At the scale of flax fabric,
impregnation experiments driven by constant pressurcontant flow rate show the influence
of capillary pressure over liquid flow. Architectuof the fibrous preform and especially
repartition of micropores and macropores playsmaportant role over liquid impregnation.
Therefore, the adaptation of natural fibre textileessential to optimize impregnation during
LCM process. To avoid the influence of matrix pognmmation during impregnation, all
experiments have been performed with model liquilese characteristic are close to matrix
one’s. Results are then validated with a biosoupm@gmer matrix.




