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Introduction générale

Progressivement, les matériaux composites ont remplacé les matériaux traditionnels
dans de nombreux domaines, que ce soit les domaines du nautisme, de I'aéronautique, de
I’'automobile, le mobilier urbain et bien d’autres encore. En effet, leurs propriétés mécaniques
spécifiques et leur résistance a la corrosion entre autres en font de bons candidats pour ces
domaines d’application. Les plus utilisés pour remplacer les matériaux traditionnels sont
fabriqués, a I’heure actuelle, a base de fibres de verre et de carbone.

Ces matériaux composites ont été les sujets de nombreuses publications scientifiques
durant ces derniéres décennies. Ces recherches se sont orientées sur |'étude de la dégradation
des propriétés des composites a renforts fibreux en environnement de service (humidité,
température, rayonnements UV) et occupent désormais une place de plus en plus grande dans
la littérature scientifique, ce qui témoigne d’efforts concentrés pour lever les verrous
scientifiques et technologiques associés a cette problématique, autant pour les académiques
que pour les industriels. La littérature sur les applications des composites conventionnels ainsi
que leur vieillissement en milieu humide ou aqueux est abondante. De nombreux auteurs ont
décrit le comportement a long terme de ces composites pour comprendre |'effet des
vieillissements suite a des expositions prolongées dans I'eau, a de fortes températures ou a
des sollicitations mécaniques sur leurs propriétés mécaniques et physicochimiques.

Plus récemment, la recherche industrielle et académique, dans différents secteurs
d’application, s’est intéressée a de nouveaux matériaux permettant de répondre aux mesures
européennes et mondiales concernant la politique de développement durable. Motivé par les
mesures gouvernementales, mais aussi par la prise de conscience générale sur
I’environnement, l'intérét pour I'application de matériaux biosourcés pour remplacer les
composites conventionnels a pris de I'ampleur. Dans ce cadre, ce sont les fibres végétales,
comme le lin, le chanvre ou le jute, qui sont le centre de I’attention depuis plusieurs années
maintenant. Leurs propriétés mécaniques spécifiques, élevées pour certaines variétés,
pouvant concurrencer les fibres de verre attirent fortement les communautés industrielle et
académique. Progressivement, les fibres de lin remplacent les fibres de verre dans certaines
applications, par exemple des raquettes de tennis, avec des fibres longues, ou des pieces
d’intérieur de voitures, avec des fibres courtes. La présence de fibres végétales dans un
polymeére, qu’il soit lui-méme biosourcé ou non, apporte des avantages, que ce soit au niveau
de leur faible densité, de leurs bonnes propriétés mécaniques, du colt énergétique de
production faible, comme des inconvénients, avec une durabilité fortement impactée par les
phénoménes de vieillissement en environnement humide ou en immersion ainsi qu’aucune
solution en vue de leur recyclabilité pour le moment.

Il est important de remarquer que les solutions technologiques proposées comme
alternatives aux composites conventionnels doivent étre, selon une norme internationale (ISO
14062 : 2002), de performances techniques équivalentes ou supérieures en plus d’un prix
correspondant au marché, de meilleures performances environnementales et d'une
empreinte écologique plus faible. Passer d’un composite conventionnel a un composite
biosourcé (biocomposite) doit donc prendre en compte les aspects environnementaux et
techniques pour répondre a cette attente. Pour y répondre, le champ de recherche se dirige
vers le renforcement des performances mécaniques des biocomposites a travers
I’optimisation des procédés de fabrication et vers I'amélioration de leur durabilité en service.

Ainsi, les procédés de fabrication utilisés pour les composites traditionnels nécessitent
d’étre reconsidérés et adaptés aux spécificités des biocomposites et de leurs constituants. En
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premier lieu, la section et la longueur des fibres naturelles sont variables et les tissus réalisés
comportent également des variations dans le tissage. D’autre part, leur caractére hydrophile,
leur géométrie variable et leur température de dégradation sont a prendre en compte.
Récemment, il a été mis en avant que les conditions de stockage et de mise-en-ceuvre doivent
étre optimisées pour convenir aux fibres naturelles et produire ainsi des matériaux aussi
performants que possible.

Bien sdr, la mise en ceuvre est une étape clef dans la conception de structures
composites. La pression, la température, le temps de maintien en pression et température, et
les conditions initiales des matiéres premiéres (étuvage ou non), la réalisation ou non d’un
dégazage en cours de procédé et autres parametres influencent la qualité du matériau
produit. L'impact des parameétres du procédé sur les caractéristiques mécaniques des
biocomposites est finalement mal connu. En conséquence, les performances mécaniques du
matériau composite final peuvent étre relativement variables selon le procédé utilisé et ne
sont généralement pas optimales. L'arrangement des fibres naturelles n’est pas le méme que
celui des fibres de verre dans la résine lors de la fabrication, du fait de I'orientation des fibres
naturelles induite par leur microstructure et de leur état de surface variable, ce qui induit un
biais lors de la mise en ceuvre, soit en termes d’imprégnation, soit en termes d'orientation du
renfort, d’ou la difficulté de produire des tissus unidirectionnels par exemple. De plus,
certaines techniques de mise-en-ceuvre emploient des températures élevées, qui ne
conviennent pas aux fibres naturelles, et le procédé doit alors étre repensé dans sa globalité.
C’est pour cela que I'optimisation des parameétres de fabrication est une étape nécessaire pour
la fabrication de biocomposites.

Un autre facteur tendant a ralentir le développement industriel des biocomposites est
leur faible durabilité, notamment lors d’une exposition a de I'eau. D’autres conditions
environnementales comme la température, les rayonnements UV, les sollicitations
mécaniques, les attaques biologiques ou méme une combinaison de ces sollicitations et
expositions peuvent jouer un role important dans la durabilité globale de ces matériaux. Les
fibres de verre ont habituellement une résistance élevée aux sollicitations hydriques sur le
long terme, car elles sont hydrophobes. A contrario, la présence de fibres végétales
hydrophiles par nature, opére un changement drastique sur les mécanismes de vieillissement
a I'échelle des composites. L'eau génere une dégradation plus importante des propriétés
mécaniques et physicochimiques des biocomposites que dans le cas des composites
conventionnels, que ce soient lors d’expositions courtes, avec des mécanismes de dégradation
qui peuvent étre assimilés a ceux rencontrés dans les composites a fibres synthétiques, ou
d’expositions longues, avec notamment des mécanismes de dissolution de certains composés
propres aux fibres végétales. Cet aspect des fibres naturelles est considéré a I'heure actuelle
comme la principale limite a leur utilisation. Il est donc primordial de compléter les
connaissances actuelles sur les mécanismes de dégradations de la structure et I’évolution de
ses performances lorsqu’elle est soumise a des sollicitations environnementales séparées ou
combinées.

Les deux aspects (optimisation du procédé et amélioration de la durabilité) ne sont
d’ailleurs pas disjoints. En effet, I'étude de la microstructure permet d’optimiser les
performances mécaniques, mais peut également aider a comprendre les mécanismes de
vieillissement. Dans ce cadre, deux parametres microstructuraux ressortent de la littérature
comme primordiaux : l'interface fibre / matrice et les porosités, qui prennent leur origine au
niveau de la mise-en-ceuvre, et jouent un réle primordial tant dans I'aspect d’optimisation des
performances mécaniques que dans la durabilité. Ces caractéristiques microstructurales



influent non seulement sur la vitesse du vieillissement, mais aussi sur les mécanismes mis en
jeu lors de celui-ci.

Cette thése s’inscrit dans une collaboration entre trois laboratoires francais : le DRIVE,
EA1859, Univ. Bourgogne Franche-Comté, Nevers, le C2MA, IMT Mines Ales, Univ.
Montpellier, Alés, et [linstitut FEMTO-ST, Univ. Bourgogne Franche-Comté,
UFC/CNRS/ENSMM/UTBM, Département de Mécanique Appliquée, Besangon. L’expertise de
chaque laboratoire a été ainsi sollicitée sur les problématiques de cette thése, avec le controle
du procédé qui a été effectué au DRIVE, les vieillissements hydrothermique et hygrothermique
cyclique ainsi que la caractérisation sous chargement monotone au C2MA et le vieillissement
hydrothermomécanique au FEMTO-ST. Une approche numérique de la durabilité des
composites étudiés a été également effectuée a I'aide du cluster de calcul du FEMTO-ST et
I'expertise spécifique a I'approche numérique de la microstructure de fibres végétales du
C2MA.

Pour cela, le travail de these a été segmenté en 4 périodes distinctes :

- premiére année au DRIVE : mise en place du procédé de fabrication et fabrication de
tous les échantillons nécessaires aux études de la thése

- deuxieme année au C2MA: étude des vieillissements hydrothermique et
hygrothermique cyclique avec essais sous chargement monotone

- 6 premiers mois de la troisieme année au FEMTO-ST : campagne de fatigue avec
étude du vieillissement hydrothermomécanique et implémentation du modele

- 6 derniers mois de la troisieme année au C2MA : implémentation du modeéle et
rédaction du manuscrit

Cette collaboration a été initiée par le consortium BioLam qui a pour but de réunir des
compétences diverses, réparties dans différents laboratoires, afin de contribuer a I'étude de
verrous scientifiques ou afin de développer des projets industriels. Cette thése a donc été
lancée dans le but de répondre a des problématiques urbaines. Les villes souhaitent investir
de plus en plus dans des projets permettant de mettre en avant des solutions technologiques
avec un impact environnemental positif. Dans ce cadre-la, I'idée d’étudier du mobilier urbain
ultraléger et mobile a émergé. Cette thése a donc pour but d’analyser et comprendre des
problématiques diverses quant a l'utilisation de composites a fibres végétales avec pour
objectif final la production de structures composites dans le domaine du mobilier urbain.

Ainsi, I'objectif principal de la thése est de contribuer a la réalisation d’une structure
en composite biosourcée qui serait utilisée en extérieur. Le travail d’étude et de conception
étant lourd, la contribution de cette thése se porte donc sur I'étude de la durabilité de ces
composites, avec pour aboutissant une modélisation numérique prédictive de la durabilité
pour la conception de structures en biocomposite.

Tout d’abord, un protocole de mise-en-ceuvre a été établi pour permettre une
répétabilité de fabrication du matériau, mais également pour permettre par la suite de
produire un matériau avec de nouveaux constituants via une méthodologie prédéfinie,
permettant de faire une optimisation plus rapide du procédé. La mesure des propriétés
mécaniques a permis de valider le procédé.

Ensuite, les différents vieillissements ont été étudiés, avec une mise en corrélation des
parametres microstructuraux, comme le taux volumique de fibres et I'agencement de la
microstructure, avec la dégradation des propriétés du composite au cours des différents
phénomeénes de vieillissement.



Des essais sous chargement monotone, dynamique et cyclique ont été effectués afin
de caractériser ces vieillissements.

Enfin, cette étude a ensuite fait I'objet d’une modélisation qui traite de la
microstructure a I’échelle des résultats obtenus avec pour objectif de contribuer a I'étude
numérique de la durabilité des composites a fibres végétales.

Le manuscrit est organisé en quatre parties: une étude bibliographique, une
présentation des méthodes de caractérisation et une étude du procédé de fabrication, une
étude de la durabilité des composites sous chargement monotone et enfin une étude de
sollicitations hydrothermomécaniques et hygrothermiques cycliques permettant de se
rapprocher des conditions de service envisagées pour ces composites.

La premiére partie est scindée en 3 chapitres, qui traiteront respectivement de la
structure et des propriétés des fibres, ainsi que des problématiques de fabrication associées
a ces fibres, de la durabilité sous exposition a de l'eau, a de la température et a des
sollicitations mécaniques, et des avancées de la modélisation de la durabilité des composites
a fibres végétales.

La seconde partie présente tout d’abord les méthodes de caractérisation des
composites au cours de la these, y compris lors de I'étude du procédé qui est présentée
ensuite.

La troisieme partie permet d’étudier le comportement mécanique sous chargement
monotone des composites soumis a un vieillissement hydrothermique lors d’'une campagne
d’essais, qui permet d’'implémenter un modele numérique pour étudier la durabilité de ces
composites.

La derniéere partie traite de sollicitations se rapprochant des conditions de service, avec
une campagne d’essais de fatigue pour étudier un Vvieillissement couplé
hydrothermomécanique, puis une campagne d’essais sous chargement monotone pour
étudier un vieillissement en conditions hygrothermiques cycliques.

10



Partie 1 — Synthese bibliographique

Cette partie bibliographique est dédiée a I'état de I'art nécessaire a la
compréhension des travaux de cette thése. Elle est divisée en trois chapitres.

Le premier présente les fibres végétales, leur structure et leurs propriétés
mécaniques, ainsi que leur mise en ceuvre en tant que renforts de composites
structuraux au regard de plusieurs paramétres de fabrication.

Le deuxieme chapitre traite de la durabilité des composites a fibres
végétales, ou différentes sollicitations sont étudiées quant au vieillissement
qu’elles induisent, qu’il s’agisse d’une exposition a de l'eau et/ou a de la
température ou bien qu’il s’agisse des sollicitations mécaniques couplées a cet
effet de I’environnement.

Le troisieme chapitre permet de mettre en évidence les verrous liés a la
modélisation de la durabilité des composites a fibres végétales.

Enfin, une synthese est faite afin de présenter les renforts, le procédé de

fabrication et la méthodologie d’étude expérimentale et numérique qui ont été
choisis au regard de la littérature.
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Chapitre 1—Les fibres végétales et la fabrication des
composites associés

Les composites sont désormais des matériaux courants dans les secteurs de
I’aérospatiale, de I'aéronautique, du ferroviaire, du naval, de I'automobile et du loisir. Ce sont
des matériaux qui présentent de trés bonnes propriétés mécaniques, qui permettent entre
autres l'allégement des structures ou lisolation thermique et électrique. Les renforts
synthétiques couramment utilisés sont trés énergivores a produire. Ainsi, avec la prise de
conscience environnementale, des solutions plus propres font I'objet de I’attention générale,
comme |'utilisation de renforts naturels.

Les fibres naturelles, par rapport aux fibres synthétiques, présentent une origine
naturelle et une structure complexe. Leur comportement mécanique et leurs propriétés sont
bien différents des renforts classiquement utilisés dans lI'industrie. De plus, leur mise en
ceuvre présente également des problématiques différentes. Ainsi, ce chapitre est consacré a
la présentation des fibres naturelles, dont les fibres végétales et en particulier les fibres de lin,
puis a la fabrication de composites renforcés de fibres végétales.

1.1 — Fibres naturelles

Les fibres naturelles présentent certains avantages comparées aux fibres synthétiques
comme les fibres de verre ou de carbone, comme un colt énergétique de production plus
faible [1], [2]. Il existe des fibres minérales, animales et végétales. Cette section est consacrée
a la présentation des fibres végétales dans un premier temps, et dans un second temps a celle
des fibres de lin en particulier.

1.1.1 — Fibres végétales

Les fibres végétales, du fait de leur grande disponibilité en Europe [3] et de leurs
propriétés intéressantes (bonnes propriétés mécaniques, faible densité, ...) [4], font I'objet de
nombreuses études en vue de développer des matériaux composites biosourcés ou
partiellement biosourcés.

Cependant, l'utilisation de fibres végétales en tant que renfort de composites
structuraux souléve plusieurs questions, notamment sur 'analyse du cycle de vie, sur la
valorisation des ressources et des déchets agricoles [5], mais surtout au regard de la durabilité
sur le long terme des composites au sein desquels elles sont intégrées. En effet, la durabilité
de composites a fibres végétales est encore peu connue a I'’heure actuelle et également
difficilement quantifiable du fait de la complexité de I'observation des phénomenes mis en
jeu. L'endommagement hygro(hydro)thermique constitue notamment un facteur
prépondérant susceptible de limiter drastiquement la durée de vie des composites a fibres
végétales [6].

13



Les fibres végétales peuvent avoir différentes origines dans les plantes dont elles sont
issues. La figure 1.1.1.1 [7] récapitule les différents types de fibres par leur origine dans la
plante. Par exemple, les fibres de lin sont issues de la tige des plantes. La classification en
fibres primaires ou secondaires se fait de la maniéere suivante : les fibres primaires sont issues
d’une plante cultivée spécifiquement pour ses fibres, tandis que les fibres secondaires sont
des sous-produits ou des déchets. Par exemple, la bagasse est issue de la canne a sucre, qui
est cultivée pour la production du sucre.

Bast fibres Leaf fibres
Hemp Henequen
Flax ”
Sisal
Ramie Banana
Short
J core fibres
ute / \ Pineapple Abaca'/ i
Oil palm Bagasse
. Bamboo
Coir Straw
Cotton
Wood

\_ |

Seed fibres

Figure 1.1.1.1 : Classification des fibres végétales par origine au sein de la plante (bast : tige,
leaf : feuille, seed : graine) et par produits ou sous-produits (primary : primaire, secondary :
secondaire) [7]

Le tableau 1.1.1.1 [6], [8]-[11] récapitule les propriétés mécaniques spécifiques des
fibres végétales de la littérature. La représentation graphique de la figure 1.1.1.2 proposée
par Shah [7] est également intéressante pour mieux appréhender I'intérét des fibres végétales
comme remplacement potentiel des fibres de verre. Sur le graphique de gauche, les fibres de
verre ne sont pas représentées, car elles présentent un module de 78.5 GPa et une contrainte
a rupture de 1956 MPa. Cependant, sur le graphique de droite, les contraintes a rupture
spécifiques des fibres végétales s’averent inférieures a celles des fibres de verre E, tandis que
les modules d’Young spécifiques peuvent étre bien supérieurs selon la nature des fibres
végétales considérées. Il sera noté que la figure 1.1.1.2 utilise des données différentes du
tableau 1.1.1.1, comme il peut étre remarqué par rapport au module des fibres de lin ou de
chanvre.
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Contrainte a Module
o o o Module ,
. Densité | Diametre | Contrainte a rupture , d’Young
Fibre (e d’Young A
(g/cm3) (um) rupture (MPa) | spécifique (GPa) spécifique
(o/p) (E/p)
Verre E 2.5 20 2300 - 2500 920 - 1000 72-74 28-29
Lin 1.5 40 - 600 345 -1300 230 - 867 39-79 47
Chanvre 1.5 25-500 454 - 1200 303 - 800 65 43
Jute 1.3-1.5| 25-200 393 - 800 208 - 570 15-35 12 -23
Kenaf - - 930 - 53 -
Ramie 1.5 - 400 - 938 266 - 625 31-70 21-46
Sisal 14 50 - 200 468 - 700 334 -500 9-22 7-15

Tableau 1.1.1.1 : Propriétés mécaniques spécifiques des fibres végétales [6], [8]—[11]

Bast fibres: @ Flax Hemp Jute Seed fibres: o Cotton Oil palm ® Coir
Leaffibres:  Pineapple ® Sisal ®Banana Other fibres:® Bamboo ® Wood pulp*
(a) 1000 (_t.)) 1000
E-glass is at point (78,5, 1956) -
L ] £ ;
] e E-glass
& ores L0
— 800 o st g £ goo
= X B -
2 " = .
Lo A = Leaf fibres ot
Eg 600 . T o 600 Yh\s“‘b es
= £ ]
g &
B 200 . 2 200 +—— - @
0 Seed fibres . Iz 0 Seed ﬁh;l'es ! I | \
0 20 40 60 80 0 10 20 30 40 50
Tensile stiffness [GPa] Specific tensile stiffness |[GPa/gem™]

Figure 1.1.1.2 : Représentation graphique des propriétés spécifiques des fibres végétales [7]

1.1.2 — Fibre de lin

Les fibres de lin présentent une densité faible de I'ordre de 1,5 g/cm3 [12]. Ainsi, méme
si leurs résistance et rigidité peuvent paraitre modérées [13], leurs propriétés spécifiques n’en
demeurent pas moins intéressantes. De plus, ces fibres sont avantageuses pour leur bilan
carbone réduit [9], [10], [14]-[16], comparativement aux fibres de verre [17], [18]. Elles ont
une grande résistance en fatigue, une bonne absorption de I'énergie lors d’un impact et
conferent aux composites un meilleur amortissement des vibrations [3], [19], [20].

Une fibre de lin a une structure complexe et hiérarchisée [21]. Elle est prismatique a
section polygonale arrondie, avec 5 a 7 faces et constituée de deux parois principales: la
primaire et la secondaire. Sa structure multi échelle est proche de celle d’'un matériau
composite nanostructuré, constitué d’'une matrice hémicellulosique et pectique renforcée par
des microfibrilles de celluloses enroulées selon un angle, dit microfibrillaire, autour de I'axe
de la fibre [10], [12]. Cette structure est trés bien décrite par C. Baley [12] sur la figure 1.1.2.1.
Les microfibrilles se trouvent dans la couche S2 de la paroi secondaire, qui représente 80% de
la section totale de la fibre. L’angle microfibrillaire varie de 9 a 11° [10], [22]-[24] et le
diamétre d’une microfibrille varie entre 2 et 30 nm [25]. Au centre de la fibre se trouve une
cavité, appelée lumen, dont le diameétre est de I'ordre de 5 um [10], [26], [27]. La longueur
d’une fibre varie entre 4 et 60 mm et son diameétre entre 8 et 21 um [28].

15



Microfibrilles de
cellulose (70 %)

Polyméres non
cellulosiques

Paroi
secondaire

Figure 1.1.2.1 : Structure compléete d’une fibre de lin [12]

De plus, des hétérogénéités structurales locales, généralement qualifiées de
« défauts », sont présentes le long des fibres. Il s’agit de genoux (« knees »), nceuds, bandes
ou des dislocations (« kinkbands »), qui sont issus de la pousse naturelle de la plante (genoux,
nceuds, bandes) ou du procédé de décortication (dislocations) [29].

D’autre part, la composition chimique des fibres est variable d’une fibre a 'autre. Elle
contient entre 65 et 72 % de cellulose, 10 a 21 % d’hémicellulose, 2 a 3% de pectine, 2a 5 %
de lignine, 1.5 a 2 % de cires et 8 a 12 % d’eau [3], [30], [31]. Cette composition
dépend notamment de la variété du lin, de la qualité du sol, des conditions climatiques, de la
maturité des plantes ou encore des conditions de rouissage [10], [23], [26].

La cellulose (de module d’Young voisin de 140 GPa) est le composant responsable de
la forte rigidité de la fibre végétale [32] et est également fortement hydrophile. Les
hémicelluloses sont amorphes, avec une masse moléculaire faible [10] et un tres fort pouvoir
hygroscopique [29]. Le comportement mécanique des hémicelluloses est non-linéaire [29].
Comme elles sont un composé soluble dans I'eau, leur module d’élasticité est tres variable en
fonction du taux d’humidité qu’elles contiennent (8 GPa en atmosphére seche, 0.01 GPa en
approchant de 100 %HR) [33]. La lignine est un liant qui assure la cohésion des faisceaux de
microfibrilles [26] et réduit également le caractere hydrophile de la fibre [34]. Elle peut
d’ailleurs étre synthétiquement ajoutée aux fibres par traitement, ce qui a aussi pour effet
d’augmenter les capacités d’adhésion entre les fibres et la matrice [35]. La variabilité de leur
origine biologique (dont les facteurs environnementaux lors de la culture et industriels lors de
la mise en forme des renforts), de leur composition, de leur morphologie (longueur, angle
microfibrillaire, diamétre, ...) [9], [10], [36], [37] et de leur état hygrothermique peuvent étre
a l'origine de changements importants dans les propriétés mécaniques. En effet, dans le
tableau 1.1.2, les propriétés mécaniques de fibres de lin présentent des variabilités trés
importantes. Cela constitue un verrou important pour leur caractérisation et pour leur
utilisation fiable dans des matériaux composites aux performances contrélées.

Dans la suite de ce manuscrit, la variété des plantes dont sont issues les fibres de lin
ne sera plus précisée, car les fournisseurs de fibres techniques a usage de renforts dans des
composites mélangent les fibres de différentes origines et d’années de récolte dans le but
d’homogénéiser les propriétés et ainsi d’assurer une stabilité de leurs produits dans le temps.

De plus, le module d’Young peut étre difficile a déterminer. Ceci est d a plusieurs
phénoménes. Tout d’abord, les fibres de lin ont un comportement non linéaire, ce qui peut
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rendre la mesure du module délicate a cause d’une réorientation des microfibrilles suivant
I’axe de sollicitation, qui engendre une augmentation du module [38]. Ensuite, la section des
fibres utilisée dans les calculs de contrainte est souvent définie comme le diamétre moyen, or
les fibres présentent des sections variables et des lumens qui rendent cette mesure
contestable. Aussi, les fibres ont une longueur variable, et certaines propriétés mécaniques
dépendent de cette longueur. L’écart-type peut donc étre important. Enfin, la mesure des
propriétés mécaniques est souvent effectuée sur des faisceaux, car un essai de traction sur
une fibre seule est un essai difficile a mettre en place. Il peut donc y avoir des glissements de
fibres les unes par rapport aux autres et induire des déformations additionnelles a celles dues
a la déformation des fibres élémentaires.

La figure 1.1.2.2 [26] présente des courbes de traction classiques de fibres de lin. Elles
peuvent donc avoir un comportement linéaire (a), bilinéaire (b) ou bien trilinéaire (c). Ce
dernier cas a également été observé par C. Baley [10], qui décrit ce comportement comme
typique des fibres de lin. Entre les trois comportements différents [26], la mesure du module
d’Young est complexe, puisqu’un module moyen de 63 GPa et un écart-type de 36 GPa sont
trouvés. La premiere partie de la courbe trilinéaire correspond a un comportement quasi
linéaire [39] tandis que le coude et la réaugmentation de la pente ont des origines plus
complexes. Une hypothése classique dans la littérature attribue les non-linéarités a des
déformations viscoélastoplastiques [10], [26], [28], [40]—-[42], dont des réarrangements des
parties amorphes et la réorientation des microfibrilles. La réorientation de microfibrilles a été
étudiée par de nombreux auteurs, dont C. Baley [10] et K. Charlet [26], et pourrait étre a
I'origine du coude (lorsque les microfibrilles sont en mouvement, le matériau subit donc une
perte de rigidité associée a ce mouvement relatif) et la réaugmentation du module
correspondrait alors a une traction sur une fibre disposant de microfibrilles alignées a I'axe de
chargement, rendant I’'ensemble de la fibre plus rigide. En revanche, cette hypothése reste
difficile a prouver en considération de la complexité de I'analyse in situ nécessaire pour
comprendre les phénomenes mis en jeu [43].

De plus, lors d’un chargement cyclique, les fibres de lin voient leur module augmenter
avec le nombre de cycles subis [10], avec des déformations résiduelles des le premier cycle.
Cette augmentation est, de plus, dépendante du niveau de contrainte appliqué lors du
chargement cyclique.

L’évolution des propriétés hygrothermiques et des propriétés mécaniques dépendant
de leur état hygrothermique sera discutée dans le chapitre 2 relatif au vieillissement.
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Variété des | Année de Taux de Diamétre Module Contrainte a Allongement a Référence

fibres récolte cellulose (%) moyen (um) | d’Young (GPa) rupture (MPa) rupture (%)

Hermes - 84 +3.5 - 68 + 36 1450 + 840 - (44]
Olivier - 77 £2.5 - 38+13 720+ 290 -

- - 75.9 2 86.2 - =135 - - [45]

Hermes 2003 - 19.6 £6.7 68.2 + 35.8 1454 + 835 2.3+0.6

Ariane 2003 - 23.0+5.7 54.1+15.1 1339 + 486 3.3+0.8

Agatha 2003 - 21.3+6.3 57.0+£29.0 865 £+ 143 1.8+0.7

Everest 2005 - 16.9+49 41+12.5 663 + 307 1.8+0.4 (9], [101, [46]
Everest 2008 - 154+5.1 75+21.6 1232 £ 554 2.1+0.8 ’ ’
Alaska 2006 - 153+54 46.3+12.1 691 £ 253 1.8+0.6
Hivernal 2006 - 12.9+3.3 67.5+23.7 1119 £ 490 1.9+0.5

Oliver 2003 - 17.5+3.6 47.2+21.3 751+414 1.7+£0.6

- - - 26 a 103 343 32000 1.2a34 31, [22], [26], [23],

[37], [38], [47], [48]

Tableau 1.1.2 : Propriétés mécaniques du lin rencontrées dans la littérature
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Figure 1.1.2.2 : Comportements classiques de fibres de lin en traction [26] — linéaire (a),
bilinéaire (b) ou trilinéaire (c)
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1.2 — Fabrication de composites a fibres végétales

Les fibres végétales, au-dela de leurs propriétés mécaniques non linéaires,
représentent un défi en termes de fabrication de composites, du fait de leur caractére
hydrophile ou encore de leur variabilité dimensionnelle. Cette section aura donc pour objectif
de guider le choix du procédé de fabrication pour I'utilisation visée, soit une piéce structurale
réalisable de maniere industrielle.

Les différents parametres de fabrication sont donc étudiés en premier lieu pour
étudier leur influence sur les fibres de lin et sur les composites fabriqués. Ensuite, des
procédés de fabrication sont présentés afin de déterminer leur compatibilité avec les résultats
des différents parametres pour des fibres végétales.

1.2.1 — Parametres de fabrication

Il est important de préter une attention particuliere aux parametres utilisés a chaque
étape de la fabrication pour contréler et optimiser les propriétés microstructurales et
mécaniques finales des composites produits [49].

Les parametres de fabrication qui peuvent étre modulés sont globalement les mémes
pour les différents procédés de fabrication : traitement des renforts, pression, température
et éventuelle post-cuisson en sus. Dans cette partie sont donc étudiées les influences de ces
parametres de fabrication sur les composites produits : le conditionnement de fibres avant
fabrication, la pression de consolidation, la température de cuisson et la post-cuisson.

1.2.1.1 — Conditionnement des fibres

La cellulose est hydrophile, ce qui peut provoquer une baisse des propriétés
d’adhésion lors de I'imprégnation avec une résine hydrophobe, bien que cela ne soit pas
forcément rédhibitoire. Du fait de ce caractére hydrophile des fibres végétales, leur
préparation ou leur conditionnement avant la fabrication est une étape importante. Leur
teneur en eau dépend en effet des conditions de stockage et/ou de traitement.

Des auteurs ont montré une diminution de I’adhésion fibre/matrice liée a la teneur en
eau [50], [51]. De ce fait, les différences de teneur en eau dans les fibres avant fabrication
induisent de la variabilité de propriétés mécaniques dans les composites a fibres végétales.

De plus, sur la figure 1.2.1.1 [51], les composites lin/époxy fabriqués avec des fibres
séchées a 103 °C (teneur en eau MC = 1.8 %) présentent des propriétés mécaniques
différentes de celles issues de composites fabriqués avec des fibres conditionnées a 23°C et
55 %HR au sein d’'un composite. En effet, le séchage des fibres avant la fabrication tend aussi
a dégrader les fibres, en les rendant plus fragiles [51], [52].
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Figure 1.2.1.1 : Courbes de traction de composites lin/époxy conditionnés a 23°C, 55 %HR
(MC 7.6%) et séché a 103°C (MC 1.8%) — MIC : Moisture Content [51]

Comme il est difficile de controler I'état initial lors du stockage, de nombreux auteurs
choisissent tout de méme sécher les fibres végétales avant la fabrication avec des
températures au-dela de 100 °C [53]-[62]. Ce choix permet d’assurer la répétabilité des
propriétés mécaniques des composites sans avoir a stocker les fibres dans un environnement
controlé.

1.2.1.2 — Pression de consolidation

La pression de consolidation, qui est la pression appliquée permettant la mise en forme
du composite, a également un effet important sur la qualité des composites fabriqués. Elle
modifie notamment les taux volumiques de fibres et de vide. Plus la pression appliquée est
importante, plus le taux volumique de fibres est important [63], [64] et, si les fibres ne sont
pas dégradées par la pression tout en garantissant la présence de suffisamment de résine pour
lier les fibres entre elles, plus les propriétés mécaniques du composite produit sont élevées.
Ce parametre permet d’atteindre des taux volumiques plus ou moins importants. Par
exemple, par thermocompression, le taux volumique de fibres maximal pour des composites
époxy a fibres végétales unidirectionnelles est autour de 65% [51], [53], [62], [65]-[68]. Pour
un composite polypropyléne renforcé d’'un tissu de lin, une pression de 20 bars a permis
d’atteindre un taux volumique de fibres entre 57 et 60 % dans les travaux de Wolfahrt et al.
[56]. Shah et al. [69] ont trouvé, quant a eux, un taux volumique de fibres maximal théorique
d’environ 60 % pour des composites renforcés de fibres de jute unidirectionnels.

La dégradation des fibres par la pression reste peu documentée. En revanche, la
dégradation de la structure du composite résultant de la compaction a été étudiée.

Une augmentation du taux volumique de porosités peut induire une diminution des
propriétés mécaniques [53], [70]. Une augmentation de la pression de consolidation permet
de diminuer le taux volumique de porosités [70] jusqu’a un certain niveau de pression [53].
Madsen et Liholt ont étudié cet effet dans leurs travaux [71]. La figure 1.2.1.2.1 présente les
variations des propriétés mécaniques de composites de papier Kraft et de résine aqueuse de
phénol-formaldéhyde en fonction du taux massique de fibres papetieres. Les résultats
montrent un taux volumique de fibres optimal en termes de rigidité. En revanche, au-dela de
cette pression optimale ou la porosité est minimale, la qualité de I'imprégnation est affectée:
la résine ne peut plus remplir les vides présents dans la structure fibreuse trop compactée,
entrainant un partitionnement des zones de vide par les fibres qui deviennent des zones
inaccessibles, et conduisant potentiellement a une augmentation du taux volumique de vide
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[71]. Le manque de résine autour des fibres (mauvaise interface ou zone non imprégnée) ainsi
que la proximité des fibres les unes par rapport aux autres rend inefficace le transfert de
charge entre les fibres et la matrice [69], [71]-[73]. Ce phénoméne ne semble cependant avoir
lieu que pour des taux volumiques déja élevés, mais peut dépendre de la complexité de la
structure des renforts.
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Figure 1.2.1.2.1 : Modélisation de : A) I'évolution du module d’Young (stiffness) en fonction
de la fraction massique de fibres [71] ; B) I'évolution de la contrainte a rupture en fonction
de la fraction massique de fibres [71]

1.2.1.3 — Température de cuisson

La température de cuisson est un parameétre qui permet, pour les résines
thermodurcissables, de réticuler la matrice ou, pour les résines thermoplastiques, de fluidifier
la matrice. Ce parametre, avec la pression de consolidation, permet la mise en forme de la
piéce composite.

Qu’il s’agisse d’une résine thermoplastique ou thermodurcissable, la température peut
permettre de fluidifier la résine. Dans le cas d’une résine thermoplastique, cette étape est
directement celle permettant la mise en forme. Un refroidissement sera donc ensuite
appliqué. Dans le cas d'une résine thermodurcissable, la fluidification se fait a une
température inférieure a la température de cuisson [74], [75] et dépend des propriétés
thermiques et rhéologiques de la résine, dont la viscosité et le temps de gel a différentes
températures [76].

Comme la vaporisation de I'eau peut provoquer l'apparition de porosités, il est
nécessaire de garantir une température de cuisson inférieure a 120 °C, température a laquelle
toute I'eau présente dans les fibres est considérée comme vaporisée [77]. Un composite
fabriqué au-dela de cette température pourrait présenter des porosités importantes, puisque
les porosités sont produites par les constituants gazeux produits lors de la fabrication et
peuvent dégrader les propriétés mécaniques [70]. Or, les résines thermoplastiques
nécessitent une température entre 200 °C et 400 °C [78], tandis que les résines
thermodurcissables peuvent notamment étre réticulées a I'ambiante. L'utilisation de résines
thermoplastiques peut donc étre difficile pour des composites a fibres végétales et les résines
thermodurcissables peuvent leur étre privilégiées.

En revanche, I'influence de la température de réticulation sur les propriétés finales des
composites a fibres végétales n’a pas été autant étudiée que dans les cas des résines
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thermoplastiques, généralement du fait de la faible dégradation pour les températures
utilisées.

Souvent, des polyesters insaturés ou des époxys sont employés [20], [63], [74], [79]-
[81]. Dans la littérature, les conditions de cuisson rencontrées vont de la température
ambiante pendant 24 heures [79]-[81] a 130°C pendant 2 heures [20], [63], [74]. Le premier
cas implique un temps de fabrication trés long qui ne convient pas aux problématiques de
production industrielle tandis que la seconde peut induire des endommagements thermiques
des fibres et/ou des créations de bulles par vaporisation de I'eau. Il s’agit donc d’une étape
importante qu’il faut étudier avec soin si un optimum doit étre atteint, ou méme approché.

1.2.1.4 — Post-cuisson

Le but d’'une post-cuisson est de permettre I'aboutissement de la réticulation de la
résine et de libérer les contraintes internes qui apparaissent lors de la réticulation initiale. Les
fournisseurs de résine indiquent généralement que la température et la durée de post-cuisson
devraient étre les mémes que lors de la réticulation.

Certains auteurs ne prennent pas en compte les dégradations possibles des fibres
végétales et effectuent une post-réticulation a haute température (>150°C) [82], tandis que
d’autres préferent employer des températures inférieures a 70°C afin de minimiser la
dégradation thermique des fibres végétales [79], [81]. Les durées de post-cuisson rencontrées
dans la littérature vont de 45 minutes a 24h [79], [81], [83] et sont souvent issues des fiches
techniques des résines.

Néanmoins, peu de travaux sont réalisés sur ce parametre de fabrication pour les
composites a fibres végétales. Dans les travaux de C. Campana [84], des composites lin/époxy
quasi-UD ont été fabriqués par infusion sous vide avec une réticulation a 80 °C pendant 24 h.
Une post-cuisson a ensuite été réalisée pendant 2 ha 100 °C, 120 °C ou 150 °C. Il a été constaté
plusieurs phénomeénes en fonction de I'augmentation de la température de post-cuisson : la
température de transition vitreuse augmente, la densité diminue, la contrainte a rupture
diminue, la déformation a rupture diminue et le module augmente. Les deux premiers effets
témoignent d’'une meilleure réticulation, tandis que les modifications des propriétés
mécaniques impliguent un comportement plus fragile du composite. Des observations
similaires ont été réalisées sur les fibres seules soumises aux mémes conditions de
température. La baisse de propriétés mécaniques (contrainte a rupture et déformation a
rupture) a été plus marquée de 120 °C a 150 °C, ce qui a été attribué a la dégradation
thermique de composés des fibres a partir de 120 °C. De ce fait, le compromis choisi entre
réticulation et propriétés mécaniques a été fixé a une post-cuisson de 2 h a 120 °C. L’objectif
n’est donc pas uniquement d’appliquer une haute température pendant une longue durée.
Cette étude est intéressante, car elle met en évidence I'importance de I'étude de la post-
cuisson pour les composites a fibres végétales.

A des fins industrielles, il est important de minimiser I’énergie nécessaire pour
effectuer la post-cuisson tout en garantissant des propriétés optimales. Pour cela, une étude
détaillée de la température et de la durée de post-cuisson peut donc étre nécessaire pour des
renforts et une matrice donnés.
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1.2.2 — Procédés de fabrication

Le procédé de fabrication nécessite généralement plusieurs étapes, qui ne sont pas
toutes forcément obligatoires. Il y a le mélange des constituants, la mise en forme de la piece
(pression, cuisson, moule, ...) et les traitements des pieces fabriquées (post-cuisson, gel-coat,
peinture, ...).

Il existe de nombreux procédés différents, qui nécessitent que les étapes citées
précédemment soient réalisées de maniére spécifique a chaque procédé. Puisque les fibres
végétales présentent une compatibilité avec les résines thermodurcissables liée a la
température de cuisson, plusieurs procédés de fabrication dédiés a ces résines seront
présentés succinctement dans cette section [85].

Pour le moulage au contact, des fibres déposées manuellement dans un moule sont
imprégnées, également manuellement, de résine par le passage d’un rouleau ou d’une brosse.

La projection simultanée constitue une évolution du procédé de moulage au contact.
Des fibres coupées sont projetées simultanément avec de la résine. Apres projection, un
rouleau ou une brosse assure la compaction, a I'instar du procédé précédent.

Le moulage sous vide (infusion) consiste a placer le renfort entre un moule et une
membrane déformable dans laquelle le vide est réalisé. Ce vide va permettre I'imprégnation
progressive du renfort par la résine et la membrane prendra alors la forme du moule, assurant
ainsi la fonction de contre-moule.

Le moulage par injection basse pression (RTM) : les renforts sont disposés dans un
moule fermé et rigide qui est ensuite rempli de résine par un ou plusieurs points d’entrée par
une basse pression.

Le moulage par compression a basse pression : les renforts et la résine sont disposés
entre un moule et son contre-moule. Le poids du contre-moule ou une presse a basse pression
sert a I'imprégnation a froid.

Le moulage en autoclave : les renforts et la résine sont disposés dans un moule rigide
et une membrane déformable les recouvre. Un fluide au-dessus de la membrane applique une
pression hydrostatique sur la membrane et un vide peut étre utilisé pour I'évacuation des
porosités.

La compression a chaud : les renforts et la résine sont placés entre un moule et son
contre-moule. L'ensemble est ensuite placé sous une presse chaude. La presse applique la
pression nécessaire a I'imprégnation des renforts.

L'injection : plusieurs possibilités existent : des fibres courtes mélangées a de la résine
thermodurcissable dans une vis-vérin froide ou des préproduits co-mélés (renforts +
thermoplastique) chauffés dans une vis-vérin chaude sont injectées a tres haute pression dans
un moule chaud (thermodurcissable) ou froid (thermoplastique).

L’enroulement filamentaire : des bobines sont enroulées autour d’'un moule pour la
mise en ceuvre de piéces creuses. Le tout est ensuite mis dans un bac d’imprégnation ou bien
imprégné manuellement a I'aide d’un rouleau ou d’une brosse.

Les différentes propriétés et variables de ces procédés sont présentées dans le
tableau 1.2.2. Dans le cadre de cette thése, ce tableau permettra de choisir le procédé de
fabrication par rapport aux renforts choisis, de la température, du taux de fibres atteignable,
etc. La température et la pression doivent donc étre des variables afin de pouvoir étudier
différentes microstructures et de pouvoir rendre compte d’une fabrication industrialisable.
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Les renforts continus seront privilégiés pour cette these. De plus, afin d’obtenir des résultats
pour des composites structuraux, le taux volumique de fibres atteignable doit étre élevé.
L'autoclave et la compression a chaud semblent donc de bons candidats.

1.3 — Conclusion

Les fibres de lin ayant été étudiées dans de précédents travaux et, comme présenté
dans ce chapitre, sont des candidates de choix comme renforts de composites dans le but de
remplacer les fibres synthétiques. Les travaux de cette thése porteront donc sur I'étude de
composites renforcés de fibres de lin.

De plus, les problématiques soulevées quant a la fabrication des composites devront
également étre étudiées afin de pouvoir mettre en ceuvre un composite robuste et de
fabrication répétable, puisque I'utilisation structurale de ces composites est visée.

Cependant, pour envisager I'utilisation structurale des fibres végétales, I'étude de leur
durabilité reste essentielle. Le chapitre suivant sera donc consacré a I'étude des différents
phénomeénes de vieillissement des constituants et des composites renforcés de fibres
végétales.
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Moulage N Compression .
Projection Sous Compression . .. Enroulement
au . R . RTM basse Autoclave R Injection | _. .
contact simultanée vide pression a chaud filamentaire
pression jusqu’a . ,s Jusqu’a Jusqu’a .
. . usqu’a 150 a 180
Pression manuelle manuelle atmosphér | quelques ueJI L?es bars quelques quelques bars manuelle
ique max bars queld dizaines de bars | dizaines de bars
Jusqu’a Jusqu’a ) ) ,s
Tempé- , . plusieurs plusieurs . Jusgu a Jusgu a o Jusgu §
t ambiante ambiante centaines | centaines ambiante plusieurs plusieurs >150°C plusieurs
rature de °C de °C centaines de °C | centaines de °C centaines de °C
fibres ) fibres ) ) .
. . fibres . fibres longues, fibres longues, fibres longues, .
Type de continues, fibres . continues, . fibres .
P mats coupdes continues, mats. fibres mats, fibres courtes, mats, courtes, mats, courtes rovings
renforts roving's P mats COl;rtes courtes préimprégnés préimprégnés
Taux
volumique maximum de maximum de .
q 40% 40% 50% <50 % <50% . . 25% non renseigné
de renforts compaction compaction
atteignable
. etite a N o o etite a .
Taille des grande rande taille grande nfo enne petite a petite a petite a n:)o enne moyenne a
pieces taille g taille tZiIIe moyenne taille moyenne taille moyenne taille tZiIIe grande taille
. . . . . . ) simple ou simple et
orme simple simple simple simple simple simple simple
F | | | | | | | P P
complexe creuse
une seule une seule une seule S
Bel aspect face face face deux faces deux faces une seule face deux faces deux faces | face intérieure
dégradation
Rq - - - - - colt élevé - potentielle -
des fibres

Tableau 1.2.2 : Propriétés et variables de différents procédés de fabrication dédiés aux résines thermodurcissables
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Chapitre 2 — Durabilité de composites a fibres végétales

Le vieillissement reléeve d’une évolution lente d’une ou plusieurs propriétés du
matériau a travers une modification de la structure, de la composition ou de la morphologie
des constituants. Il peut s’agir de phénomeénes réversibles ou irréversibles. La durabilité d’un
matériau est donc sa capacité a résister au vieillissement.

Dans le cadre des composites renforcés de fibres de lin, plusieurs mécanismes de
vieillissement entrent en jeu, a des échelles différentes suivant les constituants: le
vieillissement en présence d’eau, thermique, mécanique, chimique, par rayonnements, etc. A
la différence des composites a fibres synthétiques, la nature des fibres végétales induit des
phénomeénes de vieillissement différents, notamment par exposition a I'eau. Les fibres
végétales, de par leur nature, sont en effet hydrophiles et I'absorption d’eau modifie
significativement leurs propriétés. L'absorption est également plus rapide que pour les
composites a fibres synthétiques. Les constantes de temps mises en jeu lors des dégradations
liées a cette absorption peuvent donc également étre différentes. Plusieurs échelles
temporelles peuvent étre considérées, comme une durée de saturation ou une durée
d’exposition bien plus longue.

Des microorganismes peuvent également étre a I'origine de dégradation des fibres
végétales en présence d’humidité. Ces microorganismes ne seront cependant pas étudiés au
cours de cette these.

Dans le cadre de cette thése, les sollicitations étudiées sont les sollicitations par
exposition a I'eau, thermigues et mécaniques. Cette section permet de présenter les
phénoménologies observées dans la littérature pour ce type de matériaux. Le vieillissement
par exposition a l'eau est présenté en premier, puis le vieillissement sous sollicitation
thermique. Ensuite, le vieillissement sous sollicitations mécaniques est explicité selon deux
modes de sollicitations : la fatigue et le fluage. Pour finir, les couplages entre ces différentes
sollicitations sont traités. L'influence du temps d’exposition a I’eau est discutée dans la section
dédiée aux couplages, car la durée nécessaire pour atteindre des endommagements est
grande, et, s’agissant de phénomenes de dégradation généralement thermoactivés, les essais
de laboratoire nécessitent ainsi une exposition a la température pour accélérer les cinétiques
d’endommagements en présence d’eau.

2.1 —Vieillissement par exposition a I'eau

Pour un vieillissement par exposition a I'eau, I'eau peut se présenter sous forme liquide
dans le cas de I'immersion ou de vapeur dans le cas d’'un environnement humide. Dans de
nombreux domaines, il s’agit d’un vieillissement dont la quantification est primordiale pour
I"'utilisation des composites renforcés de fibres végétales dans des pieces structurales, comme
le domaine nautique par exemple.

Deux modeles classiques de diffusion seront évoqués : la diffusion de Fick et la
diffusion de Langmuir. Ensuite, les phénoménologies des constituants, séparés, sont
présentées. Enfin, le vieillissement par exposition a I’eau des composites, qui peut induire des
phénomenes supplémentaires via des interactions fibres/matrice, est abordé.
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2.1.1 — Loi de Fick

La loi de Fick est le modele le plus répandu et le plus simple permettant de décrire la
diffusion libre de molécules d’eau au sein du réseau de polymeére [86]. Ce modele est composé
de deux parameétres principaux: le coefficient de diffusion, qui définit la cinétique du
phénomeéne, et le palier de saturation, qui correspond a la quantité maximale d’eau que le
matériau peut absorber dans les conditions d’étude. Dans sa forme unidirectionnelle, |a loi de
Fick est alors donnée par I’équation suivante [87] :

dc d%c
Pyl Dﬁ (Eg.2.1.1.1)

Avec c : concentration locale en eau, x : abscisse dans I'épaisseur (en m), D : coefficient
de diffusion (en m2.s)

Le coefficient de diffusion est indépendant de I’hygrométrie [13], mais dépend de la
température selon une loi d’Arrhenius.

On peut ainsi intégrer I'équation différentielle 2.1.1.1. Pour un domaine plan
d’épaisseur constante h, la teneur en eau est sensiblement proportionnelle a la racine carrée
du temps d’exposition pour un gain de masse jusqu’a 60% du gain de masse a saturation. Le
coefficient de diffusion est obtenu selon la formule suivante :

T (mh)? k

Avec mgle gain de masse a saturation, m; le gain de masse a I'instant t, h I'épaisseur
. . o Vt
de I’échantillon et k la pente de la portion linéaire de la courbe m; = f(f)

2.1.2 — Modele de Langmuir

Le modeéle de Langmuir est un modéle proposé par Carter et Kibler [88] basé sur le
mécanisme de Langmuir utilisé pour décrire les interactions entre I'eau et le polymeére. Deux
types d’eaux ont été définis: I'eau libre et I'eau liée. Ces deux types correspondent
respectivement a I’eau pouvant se déplacer librement entre les chaines macromoléculaires et
a I'eau formant une liaison réversible avec le réseau de polymére. Une molécule d’eau libre
peut devenir liée et inversement avec une fréquence respective a et 3. Des liaisons chimiques
entre I'eau et le réseau de polymeére (liaison covalente) ou des microporosités peuvent étre a
I'origine de I'eau liée [89]. La diffusion de Langmuir peut donc étre formulée selon les deux
équations suivantes :

on o°n  ON
3 Dﬁ ~ % (Eg 2.1.2.1)
ON

.= an-— BN (Eq2.1.2.2)
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Avec n le nombre de molécules d’eau libre et N le nombre de molécules d’eau liée.
Pour un domaine plan d’épaisseur constante h, I'expression du coefficient de diffusion
dans I'épaisseur est obtenue selon la formule suivante :

2

h’k
D = — (Eq 2.1.2.3)

Avec k calculé a partir de I'équation suivante, approchée pour des temps courts (kt <
0.7):

= 2 (Lmoo)\/ﬁ (Eq2.1.2.4)

m
t y+8

3
T2

Le ratio y_ peut étre calculé a partir d’une équation a pseudo-saturation (kt = 5) :

+B

B
m; = — My (Eq2.1.2.5)
1 y+8 (o'e)

2.1.3 —Phénoménologies

2.1.3.1 - Vieillissement par exposition a I'eau de la résine

Plusieurs phénomenes sont en compétition lors d’un vieillissement par exposition a
I’eau : la diffusion, la dissolution et le transport d’eau a travers les défauts.

Tout d’abord, I'eau se dissout dans le matériau, a partir de la surface extérieure, de la
surface des défauts ouverts dans lesquels I’eau s’insinue par capillarité, et progresse ensuite
dans le matériau par diffusion. Pour des températures inférieures a la température de
transition vitreuse, la diffusion est plus lente que la dissolution, pour des épaisseurs
suffisantes comme pour un composite multiplis, un gradient de diffusion apparait et la
diffusion contréle la cinétique globale d’absorption.

Lors de la diffusion, I'’eau progresse entre les chaines macromoléculaires de la résine.
L’eau peut circuler librement de site hydrophile en site hydrophile [90], et peut également s’y
fixer pour former une liaison covalente. Cette eau entre les chaines macromoléculaires
provoque ce qu’on appelle communément une plastification qui correspond a une
augmentation de la mobilité de ces chaines macromoléculaires les unes par rapport aux autres
(Figure 2.1.3.1.1). La diffusion peut étre notamment décrite par le modele de Fick (section
2.1.1) ou par le modéle de Langmuir (section 2.1.2).

29



0 O o O 0000
AL O - onP\Vo 0290 o
N = Tlo_ =P ;005 =» 999000
N T o= T eXoX8 T dooo
O o O O O Q

o 0O O N ox~0o

O © O C o oY oo

O OO
Initial state v g

water ageing

000 Water molecule
N Macromolecular chains

Figure 2.1.3.1.1 : Représentation de I'effet plastifiant de I'eau, adapté de [87]

De plus, I'absorption d’eau peut provoquer une hydrolyse, qui consiste en des
coupures de chaines macromoléculaires de la structure interne du polymere [6]. Aussi, le
comportement devient plus déformable et la température de transition vitreuse diminue [91].

L’eau absorbée se présente sous plusieurs formes : I'eau libre, qui se trouve dans les
cavités et pores du matériau, et I’eau liée, qui se fixe de maniere réversible ou irréversible aux
macromolécules. L'eau liée augmente la distance entre les chaines macromoléculaires et I'eau
libre remplit les défauts comme les porosités. L'absorption entraine donc une augmentation
de la masse du matériau ainsi qu’un gonflement. La figure 2.1.3.1.2 présente une cinétique
de gonflement mettant en évidence le remplissage du volume libre qui induit un gain de masse
sans prise de volume [6]. Effectivement, le matériau gagnera de la masse par remplissage des
espaces libres (volumes libres, porosités, fissures, lumens), sans que le volume ne soit altéré.
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Figure 2.1.3.1.2 : Cinétique de gonflement avec mise en évidence du remplissage du volume
libre [92]
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2.1.3.2 — Vieillissement par exposition a I'eau des fibres végétales

Les fibres de lin sont poreuses, non homogenes et présentent une surface d’échange
importante [93]. L'eau peut donc pénétrer plus facilement dans le volume libre de leur
structure. De plus, leur caractere hydrophile, issu de leur composition chimique, les rend
d’autant plus sensibles a I'absorption d’eau [94]. Le mécanisme d’absorption ne se limite donc
plus ici a de la diffusion, mais s’étend aussi a de la capillarité dans les pores de la fibre, mais
également dans le lumen présent au centre des fibres [27].

Les fibres de lin étant organisées en différentes couches, composées de polymeéres
lignocellulosiques différents, des gonflements différentiels apparaissent au sein des fibres
[95]. L’absorption d’eau peut, dans certaines conditions, endommager leur structure avec des
fissurations des couches externes et des décohésions entre les microfibrilles et leur matrice
constituée d’hémicellulose et de pectines [95], principalement par I'eau liée. L'eau libre
remplit les pores de ces fibres perméables et le lumen. Des effets de capillarité peuvent donc
se produire. L'eau liée entraine des pertes de rigidité, qui peuvent provoquer des
endommagements [95] et des modifications chimiques des fibres [96]. Effectivement, I'eau
liége provoque une plastification de certains constituants macromoléculaires de la paroi des
fibres [27], qui augmente leur déformabilité, mais diminue également leur rigidité et leur
résistance [95]. Cette plastification induit aussi une mobilité accrue des microfibrilles dans la
paroi des fibres [97].

Le tableau 2.1.3.2 présente des propriétés de diffusion relevées dans la littérature
[27], [95], [98] pour différents composites et différentes conditions de sollicitations, et selon
des modeles de diffusion différents (voir sections 2.1.1 et 2.1.2).

Type de | Modéle de Conditions Parametres de diffusion Référence
fibres diffusion d’exposition D (m?/s) Msat (%)
Fick 1.2.10-12
| iona 23 °C 67.8
Jute Langmuir mmersion a 5.9.10-12
Fick 80 %HR, 23 °C 4.0.10-10 12.3
Fick 2.2.10-12
| iona23° }
Sisal Langmuir | 'mmersiona23°C o0 606 [98]
Fick 80 %HR, 23 °C 1.2 ..10-10 11.2
Fick 1.2.10-12
iona23° 2.
Lin Langmuir | Immersiona23°C T 0o 62.5
Fick 80 %HR, 23 °C 2.0.10-10 12
Lin Fick 75 %HR, 23 °C 3.7 ..10-10 - [95]
Lin Fick 66 %HR, 23 °C 4.0.10-10 15 [27]

Tableau 2.1.3.2 : Propriétés de diffusion des fibres végétales [27], [95], [98]
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2.1.4 — Vieillissement par exposition a I'eau des composites

L'utilisation de fibres végétales dans des applications en extérieur, voire en contact
direct avec I'eau, nécessite la compréhension des phénomenes de vieillissement que ce soit
en immersion ou en conditions humides. De nombreuses études ont déja souligné
I'importance du réle que jouent les fibres dans ce vieillissement, du fait de leur caractere
hydrophile [67], [94], [96], [99], [100].

2.1.4.1 — Phénoménologies

Plusieurs mécanismes d’absorption se produisent simultanément : la diffusion de I’'eau
dans le polymere [101], [102], la capillarité dans les défauts et I'interface fibre-matrice [19],
[100] et I'absorption d’eau par les fibres végétales. Comme précisé précédemment, la
diffusion a une cinétique plus faible que les autres phénomenes. De ce fait, I'absorption
globale du composite va grandement dépendre de la cinétique de diffusion plutét que de la
capillarité.

En effet, dans la littérature, la diffusion semble piloter I'absorption globale dans les
composites lin / époxy selon une loi de Fick [65], [103], parfois un modele de Langmuir [86],
[98] ou encore des modeles plus complexes comme une combinaison des modéles de
Langmuir et de Henry [104].

Cette absorption d’eau provoque une altération des propriétés des matériaux
composites. En effet, des diminutions nettes du module d’Young avec la saturation en eau des
composites lin / époxy ont été observées [65], [67]. Cette diminution, dans les travaux de Le
Duigou et al. [57], est linéaire en fonction de la prise en masse et réversible aprés séchage, car
elle dépend principalement de la modification sans endommagement des propriétés des
composants avec |'absorption d’eau.

Les courbes obtenues lors d’essais de traction présentent une inflexion (coude) au
début de la courbe similaire a celle rencontrée pour le comportement des fibres, avec une
portion linéaire ensuite ou bien une portion non linéaire suivie d’'une portion linéaire (voir
section 1.1.1). Pour des composites avant vieillissement, des auteurs ont ainsi pu observer ces
différents comportements sur des composites de lin unidirectionnels [65], [105]. En revanche,
dans de précédents travaux [65], le comportement bilinéaire observé avant vieillissement a
subi une altération pour rejoindre le comportement en trois phases apres vieillissement
hygrothermique. Cet effet a été attribué a la plastification de la résine époxy et des fibres par
les molécules d’eau.

En revanche, I'effet sur la contrainte a rupture sous chargement de traction simple
monotone reste dépendant de la structure du matériau et des conditions de sollicitations. Des
observations contradictoires ont en effet été observées dans la littérature [57], [65], [67],
[106]. Parfois une augmentation de la contrainte maximale (ou UTS pour Ultimate Tensile
Strength) avec la saturation a été observée, attribuée a un phénomene de frettage des fibres
gonflées par I'absorption d’eau, améliorant ainsi les propriétés de I'interface fibres-matrice.
Dans d’autres cas, une diminution a été constatée, attribuée a des microfissures provoquées
par le gonflement excessif des fibres dans la résine et par une dégradation de l'interface fibre-
matrice ainsi que des propriétés des constituants.

Une augmentation de l'allongement a rupture avec la saturation est également
constatée, issue également de la plastification des composites [57], [65], [67], [106].
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2.1.4.2 — Vieillissement par exposition cyclique a I'eau

Dans le cas d’'une exposition a des conditions hygrothermiques / hydrothermiques
évolutives, telles que par exemple celles rencontrées pour une utilisation extérieure, ou le
matériau subit alors des cycles de sollicitations hydrothermiques. Des phases d’absorption
suivies de phases de désorption peuvent ainsi provoquer des endommagements additionnels.

Il est donc important de comprendre les phénomenes qui se produisent lors d’'une de
ces phases gu’est le séchage. Les fibres perdent du volume plus rapidement que la résine par
désorption. Ainsi, le séchage peut provoquer un retrait important des fibres et créer des
décohésions fibres-matrices importantes [107].

De ce fait, I'alternance entre une phase d’absorption et de désorption entraine de
fortes décohésions en plus des endommagements de la résine liée au gonflement des fibres
lors de la phase d’absorption. Les mécanismes en jeu peuvent donc se résumer en 3 étapes,
présentées sur la figure 2.1.4.2.1 [107]. Tout d’abord, la fibre gonfle et peut provoquer des
endommagements dans la résine (microfissures), 'eau peut ainsi circuler plus facilement a
travers ces microfissures et a l'interface dégradée, puis le séchage provoque un retrait
important des fibres qui laisse I'interface fibre-matrice fortement endommagée [62], [93].
Dans les travaux de Le Duigou et al. [57], une baisse de 'UTS a en effet été observée aprés un
séchage d’éprouvettes de composite lin / époxy saturées.
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Figure 2.1.4.2.1 : Endommagements de composites lignocellulosique lors d’un cycle
d’absorption - désorption, adapté de [107]
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Des sollicitations cycliques peuvent donc provoquer des endommagements de plus en
plus importants lors des cycles successifs, puisque les endommagements accélerent eux-
mémes les phénomenes d’absorption ou de désorption d’eau.

Dans les travaux de Newman [62], |'épaisseur résiduelle des composites augmente
progressivement avec l'augmentation du nombre de cycles subis, tandis que la masse
résiduelle diminue par rapport a la masse initiale, ce qui a été attribué a de I'érosion de
morceaux de résine.

Sur la figure 2.1.4.2.2 [60], une altération de la diffusion est observée pour des
composites sisal/époxy lors de cycles de sollicitations hydrothermiques (immersion a 20 °C
pour la phase d’absorption et séchage a 50 °C), avec une augmentation de la masse a
saturation ainsi qu’une augmentation du coefficient de diffusion, jusqu’a une dizaine de cycles
suivis d’'une stabilisation. Ces observations ont également été faites pour des matériaux
composites lin / époxy [62]. Cela traduit que les endommagements accélérent ensuite la
diffusion, ce qui provoque davantage d’endommagements. Pourtant, pour des fibres de jute
seules, la masse a saturation diminue légerement en fonction du nombre de cycles
d’absorption / désorption du fait d’endommagement des fibres par hydrolyse (donc une
possible perte d’éléments) et la cristallinité des constituants diminue irréversiblement [61].
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Figure 2.1.4.2.2 : Diffusion lors de cycles d’absorption - désorption avec endommagements
de composite sisal / époxy et sisal / vinyl-ester [60] sous sollicitations hydrothermiques
(immersion a 20 °C pour la phase d’absorption et séchage a 50 °C)

Pour les composites et sollicitations cités précédemment, toutes ces modifications
alterent la structure des fibres et du composite et provoquent une baisse des propriétés
mécaniques. L'UTS et le module sont ainsi diminués tandis que I'allongement a rupture
augmente avec le nombre de cycles. Ces modifications de propriétés apparaissent clairement
sur la figure 2.1.4.2.3 [60]. Le comportement a rupture a été modifié a partir du 4¢ cycle,
témoignant de la plastification des constituants et de 'endommagement du composite. Des
observations similaires ont été faites par Gassan et Bledzki [61] sur un composite jute / époxy,
mais une stabilisation du module d’Young apres 3 cycles a été également constatée.
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Figure 2.1.4.2.3 : Courbes de traction monotone sur composites sisal / époxy aprés des
cycles d’absorption / désorption [60] sous sollicitations hydrothermiques (immersion a 20 °C
pour la phase d’absorption et séchage a 50 °C)

2.2 — Vieillissement thermique

Dans des conditions classiques d’utilisation des composites, les structures peuvent
également étre confrontées a des températures variables. Il est donc nécessaire d’étudier les
phénomeénes de vieillissement liés a la température. En revanche, dans cette section, les
dégradations a haute température ne sont pas présentées, afin de se concentrer sur les
conditions d’utilisation et de mise en ceuvre des composites (<105°C pour des composites a
fibres végétales [108]).

2.2.1 - Vieillissement thermique de la résine thermodurcissable

La température peut induire deux phénomenes de vieillissement pour une matrice
polymérique dans des conditions d’utilisation: la relaxation structurale et la thermo
oxydation.

2.2.1.1 — Relaxation structurale

La relaxation structurale dépend des conditions de refroidissement lors de la mise en
forme du composite. En effet, durant le refroidissement, la matrice durcit, ce qui diminue la
mobilité des molécules la composant. La mise en place de la configuration du réseau
macromoléculaire prend cependant trop de temps par rapport au refroidissement, le
matériau se trouve donc figé dans un état métastable, qui est a I'origine de la relaxation
structurale.
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Cette relaxation structurale augmente la contrainte au seuil de plasticité et fragilise le
matériau [6]. Elle ne dépend que de la température et de la contrainte appliquée au matériau,
mais |’environnement extérieur n’a pas d’influence. De plus, elle n’entraine aucune variation
de masse ou de composition.

2.2.1.2 — Thermo oxydation

La thermo oxydation consiste en une altération par I'oxygene présent dans I'air d’'une
couche de résine. Cette transformation est une réaction chimique qui dépend fortement de
la composition de la matrice [109]. Elle se repére visuellement par un changement de couleur
de la résine, comme il a été observé sur des échantillons de polyméres époxy dans les travaux
de Buch et Shanahan [110].

La thermo oxydation implique une variation de la densité et de la masse a cause de
I’évacuation des produits volatils, qui proviennent des réactions chimiques mises en jeu.

Elle impacte le comportement des polymeéres par fragilisation des surfaces altérées
[109]. En effet, la thermo oxydation induit des microfissures, du micro délaminage et des
décohésions fibres-matrice, constituant des amorces d’endommagements qui ont pour effet
de diminuer les propriétés a rupture des polymeéres.

2.2.2 - Vieillissement thermique des fibres

Dans les conditions d’utilisation, les fibres de lin sont susceptibles de se dégrader sous
I'effet de la température. Pour un séchage en étuve a partir de 105°C, pour des expositions de
plusieurs heures, une diminution des propriétés mécaniques apparait [108]. Au-dela de 120°C,
des pertes de graisses en surface sont observées et, a 180°C, les pectines se détériorent [77].
En revanche, autour de 320 °C et de 410 °C, des dégradations des autres composants sont
observées sur la figure 2.2.2 par analyse thermogravimétrique d’une fibre de lin [111].
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Figure 2.2.2 : Courbe thermogravimétrique d’une fibre de lin [111]
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En revanche, ces dégradations de composés sont a corréler avec I'évolution de
propriétés mécaniques, puisque la dégradation de différents composés induit des
changements de propriétés mécaniques différents.

Ainsi, une augmentation de la température dans les travaux de B. Wielage et al. [112]
a entrainé une forte diminution de la résistance en traction. Il est important de noter que la
température étudiée dans ces travaux était supérieure a 180°C, or les dégradations observées
correspondaient principalement a de I'oxydation de régions amorphes de la cellulose.

Pour se focaliser sur les conditions d’utilisation et de mise en ceuvre d’'un composite a
fibres végétales (<100 °C), cette dégradation ne sera pas considérée.

2.3 — Vieillissement par sollicitations mécaniques

Le vieillissement induit par des sollicitations mécaniques peut apparaitre sous
plusieurs types de sollicitations : une sollicitation cyclique, une sollicitation statique ou toute
combinaison de sollicitations cycliques et statiques.

La sollicitation statique (fluage) induit un vieillissement, mais sur des échelles
temporelles généralement tres longues. Dans le cas de structures utilisées en ingénierie, le
fluage provoque peu de ruptures par ses seuls effets. Les altérations des propriétés peuvent
en revanche étre responsables d’une rupture pour d’autres modes de sollicitations.

La sollicitation cyclique (fatigue) est la principale cause de rupture des pieces et
structures utilisées en ingénierie du fait d’'une accumulation d’endommagements au cours du
temps de vie [113], [114]. Cela fait de la fatigue un aspect primordial a étudier pour envisager
une utilisation industrielle de tout matériau. Elle dépend du nombre de cycles effectués, ce
qui peut se produire a différentes échelles temporelles.

Les phénomenes de fluage se retrouvent partiellement dans le comportement en
fatigue et seront donc étudiés de maniére succincte. Ainsi, dans cette section, le fluage est
évoqué en premier lieu et la fatigue est traitée en second lieu.

2.3.1-Fluage

Lorsque les matériaux présentent une réponse viscoélastique, la variation de
déformation au cours du temps sous une sollicitation statique est majoritairement réversible
dans le temps. Sinon, il s’agira d’'un comportement viscoplastique, lequel présente alors une
partie de la déformation irréversible. Dans tous les cas le fluage est un comportement
dépendant du temps et de la température. La figure 2.3.1 propose une synthése du
comportement en fluage de composites a fibres végétales. En effet, sur la courbe A), la
déformation est représentée en fonction du temps de fluage [115].

Trois zones distinctes sont observables. La premiere consiste en une forte
augmentation de la déformation, la seconde en une stabilisation de la vitesse de déformation
(augmentation légére et constante de la déformation) et la troisieme précede la rupture avec
une forte augmente de la déformation avec des endommagements liés au fluage qui
apparaissent [115]. Il est important de noter que la zone tertiaire n’apparait que pour de
longues durées ou bien de fortes contraintes de fluage.
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Sur les courbes B) et C), la déformation et le module évoluent en fonction du temps de
fluage en fonction de la température d’essai [116]. Les résultats des courbes B) et C) montrent
donc que le fluage induit une augmentation de la déformation moyenne et une diminution du
module [6], [116].
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Figure 2.3.1 : Comportement en fluage de composites : A) Déformation théorique en
fonction du temps de fluage [115] ; B) Déformation en fonction du temps de fluage d’un
composite a fibres de lin sous différentes températures d’essai (TM) [116] ; C) Rigidité en
fonction du temps de fluage d’un composite a fibres de lin sous différentes températures

d’essai (TM) [116]
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2.3.2 — Fatigue

Dans cette section, la majorité des études sur des composites a fibres végétales
mentionnées ont été réalisées en amplitude de contraintes fixe sous chargement uniaxial en
traction-traction a 5 Hz et un ratio de chargement R = 0.1 [43]. Si rien n’est spécifié, ce sont
donc ces parameétres qui ont été utilisés dans les références citées ici, et tout changement par
rapport a ces conditions de référence est notifié.

Ces parameétres jouent un réle important puisqu’une variation de fréquence, par
exemple, aura un effet non négligeable (cf. figure 2.3.2[117]). De 0.5 Hz a 2 Hz, des différences
majeures peuvent étre observées sur la rigidification au cours des cycles, qui correspond a une
augmentation de la pente de chaque cycle de fatigue, du fait de la viscoélasticité des
composites testés provoquant une rigidification dépendante de la vitesse de sollicitations.
Ceci a été attribué au fait que cette rigidification est principalement due a la durée de
chargement et non pas au nombre de cycles. En revanche, dans la méme étude [117], aucune
différence de comportement n’est obtenue a 2 Hz et a 5 Hz, la durée de chargement étant
faible, avec I’hypothese émise, la différence est donc non significative. De plus, le ratio de
chargement R a également un impact significatif sur la durée de vie en fatigue [118], [119].
Effectivement, une augmentation du ratio implique une diminution de I'amplitude dynamique
de contraintes [118] ce qui induit une augmentation de la contrainte moyenne appliquée, ce
qui peut accélérer I'apparition d’endommagements.
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Figure 2.3.2 : Influence de la fréquence de sollicitations en fatigue de composites lin/époxy
unidirectionnels [117]

De plus, il est important de noter que les chargements sont uniaxiaux tandis que pour

une utilisation réelle, une structure peut subir des chargements multiaxiaux. Cette
multiaxialité ne sera cependant pas discutée ici.
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2.3.2.1 — Mécanismes d’endommagement

Tout d’abord, il est important de noter que les mécanismes d’endommagement liés a
la fatigue sont indépendants du type de plante utilisée dans les composites [118], du moins
pour des fibres issues de la tige des plantes, comme pour le lin, le jute ou le chanvre.

Les endommagements et les modes de rupture sont les mémes que ceux identifiés lors
d’essais quasi statiques sur ces composites (c’est-a-dire des fissures dans les parois des fibres,
des fissures interfaisceaux, des décohésions fibre/matrice, des pull-out de fibres, des ruptures
de fibres et du délaminage) [120]-[122]. En revanche, des fissures dans les zones riches en
résine ne sont pas usuellement observées [121].

Sur la figure 2.3.2.1 [120], des observations au MEB ont mis en évidence les
phénomeénes de fissuration. Des endommagements a l'intérieur des faisceaux de fibres
apparaissent dés le premier tiers de la durée de vie totale en fatigue (a). Cela peut
correspondre a une rupture de l'interface pectique entre les fibres au sein des faisceaux [120].
Aprés 2/3 de la durée de vie totale en fatigue, des fissures a l'interface fibre/matrice
apparaissent (b). Cela traduit que I'adhésion fibre/matrice est meilleure que I'adhésion
fibre/fibre au sein d’un faisceau [43]. A la rupture du composite (c), les fissures se sont
propagées a l'interface fibre/fibre et dans la résine.

Figure 2.3.2.1 : Clichés au MEB de composites lin/époxy unidirectionnels (a a c)
respectivement apres un tiers, deux tiers et la totalité de la durée de vie en fatigue [120]
1 : faisceau de fibres, 2 : début de fissure intrafaisceau, 3 : propagation de fissures
intrafaisceau, 4 : fissure a I'interface faisceaux - matrice, 5 : propagation de fissures dans la
résine

Lors d’essais instrumentés avec des capteurs d’émission acoustique, des auteurs [120],
[121] ont déterminé que les endommagements pouvaient étre classés en fonction de
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I’'amplitude maximale des salves avec : fissure de la résine (ici de I'’époxy) entre 35 et 53 dB,
fissure a l'interface fibre/matrice entre 58 et 63 dB et rupture des fibres entre 66 et 100 dB.
Néanmoins ces approches de classification par méthode monoparamétrique sont a considérer
avec prudence [123]. Ces endommagements sont apparus principalement dans deux phases
extrémes de la durée de vie, soit les 20 premiers pourcents et les 20 derniers pourcents [120],
[121].

De plus, la densité de fissures dans le composite est corrélée aux déformations du
matériau [120], [121], ce qui permet d’avoir acces a un indicateur de ces endommagements
au cours de I'essai [43].

Aussi, les parametres microstructuraux ont une influence sur le comportement en
fatigue des matériaux. Un taux volumique de fibre élevé permet d’augmenter la durée de vie
en fatigue [118], [124], [125], du moins jusqu’a un Vf de 40 % a minima. L'orientation des plis
dans I'empilement a également un impact [105], [118], [120], [121], [126], mais seulement
au-dela de la limite d’endurance [105], a environ 30 % de I'UTS. Il a donc été déterminé que
les stratifications [+45°] se déforment moins en fatigue que les stratifications [0°/90°] [121],
[126], [127], mais les stratifications unidirectionnelles [0°] sont celles qui ménent a des
déformations résiduelles les plus faibles [105], [128].

2.3.2.2 — Evolution des propriétés mécaniques

Les matériaux composites a fibres végétales suivent, dans la majorité des cas [43], une
loi logarithmique quant a I’évolution du nombre de cycles avec la contrainte appliquée, mais
peuvent parfois suivre davantage une loi puissance. Dans le cas d’une loi logarithmique, une
loi de Wohler est utilisée :

log(Nf) = A+ B.opnae (Eq2.3.2)

Avec Nt : durée de vie en fatigue, g,,4 : |a valeur maximale de contrainte appliquée. A
et B sont des parameétres qui seront déterminés a des fins de comparaisons dans le tableau
2.3.2.2 [43]. Les parametres des courbes de Wohler associés a des composites
unidirectionnels y sont référencés.

. - Taux vol. de
Type de fibre Résine fibres A B
Sisal Epoxy environ 70 % 9.724 -0.029
Lin, Jute et Sisal Polyester entre 32 et 38 % 9.470 -0.037
Chanvre Polyester environ 36 % 10.98 -0.062
Chanvre Ponetherr.1el environ 14 % 9.224 -0.268
haute densité
Lin Epoxy entre43 et49 % 8.881 -0.025

Tableau 2.3.2.2 : Parameétres des courbes de Wohler pour différents types de composites
unidirectionnels avec un empilement [0] a fibres végétales [43]

En couplant ces sollicitations de fatigue avec des conditions hygrothermiques
ambiantes, les composites lin/époxy ont de bonnes performances mécaniques, avec des
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pentes de courbe de Wohler comparables a celles de composites renforcés de fibres de verre
[105], [117]-[122], [126].

Ensuite, la limite en fatigue n’a pas été clairement identifiée puisque la plupart des
essais ont été arrétés a un maximum de 1 ou 2 millions de cycles.

Lors d’essais de potentiel restant aprés 500.000 cycles en fatigue a 30 % de I'UTS,
Bensadoun [105], [128] n’a pas observé de différence avec le comportement quasi-statique
sans fatigue préalable. Cela a été attribué a un endommagement par fatigue de la matrice et
des interfaces. Effectivement, puisque la rupture quasi-statique se produit principalement par
rupture des fibres dans ses travaux, les endommagements issus de la fatigue n’ont pas
impacté le mode de rupture, donc n’ont pas conduit en la rupture prématurée des fibres.

Cela signifie qu’il peut y avoir une possibilité de déterminer plus rapidement une limite
d’endurance, si elle existe pour les composites a fibres végétales, a I'aide de critéres
d’endommagements, par exemple la contrainte pour laquelle le comportement sous
chargement monotone (CM) aprés 2 millions de cycles sans rupture reste le méme que sans
fatigue [43].

Cependant, la détermination de la durée de vie en fatigue, ou la limite en fatigue, ne
suffit pas pour caractériser les performances d’'un composite. En effet, méme pour des
composites avec une durée de vie en fatigue similaire, I"évolution du comportement des
composites (déformation et rigidité) n’est pas toujours la méme puisqu’elle va dépendre du
type de fibres notamment [43].

Pour les composites a fibres de lin dans une matrice époxy, le comportement en fatigue
ne se conforme pas au comportement classiguement observé pour les composites renforcés
de fibres longues de verre ou de carbone [105], [120], [121], [126], [128]. Ce comportement
classique est rapporté sur la figure 2.3.2.2.1 [129]. En effet, pour les composites a fibres de
lin, une forte augmentation de la rigidité est observée dans un premier temps, puis une
stabilisation, ou une augmentation légere, jusqu’a environ 80 % a 90 % de la durée de vie en
fatigue, puis la rigidité diminue juste avant la rupture [43] (cf. figure 2.3.2.2.2 [120]). Cette
rigidité est parfois mesurée comme la pente entre les points extrémes des cycles de
chargement, comme la pente a 'origine lors de la phase de chargement de chaque cycle ou
bien comme la pente a I'origine lors de la phase de déchargement de chaque cycle.
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Figure 2.3.2.2.1 : Perte de rigidité classiquement observée dans les composites renforcés par
des fibres synthétiques au cours d’un essai de fatigue (N étant la durée de vie en fatigue et
Nf la durée de vie totale en fatigue de I’échantillon) [129]

—#— 50% of UTS —*—60% of UTS —4&—T70% of UTS —&— 80% of UTS
33} (a)

-2
fat A&

. m*;‘:“.".‘:".‘*... e s

2t &> o
// /

E* (GPa)

1 A 1 A L A 1 A L
0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
Normalized number of Cycles (N/Nf)
Figure 2.3.2.2.2 : Evolution de rigidité classiquement observée dans les composites renforcés
par des fibres végétales au cours d’un essai de fatigue (N étant la durée de vie en fatigue et
Nf la durée de vie totale en fatigue de I’échantillon) [120]

Cette rigidification dépend également du niveau de chargement (NC) appliqué. En
revanche, Liang et al. [121] observent une augmentation de rigidité plus faible pour des
niveaux de contraintes (NC) élevés, tandis que El Sawi et al. [120] observent un effet inverse.
Il est important de noter que, dans le cas de Liang et al. [121], |a déformation a été estimée a
partir du déplacement de traverse tandis que, pour les travaux de El Sawi et al. [120], un
extensometre a été utilisé et les mesures peuvent donc étre considérées plus fiables [43]. De
plus, dans de précédents travaux [65], pour des hauts NC, une légére diminution du module
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dynamique a précédé une augmentation de la rigidité et, pour des NC plus faibles, la rigidité
a rapidement augmenté pour atteindre un plateau jusqu’a la rupture.

Cette rigidification au cours de la fatigue est souvent attribuée a une réorganisation
microstructurale (réorientation de microfibrilles, cristallisation de la cellulose amorphe due a
la déformation) qui a pour conséquence cette augmentation de rigidité [105], [118], [120],
[121], [126], [128]. Ces changements sont partiellement irréversibles et entrainent une
déformation permanente dans le sens des fibres. Cependant, ces hypothéses sont a
considérer avec beaucoup de précautions, car elles n'ont pas pu étre démontrées a I’heure
actuelle, I'analyse in situ de ces phénomeénes étant d’'une grande complexité [43].

Aussi, la déformation moyenne mesurée est en augmentation permanente au cours
des essais de fatigue selon une évolution en trois étapes : une premiére augmentation rapide
et importante au début de I'essai, une augmentation faible pour le reste de I'essai, puis de
nouveau une augmentation rapide avant rupture [65]. Cette évolution peut étre observée sur
la figure 2.3.2.2.3 [121]. C'est dans la premiere étape que la déformation permanente
s’accumule le plus [105]. De plus, la déformation résiduelle est d’autant plus grande que la
rigidification est importante [117]. Cette augmentation de la déformation moyenne peut étre
attribuée a des comportements dépendant du temps. En effet, les composites a fibres
végétales ont un comportement viscoélastique qui peut induire un tel comportement
dépendant du temps lors d’essais de traction monotone [130], [131]. En plus, des
endommagements et des effets de fluage peuvent se produire et augmenter la déformation
moyenne [65], [120].
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Figure 2.3.2.2.3 : Courbe déformation résiduelle = f(fraction de vie) illustrant I’évolution de
la déformation au cours de I'essai de fatigue [121]

Suivant les publications, différentes déformations sont mesurées : la déformation
totale [126], [132], la déformation permanente ou résiduelle [105], [117], [121], [128], Ila
déformation moyenne [120] et la déformation minimale du chaque cycle [126], [132].

L’énergie dissipée diminue au cours de la fraction de vie en fatigue [121], [133], [134].
Cette énergie est calculée a 'aide de l'aire des boucles d’hystérésis de la contrainte en
fonction de la déformation au cours de chaque cycle. Cette énergie est proportionnelle au
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niveau de chargement appliqué [121]. Elle peut également servir d’indicateur
d’endommagement [132].

De nombreux phénomenes ont donc pu étre identifiés a I’heure actuelle, mais d’autres
essais sont nécessaires, notamment a différents rapports de chargement R, et des essais
supplémentaires permettraient de confirmer I'évolution des propriétés des matériaux ainsi
que les indicateurs d’endommagement [43]. Aussi, I’évolution de I'amplitude de déformation
est rarement analysée dans les études de fatigue [43]. En effet, cette amplitude de
déformation semble augmenter au cours de la fatigue et peut avoir une influence sur les
propriétés mesurées du composite. Mahboob et Bougherara [43] conseillent donc de la
mesurer et de I'analyser dans les prochains travaux réalisés.

2.4 — Sollicitations couplées

Si une température de vieillissement inférieure a 100°C a un effet sur la résine et sur
les fibres, elle n’a pas les mémes cinétiques ou le méme impact que I’exposition a de I'eau. En
effet, a température d’utilisation, les dégradations thermiques du matériau prennent plus de
temps que celles liées a I'absorption d’eau a apparaitre. Les cinétiques d’un vieillissement par
exposition a I'eau sont cependant impactées par la température, puisque le coefficient de
diffusion de la loi de Fick dépend de la température. De plus, la fatigue peut induire des
endommagements, qui peuvent ensuite étre a I'origine d’'une modification de I'absorption ou
des effets des vieillissements par exposition a I'eau et a la température. Ceci met en évidence
des couplages qui existent entre les différentes sollicitations, qui induisent des phénomeénes
de vieillissement plus importants ou avec des cinétiques plus rapides. Pour une structure
réelle, de nombreuses sollicitations existent, ainsi que toutes les combinaisons de celles-ci. Au
regard de ce qui a été présenté dans ce chapitre, le but de cette section est d’étudier les
couplages qui existent entre le vieillissement par exposition a I'eau, le vieillissement
thermique et le vieillissement sous sollicitations mécaniques.

Tout d’abord, le couplage de sollicitations eau-thermique est étudié, avec I'effet de la
température sur l'absorption d’eau et l'utilisation de ce couplage pour étudier les
phénoménes de vieillissement liés a une exposition prolongée a I’eau. Ensuite, les couplages
hydro-thermo-mécanique sont traités.

2.4.1 - Vieillissement par sollicitation eau-température

2.4.1.1 — Effet de la température sur la sorption d’eau

La température intervient dans I'absorption d’eau puisque le coefficient de diffusion
dépend de la température selon une loi d’Arrhenius.

En revanche, ce n’est pas le seul effet de la température sur 'absorption d’eau. De
nombreux travaux [67], [68], [81], [94] ont mis en évidence une dépendance entre la
température et le palier de saturation, pour une différence de température lors d'un
vieillissement par sollicitations hygrothermiques (atmosphére humide) ou d’un vieillissement
par sollicitations hydrothermiques (immersion) (cf. figure 2.4.1.1 et tableau 2.4.1.1). Avec une
température croissante, des cinétiques plus rapides et des paliers de saturation plus hauts
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sont observés, ce qui peut indiquer des dégradations plus importantes causées par une
interaction plus importante entre I’eau et les constituants [67].
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Figure 2.4.1.1 : Prise de masse d’un composite lin / époxy lors de deux vieillissements par
sollicitations hygrothermiques : (20 °C, 90 %HR) et (40 °C, 90 %HR) [67]

Température Gain de masse | Coefficient de diffusion
a saturation (%) D x 10°® (mm?/s)
23°C 7,245 1,414
37,8°C 8,652 3,525
60°C 9,365 11,924

Tableau 2.4.1.1 : Gain de masse a saturation et coefficient de diffusion pour des composites
lin / époxy lors d’immersions a 23 °C, 37.5 °C et 60 °C [68]

De ce fait, les endommagements liés au vieillissement par exposition a l'eau
apparaissent plus rapidement et de maniére exacerbée avec une température plus haute, et
les propriétés mécaniques en sont affectées en conséquence. La température ne change
cependant pas le comportement a saturation, mais amplifie seulement les phénomenes mis
en jeu. Ainsi, le module diminue linéairement en fonction de la prise de masse lors de
I'immersion [67].

Il est important de noter que dans les travaux de Li et Xue [68], I'UTS apres séchage
des échantillons vieillis a 23°C pendant 2 heures a 120 °C est équivalente a I'UTS initiale, ce
qui traduit ici la réversibilité des phénomeénes en jeu. En revanche, dés 37.8 °C, les
phénomeénes ne sont plus entierement réversibles a cause de fissurations et du pelage des
fibres.

Ainsi, a saturation, le vieillissement sous sollicitations couplées eau-thermique n’induit
pas d’endommagement supplémentaire par rapport au vieillissement par exposition a I'eau
seul, mais permet d’accélérer |'apparition des endommagements, comme la plastification

46



réversible des composants, la réorientation des fibres dans le composite et des microfibrilles
dans la paroi des fibres ainsi que des fissurations et autres endommagements irréversibles.

De ce fait, I'utilisation d’un tel couplage eau-thermique est trés employée afin de
réaliser des essais de vieillissement accélérés, pour atteindre des endommagements
correspondant supposément a un vieillissement de longue durée en conditions réelles en un
temps réduit. Malheureusement, il reste difficile de mettre en place un protocole de
vieillissement accéléré permettant de traduire parfaitement les endommagements d’un
vieillissement réel de longue durée. Un protocole de vieillissement dans des conditions
séveres permet au moins d’exacerber les phénomeénes et permet ainsi de surdimensionner,
ce qui reste, pour des utilisations industrielles, acceptable dans une certaine mesure.

2.4.1.2 — Exposition prolongée : couplage temps-température-eau

Une immersion prolongée consiste a atteindre le palier de saturation initial, puis a
laisser le matériau dans I'eau pour une durée importante. Cela peut étre d’'une importance
cruciale lorsque les matériaux sont utilisés ensuite dans le milieu maritime, ou exposé a |'eau
sur de longues durées. En laboratoire, I'étude des endommagements qu’induit I'immersion
longue n’est atteignable qu’avec I'application de température pour accélérer les cinétiques
mises en jeu.

Une exposition prolongée provoque des endommagements supplémentaires par
rapport a une simple saturation, notamment une dissolution des pectines, des hémicelluloses
et de la cellulose peu cristalline, lorsque la température est suffisamment élevée. Ces
endommagements ont été observés par Li et Xue [68] pour une durée d'immersion longue a
60 °C d’'un composite lin / époxy. Aprés séchage, les fibres présentaient des diameétres plus
faibles que celles du composite avant vieillissement, ce qui traduit la perte de composants
dans les fibres. Cette dissolution entraine une perte d’UTS, du fait d’un transfert de charge
aux microfibrilles moins efficace [16], et de contrainte a rupture en cisaillement interlaminaire
[68].

Ces phénomeénes n’ont pas été observés pour des températures plus faibles (23 °C et
37.8 °C). Cela signifie que la température induit des dommages supplémentaires qui
n’apparaissent pas a des températures peu élevées. Ces endommagements sur une longue
durée ne traduisent donc pas des phénomeénes réels sur un composite utilisé pour des
températures ambiantes.

2.4.2 - Vieillissement par sollicitations couplées eau-température-
mécanique

2.4.2.1 — Vieillissement par sollicitations couplées eau-température-fluage

La réponse viscoélastique/viscoplastique des matériaux lors du fluage est exacerbée
par la présence 'eau et la température. La figure 2.4.2.1.1 [116] présente I'évolution de la
déformation en fonction du temps pour des échantillons testés en atmosphere controlée et
des échantillons testés en immersion [6], [116]. La déformation est donc plus importante en
présence d’eau. De méme, sur la figure 2.4.2.1.2 [116], le module relatif décroit plus
rapidement en présence d’eau, bien que la valeur atteinte a la fin du fluage soit équivalente
pour les différents échantillons [6], [116].
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Figure 2.4.2.1.1 : Déformation en fonction du temps de fluage d’'un composite a fibres de lin
sous différentes conditions environnementales (TM : thermomécanique ; MHT :
hydrothermomeécanique) [116]
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Figure 2.4.2.1.2 : Rigidité en fonction du temps de fluage d’un composite a fibres de lin sous
différentes températures d’essai et humidité (TM : thermomécanique; MHT :
hydrothermomeécanique ; HT : hydrothermique) [116]

2.4.2.2 - Vieillissement par sollicitations couplées eau-température-fatigue

Le couplage hydrothermomécanique reste a ce jour peu documenté dans la littérature.
Certains auteurs [124], [132], [135] ont observé une augmentation de I'activité
d’endommagement avec de I’'humidité dans les fibres. L’eau a ainsi diminué la durée de vie en
fatigue et I’énergie dissipée par déformation a été augmentée également. Cela a été attribué,
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aprés analyse par émissions acoustiques [132] ou par observations microscopiques post-
mortem [124], [125], a une perte d’adhésion fibre/matrice liée a la présence d’eau.

En revanche, dans de précédents travaux [65], la contrainte nécessaire pour atteindre
1 million de cycles pour des échantillons vieillis en environnement humide a été trouvée plus
importante que celle pour des échantillons non vieillis, respectivement 155 et 140 MPa. Ainsi
sur la figure 2.4.2.2.1 [65], pour les NC les plus élevés, la durée de vie des échantillons vieillis
(WVS) est réduite par rapport aux échantillons non vieillis (DRY), mais cette tendance s’inverse
aux NC plus faibles [65].
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Figure 2.4.2.2.1 : Courbe contrainte = f(nombre de cycles) pour des éprouvettes lin/époxy
avant vieillissement (DRY) et a saturation (WVS) [65]

De plus, le phénomeéne de rigidification observé en fatigue en I'absence de
vieillissement est plus important que pour le matériau testé en fatigue aprées vieillissement
(cf. figure 2.4.2.2.2 [65]). L'énergie dissipée (proportionnelle a I'aire de I'hystérésis) est
également plus importante pour les éprouvettes vieillies (b) que pour les éprouvettes non
vieillies (a) [65].
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Figure 2.4.2.2.2 : Cycles contrainte = f(déformation) pour les cycles 1, 125, 3125 et 78125
pour les échantillons non vieillis (DRY) (a) et les échantillons vieillis (WVS) (b) [65]

De plus, dans ces travaux [65], des fissures a l'interface faisceaux/matrice ont été
observées, sans fissure a l'intérieur des faisceaux. Ces fissures ont été attribuées a un
gonflement induit par I'absorption d’eau, provoquant ainsi une meilleure adhésion fibre
matrice par un phénomeéne similaire a du frettage [65]. Ainsi, la limite en fatigue a pu étre
augmentée.

Il est important de noter que dans ces travaux [65], le vieillissement s’est fait en
conditions hygrothermiques, pour une absorption massique du composite de I'ordre de 3% a
3.5% (par rapport a I’état d’équilibre pour le matériau conditionné a 23 °C, 50 %HR), ce qui
reste modéré comparé aux vieillissements en immersion, qui pourraient donc induire des
endommagements plus importants, ce qui peut justifier les différences de phénoménologies
observées.

On peut donc en conclure que des effets contradictoires ont été observés, qui peuvent
dépendre des conditions de sollicitations. Il est cependant indéniable que I'eau affecte les
propriétés en fatigue de maniére non négligeable et des études supplémentaires doivent étre
menées pour une analyse plus fine des phénomenes mis en jeu et de leurs effets lors d’essais
de fatigue.

2.5 = Conclusion

Au regard des phénomenes de vieillissement présentés dans ce chapitre, il est possible
de positionner les travaux de cette theése. Une utilisation de ces composites est envisagée pour
du mobilier urbain, en extérieur. De ce fait, I'exposition a I'eau, a la température et aux
sollicitations mécaniques sera inévitable. Le but de cette these sera donc d’étudier des
composites lin/époxy dans le cadre d’un vieillissement sous sollicitations couplées en
immersion ou en conditions humides avec de la température et une éventuelle sollicitation
en fatigue.

Cependant, il faut étre conscient du fait que la structure réelle sera également exposée
a des sollicitations plus complexes, que ce soit par le caracteére multiaxial de la sollicitation
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mécanique, par des conditions complexes (atmosphére humide et présence d’eau liquide
selon des cycles météorologiques) ou par leur pluralité (exposition aux UV, au fluage, a la
fatigue, a I'eau, a des microorganismes...). Il sera donc considéré ici que la fatigue, I'eau et la
température seront les facteurs principaux de vieillissement, ce qui reste discutable. Les
vieillissements en conditions réelles sont longs et difficiles a étudier, car la littérature ne
permet pas d’avoir assez de recul sur les phénomenes de vieillissement avec des couplages
moins complexes, comme le vieillissement sous sollicitations hydrothermomécaniques, afin
d’envisager une compréhension des phénomenes de vieillissement sous couplage complet des
sollicitations réelles. Ces travaux seront donc une premiére étape dans la caractérisation du
vieillissement des composites a fibres végétales.

Dans l'optique de produire industriellement des matériaux composites renforcés de
fibres végétales, la modélisation de leur durabilité est également importante pour la
conception et I'estimation de la durée de vie des structures. Le chapitre suivant sera donc
dédié a I'état de I'art sur les problématiques d’approches numériques de prédiction du
comportement lors de vieillissement pour des composites a fibres végétales.
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Chapitre 3 — Approches numériqgues de la durabilité des
composites a fibres végétales

L'approche numérique des composites renforcés de fibres synthétiques a été
beaucoup étudiée dans la littérature pour répondre a des problématiques de résistance
mécanique et de conception de structures. En revanche, I'approche numérique de la durabilité
est encore confrontée a des verrous, dont la complexité morphologique du matériau et, plus
spécifiguement, la prise en compte de l'interphase entre les fibres et la matrice et son role
dans la diffusion ainsi que sur 'endommagement.

Les fibres perméables présentent des problématiques supplémentaires. La diffusion
dans les fibres ne peut donc plus étre négligée et les contraintes internes liées au gonflement
des différents constituants en sont largement modifiées. Par ailleurs, les fibres végétales, en
plus d’étre perméables, présentent une grande variabilité dimensionnelle, ce qui complexifie
la modélisation numérique réaliste du vieillissement des composites.

Ces différents aspects de la littérature sont donc abordés dans ce chapitre. Tout
d’abord, la durabilité de composites a fibres synthétiques est abordée au regard de la
microstructure et de la taille des interphases entre la matrice et les fibres. Ensuite, I'approche
numérique de la perméabilité des fibres au sein d’'un composite est explicitée. Enfin, les
différentes approches numériques visant a comparer une modélisation a une campagne
expérimentale sont discutées.

3.1 — Approches numériques de la durabilité des composites a
fibres synthétiques

Le but de cette section est de présenter les travaux de la littérature qui traitent de
I'approche numérique durabilité des composites a fibres synthétiques.

Tout d’abord, la distribution des fibres au sein du composite joue un role important
sur la diffusion d’eau et sur 'endommagement que les composites subissent. D’abord, la
résistance de l'interface fibre-matrice avec I'absorption d’eau diminue [136], [137]. Ensuite,
les contraintes internes dépendent du gonflement hygroscopique induit par I'absorption
d’eau [86], [138]. Ainsi, une perte de performance est observée dans la littérature [86], [138],
[139], en modélisant un endommagement de l'interface par traction-séparation dans les
travaux d’Abhilash et al. [139] et en modélisant le gonflement hygroscopique dans les travaux
de Peret et al. [86], [138].

Ensuite, le couplage entre les propriétés de diffusion et les contraintes a été étudié
[138]. Un chargement en traction augmente la cinétique d’absorption tandis qu’une
compression la diminue [140], [141]. Les équations de Doolittle [142], [143] lient la diffusivité
d’un matériau a son état de contraintes. Ces équations, associées a des équations liant la
diffusivité a I'état de déformation du matériau, permettent de modéliser les relations non
linéaires entre I'état du matériau et la diffusivité [144], [145]. De plus, les propriétés
mécaniques des constituants dépendent de leur teneur en eau [146]. Il existe donc un
couplage fort. La figure 3.3.1 illustre I'effet des contraintes sur la diffusivité [140] et la
figure 3.3.2 [138] illustre les effets des contraintes internes (compression en négatif, traction
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C (%)

en positif) sur la prise en masse et de la déformation sur la prise en masse. Sur la figure 3.3.2,
les valeurs de contraintes internes (a) ou de déformation (b) appliquées varient et on observe
donc la modification de la diffusion associée. Avec ce couplage, la réduction de diffusivité du
modele dans le cas des composites étudiés dans ces travaux [138] est de I'ordre de 10% par
rapport au modele sans ce couplage et correspond mieux aux données expérimentales.
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Figure 3.3.1 : Relation entre I'état de contrainte et la diffusivité dans I'époxy [140]
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composite a fibres hydrophobes (carbone ou verre) [138]
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Enfin, I'approche numérique de la durabilité des composites repose sur un autre
aspect : les interphases existant entre la matrice et les fibres. En effet, les pertes de propriétés
mécaniques sont souvent attribuées a des dégradations de I'interface ou de I'interphase des
composites [147]-[149]. Dans les différents travaux de Joliff et al. [103], [150], [151], la
modification de propriétés de la résine autour de fibres de verre a été étudiée a travers des
analyses de température de ramollissement de I'époxy pour définir la taille de cette
interphase. Une interphase d’environ 10 um a ainsi été observée autour d’une fibre par AFM,
ce qui correspond, dans le cas du composite étudié, a la totalité de la résine du
composite [151], avec un impact significatif sur la température de ramollissement [103] selon
une loi non linéaire [150]. Par approche inverse, le coefficient de diffusion de I'eau dans
I'interphase a été déterminé comme étant 5 fois supérieur au coefficient de diffusion de I'eau
dans la résine non modifiée. Rocha et al. [152] ont observé une augmentation du coefficient
de diffusion dans le sens longitudinal des fibres gu’ils ont attribuée a l'interphase. Une baisse
importante et graduelle des propriétés mécaniques de I'interphase a été mise en place et les
résultats ont alors été bien corrélés avec les données expérimentales [150].

Ces différentes problématiques sont donc présentes également pour les fibres
végétales, cependant les fibres végétales impactent plus radicalement la durabilité des
composites comme il a été évoqué dans le chapitre 2, notamment du fait de leur perméabilité.

3.2 — Approches numériques des fibres perméables

La perméabilité des fibres végétales provient de leur composition et de leur structure.
Les fibres végétales sont complexes (cf. chapitre 1) et la modélisation de leur structure et de
leurs propriétés peut donc étre une problématique importante pour modéliser leur
comportement perméable au cours de la diffusion d’eau, du fait de leurs variabilités
dimensionnelles externes, mais également de leur structure interne hydrophile.

Les fibres végétales peuvent donc étre modélisées, hors du composite, selon plusieurs
approches.

La premiere approche consiste a modéliser les fibres végétales comme des parois
cylindrigques concentriques [153], en accord avec la microstructure réelle des fibres. Dans leurs
travaux, Gassan et al. [154] ont pu considérer I'influence de I'angle microfibrillaire et de la
teneur en cellulose des fibres sur les propriétés mécaniques de fibres.

Une seconde approche consiste a modéliser les fibres végétales comme des matériaux
homogenes, sans défaut et sans lumen [10]. La validité de cette modélisation a été étudiée
par I'analyse du module d’Young lors d’un essai de traction monotone sur une fibre. Le modéle
a donc pu étre corrélé correctement avec les résultats expérimentaux, a un phénomeéne pres,
se produisant au début de I'essai et attribué a la présence de kink-band (nceud dans les fibres
de lin) et d’un seuil de plasticité [10]. En revanche, le module d’Young est souvent calculé, lors
d’essais de traction sur des fibres seules, par la section externe des fibres sans prise en compte
du lumen. Le méme biais est donc présent sur les résultats expérimentaux et sur le modeéle.
Cette approche est donc a considérer avec prudence, mais permet la simplification des
modeles de composites puisque la premiére approche reste difficile a implémenter dans un
modele de composite.
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Ensuite, le modeéle diffusif Fickien appliqué aux composites a fibres imperméables
(fibres synthétiques) est altéré par la présence de ces fibres perméables. Les travaux de Rao
et al. [155], [156] ont permis d’établir les équations diffusives adaptées aux composites a
fibres perméables. Ensuite, les travaux de Gueribiz et al. [157], via une approche numérique,
ont permis de déterminer des formules semi-empiriques permettant de calculer les propriétés
de diffusion des fibres au sein du composite. Il est important de noter que dans ces travaux,
une continuité du flux a l'interface fibre/matrice a été utilisée, puisqu’une continuité de
concentration d’eau contenue dans les milieux n’était pas possible compte tenu de
I’absorption d’eau bien plus grande pour les fibres que pour la résine (autant en cinétique
gu’en quantité a saturation). Le saut de concentration a donc été représenté par la formule
suivante [157] :

Cj’C:O(C’"(Eq3.2.1)

Avec Ct la concentration en eau dans les fibres, Ci, la concentration en eau dans la
matrice et a une constante représentative du saut de concentration en eau.

Ainsi, les formules suivantes ont pu étre établies, ou M est la teneur en eau des fibres
dans le composite et Dt le coefficient de diffusion des fibres dans le composite [157] :

Mf — M.'R!)m sec

Pf sec (Eq 3.2.2)

v

Df =D,,—
* (Eq3.2.3)

Avec Mn, la teneur en eau de la matrice, pmsec la masse volumique de la résine a I'état
sec, Prsec la masse volumique des fibres a I'état sec, Dm le coefficient de diffusion de la matrice
et  un parameétre assimilé a un indice de perméabilité des fibres [157].

La problématique liée a I'interphase associée aux fibres perméables a été peu étudiée.
Dans les travaux de Liu et al. [158], une modélisation d’'un composite a fibres perméables a
été implémentée en concentration relative. lls ont utilisé une méthode HHME (heterogeneous
hybrid moisture element). Elle consiste a modéliser les interphases et les fibres comme des
matériaux multicouches, avec chaque couche considérée comme un matériau homogéne
différent avec des propriétés spécifiques. Cette méthode a été validée par comparaison avec
une méthode par éléments finis. Elle permet notamment de rendre compte de la modification
de propriétés au sein des éléments (interphase et fibres perméables) plus simplement que par
une méthode classique.

La durabilité influant sur de nombreuses propriétés, il peut également étre intéressant

d’étudier plus en détail la modélisation de la durabilité des composites a fibres végétales au
regard de la durabilité caractérisée expérimentalement.
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3.3 —Approche numérique de la durabilité des composites a
fibres végétales caractérisée expérimentalement

Des travaux existent sur l'absorption d’eau et le couplage mécanique sur les
composites a fibres végétales, mais la prise en compte de la microstructure reste peu étudiée
a ma connaissance.

Pour une prise en compte de la microstructure issue d’'une campagne expérimentale,
guatre grandes approches semblent émerger :

- la modélisation 3D homogénéisée sans représentation directe des fibres

-la modélisation 2D simplifiée des fibres, représentées par des ellipses pouvant
produire une microstructure avec un agencement aléatoire, avec des parametres d’ellipse en
accord ou non a des observations microscopiques

- la modélisation 2D reconstituée des fibres, aux contours modélisés par des fonctions
polynomiales, pour produire des microstructures avec un agencement aléatoire et une forme
des fibres / des faisceaux aléatoire et représentative de la microstructure réelle observée par
microscopie.

- la modélisation 2D réaliste, par analyse directe de clichés microscopiques

Dans la premiere approche, la diffusion de I'eau est mesurée lors de la campagne
expérimentale et intégrée par la mise en place d’une diffusion 3D orthotrope en approche
macroscopique homogénéisée. Dans les travaux de Saidane et al. [80], des cubes de 15 mm
de c6té de composites ont été couverts sur 4 faces selon la figure 3.3.1. Ce protocole leur a
permis de déterminer les coefficients de diffusion dans les différentes directions d’orthotropie
du composite afin d’alimenter le modele 3D macroscopique homogénéisé. Il est intéressant
de noter que dans ces travaux, la diffusion dans le sens des fibres est environ 2 fois plus rapide
que dans le sens perpendiculaire aux fibres pour les composites quasi-UD.

Selon un protocole similaire, une campagne d’essais mécaniques pourrait étre
intéressante pour alimenter une partie mécanique du modele et ainsi déterminer la durabilité
de la structure en 3D.

Cette modélisation 3D macroscopique homogénéisée ne représente cependant pas les
fibres au sein du composite.

Fibres direction Dy D-

d »
| L4

D.\' q— D.\'

h h

B Clogged L L L
[ Unclogged ) D-

Figure 3.3.1 : Schéma des cubes de composites couverts sur 4 cotés (clogged) selon 3
configurations — cotés libres (unclogged) opposés pour diffusion d’eau

L’étude des contraintes internes par le biais du gonflement relatif des fibres dans la
résine est difficile dans le cas d’'un modele 3D homogénéisé et ne serait pas forcément
représentative des concentrations de contraintes liées aux artefacts de la microstructure

57



(angles des fibres, proximité de fibres, etc). Pour pallier ce probléme, des microstructures 2D
peuvent étre utilisées dans un modele diffusif. Dans ce cas, comme évoqué précédemment, il
reste plusieurs possibilités.

Une modélisation multiéchelle des fibres par génération aléatoire d’une
microstructure par ellipses représentatives de la géométrie des fibres observées par
microscopie a notamment été réalisée dans les travaux de G. Apolinario Testoni [116].
Effectivement, des observations microscopiques ont été analysées au regard de différents
parametres morphologiques et les ellipses générées étaient alors statistiquement
représentatives de la réalité du composite selon plusieurs paramétres étudiés : la surface, le
grand diameétre et le petit diametre. Deux échelles ont pu étre définies de par la présence de
meéches dans le composite : une échelle macroscopique (représentation des meches) et une
échelle microscopique (représentation des fibres unitaires au sein des meches). L’analyse a
I’échelle microscopique a permis une homogénéisation des méches. L’échelle macroscopique
a donc conduit a un modeéle de répartition de ces meches, de taille millimétrique. Il sera noté
gue cette approche multiéchelle n’est pas pertinente si le composite étudié ne comporte pas
de meches, mais des fibres modélisées par des ellipses représentatives de I'analyse
morphologique d’observations microscopique restent intéressantes.

Des recherches s’orientent également vers la description avec plus de précision des
fibres dans les composites, rendue difficile par I'agencement aléatoire des fibres, faisceaux
et/ou meches dans une section, ainsi que des tailles et des formes trés variables [116], [159].
Cette représentation elliptique reste cependant simplifiée, en considération de la complexité
de la morphologie réelle des fibres végétales.

Ainsi, dans les travaux de Mattrand et al. [159], des reconstructions de forme de fibres
en 2D par Transformée de Fourier Discréte (TFD) ont été étudiées afin de créer des géométries
plus simples que les géométries réelles, mais plus fines qu’une approche par génération
d’ellipses. Le matériau composite présentait une répartition aléatoire des fibres dans
I’épaisseur, sans orientation privilégiée. En une dizaine d’images au microscope optique, les
auteurs [159] ont pu analyser 849 fibres élémentaires et 174 faisceaux. Les contours de ces
objets ont ensuite été décrits comme un vecteur de coordonnées, contours qui ont été
discrétisés et reproduits a I'aide de TFD. La reconstruction de formes a donc été possible a
I'aide d’une TFD inverse. La figure 3.3.2 montre une forme réelle d’une fibre unitaire et d’un
faisceau ainsi que la reconstruction par TFD avec une troncature a partir du coefficient de
Fourier M. (fibres élémentaires) et My, (faisceaux) [159].
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—e— observed elementary fiber
Fourier with Mg =15

—— Fourier with M, =8

—e— observed bundle
Fourier with My = 15

—— Fourier with M, = 8

Fourier with M, = 4 Fourier with M, = 4

Figure 3.3.2 : Reconstruction du contour d’une fibre (a gauche) et d’un faisceau (a droite) a
I'aide d’'une TFD — troncature a partir du coefficient de Fourier M. (fibres élémentaires) et
My, (faisceaux) [159]

A partir de la modélisation de formes aléatoires [160] issue d’une décomposition
Karhunen-Loeve, une base chaotique de polynémes permet l'identification de vecteurs
aléatoires [159]. Ainsi, la simulation aléatoire de polyn6mes de coordonnées donne des
microstructures aléatoires représentatives de I'analyse morphologique réalisée. Dans ces
travaux [159], il reste tout de méme a étudier I'influence d’un tel modéle morphologique sur
les comportements mécanique et diffusionnel du matériau.

Cette approche-ci n’est cependant pas incompatible avec I'approche multiéchelles
présentée précédemment, en remplacant le modele elliptique des fibres par le modeéle de
reconstitution de la géométrie complexe présentée ici.

Enfin, dans les travaux de G. Apolinario Testoni [116], des images microscopiques
réelles ont pu étre importées et maillées pour obtenir une surface numérique réaliste. Les
résultats sont donc plus précis quant a la diffusion et aux propriétés mécaniques, mais le
temps de calcul est trés long du fait de la finesse du maillage nécessaire, compte tenu de la
complexité de la microstructure réelle. Cette approche semble donc difficile a mettre en place
pour une utilisation industrielle.

Dans ces différentes approches, il est donc important de considérer I’échelle a laquelle
le matériau doit étre étudié en fonction de sa morphologie (présence de meches ou non,
agencement complexe des fibres, taille de la structure).

3.4 — Conclusion

Dans ce chapitre, de nombreuses problématiques ont été évoquées pour I'approche
numérique de la durabilité de composites, et d’autant plus que les composites a fibres
végétales présentent des géométries et arrangements plus complexes. Il reste donc de
nombreux verrous a lever, comme l'intégration d’'une microstructure représentative de la
réalité extrapolable en 3D, en prenant en compte la variabilité longitudinale des fibres
végétales. La problématique d’interphase, évoquée pour les composites a fibres synthétiques,
est encore complexe a mettre en place pour des microstructures a fibres végétales, puisque
la représentation de la microstructure des composites a fibres végétales est encore discutée
et en développement dans la littérature.
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S’agissant d’'un composite unidirectionnel, la modélisation 2D par reconstruction des
contours de fibres semble prometteuse, puisqu’elle permet une représentation plus réaliste
a I'échelle des fibres tout en étant plus simple qu’un modeéle réalisé a partir d’'un cliché
microscopique qui nécessite un maillage tres fin et augmente ainsi les temps de calcul.
Cependant, cette méthode de reconstruction requiert des d’algorithmes spécifiques
d’analyse. Les modeles macroscopiques homogénéisés 3D et les modeéles 2D avec fibres
elliptiques restent cependant des approches numériques envisageables et cohérentes avec
les objectifs de cette thése. Cependant, afin de simplifier I’étude, la fabrication d’un matériau
quasi isotrope transverse est visée.
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Positionnement de |'étude

L’objectif est de produire un composite robuste et répétable pour une utilisation
structurale en extérieur. Pour cela, le choix des renforts pour remplacer les fibres synthétiques
doit étre mené avec précautions. Les fibres de lin unidirectionnelles sans fils de trame ont
donc été choisies pour leurs caractéristiques mécaniques, pour le fait que les différents
collaborateurs liés a cette thése avaient déja une expérience des fibres de lin et aussi pour
leur disponibilité en France avec un marché et des entreprises capables de fournir les
quantités nécessaires avec le type de tissu voulu. Les renforts unidirectionnels sans fils de
trame sont un moyen d’étudier les phénoménes fondamentaux mis en jeu et d’éviter des
couplages de tissage (pas d’effet du tissage, de la torsion de fils, des fils de couture, etc) tout
en simplifiant I'approche numérique de leur durabilité, qui n’a pas a étre multiéchelle.

Ensuite, afin de déterminer l'influence réelle de la microstructure sur les propriétés
mécaniques et leur évolution au cours d’un vieillissement sous sollicitations thermiques et
aqueuses (immersion ou atmosphére humide), le procédé de fabrication doit permettre de
générer des composites différents. Ces composites doivent cependant étre cohérents avec
Iutilisation structurale, c’est pourquoi la mise au point du procédé de fabrication reste
importante.

Ensuite, une campagne d’essais de traction monotone (avec sollicitations
longitudinales, transverses ou en cisaillement) est réalisée afin de caractériser les propriétés
mécaniques des différents composites fabriqués. Un vieillissement thermique et aqueux est
donc appliqué pour étudier la durabilité de ces composites.

Cette campagne donne lieu a une modélisation qui permet, a défaut de pouvoir aider
la conception d’une structure en vue de I'application, de contribuer a I'étude des verrous
scientifiques actuels, comme la représentation de la microstructure et I'évolution des
propriétés mécaniques des composites modélisés.

Enfin, pour répondre a des problématiques industrielles, des sollicitations se
rapprochant de celles mises en ceuvre dans des conditions de service, voire plus sévéeres, sont
étudiées, avec une campagne en fatigue permettant d’analyser et comprendre les
phénomeénes mis en jeu lors d’essais en immersion in situ pour les différents composites, et
une campagne d’essais de traction monotone sur des échantillons vieillis par une exposition
cyclique a des conditions atmosphériques seches et humides en alternance.
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Partie 2 — Matériaux et Méthodes

Dans cette partie, les matériaux et les méthodes expérimentales seront
présentés. Les matériaux ont fait I'objet d’une étude détaillée du procédé qui a
nécessité la caractérisation de propriétés mécaniques des différents composites
fabriqués selon des parametres de fabrication divers.

Ainsi, les méthodes de caractérisation employées dans cette thése sont
présentées dans un premier chapitre.

Ensuite, un second chapitre traite de la fabrication et qui présente les

parameétres sélectionnés pour cette étude du procédé ainsi que les composites
que ces parametres ont permis d’obtenir.
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Chapitre 4 — Méthodes

Ce chapitre est présenté en deux grandes parties: les techniques d’analyse
microstructurale et les techniques de suivi des propriétés mécaniques.

La premiere partie est donc dédiée a la caractérisation de la microstructure en vue de
la compréhension des phénomeénes mis en jeu lors des différents essais qui ont été réalisés et
en vue de la mise en place d’'un modéle numérique du composite. La mesure du suivi des
vieillissements par pesée est donc présentée, puis la mesure des taux surfaciques de fibres
par analyse de clichés microscopiques, et enfin I’extraction de données morphologiques de
ces analyses de clichés.

La seconde partie permet d’exposer les différentes techniques expérimentales de
caractérisation mécanique, avec de I'analyse modale non destructive par vibrations libres qui
constitue le moyen de suivi des propriétés mécaniques lors de vieillissement, de la traction
monotone avec un suivi de la déformation dans le plan (tenseur plan) par corrélation d’images
et des essais de fatigue.

4.1 —Techniques d’analyse microstructurale

4.1.1 — Mesure par pesée : masse et taux volumiques

Des pesées ont été effectuées sur une balance Kern PRS (précision de 0.1 g) pour
déterminer les taux volumiques de fibres et de porosités dans les composites lors de la mise
en place du procédé de fabrication (section 5.3).

Cette détermination emploie une méthode inspirée de la norme ASTM D 3171 - 99.
Des échantillons de composites de 100 mm x 250 mm ont été pesés. Les dimensions ont été
mesurées avec un pied a coulisse (précision de 0.01 mm) pour la largeur et I'épaisseur, et avec
une regle (précision de 0.5 mm) pour la longueur.

Les densités des fibres, de la résine et des composites ont été mesurées en utilisant le
principe d’Archimede. Des échantillons ont été pesés successivement dans I'air et dans une
solution de dodécane. Le dodécane a été choisi afin d’éviter une absorption du solvant par les
fibres. La masse volumique des échantillons (d) a été calculée a 'aide de I’équation suivante :

d = Mair Xddod — Mdod XAair (Eq 4111)
Mair — Mdod

Avec mair : masse de I'échantillon mesurée dans Iair (g) ; mdod : masse de I’échantillon mesurée
dans le dodécane (g) ; dair : densité de I'air (6.10* a 21°C dans les conditions de I'analyse) ;
ddod : densité du dodécane (0.7487 a 21 °C dans les conditions de I'analyse).

Ensuite, les taux volumiques de fibres, résine et porosités ont été calculés a I'aide des
équations suivantes :

Mf =Ms XN XLXxI!l (Eq.4.1.1.2)

_ M
Vf =5 x 100 (Eq.4.113)
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Vr =X 100 (Eq.4.1.1.4)
pr XV

Vp=100—-Vf —Vr (Eq.4.1.1.5)

avec Mf : masse de fibres (g); Ms : masse surfacique des fibres (g/m?); N : nombre de
plis; L : longueur de I"échantillon (m); | : largeur de I’échantillon (m); Vf : taux volumique de
fibres (%) ; pf : masse volumique des fibres (g/m3); V : volume de I'échantillon (m3); Vr : taux
volumique de résine (%) ; Mc : masse de I’échantillon (g); pr : masse volumique de la résine
(g/m?3); Vp: taux volumique de porosités (%).

Cette méthode est sensible a la dispersion des valeurs des grandeurs intervenant dans
les formules. La dispersion des mesures dimensionnelles ainsi que celle de la mesure de la
densité des renforts ont donc été prises en compte, ce qui a permis de définir un écart-type
pour les différents taux volumiques.

Des pesées ont également été effectuées pour suivre la prise en masse des échantillons
au cours des différents vieillissements.

4.1.2 — Mesure des taux surfaciques par microscopie électronique a
balayage

Un microscope électronique a balayage (MEB) FEI Quanta 200 FEG a été utilisé pour
I'acquisition des images. Pour obtenir ces clichés, la surface des échantillons a été polie et
métallisée avec un fil de carbone par un métalliseur Balzers CED030.

Une mesure surfacique des taux de fibres, résine et porosités est effectuée a I'aide du
logiciel Aphelion™ sur les clichés MEB. Chaque cliché, similaire a celui présenté sur la
figure 4.1.2, a une surface de 1.2 mm?. Entre 192 et 235 clichés ont été analysés pour chaque
détermination du taux surfacique de fibres et de porosités des composites, représentant une
surface totale de 231.7 3 283.6 mm? par type de composite et état de vieillissement.

Une analyse statistique a été menée afin de déterminer le nombre de clichés
nécessaire pour que les résultats convergent. Il a été trouvé que I'écart-type devient stable a
partir d’environ 70 clichés analysés pour les fibres (84 mm?) et d’environ 110 clichés analysés
(132 mm?) pour les porosités. Les surfaces analysées ont été supposées suffisamment
importantes pour considérer les taux surfaciques mesurés comme étant représentatifs des
taux volumiques. Faisant I'hypothése que toute tranche aléatoire du matériau découpée
normalement au sens des fibres contiendra le méme taux surfacique de fibres et de porosité,
il est possible d’extrapoler ces résultats en termes de taux surfaciques a des taux volumiques
de fibres et de porosités.

Un seuillage des images en noir et blanc a été effectué afin de séparer les différentes
phases (phase fibreuse pour exemple sur la Figure 4.1.2): vide, résine et fibres.
Grossierement, les porosités apparaissent noires, les fibres gris clair et la résine gris foncé.
Ainsi, on peut comptabiliser les pixels de chaque phase et en les ramenant au nombre total
de pixels, on peut en déduire le taux surfacique de chaque phase, pour chaque cliché. On
remonte alors pour un nombre suffisant d’images a un taux moyen de chacune d’elles.
Concernant les zones qui se situent entre une porosité et la résine, elles peuvent apparaitre
de la méme nuance de gris qu’une fibre, mais le nombre de pixels considéré est négligeable
par rapport au nombre de pixels de la phase fibreuse effective. On peut donc négliger cet
effet.
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Figure 4.1.2 : Cliché MEB a gauche et phase fibreuse extraite a droite apres seuillage

4.1.3 - Extraction de données morphologiques par microscopie
électronique a balayage

Les données morphologiques de la phase fibreuse qui sont analysées par la suite se
résument principalement en quatre grandeurs : le diamétre maximal, le diamétre minimal, la
surface et la circularité. Elles sont extraites en vue de réaliser une modélisation des fibres.
Cette modélisation sera détaillée dans le chapitre 7.

Parmi la phase fibreuse, le logiciel Aphelion™ identifie des objets comme étant
I’ensemble de pixels d’'une méme phase qui sont en contact. Ainsi, des objets sont définis et
analysés : il s’agit des sections des faisceaux et des fibres isolées (représentées par une
bordure rouge sur la Figure 4.1.3.1).

Figure 4.1.3.1 : Cliché MEB analysé avec définition d’objets définis par les bordures rouges
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Des mesures sont effectuées sur chacun de ces objets afin d’en déterminer les
caractéristiques morphologiques recherchées. Tous les objets fibreux définis par le logiciel a
cette étape ne sont pas des fibres ou des faisceaux entiers. En effet, des parasites présents
sur la surface (issus du procédé de polissage) ont été éliminés numériquement a 'aide du
logiciel, provoquant des défauts sur certains objets. Un tri est donc fait afin de définir des
classes différentes pour les faisceaux et les fibres, et afin d’éliminer les objets avec des
défauts. Une sélection des objets avec des défauts (liés a la présence excessive de parasites)
a permis d’établir la circularité (parametre du logiciel valant 1 pour un cercle parfait et se
rapprochant de zéro lorsqu’on s’éloigne de la forme circulaire par tortuosité de la surface)
minimale des objets a sélectionner (0.25 pour les fibres unitaires et 0.03 pour les faisceaux).
Seul le cas ol les parasites étaient trop importants est considéré par ces circularités
minimales, car les fibres et faisceaux peu parasités ont été étudiés, en considérant que la
morphologie globale est peu impactée. De plus, les fibres unitaires et les faisceaux ont fait
I'objet d’une analyse de la distribution de taille. Par la bimodalité de cette distribution, les
fibres isolées ont été définies comme étant les objets fibreux ayant une surface de 30 a 60
um? (critére de surface de 30 a 120 pum? sur la figure 4.1.3.2) et avec une circularité supérieure
a 0.25 (critére de circularité de 0.5 a titre d’exemple sur la figure 4.1.3.2). Les faisceaux ont
été définis comme les objets fibreux ayant une surface supérieure a 60 um? et avec une
circularité supérieure a 0.03. Et enfin, les défauts apparaissent blancs et sont donc aisément
éliminés par seuillage sur les niveaux de gris.

Figure 4.1.3.2 : Objets de la figure 4.1.3.1 triés par taille (30 2 60 pm?) (A)
puis circularité (0.5 a 1) (B)

Il y a également des objets qui n’entrent pas dans les familles d’objets définis par les
précédents critéres ou, car ces objets sont coupés sur le bord des images. Sur toutes les images
analysées, les fibres non retenues par ces critéres représentent 23 % a 31% de la surface totale
des fibres.

Ces objets laissés de coté sont principalement des objets incomplets (coupés sur le
bord de I'image), et ensuite des objets ayant eu des parasites lors de I'observation, ce qui a
eu pour effet de masquer une partie de la fibre ou des faisceaux et donc impacte la circularité
ainsi que les données morphologiques que I'on pourrait en extraire. Ce pourcentage est élevé,
car les fibres et faisceaux sur les bords sont nombreux, et des parasites sont également
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observés sur des faisceaux de grande taille, provoquant ainsi I’élimination d’un pourcentage
important des fibres. Cependant, il est important de noter que comme la quantité de fibres
analysées est tres importante (voir section 4.1.2), I'élimination de 30 % de ces fibres
n’entraine pas de modification significative de I’analyse statistique associée.

Il est important de noter que si ces objets ont été éliminés de I'analyse morphologique
a cause de problémes de détection d’objets qui n‘ont pas pu étre résolus pour I'heure, la
détermination des taux volumiques n’utilise pas la séparation en objets. Le taux de fibres
prend donc bien en compte tous les pixels associés aux fibres.

A 'avenir, afin de ne pas éliminer des objets conformes de I'étude, il faudrait obtenir
des clichés MEB sans parasites issus du polissage (ou avec moins de parasites) via une analyse
de la préparation des échantillons. Le polissage a été effectué en utilisant une pate diamantée
pour la derniére étape (poli miroir) et a pu laisser ces parasites. Un protocole de polissage sans
cette étape peut étre envisagé pour pallier ce probléme. De plus, si possible, le
développement de nouvelles méthodes de traitement sur Aphelion™ afin de mieux séparer
les différents objets peut étre considéré, avec notamment plus de parameéetres
morphologiques impliqués dans le tri des objets.

Les données morphologiques qui seront présentées sont donc extraites des objets
obtenus par les critéres cités précédemment.

4.2 — Techniques de suivi des propriétés mécaniques

4.2.1 — Analyse modale en vibrations libres

L’analyse modale en vibrations libres constitue un essai non destructif permettant
d'accéder a la valeur de module dynamique aux faibles déformations grace au contenu
vibratoire de la réponse impulsionnelle de I'échantillon générée par exemple a l'aide d'un
impacteur.

L’échantillon, qui est ici une éprouvette de traction de dimensions 250 mm x 25 mm,
est suspendu a des élastiques afin de pouvoir le solliciter en vibrations libres et de considérer
dans le modele de calcul des conditions aux limites de poutre libre libre. Un marteau de choc
est utilisé pour impacter I'éprouvette et générer une impulsion. Un accélérométre, placé a
I'autre bout de I'éprouvette, enregistre la réponse impulsionnelle de I’échantillon (voir
Figure 4.2.1.1).

Afin d'identifier la fréquence de résonance et le taux d’amortissement du mode 1 de
traction-compression (voir Figure 4.2.1.2), le logiciel ModalView est utilisé. Ce logiciel emploie
une technique d'extraction des parametres modaux basée sur le lissage de la courbe de
réponse fréquentielle.
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Cette fréquence est reliée au module de I’échantillon selon la formule suivante :
_ 2 12 f\2
E=4xp.m°.L '(E) (Eq4.2.1.1)

avec P la masse volumique de I'échantillon, L sa longueur, f la fréquence de résonance
mesurée (voir Figure 4.1.2.2) et 8 la plus petite solution de I’équation transcendante :

tan f = —%ﬂ (Eq 4.2.1.2)

OU m la masse de I’échantillon et M la masse de I'accélérometre.

Elastique Elastique

Marteau de choc

Echantillon - :
Accélerometre

Figure 4.2.1.1 : Montage d’analyse modale en vibrations libres
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Figure 4.2.1.2 : Réponse fréquentielle (en amplitude et en phase) visualisée sur ModalView.
En rouge, la synthese modale autour de la résonance du mode 1 de traction-compression
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4.2.2 —Traction monotone

4.2.2.1 —Traction monotone transverse (90°)

Ces essais ont été réalisés sur une presse Zwick Z010/TH2S équipée de mors
pneumatiques et d’un capteur de force de 2.5 kN (Figure 4.2.2.1). La vitesse de déplacement
de la traverse a été fixée a 1 mm/min et I'écart entre les mors est de 50 mm. Le rapport
d’élancement n’est que de 2 (largeur de 25mm), mais on a considéré que ce facteur avait un
impact non significatif sur la rupture dans cet essai, du fait de la direction des fibres. D’ailleurs,
les ruptures sont apparues indifféremment au centre ou vers les mors sans différence
significative observable sur les propriétés a rupture. Par matériau et durée de vieillissement,
4 éprouvettes ont été testées. La déformation a été mesurée par corrélation d’images, selon
un protocole décrit dans la section 4.2.4. Le module d’Young dans cette direction (E7) a été
mesuré sur la plage de déformation préconisée par la norme NF EN ISO 527-4, soit entre 0.05
et 0.25 % de déformation. La contrainte maximale a également été mesurée.

Figure 4.2.2.1 : Presse Zwick équipée des mors pneumatiques de traction

4.2.2.2 — Traction monotone longitudinale (0°) et hors axes (45°)

Ces essais ont été réalisés en accord avec la norme NF EN ISO 527-4 sur une presse
MTS Criterion C45 équipée d’un capteur de force de 100 kN (Figure 4.2.2.2.1) et de mors
trapézoidaux a serrage manuel. La vitesse de déplacement de la traverse a été fixée a 1
mm/min et I’écart entre les mors a 150 mm.

Ici, la vitesse de déplacement est la méme que pour les essais de traction a 90°
présentés dans la section précédente, mais les échantillons ont une longueur entre les mors
3 fois supérieure. La vitesse de déformation est donc 3 fois inférieure. Ces matériaux sont
sensibles a la vitesse de déformation, mais des différences significatives de comportement
n’apparaissent qu’avec des changements de vitesse de déformation d’au moins une décade.
On considére donc que cette différence de vitesse de déformation n’aura pas d’impact
significatif sur les propriétés mécaniques mesurées.

Pour chaque matériau et état de vieillissement, 4 éprouvettes ont été testées.
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Figure 4.2.2.2.1 : Presse MTS et dispositif de corrélation d’images

Dans le cas des échantillons utilisés lors de la mise en place du procédé de fabrication
(chapitre 5), un extensométre a couteaux de longueur de jauge 50 mm a été utilisé pour
mesurer la déformation longitudinale. L'extensometre a été retiré avant rupture. Ainsi, la
derniere partie de la courbe de traction ne sera pas disponible. Pour ces essais seules la
contrainte a rupture et la mesure des modules sont exploitées.

Pour tous les autres échantillons (chapitres 6 a 9), la déformation a été mesurée par
corrélation d’images, selon le méme protocole que pour les essais de traction longitudinale
(voir section 4.2.4). Les courbes sont donc complétes, avec acces aux champs de déformation
longitudinale et transverse jusqu’a rupture.

Lors d’essais préliminaires, les ruptures avec et sans talons étaient du méme type (au
centre ou au ras des talons) sans changements significatifs du comportement a rupture
imputés a la présence ou non des talons. Par ailleurs, la tenue du collage lors du vieillissement
ou la durée de collage, si le collage a lieu apres le vieillissement, ont posé probléme dans le
comportement a rupture. En effet, soit le collage était altéré par le vieillissement et ne tenait
donc pas durant I'essai, soit le collage post-vieillissement prenait trop de temps, du fait du
temps de séchage, pour que I’échantillon soit considéré dans le méme état que lors de sa
sortie de I'enceinte ou du bain de vieillissement. Ainsi, afin d’assurer une reproductibilité dans
les conditions d’essais sans altérer le comportement mécanique observé, les échantillons ont
été testés sans talons.

En accord avec la norme NF EN ISO 527-4, le module d’Young pour les composites
renforcés de fibres unidirectionnelles est mesuré sur la plage de déformation de 0.05 % a 0.25
%. Cette plage de déformation est adaptée aux composites a fibres synthétiques ou un
comportement linéaire est généralement observé, mais ne I'est pas pour les composites
renforcés de fibres de lin, du fait de leur réponse non linéaire en traction. Sur la
figure 4.2.2.2.2, la partie bleue représente la zone sur laquelle une régression linéaire est
appliquée pour déterminer E; et la partie rouge celle sur laquelle est déterminé E,.

Un coude apparait sur la courbe de traction, entre 0.001 et 0.0015 de déformation sur
la figure 4.2.2.2.2, mais sa position dépend de nombreux parametres comme la nature des
fibres utilisées ou la microstructure du composite. De ce fait, afin de garder des criteres
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identiques pour tous les composites, aucune plage de déformation fixe n’a été utilisée pour
ces mesures. Une régression linéaire a été employée en prenant un coefficient de corrélation
maximum.

Pour la section avant le coude, la premiere valeur (point Ni) a été choisie apres
stabilisation des premiers points chaotiques (qui correspondent a des rattrapages de jeux).
Pour la section apres le coude, il a suffi de tracer la dérivée locale pour déterminer la fin du
coude (point N;) et d’effectuer ensuite la régression linéaire pour trouver, comme
précédemment, la régression avec le coefficient de corrélation maximum. Ce maximum de
coefficient de corrélation des régressions linéaires a été déterminé avec un nombre de points
supérieur a 10.

Ainsi, avec le premier point numéro N; déterminé de la fagon explicitée
précédemment, la régression linéaire a été effectuée pour toutes les plages de numéro de
points [N;; x] avec x variant de N; + 1 jusqu’au dernier point de la courbe. Ainsi, en comparant
les coefficients de corrélation de chaque régression linéaire, un maximum a été déterminé. Ce
maximum correspond donc a une portion la plus linéaire possible a partir du point numéro N;.
Pour la section avant le coude, ce dernier aura pour effet de diminuer le coefficient de
corrélation, ce qui permet de garantir que I'on mesure bien la zone bleue sur la figure
4.2.2.2.2. |l en va de méme pour la zone rouge lorsque des non-linéarités apparaissent en fin
de courbe de traction.
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Figure 4.2.2.2.2 : Courbe de traction et zones de mesure des modules E; et E;
(respectivement en bleu et en rouge)

Dans le cas de la traction avec des fibres orientées a 45° par rapport a I'axe de traction,
la courbe apparait perturbée sur une premiére section et le module apparent a donc été
déterminé par régression linéaire apres stabilisation. Pour chague composite et état de
vieillissement, la régression linéaire correspond a la zone de mesure de E; des essais du méme
composite dans le méme état de vieillissement.
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Pour déterminer le module de cisaillement Gt sur les échantillons avec une orientation
de fibres a 45°, la formule suivante a été utilisée [161] :

1 1 1 1

v
— = — — —— — 42 (gq.4222)
GLT Eyus Ep ET EL

Avec : Ess le module apparent sur éprouvette avec fibres a 45°, E. le module
longitudinal sur éprouvette avec fibres a 0°, Er le module longitudinal sur éprouvette avec

fibres a 90° et U T Le coefficient de Poisson sur éprouvette avec fibres a 0°.
Le module E; a été utilisé comme valeur de E, pour garder les valeurs Ess et E, sur des
plages de déformation équivalentes.

4.2.3 —Suivi de la déformation par corrélation d’'images

L’avantage du suivi de la déformation par corrélation bidimensionnelle d’images est
qgue I'on obtient, sans aucun contact avec I'éprouvette, les champs des déplacements locaux
et globaux, permettant de mesurer le tenseur plan des déformations.

Une caméra est placée face a I’échantillon sur lequel un mouchetis aléatoire a été
projeté. CinEMA, un logiciel, développé au C2MA, permet de traiter a postériori les images de
I’échantillon acquises au cours de I'essai. Un maillage virtuel est attaché a l'image de
référence. Les nceuds de ce maillage, représentés par des points verts sur la figure 4.2.3, sont
espacés dans les directions horizontales et verticales d’une distance Gs (Grid step) choisie par
I'utilisateur. A chaque nceud du maillage virtuel est associé un motif élémentaire unique, de
coté de taille Cs (Correlation size), du mouchetis aléatoire. En suivant I’évolution de ces motifs
d’une image a l'autre, on peut remonter aux déplacements (ux et uy) des nceuds du maillage
et aux déformations associées (locales). Des valeurs de Gs de 20 pixels et de Cs de 20 pixels
ont été utilisées pour les différents essais de traction. On peut aussi déterminer la déformation
globale en évaluant la déformation d’une jauge de longueur G = n.Gs (G, pour gage length).
Plus n est grand, plus on « moyenne » la déformation sur une surface importante, ce qui
permet de remonter a des mesures comparables a ce qu’on pourrait réaliser en extensométrie
a contact. Dans notre cas, le G, de 1400 pixels a été choisi. Cela correspond a la surface de
I’échantillon sans les bords (148 mm x 23 mm) afin d’éviter de perturber les mesures avec des
effets de bords.

Figure 4.2.3 : Maillage virtuel a I'aide des motifs élémentaires uniques
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4.2.4 — Fatigue

Les essais de fatigue sont réalisés sur une presse hydraulique Instron 8501
(Figure 4.2.4.1), équipée d’un capteur de force de 100 kN. Les essais sont pilotés en force
selon un signal triangulaire a une fréquence de 5 Hz et un rapport R (force minimale sur force
maximale) de 0.1. L'éprouvette est donc continuellement sollicitée en traction. Un
extensometre a couteaux et deux capteurs d’émissions acoustiques ont été utilisés pour
mesurer respectivement la déformation longitudinale et les énergies des ondes acoustiques
provoquées par des perturbations internes (rupture de fibres, de résine, autre) de
I’éprouvette au cours de I'essai.

Figure 4.2.4.1 : Presse hydraulique Instron 8501 équipée d’un capteur de force de 100 kN

Des essais ont été réalisés avant et aprés immersion pour les composites fabriqués
sous des pressions de 1 bar et 3 bars.

Les échantillons fabriqués sous des pressions de 1 bar et 3 bars puis stockés a 23 °C et
50 %HR, ont été testés sans talons.

En revanche, les échantillons en immersion ont été testés avec des talons en composite
unidirectionnel lin / époxy, les fibres des talons étant positionnées perpendiculairement a la
direction des fibres de I'éprouvette testée. Pour ces essais cycliques avec vieillissement, ces
talons sont rendus nécessaires afin de résoudre des problemes d’arrachement de la surface
des composites. En effet, a saturation du composite, les mordaches indentent et cisaillent la
surface.

De plus, un dispositif a été mis en place afin de réaliser des essais de fatigue en
immersion in situ. Un mors en acier inoxydable a été monté sur une rallonge fixée au vérin
hydraulique. Le bac, dans lequel les mors et I'’éprouvette sont immergés au cours de I'essai,
est solidaire de la rallonge (Figure 4.2.4.2). Les éprouvettes, saturées dans un bain
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thermostaté a 70°C par ailleurs, ont été testées dans un bain d’eau a température ambiante
permettant de conserver |'état hydrique des éprouvettes pendant I'essai de fatigue.

Des capteurs d’émissions acoustiques sont présents sur la figure 4.2.4.2, mais I'analyse
de ces résultats n’a pas été possible suite a des problémes d’acquisition des signaux.

Bac d’immersion

Extensometre a
couteaux

Echantillon

Capteurs
d’émissions
acoustiques

Figure 4.2.4.2 : Dispositif de fatigue en immersion
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Chapitre 5 — Matériaux et Fabrication

Dans ce chapitre, le procédé de fabrication et sa mise au point en vue de produire des
composites robustes permettant une utilisation structurale sont étudiés. Les matériaux
constituants du composite sont donc présentés dans un premier temps, puis le procédé de
fabrication choisi : la thermocompression. Les différents paramétres de fabrication étudiés
sont ensuite détaillés et discutés dans l'ordre suivant : le conditionnement des fibres, la
pression de consolidation, la cuisson (température et durée) et la température de post-
cuisson, ainsi que la durée de post-cuisson. L'influence de la cuisson et de la température de
post-cuisson a été étudiée par Thomas Cadu dans le cadre de sa these. L'étude de Ia
fabrication a d’ailleurs fait I'objet d’un article coécrit avec Thomas Cadu [162].

Enfin, un bilan de I'’étude du procédé est dressé et le chapitre se termine sur le procédé
de fabrication retenu ainsi que sur la présentation des deux composites fabriqués pour les
travaux de cette these et la nomenclature qui leur sont associés dans le reste du manuscrit.

5.1 — Matériaux

5.1.1 — Fibres de lin

Les fibres de lin utilisées pour cette étude se présentent sous la forme d’un voile
FlaxTape™ continu, unidirectionnel et hydrolié (sans fils de couture) fourni par la société
Lineo®. La fiche technique de ce produit indique un grammage surfacique de 110 g/m?. La
masse volumique de ces fibres, mesurée par pycnométrie a hélium, est de 1.517 g/cm?.

La fiche technique indique des propriétés mécaniques pour un composite
unidirectionnel fabriqué par RTM avec les fibres Flaxtape™ 110 g/m? et une résine époxy, avec
un taux volumique de 50 %, de 35 GPa pour le module, de 365 MPa pour la contrainte a
rupture et de 1.35 % d’allongement a rupture dans le sens longitudinal.

5.1.2 — Résine époxyde

La résine utilisée pour cette étude est une résine DGEBA SR 8500°® associée a un
durcisseur SZ 8525 fournis par Sicomin®, avec un ratio massique résine / durcisseur de 4 : 1.
La masse volumique de cette résine réticulée, mesurée par pycnométrie a hélium, est de
1.177 g/cm?3. A 80 °C, pour une cuisson d’une heure, la température de transition vitreuse
donnée par la fiche technique est de 102 °C avec une mesure selon la norme ISO 11357-2:
1999 avec une plage de température de -5 °C a 180 °C sous azote. Aucune information sur la
fiche technique ne figure quant au taux de réticulation de la résine associée a une telle cuisson.

5.2 — Thermocompression

Le procédé de thermocompression consiste en une compression des éléments
constitutifs (renforts et matrice) par une presse avec des plateaux chauffants. La compression
permet la compaction des fibres tandis que la température appliquée permet de réticuler la
résine.

77



Dans le cadre de la fabrication des composites lin / époxy étudiés lors de cette these,
une presse de thermocompression Fontijne Grotnes TPC 321 a été utilisée (Figure 5.2). Les
plateaux chauffants ont une dimension de 350 mm x 350 mm et disposent d’un systéme de
refroidissement interne. Lors des phases de refroidissement, de I'air réfrigéré circule a
I'intérieur de canaux parcourant les plateaux et permet de contrOler la vitesse de
refroidissement.

Le moule utilisé est constitué d’un bac de récupération en acier de 350 mm x 350 mm,
d’un moule en acier avec deux bords libres opposés de 300 mm x 300 mm de zone utile et
d’un contre-moule en acier de 300 mm x 300 mm. Les rebords du moule ont une hauteur de
10 mm de hauteur.

Le bac de récupération permet a la résine de s’écouler librement sans dégrader la
presse de thermocompression. Le moule a été recouvert de téflon afin de protéger toutes les
surfaces et assemblages, et également afin de faciliter le démoulage des plaques de
composites apres fabrication. Les rebords seront toujours disposés dans le sens des fibres,
ainsi I'écoulement de la résine par les bords libres se fera dans le sens des fibres. Non
seulement cela permet un écoulement plus rapide, mais également d’éviter le déplacement
des fibres dans le sens transverse qui se produit en I'absence de rebords.

région BOURGOGNE
FRANCHE-COMTE

ik

Figure 5.2 : Presse de thermocompression Fontijne Grotnes TPC 321 avec groupe de
refroidissement sur la gauche
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5.3—Influence des paraméetres de fabrication sur le
comportement longitudinal a 0°

5.3.1 — Parametres étudiés et nomenclature

Cette étude a été réalisée en collaboration avec Thomas Cadu, doctorant du DRIVE et
de I'l[FSTTAR travaillant sur des composites constitués de la méme résine et des mémes fibres.
Ces travaux ont fait I'objet d’une publication [162].

Des plagues de composites ont été fabriquées avec différents parametres de
fabrication afin d’étudier I'influence de ces parametres de fabrication sur la qualité et la
performance des composites. Les parametres étudiés sont les suivants :

- Conditionnement des fibres

- Pression de consolidation

- Température de cuisson*

- Vitesse de refroidissement*

- Température de sortie du moule*

- Température de post-cuisson*

- Durée de post-cuisson
*paramétres étudiés par Thomas Cadu dans le cadre de sa these.

Pour I'’étude du conditionnement, deux lots ont été utilisés. Le premier lot n’a pas subi
de conditionnement (Not Conditionned : NC) et a été stocké en conditions ambiantes non
contrblées. Pendant ce stockage, un dispositif de mesure d’humidité et de température
Voltcraft DL-141TH a été placé avec les fibres avec un enregistrement de données toutes les
10 minutes. La température et I'humidité ont été mesurées, sur la période de stockage, a 22
+ 2° C et 30 + 5 %HR. Le second lot a été conditionné (Conditionned : C) dans une enceinte
climatique Votsch VC 7100 a 23 + 1°C et 50 + 1 %HR pendant au moins 7 jours avant
fabrication.

Les fibres ont été imprégnées manuellement a chaque pli jusqu’a obtenir 'empilement
souhaité (purement unidirectionnel constitué de 12 ou 20 plis).

Un cycle de cuisson de référence est présenté sur la figure 5.3.1. Dans un premier
temps, la température augmente de 20°C a 40°C en 10 minutes (2°C/min). Cette étape permet
une diminution de la viscosité de la résine. La pression (Consolidation Pressure : CP) est
ensuite appliquée et sera maintenue jusqu’a la fin de la cuisson. Un palier a 40°C est appliqué
pendant 15 minutes afin de permettre a la résine d’'imprégner les fibres. La pression est
ajustée automatiquement par la presse. Dans un second temps, la température augmente
jusgu’a la température de cuisson (Curing Temperature : CT) souhaitée (60°C ou 80°C) en 15
minutes. La température de cuisson est alors maintenue pendant 1 heure. Ensuite, le moule
est refroidi a une vitesse de refroidissement (Cooling Speed : CS) (naturel a environ 0.083
°C/min, contrélée a 1°C/min ou contrélée a 2°C/min) jusqu’a la température de sortie (Exit
Temperature : ET) (20°C, 40°C ou 60°C). Entre la cuisson et la post-cuisson, les plagues ont été
stockées en conditionnement dans les conditions citées précédemment. La post-cuisson est
réalisée dans les 60 heures aprés la cuisson dans un four Memmert UN 450+ a une
température (Post-Curing Temperature : PCT) de 60°C ou 80°C pendant une durée (Duration
of Post-Curing : At PC) de 1h, 2h ou 4h.
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Figure 5.3.1 : Cycle de cuisson et parametres de fabrication associés — température en
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Les combinaisons de parameétres de fabrication qui ont été étudiées sont résumées
dans le tableau 5.3.1. Chaque ligne représente une combinaison. La nomenclature utilisée

pour ces plaques y est également décrite.

s Conditionnement | Nombre | Pression de | Température Vitesse de Température | Température Durée de
Parametres de " . N . - . . .
fabrication des fibres de plis | consolidation | de cuisson | refroidissement de sortie de post-cuisson | post-cuisson
(NC-C) (NP) (CP) (CT) (CS) (ET) (PCT) (At PC)
12P 1 B (bar) 60 (°C) Nat (Naturel) 20 (°C) X (sans) Xis?hr;s)
Nomenclature NCou C 20P 3 B (bar) 80 (°C) 1 (1°C/min) 40 (°C) 60 (°C) 2 (h)
5 B (bar) 2 (2°C/min) 60 (°C) 80 (°C) 4 (h)
12 20 (°C)
NC 80 (°C)
20 40 (°C) X X
60 (°C)
Nat ] 60 (°C) 1(h)
60 (*C) 80 (°C) 1(h)
X X
3B (bar) 20 (°C)
1(h
Valeurs 12 (h)
étudiées 80 (°C) 2 (h)
c 40 (°C) 4(h)
80 (*C) 2 (°C/min)
20 (°C)
1 (°C/min) X X
1 B (bar)
20 3 B (bar) Nat 40 (°C)
5 B (bar)

Tableau 5.3.1 : Récapitulatif des combinaisons de parameétres de fabrication étudiées et
nomenclature associée
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L’objectif de cette étude est d’atteindre un composite avec un module E; supérieur a
30 GPa et une contrainte a rupture supérieure a 300 MPa.

Les résultats qui seront présentés ont fait I'objet d’une classification de I'influence des
parametres sur les propriétés mécaniques a I'aide d’une analyse statistique de la variance

F , ,e N
(ANOVA). Le rapport P représente I'importance de la variation entre les valeurs moyennes
crit

de deux groupes d’échantillons. F est le rapport entre la variance intergroupe (variance totale
de tous les échantillons considérés) et la variance intragroupe (moyenne des variances des
deux groupes d’échantillons pris séparément). Feir est déterminé a partir d’'une table de

Snedecor a 95% de slireté. Ces parametres sont calculés de maniére automatique a 'aide de
F

la fonction ANOVA du logiciel Excel. Si le rapport est supérieur a 1, ’hypothése nulle du

Ferit
test ANOVA est invalide, ce qui signifie que les échantillons n’appartiennent pas a la méme
population, ou encore que les différences entre les deux groupes d’échantillons sont
significatives.
Des rangs d’influence ont été définis a partir des moyennes des propriétés mécaniques

(E1, E2 et contrainte a rupture) et de la valeur du rapport iit :
-rang 1 : influence majeure (écart entre les moyennes supérieur a 15 % et ::”it >1)
-rang 2 : influence moyenne (écart entre les moyennes entre 10 et 15% et an't >1)
- rang 3 : influence faible (écart entre les moyennes inférieur a 10 % et 0.5 < F < 1)

crit

- rang X : influence négligeable

5.3.2 — Influence du conditionnement des fibres

Dans le tableau 5.3.2.1 sont récapitulées les propriétés mécaniques des composites
fabriqués avec fibres non conditionnées et conditionnées avec 12 et 20 plis. Dans le
tableau 5.3.2.2, on constate que les modules sont impactés par le conditionnement tandis
que la contrainte a rupture n’est pas significativement altérée. Le conditionnement a donc un
effet de rang 2 sur le module E; et de rang 1 sur le module E;. Il y a également une tendance
observée sur les contraintes a rupture qui sont inversées pour les 12 plis et les 20 plis,
cependant les écarts-types sont tels que le test statistique ANOVA réalisé indique une non-
significativité de ces écarts.

Ici, le conditionnement semble avoir un effet positif sur ces modules. Il est donc
raisonnable de penser que les fibres de lin ont une hygrométrie optimale de stockage afin
d’optimiser leurs modules. Des essais supplémentaires avec des fibres conditionnées a
différents niveaux d’hygrométrie a température ambiante devraient étre menés pour la
détermination de la valeur optimale.

L'avantage principal du conditionnement comparé a un stockage non controlé reste la
reproductibilité. Malheureusement, il est difficile de voir cet effet ici, car les fibres non
conditionnées ont été utilisées a peu prés en méme temps (méme période de I'année), or, au
cours de l'année, des variations importantes pourraient étre observées. Ainsi, le
conditionnement devrait assurer une reproductibilité tout au long de I'année, quelles que
soient les conditions hygrothermiques.
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Module E; Module E; Contrainte a rupture
Conditionnement des fibres (GPa) (GPa) (MPa)
moyenne | écart-type | moyenne | écart-type | moyenne | écart-type
NC/12P/3B/80/NAT/20/X/X 28,9 1,7 17,7 1,0 364,9 18,0
C/12P/3B/80/NAT/20/X/X 32,2 1,4 22,1 0,9 343,1 10,1
NC/20P/3B/80/NAT/20/X/X 30,7 1,2 19,0 0,8 343,0 20,6
C/20P/3B/80/NAT/20/X/X 32,4 2,1 22,8 1,9 370,5 20,6

Tableau 5.3.2.1 : Propriétés mécaniques des composites fabriqués avec des fibres non
conditionnées (NC) ou conditionnées (C) avec 12 ou 20 plis

Conditionnement

E1
Rang £
d’influence 2
Omax

Tableau 5.3.2.2 : Récapitulatif des rangs du conditionnement sur les différentes propriétés
mécaniques

5.3.3 —Influence de la pression de fabrication

La pression a une influence trés importante sur les propriétés mécaniques des
composites, comme on peut le constater dans le tableau 5.3.3.1. On peut voir que les modules
et la contrainte a rupture augmentent significativement entre 1 et 3 bars, mais qu’entre 3 et
5 bars, avec les écarts types associés, la différence semble relativement faible ou inexistante.

Ces résultats sont attendus entre 1 et 3 bars, puisque la pression augmente le taux
volumique de fibres. En revanche, le palier entre 3 et 5 bars, comme on a pu le voir dans I'état
de I'art concernant la fabrication, peut étre dii a une augmentation du taux volumique de
porosités et/ou a une dégradation des fibres par compaction non naturelle, qui dégrade les
propriétés globales du composite par concentration de contraintes, réduction de la section
utile par rapport a la section mesurée et diminution des propriétés des fibres. Il est donc
important d’étudier les taux volumiques associés. En revanche, I'analyse de la dégradation des
fibres n’a pas été réalisée a cette étape.

Ainsi, les taux volumiques de fibres pour les « 1 bar », « 3 bars » et « 5 bars » sont
respectivement d’environ 38%, 45% et 51% et leurs taux volumiques de porosités sont
respectivement d’environ 2.4%, 2.5% et 3.1%. On constate donc une légere augmentation du
taux volumique de porosités pour les « S5bars », mais la valeur reste faible comparée aux
données de la littérature. En effet, les porosités pour des composites lin/époxy sont de I'ordre

de 5310 % [65], [163].

De ce fait, une pression de 3 bars semble plus adaptée qu’une pression de 5 bars
puisque les propriétés mécaniques sont équivalentes, mais le taux de porosité a 5 bars est
plus important, témoignant d’'une moins bonne qualité d’'imprégnation.

La pression est donc un parametre de rang 1, car elle pilote le taux volumique de fibres.
Un optimum devrait étre trouvé comme étant le point ou les propriétés mécaniques sont
importantes et le taux volumique de porosité est le plus faible possible, tout en obtenant un
taux volumique de fibres élevé. Il est important de noter qu’une pression de 3 bars est ici plus
adaptée qu’une pression de 5 bars, mais, pour autant, on ne peut pas conclure gu’il s’agit de
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la pression optimale. Pour une optimisation, des essais supplémentaires devraient étre
réalisés afin d’effectuer cette détermination. Par ailleurs les objectifs de cette étude du
procédé ont permis d’atteindre les criteres initiaux (Module E; > 30 GPa et contrainte a

rupture > 300 MPa).

Le tableau 5.3.3.2 récapitule le rang d’influence de la pression sur les différentes

propriétés étudiées.

Module E; Module E; Contrainte a rupture
Pression (GPa) (GPa) (MPa)
moyenne | écart-type | moyenne | écart-type | moyenne | écart-type
C/20P/1B/80/NAT/40/X/X 27,9 1,1 18,9 0,3 314,8 14,9
C/20P/3B/80/NAT/40/X/X 32,4 2,1 22,8 1,9 370,5 20,6
C/20P/5B/80/NAT/40/X/X 34,3 1,5 22,8 0,8 382,6 18,6

Tableau 5.3.3.1 : Propriétés mécaniques des composites fabriqués sous une pression de 1, 3

ou 5 bars
Pression Pressure
E1
Rang £
. 2
d’influence
Omax

Tableau 5.3.3.2 : Récapitulatif des rangs de la pression sur les différentes propriétés
mécaniques

5.3.4—Compléments d’étude: influence de la cuisson et de la
température de post-cuisson

Dans cette section, les résultats issus des travaux de thése de Thomas Cadu seront
présentés brievement. Ces résultats ayant fait I'objet d’'une publication, le détail des résultats
y est disponible [162].

Les parametres suivants ont été analysés : la température de cuisson (entre 60 et
80°C), la vitesse de refroidissement (Nat pour naturel — soit 0.083°C/min environ — 1°C/min et
2°C/min), la température de sortie (20°C, 40°C et 60°C) et la température de post-cuisson
(60°C et 80°C). Les combinaisons analysées sont reportées dans le tableau 5.3.4.

Il en a été conclu que la température de cuisson de 80°C menait a une réticulation
compléte, comme pour 60°C, mais de Iégéres variations sur les propriétés mécaniques des
composites ont été observées. Elles ont été classées comme non significatives au regard du
test ANOVA effectué.

Aussi, plus la vitesse de refroidissement est importante, plus la contrainte a rupture
diminue. Cependant, pour des raisons de durée de fabrication et de reproductibilité, une
vitesse controlée a été choisie pour la suite des fabrications puisqu’un refroidissement naturel
prenait beaucoup de temps (environ 12h) donc une monopolisation de la presse longue et
dépendait de la température de la salle de fabrication (donc des variations possibles au cours
de l'année). Ce choix a été réalisé, car la vitesse de refroidissement imposée reste
relativement faible.
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De plus, la température de sortie de la plaque hors du moule a un impact fort sur les
modules et un impact faible sur la contrainte a rupture. Une sortie du moule a 20°C plutot
qu’a 60°C améliore les propriétés mécaniques. Des contraintes internes peuvent en effet se
relacher pendant un refroidissement lent et les chaines macromoléculaires constitutives de la
résine finissent de se figer. Une sortie a 60°C est donc néfaste de ce point de vue 13, car la
vitesse de refroidissement de la plague hors du moule, a I'air libre, est trés grande. Cette
vitesse de refroidissement n’a pas été mesurée, mais on constate qu’elle est au-dela des
limites acceptables.

Enfin, il n’y a pas eu de différence significative entre les deux températures de post-
cuisson (méme en comparaison avec des plagues sans post-cuisson). Une faible influence a
été observée sur le module E; ou la température de 80°C était plus performante. C'est donc
cette température qui a été sélectionnée.

Les influences de chaque parametre sont donc consignées dans le tableau 5.3.4.

Température Vitesse de Température | Température de
de cuisson | refroidissement de sortie post-cuisson
E1 X X X
Rang
. E X X 3
d’influence 2
Omax X X

Tableau 5.3.4 : Récapitulatif des rangs des parameétres de cuisson et de la température de
post-cuisson sur les différentes propriétés mécaniques

5.3.5 = Influence de la durée de post-cuisson

La durée de post-cuisson est un parametre de rang 2, mais pour une raison non
couverte par la définition initiale des différents rangs. Dans le tableau 5.3.5.1, on constate
une décroissance légere des moyennes avec une augmentation de la durée de post-cuisson.
Cet effet est négligeable lorsque I'on considére le test ANOVA. En revanche, I'écart-type est
drastiguement réduit a partir de 2h de post-cuisson. Nous avons donc choisi de considérer ce
paramétre comme étant de rang 2, comme indiqué sur le tableau 5.3.5.2, puisqu’il permet
une meilleure reproductibilité des propriétés mécaniques. En revanche, aucune différence
notable d’écart-type n’a été observée entre une durée de 2h et de 4h de post-cuisson a 80°C.
Pour des raisons d’énergie et de temps de production, une post-cuisson de 2h a été choisie
pour la fabrication des échantillons pour la suite de la thése méme si ce choix pénalise
légérement les modules et la contrainte a rupture.

Des analyses thermogravimétriques réalisées par Thomas Cadu dans le cadre de sa
thése ont montré que la réticulation avant et apres la post-cuisson est identique (Tg = 110 °C)
et présumée compléte puisque le fabricant de la résine donne une Tg de 106 °C pour une
résine parfaitement réticulée. La réticulation n’est donc pas a 'origine de cette réduction
d’écart-type. De ce fait, cette réduction a été attribuée a un relachement des contraintes
internes.

En revanche, seulement 4 échantillons ont été testés. Méme si la reproductibilité est
globalement bonne pour chaque série d’échantillons, on ne peut que rester prudent quant
aux conclusions sur une telle réduction d’écart-type.
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Durée de post-cuisson Module E; Module E; Contrainte a rupture
80°C (GPa}) (GPa}) (MP?)
moyenne | écart-type | moyenne | écart-type | moyenne | écart-type
C/12pP/3B/80/2/40/X/X 30,5 2,5 20,6 1,6 329,8 42,7
C/12pP/3B/80/2/40/80/1 29,6 3,3 20,5 18 331,3 44,4
C/12P/3B/80/2/40/80/2 28,3 0,9 19,7 0,8 317,4 9,7
C/12P/3B/80/2/40/80/4 28,2 1,0 19,4 0,6 310,1 16,6

Tableau 5.3.5.1 : Propriétés mécaniques des composites fabriqués sans post-cuisson ou avec
post-cuisson a 80°C pendant 1, 2 ou 4 heures

Rang
d’influence

Durée de
post-cuisson

Tableau 5.3.5.2 : Récapitulatif des rangs de la durée de post-cuisson sur les différentes

5.3.6 — Bilan de I'étude du procédé

propriétés mécaniques

Ainsi, on peut résumer les différents impacts de chaque parameétre sur chaque
propriété mécanique. Les figures 5.3.6.1, 5.3.6.2 et 5.3.6.3 présentent respectivement les
modules E1, les modules E, et les contraintes a rupture des plaques analysées, avec les
différents parameétres de fabrication. Les parameétres de fabrication analysés sont, dans I'ordre
de la gauche vers la droite, pour chaque figure :le conditionnement, la pression, la
température de cuisson, la vitesse de refroidissement, la température de sortie, la
température de post-cuisson et enfin la durée de post-cuisson. Les rangs de chaque parametre
y sont également représentés.
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Figure 5.3.6.2 : Effet des parametres de fabrication sur le module E;
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On obtient ainsi le tableau 5.3.6 qui récapitule les rangs de chaque parameétre pour
chaque propriété mécanique.

De plus, les parameétres de fabrication sont présentés selon la chronologie du procédé
en figure 5.3.6.4. On y retrouve les parameétres qui ont été testés ainsi que les choix qui ont
été faits pour la réalisation des plaques dédiées aux différentes études qui suivront dans cette
these. Certains parametres n’ont pas pu étre analysés, cependant les objectifs définis ont été
atteints avec un module supérieur a 30 GPa et une contrainte a rupture supérieure a 300 MPa.
Les propriétés mécaniques des composites fabriqués avec le cycle définitif de cuisson,
présenté dans la section 5.3.7, seront discutées dans le chapitre 6.

Temp. Durée
post- post-
cuisson | cuisson

Temp. | Vitesse | Temp.

Conditionnement | Pression . . .
cuisson | refroid. | sortie

E1

Rang

d’influence E2

Omax

Tableau 5.3.6 : Récapitulatif des rangs des parameétres de fabrication sur les différentes
propriétés mécaniques
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Figure 5.3.6.4 : Les différentes étapes de la fabrication et les rangs d’influence sur les
propriétés mécaniques résultantes
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5.3.7 — Procédé de fabrication retenu

Vingt plis de fibres de 350 mm x 350 mm, stockés dans un environnement ambiant non
contrdlé, ont été conditionnés dans une enceinte climatique Vétsch® VC 7100. Les conditions
hygrothermiques, de 50 % HR et 23 °C, ont été appliquées au moins 7 jours avant fabrication
afin de garantir la répétabilité de I'état des renforts ainsi que de celle des composites
fabriqués.

Les 20 plis ont été empilés et imprégnés manuellement dans un moule fermé sur deux
cOtés et revétu de Téflon. Les plis ont été déposés dans le méme sens, afin d’obtenir un
composite unidirectionnel. Les deux bords libres du moule ont été placés
perpendiculairement au sens des fibres, afin de favoriser la sortie de I'excés de résine dans le
sens des fibres.

La procédure de drapage, d’'une durée comprise entre 50 minutes et 1h pour une durée
de vie en pot de la résine donnée par le fabricant de 80 minutes a 23°C, suit les étapes
suivantes :

1. étalement d’une fine couche de résine sur le moule

positionnement d’un pli de fibres

3. application d’une couche de résine, sous forme d’une bande perpendiculaire a
I"alignement des fibres, au centre du pli (figure 5.3.7.1).

4. répétition des étapes 2 et 3 jusqu’a obtention d’'un empilement de 20 plis

5. fermeture du moule

6. positionnement du moule dans une presse de thermocompression Fontjine
Grotnes TPC 321

N

-

Figure 5.3.7.1 : Imprégnation manuelle d’un pli de résine dans le moule

Le cycle de cuisson et post-cuisson retenu est présenté sur la Figure 5.3.7.2.

Tout d’abord, un palier de 15 minutes a 40 °C permet de diminuer la viscosité de la
résine (avec une montée a 40 °C en 10 min). La pression est donc appliquée au début de ce
palier, avec une valeur de 1 bar ou de 3 bars. Ensuite, la température augmente pendant 15
minutes jusqu’a atteindre le palier de cuisson a 80 °C. Cette température est maintenue
pendant une heure avant de redescendre a 20 °C avec une diminution de 1 °C/min controlée
par air réfrigéré a I'intérieur des plateaux de la presse. La pression est enlevée aprés retour a
20°C.
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La post-cuisson a été réalisée dans un four Memmert UN 450+ a 80 °C pendant 2 h.

Entre la cuisson et la post-cuisson, les plaques de composites ont été stockées en
enceinte climatique, a 23 °C et 50 % HR.
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Figure 5.3.7.2 : Cycle de cuisson et de post-cuisson — Température en pointillés, pression de
1 ou 3 bars en trait plein

5.3.8 — Nomenclature et préparation des échantillons

Afin d’étudier I'influence de la morphologie des composites sur le vieillissement, deux
types de plaques ont été réalisés, a des pressions différentes. Le tableau 5.3.8.1 récapitule les
taux volumiques de fibres et de vide pour les deux types de composites, ainsi que les taux
massiques de fibres associés (a I'aide d’une loi des mélanges calculée a I'aide des masses
volumiques des constituants données précédemment).

Ces données different des résultats obtenus par pesée lors de I'analyse des parametres
de fabrication, mais avec la pesée, la sensibilité aux différents facteurs (dimensions, masses
volumiques) est trés importante. Pour la détermination des taux volumiques de fibres et
surtout de vide, la technique d’observation microscopique reste apparemment plus fiable et
c’est pourquoi ces valeurs seront retenues.

Pression | Taux volumique Taux volumique | Taux massique de
(bar) de fibres (%) de vide (%) fibres (%)
1 37.7+1.0 1.7+0.3 43.8+1.2
3 51.1+1.4 2.1+0.3 57.4+15

Tableau 5.3.8.1 : Taux volumiques de fibres et de vide pour les composites fabriqués sous 1
bar et sous 3 bars
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Ces taux volumiques ont été mesurés a |'aide d’une analyse surfacique de clichés MEB
décrite dans la section 4.1.2. Des clichés utilisés pour cette détermination sont présentés dans
la section 6.1.1.

Pour le reste de cette thése, les nomenclatures suivantes seront utilisées :

composite fabriqué sous 1 bar stocké a 23°C, 50 %HR : « 1 bar conditionné »
composite fabriqué sous 3 bars stocké a 23°C, 50 %HR : « 3 bars conditionné »
composite fabriqué sous 1 bar aprés saturation en immersion a 70°C: « 1 bar
saturé »

composite fabriqué sous 3 bars aprés saturation en immersion a 70°C : « 3 bars
saturé »

composite fabriqué sous 3 bars aprés Y cycles de vieillissement hygrothermique :
« 3 bars vieilli Y »

Des éprouvettes ont été coupées a I'aide d’une scie circulaire lubrifiée a I'eau. Une
attention particuliere a été portée lors de la découpe quant au temps d’exposition des
échantillons a I’eau de lubrification. Immédiatement aprés la découpe, les échantillons ont été
séchés a I'aide de papier absorbant afin de limiter toute absorption d’eau.

Les dimensions des différentes éprouvettes sont indiquées dans le tableau 5.3.8.2.

Orientation Longueur Largeur Epaisseur « 1 bar Epaisseur « 3 bars
des renforts (mm) (mm) conditionné » (mm) | conditionné » (mm)
0° 249.3+2.0 | 25.1+0.5
45° 2544+16 | 249+0.7
90° 81.1+0.6 25.4+0.4 3.98+0.11 3.08£0.10
0° (ILSS) 25.2+0.2 10.6 £0.2
DMA 80.8+0.4 11.1+£0.1

Tableau 5.3.8.2 : Dimensions des éprouvettes suivant I'orientation des renforts

Tous les échantillons ont été stockés ensuite dans un environnement contrélé a 23 °C
et 50 % HR pendant au moins 7 jours avant essais.

Les éprouvettes de traction monotone (avant ou apres vieillissement) ainsi que les
éprouvettes de fatigue avant vieillissement n’ont pas été équipées de talons. Des ruptures au
centre des éprouvettes et des ruptures au ras des mors sont alors apparues, sans changement
significatif imputé a I’absence de talons.

En revanche, les échantillons « 1 bar saturé » ont été testés en fatigue avec des talons
en composite unidirectionnel lin / époxy, les fibres des talons étant positionnées
perpendiculairement a la direction des fibres de I'éprouvette testée. Ces talons ont été utilisés
pour résoudre des problématiques d’arrachement de la surface des composites saturés en
eau par indentation et cisaillement de la peau du composite par les mordaches. Ce probléme
n’a pas eu lieu pour les essais statiques.
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Partie 3 — Comportement statique en
conditions hydrothermiques

Cette partie a pour objectif de présenter la caractérisation de la durabilité
des composites au cours d’une immersion a 70 °C. L'étude est constituée d’une
campagne expérimentale et d’une approche numérique de la durabilité de ces
composites.

Dans un premier temps, les propriétés mécaniques statiques et
morphologiques des composites a I’état conditionné sont présentées. Ensuite, le
protocole de saturation est explicité, pour donner lieu a la mesure de I’évolution
des propriétés au cours de la saturation. Enfin, le comportement statique a I’état
saturé est discuté. Cela permet d’établir la relation entre le taux volumique de
fibres et la durabilité de ces composites.

Dans un second temps, la méthodologie de I'approche numérique de la
durabilité de ces composites est identifiée. Les hypothéses utilisées pour la
modélisation sont discutées. Les paramétres de modélisation de la diffusion, du
gonflement hygroscopique et du comportement mécanique des constituants en
fonction de la teneur en eau sont définis par approche inverse assistée
numériquement a l'aide des résultats de la campagne expérimentale. Enfin, le
modeéle résultant est exploité et discuté.
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Chapitre 6 — Caractérisation expérimentale du compor-
tement monotone en conditions hydrothermiques

L’objectif de ce chapitre est de caractériser deux lots de composites différenciés par
leur taux volumique de fibres afin d’étudier I'évolution de leurs propriétés au cours du
vieillissement. En outre, 'impact du taux de fibres sur les phénomeénes de vieillissement en
conditions hydrothermiques est étudié. L'application industrielle en extérieur de ces
composites dépend fortement des problématiques de vieillissement en conditions réelles. Ce
chapitre permet donc d’établir I'employabilité de ces composites pour une utilisation sous
sollicitations statiques environnementales.

Pour cela, les deux lots de composites sont étudiés a I’état conditionné, avec une étude
de la microstructure a I'aide de clichés microscopiques et une caractérisation en traction
monotone longitudinale, transverse et en cisaillement. Le protocole de vieillissement est
présenté, ainsi que son impact sur certaines propriétés au cours du vieillissement. Ensuite, le
bilan en traction monotone longitudinale pour les échantillons saturés est dressé, avec une
caractérisation du caractére viscoélastique par des décharges en sollicitations monotones.
Des tractions transverses et en cisaillement sont également présentées pour les échantillons
saturés. Les endommagements structuraux liés a la saturation sont analysés via des
observations de la microstructure. Pour finir, un bilan des propriétés permet de conclure
guant aux problématiques liées a I'utilisation industrielle en extérieur de ces composites.

6.1 — Caractérisation a I'état conditionné

La caractérisation avant immersion a plusieurs objectifs. Tout d’abord, elle permet de
dresser un bilan complet sur le matériau. Il faut donc comparer les deux lots de composites,
qui se distinguent, au minimum, par leurs taux volumiques de fibres. Il reste important, pour
analyser les résultats de maniere exhaustive et complete, d’identifier avec précision les
différences microstructurales qui séparent les deux lots. Ensuite, le comportement mécanique
pourra étre discuté a travers des essais de traction monotone en sollicitations longitudinales,
transverses et en cisaillement (45°) afin de caractériser la résistance dans le sens des fibres,
mais aussi la résistance des interfaces pendant les essais transverses.

Cette section présentera donc 'analyse morphologique des « 1 bars » et des « 3 bars »,
puis le comportement mécanique, d’abord longitudinal puis transverse et en cisaillement.

6.1.1 — Analyse morphologique

Pour commencer la caractérisation des composites avant immersion, des clichés MEB
ont été observés et analysés afin de déterminer les différences morphologiques entre les deux
types de composites a I'état « conditionné ». Il est important de rappeler que le renfort utilisé
ne présente pas de fils de trame ou de meches.

Les figures 6.1.1.1 et 6.1.1.2 contiennent respectivement 4 clichés MEB des
composites « 1 bar conditionné » et « 3 bars conditionné ». Ces observations sont
représentatives de la microstructure dans les composites, de par le choix du renfort.

Des différences visuelles marquées apparaissent. Le composite « 1 bar » contient
beaucoup plus de résine que le « 3 bars ». Avant fabrication, la quantité de fibres et de résine
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était identique. La pression chasse donc de la résine du moule et il est donc logique que le
composite « 3 bars » contienne moins de zones riches en résine. L'espace entre les fibres est
donc considérablement réduit dans le cas du « 3 bars ».

Les taux surfaciques de fibres et de porosités ont donc été déterminés comme décrit
dans la section 4.1.2. Le nombre de clichés observés sera donc considéré suffisant pour que
les observations surfaciques réalisées permettent d’obtenir un taux surfacique
statistiqguement représentatif d’un taux volumique. Les taux volumiques de fibres sont donc
de 37.7 et 51.1 % respectivement pour les « 1 bar » et les « 3 bars » et les taux volumiques de
porosités sont de 1.7 et 2.1 % respectivement.

Aucune séparation entre les plis n’apparait clairement pour les « 3 bars » et des zones
riches en résine sont visibles horizontalement, ce qui pourrait étre une séparation de plis, mais
ce phénomene n’est pas présent entre chaque pli. Les deux composites possédent des
faisceaux et des fibres. |l est donc intéressant d’étudier la répartition de ces faisceaux et fibres
isolées afin de mieux analyser les microstructures de ces composites.

Figure 6.1.1.1 : Observations au MEB du composite « 1 bar conditionné »
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Figure 6.1.1.2 : Observations au MEB du composite « 3 bars conditionné »

A partir des données morphologiques extraites selon la section 4.1.3, des
histogrammes ont pu étre tracés. Les figures 6.1.1.3 et 6.1.1.4 présentent les gammes de taille
des fibres isolées en fonction de leur diametre maximal et des faisceaux en fonction de leur
diametre maximal également, respectivement pour les composites « 1 bar » et « 3 bars ».

Les fibres isolées, ainsi que les faisceaux, présentent une distribution identique pour
les composites « 1 bar » et « 3 bars ». Cela signifie que la pression n’a pas eu d’impact sur la
distribution des tailles des fibres isolées et donc que les fibres ne sont pas écrasées lors de la
thermocompression. La pression, dans la limite des valeurs étudiées, joue donc un role majeur
dans la microstructure en influant sur le taux volumique de fibres, mais ne joue pas de role
prépondérant sur la distribution des tailles des fibres et des faisceaux. Cela signifie également
que les faisceaux restent intégres méme en appliquant jusqu’a 3 bars de pression de
consolidation.

Cependant, si 'augmentation de pression de 1 bar a 3 bars ne change pas la taille des
fibres et des faisceaux, un autre parametre peut étre important sur les caractéristiques
mécaniques résultantes. En effet, la répartition en faisceaux ou fibres isolées peut étre
étudiée. Sur les histogrammes ci-dessous, les occurrences de taille maximale de fibres isolées
et de taille de faisceaux, normalisées en fonction du nombre total de fibres isolées et de
faisceaux respectivement, ne donnent pas d’information quant a la surface occupée par
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chacune de ces phases (qui dépend aussi de I'élancement, de la circularité...), donc sur le taux
de fibres isolées et de faisceaux.

Dans le tableau 6.1.1, ces taux volumiques de fibres isolées et de faisceaux sont donnés
pour les composites « 1 bar » et « 3 bars ». Les valeurs sont différentes, cependant il est
important de considérer la normalisation par rapport au taux volumique total de fibres dans
chacun des cas. Les faisceaux représentent donc 64.4 et 64.2 % des fibres présentes dans
chaque composite, respectivement pour les « 1 bar » et les « 3 bars ». Ainsi, les faisceaux
représentent la méme fraction de fibres dans les deux composites. Il en va donc de méme
pour les fibres isolées. Cela signifie que cet aspect de la microstructure ne pourra pas expliquer
les différences dans les comportements mécaniques observés par la suite, que ce soit dans ce
chapitre ou dans les suivants.

Taux volumiques (%) 1 bar 3 bars

moyen total de fibres 37.7 51.1

moyen de faisceaux 24.3 32.8
moyen de fibres isolées 134 18.3

Tableau 6.1.1 : taux volumiques de fibres isolées et de faisceaux dans les composites « 1
bar » et « 3 bars » a I’état conditionné

98



©

=

S
|

B « 1 bar conditionné »

o

[y

[aS]
|

B « 3 bars conditionné »

o
=
|

0.08 -
0.06 -
0.04 -

0.02 -

Répartition de fibres isolées (normalisée par
rapport au nombre total de fibresisolées)

T T I I
8 12 16 20 24 28 32 36 40 44 48 52 56

Taille des fibres isolées (diamétre maximal) en um

Figure 6.1.1.3 : Histogramme de la répartition des fibres isolées par taille pour les
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Figure 6.1.1.4 : Histogramme de la répartition des faisceaux par taille pour les composites
« 1 bar » en violet et « 3 bars » en rouge
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6.1.2 — Comportement statique a I'état conditionné

Afin de déterminer I’évolution des propriétés mécaniques sous chargement monotone
(CM), il est important d’étudier le comportement sous CM avant immersion. Des essais
longitudinaux (réalisés en tirant dans le sens de fibres) et transverses (réalisés en tirant a 90°
ou a 45° du sens des fibres) ont été réalisés.

- Comportement longitudinal

La figure 6.1.2.1 récapitule le comportement sous CM. La contrainte est donc
représentée en fonction de la déformation jusqu’a rupture pour les deux lots d’échantillons
(« 1 bar conditionné » et « 3 bars conditionné »). Les courbes ont un comportement bilinéaire
avec une incurvation en coude a de faibles déformations. Ce comportement bilinéaire est
classiquement observé dans la littérature [10], [26]. Il est typique des composites renforcés
par des fibres végétales avec un point d’inflexion qui est attribué a une réorientation des fibres
dans la structure macroscopique du composite et/ou des microfibrilles a I'intérieur des fibres
de lin [26]. Ces hypotheses de réorientation restent difficiles a observer in situ et sont donc a
considérer avec prudence.

Sur la figure 6.1.2.2 est tracé le module tangent, qui correspond a la pente en chaque
point des courbes présentées sur la figure 6.1.2.1, en fonction de la déformation. Les résultats
montrent qu’il ne s’agit pas d’'un comportement bilinéaire, mais plutét d’'une non-linéarité
initiale jusqu’a la fin du coude suivie d’une stabilisation du module, donc d’une partie linéaire.

De plus, la figure 6.1.2.2 montre que la plage de déformation préconisée par la norme
ISO 527-4, soit la plage 0.05 % a 0.25 % de déformation (0.0005 a 0.0025 en déformation),
n’est pas adaptée a la mesure du module d’Young pour les composites a fibres de lin étudiés.
En effet, cette plage de déformation présente une partie non linéaire. La définition d’un
module élastique sur une plage non linéaire semble donc contestable. Aussi, comme ces
phénomeénes dépendent notamment des fibres utilisées, des conditions de stockage et des
conditions d’essai, ils ne se produisent pas nécessairement sur la méme plage de déformation.
Ainsi, le module déterminé sur la plage de déformation préconisée par la norme ne permet
pas toujours de comparer efficacement les différents matériaux.

On constate également que les « 1 bar conditionné » présentent des propriétés
légérement inférieures aux composites « 3 bars conditionné ». Cet écart, bien qu’attendu,
semble faible sur les figures 6.1.2.1 et 6.1.2.2 compte tenu de la différence de taux
volumiques.
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Le tableau 6.1.2.1 récapitule les propriétés extraites des courbes présentées sur la
figure 6.1.2.1. Il présente également les propriétés de la résine seule. Les modules E; et E;
sont effectivement différents entre les « 1 bar conditionné » et les « 3 bars conditionné »,
ainsi que la contrainte a rupture et la déformation a rupture, cependant le coefficient de
Poisson semble peu impacté par la différence de taux volumique entre les deux types de
composites.

Les valeurs présentées dans le tableau 6.1.2.1 sont cohérentes avec les valeurs de la
littérature [51], [55], [65], [66], [164]. En effet, pour des composites a fibres de lin
unidirectionnelles, le module (mesuré de maniere équivalente a E;) varie de 12 a 25 GPa, I'UTS
de 130 a 230 MPa et la déformation a rupture est de I'ordre de 1.2 % pour des taux volumiques
de fibres entre 30 a 40 % [51], [55], [66], [164]. Pour des taux volumiques de 45 a 47 %, ces
valeurs sont respectivement comprises entre 28 et 30 GPa, 250 et 320 MPa, 0.9 et 1.5 % [65],
[164].

L’objectif étant de remplacer des fibres synthétiques, notamment des fibres de verre,
il peut étre intéressant de comparer les résultats présentés ici a ceux obtenus avec des
composites renforcés de ces fibres. Ainsi, dans la littérature [161], le module E, et 'UTS sont
respectivement de 46 GPa et 1400 MPa pour des composites époxy renforcés de fibres de
verre a 60 % en fraction volumique. Leur masse volumique de 2.6 kg/dm?3, en comparaison
d’environ 1.5 kg/dm?3 pour les fibres de lin présentées ici, les valeurs spécifiques sont pour le
module E1/p, E2/p (ou uniquement E/p pour les composites a fibres de verre) et la contrainte
a rupture o/p de 19.7 GPa/(kg.dm3), 12.8 GPa/(kg.dm3) et 221 MPa/(kg.dm=3) pour le
composite « 3 bars conditionné » et de 17.7 GPa/(kg.dm3) et 538 MPa/(kg.dm3) pour le
composite a fibres de verre avec un taux volumique de renfort de 60 %. Les propriétés
mécaniques longitudinales des composites renforcés de fibres de lin, en particulier leur
rigidité spécifique, sont donc intéressantes par rapport aux fibres de verre (ici fibres de verre
E).

0° 1 bar 3 bars Résine seule
conditionné Moyenne | Ecart-type | Moyenne | Ecart-type | Moyenne | Ecart-type
Ev (GPa) 26.5 1.2 30.4 1.6 - -
E: (GPa) 26.4 1.7 29.6 2.7 34 0.1
E> (GPa) 17.5 1.0 19.2 0.4 - -
oL max (MPa) 272.4 12.8 316.5 21.3 78.6 7.1
€ Lmax (%) 1.44 0.10 1.55 0.06 5.14 1.86
UL 0.37 0.01 0.40 0.00 0.38 0.02

Tableau 6.1.2.1 : Propriétés mécaniques des composites « 1 bar conditionné » et « 3 bars
conditionnés » dans le sens longitudinal ainsi que de la résine seule avant immersion

A 'aide des résultats présentés dans le tableau 6.1.2.1, les propriétés des fibres dans

chacun des deux types des composites ont été déterminée par loi des mélanges. Les résultats
sont donc présentés dans le tableau 6.1.2.2.
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Propriétés longitudinales 1 bar 3 bars
des fibres estimées par loi
des mélanges Moyenne Ecart-type Moyenne Ecart-type
E:(GPa) 64.4 4.3 57.9 5.3
E> (GPa) 40.8 2.5 37.6 0.8

Tableau 6.1.2.2 : Modules longitudinaux des fibres dans les composites « 1 bar
conditionné » et « 3 bars conditionné » calculées par loi des mélanges

Dans la littérature [26], les fibres de lin pour une utilisation dans les composites ont
des modules de I'ordre de 60 GPa. Les valeurs dans le tableau 6.1.2.2 sont donc cohérentes
avec cet ordre de grandeur.

En revanche, il existe des différences entre les fibres présentes dans les composites « 1
bar conditionné » et celles présentes dans les composites « 3 bars conditionné ». En effet,
pour des renforts initiaux identiques, un écart de 7 GPa est trouvé pour le module E; et de
3 GPa pour le E3, tandis qu’un écart d’environ 30 MPa est observé pour la contrainte a rupture.
En considérant les écarts-type, les modules sont effectivement significativement différents,
mais la contrainte a rupture ne semble pas significativement différente. Ainsi, les fibres dans
les «1 barconditionné » semblent plus performantes que celles dans les « 3 bars
conditionné » en termes de modules.

De plus, dans la partie 6.1.1, il a été montré que la pression appliquée ne changeait
pas I'organisation des fibres. Elles se répartissent de la méme maniére en fibres isolées et en
faisceaux, selon le méme ratio. La distance interfibres et I'adhésion a I'interface fibre/matrice,
qui semblent a priori les seuls parametres microstructuraux qui peuvent différencier les deux
types de composites, peuvent donc étre a I'origine de cette différence.

La configuration compacte du « 3 bars» diminue les propriétés effectives de
renforcement des fibres dans le composite, mais le taux volumique supérieur dans ce méme
composite le rend plus performant en ne considérant que les caractéristiques du composite.

- Comportement transverse et en cisaillement

Dans les tableaux 6.1.2.3 et 6.1.2.4 sont reportées les propriétés mécaniques
transverses des deux types de composite. Les courbes de traction associées présentent des
profils linéaires et seront présentées dans la section 6.4.3 afin de les comparer aux
échantillons saturés.

Le taux volumique ne semble ici pas avoir d’effet sur les propriétés, autant en traction
transverse gu’en cisaillement. En revanche, dans le tableau 6.1.2.1 la résine présente un
module d’Young de 3.4 GPa. Les modules obtenus dans les tableaux 6.1.2.3 et 6.1.2.4 sont
donc équivalents au module d’Young de la résine. Les fibres n’influent donc pas dans la rigidité
transverse. La contrainte a rupture, en revanche, est bien plus faible que celle obtenue pour
la résine seule, ce qui signifie que les fibres sont des facteurs d’affaiblissement dans le sens
transverse pour le comportement en rupture. L'interface fibre/matrice est a I'origine de cet
affaiblissement transverse.
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90° 1 bar 3 bars
conditionné Moyenne | Ecart-type | Moyenne | Ecart-type
Er (GPa) 3.5 0.1 3.5 0.1
o7 max (MPa) 19.1 2.1 18.8 1.1
€ T max (%) 0.59 0.08 0.61 0.06
Ur 0.05 0.00 0.04 0.00

Tableau 6.1.2.3 : Propriétés mécaniques des composites « 1 bar conditionné » et « 3 bars
conditionné » dans le sens transverse a 90° avant immersion

45° 1 bar 3 bars
conditionné Moyenne | Ecart-type | Moyenne | Ecart-type
G (GPa) 1.75 0.16 1.88 0.22
045 max (MPa) 33.3 1.9 32.2 2.5
€ 45 (%) 0.84 0.07 0.76 0.05

Tableau 6.1.2.4 : Propriétés mécaniques des composites « 1 bar conditionné » et « 3 bars
conditionné » dans le sens transverse a 45° avant immersion

Les différentes valeurs présentées dans le tableau 6.1.2.3 sont cohérentes avec les
données de la littérature, avec des valeurs de module transverse entre 2.7 et 4.7 GPa et d’UTS
entre 4.5 et 30 MPa [55], [65], [66]. Les performances transverses des composites « 1 bar
conditionné » et « 3 bars conditionné » sont donc dans la moyenne de leurs homologues de
la littérature. En revanche, peu de données sont disponibles pour le comportement en
cisaillement de ce type de composite. Dans les travaux de Monti et al. [55], un module G.r et
une contrainte oss de 1.53 GPa et 38.5 MPa respectivement ont été déterminés. Les valeurs
obtenues dans le tableau 6.1.2.4 sont donc en accord avec ces données, mais il reste difficile
de discuter les performances en cisaillement de ces composites par rapport a leurs
homologues de la littérature.

Dans la bibliographie pour des composites époxy a fibres de verre ensimées [161], des
valeurs de Er, Giret o171 sont respectivement de I'ordre de 10 GPa, 4.6 GPa et 70 MPa pour un
taux volumique de fibres autour de 60 %, donc les composites a fibres de lin présentés ici sont
en effet moins performants a ce niveau-la en propriétés brutes. Il faut également noter que
les fibres de verre sont généralement traitées par ensimage afin de garantir une adhésion fibre
matrice optimale tandis que ce genre de traitement reste plus difficile avec les fibres de lin a
I’heure actuelle dans un contexte industriel. Souvent, I"amélioration de I’adhésion fibre
matrice se fait au détriment des propriétés longitudinales de la fibre. Un compromis peut étre
trouvé, et des solutions efficaces apparaissent de plus en plus pour l'industrie, mais celles-ci
n‘en sont pas au méme niveau de développement que pour les fibres synthétiques. En
revanche, le Kevlar présente, pour des composites époxy avec un taux de fibres autour de 60
%, un Erde 5.6 GPa et un Gir de 2.1 GPa, ce qui se rapproche des valeurs que I'on obtient ici.
Cela signifie bien que méme si les propriétés interfaciales des fibres de lin avec I'époxy sont
bien plus faibles que celles obtenues avec des fibres de verre, I'industrie sait utiliser des fibres
avec des valeurs du méme ordre de grandeur que celles obtenues ici.

Avec ces résultats, la phénoménologie globale des composites fabriqués peut étre

dressée. Ces valeurs seront comparées aux valeurs trouvées aprées saturation en immersion et
permettront d’identifier les mécanismes de dégradation de ces composites.
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6.2 — Protocole de saturation en immersion

Le but de cette immersion est de dégrader le matériau avec de I'eau de maniére
accélérée afin de caractériser I'évolution des propriétés mécaniques associée dans un but
d’application industrielle en utilisation extérieure. La température a été choisie pour accélérer
I’absorption tout en restant suffisamment éloignée a la température de transition vitreuse
pour éviter de créer des endommagements supplémentaires qui ne correspondraient pas a
un vieillissement réel.

La saturation en immersion a été réalisée dans un bain statique d’eau distillée a 70 °C
(Figure 6.2). Cette température correspond a celle préconisée dans la norme NF EN 2823.

Figure 6.2 : bain statique pour I'immersion a 70 °C

La durée de I'immersion a été déterminée par des essais de saturation préliminaires.
La durée nécessaire pour atteindre la saturation est d’environ 550 heures, soit environ 23
jours. La durée de I'immersion pour la réalisation des essais mécaniques a donc été de 625
heures, soit environ 26 jours, afin de garantir la saturation sur tous les échantillons. L’eau n’a
pas été changée en cours de saturation.

Les échantillons sont régulierement retirés de leur bain d’eau distillée afin de suivre
d’une part leur prise en masse et d’autre part I’évolution de leurs propriétés mécaniques par
analyse vibratoire. Ces mesures sont réalisées en milieu ambiant a 23 °C et 50 %HR. Il est donc
nécessaire de laisser les éprouvettes refroidir jusqu’a équilibre thermique. Afin d’éviter au
maximum la désorption d’eau durant cette mise a I’équilibre thermique, les échantillons sont
placés dans un bain d’eau distillée a 23°C. Une fois I'équilibre thermique atteint aprés environ
5 minutes, les échantillons sont sortis et I'’eau en surface des échantillons est retirée a I'aide
de papier absorbant.

Toute mesure réalisée en cours de vieillissement a été réalisée en moins de 5 minutes,
afin de limiter au maximum les éventuels changements de taux d'humidité de I’échantillon.
Outre les essais de suivi non destructifs précédemment cités, les essais mécaniques a rupture
a saturation des échantillons ont été réalisés immédiatement apres sortie du bain et ont été
de courte durée. De ce fait, une hypothése a été faite: les sorties du bain sont de
suffisamment courte durée pour négliger toute modification de I’état d’équilibre a saturation
ainsi obtenu. Cette hypothese sera discutée dans la section 6.3.
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6.3 — Evolution des propriétés au cours de la saturation

La figure 6.3.1 récapitule I'absorption des échantillons en immersion avec le gain de
masse par rapport a |’état conditionné en fonction du temps d’immersion. L’absorption croit
linéairement par rapport a la durée d’'immersion pendant la premiére partie (jusqu’a environ
60 % du gain de masse a saturation) et tend ensuite vers une asymptote horizontale qui
correspond a la saturation. Ce comportement est en accord avec la loi de Fick. La
représentation des courbes de Fick 1D suit effectivement la saturation expérimentale. Les
saturations pour les « 1 bar » et pour les « 3 bars » sont respectivement a environ 12 et 15 %
de la masse a I’état conditionné, a 23 °C et 50 %HR. De plus, la pente de la portion linéaire,
reliée au coefficient de diffusion, est plus importante pour les « 3 bars » que pour les « 1 bar ».
L’écart de saturation et de coefficient de diffusion est corrélé a la différence de taux volumique
de fibres qui différencie les « 1 bar » et les « 3 bars ».

La figure 6.3.2 présente la courbe d’absorption d’échantillons de résine pure testés en
traction monotone jusqu’a rupture a différentes durées d’immersion. L’absorption suit
également une loi de Fick 1D et le gain de masse a saturation atteint environ 2.5 %.
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Figure 6.3.1 : Gain de masse en fonction du temps d’'immersion
Points : expérimental ; Courbes : modeles de Fick 1D associés — Vert : 1 bar ; Bleu : 3 bars
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Figure 6.3.2 : Gain de masse en fonction du temps d’immersion dans le cas de la résine pure
Points : expérimental ; Courbes : modeles de Fick 1D associés

Les parameétres associés aux lois de Fick des figures 6.3.1 et 6.3.2 sont reportés dans
le tableau 6.3. Les valeurs de coefficient de diffusion et de gain de masse a saturation dans la
littérature (pour des composites lin/époxy) sont respectivement entre 1.3.10° et 3.3.10°
mm?/s et entre 6.2 et 13.5 % pour une immersion a température ambiante, et de 11.9.10°
mm?/s et de 9.4 % pour une immersion a 60 °C. La température est censée accélérer le
processus d’absorption. Or, le coefficient de diffusion observé dans le tableau 6.3 est dans la
moyenne des valeurs a température ambiante et bien inférieure a celui a 60 °C. La dispersion
des valeurs de gain de masse a saturation laisse penser que I'absorption dépend grandement
de paramétres autres que la seule température et du taux de fibres. Des parametres
morphologiques sont donc probablement responsables des différences observées.

Aussi, le tableau 6.3 synthétise non seulement les paramétres de diffusion selon la loi
de Fick, mais également le gonflement, le module vibratoire et I'amortissement vibratoire aux
états conditionné et saturé. Le gonflement se fait principalement dans I'épaisseur de
I’échantillon. Le gonflement dans la largeur des échantillons est le méme pour les deux
composites. Un phénomeéne anisotrope est donc observé, pourtant, dans la section 6.1.1, les
fibres ne présentaient pas d’organisation privilégiée (pas d’anisotropie identifiable sur les
clichés).

La saturation s’effectue principalement par la diffusion dans le sens de I'épaisseur, de
par les dimensions des échantillons. Une hypothéese peut donc étre émise : le gradient de
concentration lors de la diffusion induit des gradients de rigidité, et donc de contraintes liés
au gonflement hygroscopique des fibres. Avant la saturation, le coeur de I’échantillon a une
concentration plus faible que la peau. Sur la figure 6.3.3 a), I’échantillon est représenté de
maniéere schématique en coupe avec la zone 1 ayant une concentration c; et la zone 2 ayant
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une concentration c; telle que c1 > c,. La zone 2, du fait de sa rigidité supérieure a celle de la
zone 1, limite les gonflements latéraux (cf. figure 6.3.3 b)). De ce fait, il est possible que la
zone 2 retienne le gonflement transverse de la zone 1 par continuité. En revanche, le
gonflement dans I'épaisseur est possible du fait du bord libre. Le gonflement dans I'épaisseur
serait donc ainsi favorisé, induisant des déformations au cours de la période transitoire se
répercutant a saturation.

Présence d’eau b) Présence d’eau

lllll AR IR

1

:> Gonflement libre

<:> Gonflement contraint

Figure 6.3.3 : Schématisation du gradient de concentration au sein du composite, représenté
par une zone 1 et une zone 2 de concentration différente

Afin de déterminer la prise en masse des fibres dans les composites, I'absorption de la
résine au sein du composite est considérée identique a celle de la résine seule. Ensuite, par la
loi des mélanges en considérant les fractions massiques de fibres présentées dans le
tableau 5.3.8.1 et en négligeant les porosités, des gains de masse a saturation pour les fibres
ont été calculés. Les valeurs respectives pour les « 1 bar » et les « 3 bars » sont de 27.0 % et
27.1 %. Il n’y aurait donc pas d’écart entre I'absorption d’eau des fibres au sein des deux lots
de composites, a condition que I’hypothése sur I'absorption de la résine au sein du composite
est valide. Ce fait est intéressant, car il peut traduire un état de contraintes des fibres
identique lors de la diffusion de I'eau, indépendamment de la fraction volumique de fibres.

Dans le tableau 6.3, le module vibratoire dans I’état conditionné est environ 2 fois
supérieur a celui a saturation. Aussi, 'amortissement est largement augmenté avec la
saturation. Cela traduit entre autres la plastification par I'’eau de la résine et des fibres, ce qui
provoque une plus grande mobilité dans les chaines macromoléculaires de la résine et une
augmentation du caractére viscoélastique des fibres de lin. En effet, les pectines et
hémicelluloses sont sensibles a I'eau et perdent leur rigidité [26]. De ce fait, le module en est
affecté et les vibrations sont plus facilement amorties, non seulement parce que
I'amortissement augmente lorsque le module d’Young diminue [165], mais aussi a cause des
phénomeénes visqueux dans le matériau qui réduisent la propagation des vibrations.
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1 bar 3 bars Résine seule
Gain de masse a saturation (%) 11,9+0,7 14,9+ 0,8 2,5+0,1
Coefficient de diffusion (mm2.s') | 2,85+0,37.10° | 3,08 + 0,35 .10°® 2,78 .10®
Gonflement de la section (%) 13,6 £ 0,9 19,0+ 1,9 3,3+1,7
Gonflement de I'épaisseur (%) 10,3+0,9 15,5+ 1,3 1,8+1,4
Gonflement de la largeur (%) 3,0+02 3,1+05 1,4+0,3
Module vibratoire conditionné 265412 304416 i
(GPa)
Module vibratoire a saturation 13,94 0,6 15,1+ 0,4 i
(GPa)
Amortlssem.e.nt V|I:,>rat0|re 0,96 £ 0,06 113 40,20 ]
conditionné
Amortissement _V|brat0|re a 241 40,05 254 +0,21 ]
saturation

Tableau 6.3 : Caractéristiques de I'absorption et propriétés (module vibratoire et
amortissement) avant immersion et a saturation

Outre les propriétés dans I'état conditionné et a saturation, I’évolution de ces
propriétés globales au cours de la prise en masse a été étudiée. La figure 6.3.4 présente, pour
les deux lots de composites, I'’évolution de module vibratoire et de I'amortissement en
fonction du gain de masse. Le module vibratoire décrofit linéairement. Les « 1 bar » et les « 3
bars » exhibent, pour le module vibratoire, une décroissance similaire (pentes identiques). La
dépendance linéaire entre les propriétés mécaniques et I'absorption d’eau a déja été
observée dans la littérature [57], cependant, I'intérét est ici d’accéder a la caractérisation de
cette dépendance pour notre matériau afin d’alimenter par la suite un modéle numérique
pouvant intégrer la perte de propriétés mécaniques en fonction de I'absorption.

En revanche, sur la figure 6.3.4, 'amortissement est proportionnel au gain de masse
pour chacun des deux lots, mais les pentes ne sont pas les mémes pour le « 1 bar » et le « 3
bars ». La plus grande quantité de fibres dans le « 3 bars » peut donc expliquer la différence
d’amortissement a saturation, mais n’explique pas pourquoi I'amortissement du « 1 bar »
croit plus rapidement en fonction de I'absorption de masse que pour le « 3 bars ». Cet effet
ne provient pas du changement de module, puisque celui-ci évolue de maniére identique pour
le « 1 bar » et le « 3 bars ». L'origine de cette augmentation plus rapide de I'amortissement
pour le « 1 bar » reste donc a identifier.

De plus, la figure 6.3.5, présente I'évolution du module d’Young (déterminé en traction
monotone) en fonction du gain de masse. Le module d’Young de la résine pure décroit
linéairement également. Ces informations permettront, dans la modélisation du chapitre 7,
de pouvoir identifier la décroissance du module associée aux fibres au sein des composites.

Il est important de noter que pour les figures 6.3.4 et 6.3.5, les matériaux dont les
propriétés sont mesurées sont dans un état transitoire, hormis les points extrémes (état
conditionné et état saturé). Les linéarités observées sont donc uniquement globales sur le
matériau mesuré, mais ne correspondent pas nécessairement a une évolution locale des
propriétés des fibres. Ceci sera discuté plus amplement dans le chapitre 7, une fois que la
décroissance locale du module des fibres au sein du composite aura été identifiée.
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Figure 6.3.4 : Module vibratoire global et amortissement global en fonction du gain de
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Figure 6.3.5 : Module global en traction quasi-statique en fonction du gain de masse dans le
cas de la résine pure
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Sur la figure 6.3.6, le gonflement de I'épaisseur est représenté en fonction du gain de
masse. La premiere observation est que les deux types de composites (« 1 bar » et « 3 bars »)
se superposent bien, a la différence que le « 1 bar » sature a 12 % de gain de masse. Le
gonflement présente donc une partie linéaire jusqu’a environ 13 % puis un léger effet non
linéaire apparalt jusqu’a la saturation du composite « 3 bars ». La droite rouge reliant les
points extrémes du composite « 3 bars » met en évidence I'effet des volumes libres dans le
comportement de gonflement des composites. Ces volumes libres sont naturellement
présents dans les constituants, y compris en I'absence de porosités. Il s’agit d’espaces entre
les chaines macromoléculaires, des pores au sein des fibres ou encore de porosités. Le
remplissage de ces volumes libres induit une prise en masse sans gonflement.
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Figure 6.3.6 : Gonflement de I'épaisseur normalisé en fonction du gain de masse
Vert : 1 bar; Bleu : 3 bars

6.4 — Comportement statique a I'état saturé

Afin de compléter la caractérisation du comportement statique avec la saturation, une
campagne d’essais de traction monotone a été réalisée pour déterminer les propriétés des
échantillons a saturation. L'impact du taux de fibres sur les phénomenes liés a I'absorption
d’eau sera donc étudié.

Le comportement longitudinal sera présenté en premier lieu, puis la viscoélasticité
sera étudiée par des essais de traction avec décharges. Ensuite, le comportement transverse
et en cisaillement sera détaillé. Enfin, des observations de la microstructure permettront de
discuter de 'endommagement des composites avec la teneur en eau.

111



6.4.1 — Comportement longitudinal

La figure 6.4.1.1 réunit les courbes de traction des « 1 bar conditionné », « 3 bars
conditionné », « 1 bar saturé » et « 3 bars saturé » présentant la contrainte en fonction de la
déformation longitudinale. Les échantillons saturés ont une rigidité et une contrainte a
rupture nettement inférieures a leurs homologues conditionnés, ainsi qu’une déformation a
rupture plus importante. L'évolution des différentes propriétés mécaniques pour ces
échantillons est récapitulée dans les tableaux 6.4.1.1 et 6.4.1.2. Cette diminution de
propriétés est en accord avec les résultats de la section précédente, soit la baisse du module
vibratoire au cours du vieillissement, mais également avec la littérature [68], [94], [98], [106].
La diminution des propriétés mécaniques sera discutée ci-apres, au regard des tableaux cités.

De plus, sur la figure 6.4.1.1, les courbes des « 1 bar saturés » exhibent un
comportement trés proche de celui des « 3 bars saturés », avec un écart visible principalement
a partir de 0.01 de déformation et jusqu’a rupture. Ainsi, les échantillons saturés présentent
un coude initial suivi d’'une section non linéaire, avec une augmentation du module tangent
jusqu’a rupture. Ce comportement n’est donc pas le méme que dans le cas des échantillons
conditionnés. Afin de mieux visualiser ce phénomeéne, le module tangent a donc été
représenté en fonction de la déformation longitudinale sur la figure 6.4.1.2. Le module des
échantillons saturés des deux lots aprés la section correspond au coude (forte variation de
module jusqu’a une déformation d’environ 0.002 ou le module est d’environ 7 GPa. Pour ces
échantillons saturés des deux lots, le module tangent augmente ensuite pour atteindre des
valeurs entre 10 et 13 GPa a rupture.

Dans la partie 6.3, il a été établi que la plastification par I'eau de la résine et des fibres
augmentait les effets de viscoélasticité au sein des composites. Les réorganisations
structurales, dont la réorientation des fibres au sein du composite ou des microfibrilles au sein
des fibres, régulierement attribuées aux non-linéarités observées pour ce type de composites
[10], [26], [55] pourraient donc étre a I'origine du changement de comportement observé
apres le coude. Aussi, dans de précédents travaux [65], 'apparition d’une non-linéarité apreés
le coude a déja été observée aprés saturation en conditions hygrothermiques et a été
attribuée a I'alignement de microfibrilles de cellulose et a la cristallisation de la cellulose
amorphe qui seraient facilités par la plastification par I'’eau des fibres et de la résine.
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Dans les tableaux 6.4.1.1 et 6.4.1.2 sont récapitulées les propriétés mécaniques
longitudinales des lots de composites, a I'état conditionné et a I'état saturé. Les écarts de
propriétés, sur la figure 6.4.1.1, semblaient se réduire a I'état saturé entre les « 1 bar » et les
« 3 bars ».

Une baisse de rigidité est observée entre |'état conditionné et saturé, mais cette baisse
est plus importante pour les « 3 bars » que les « 1 bar ». En effet, les modules E; et E;
diminuent respectivement de 65.9 et 58.3 % pour les « 1 bar » et de 67.2 et 60. % pour « 3
bars ». Cette différence peut sembler légére, mais la différence de module E1 entre les « 1
bar » et les « 3 bars » est de I'ordre de 10.8 % a I'état conditionné et de 7.2 % a |’état saturé.

Les propriétés a rupture sont également impactées. La contrainte a rupture diminue
de 25.6 % et 32.3 % respectivement pour les « 1 bar » et « 3 bars » avec la saturation, tandis
que la déformation a rupture augmente de 46.5 et 34.8 % respectivement pour les « 1 bar »
et « 3 bars ». De ce fait, I’écart de contrainte a rupture entre les « 1 bar » et les « 3 bars » est
de I'ordre de 13.9 % a |’état conditionné et de 5.5 % a I’état saturé. La déformation a rupture
est, apres saturation, similaire pour les deux composites.

L'absorption d’eau tend donc a lisser la réponse mécanique des deux composites. Le
taux volumique de fibres a donc moins d’influence sur les propriétés a saturation qu’a I'état
conditionné.

De plus, I'augmentation du coefficient de Poisson montre que ces matériaux
composites saturés se rapprochent de conditions d’isovolume (v L = 0.5), surtout les « 3 bars
saturé ». Ceci montre aussi une évolution du comportement vers un comportement
élastoplastique avec un seuil de plasticité tres bas.

Si le module vibratoire mesuré avant vieillissement est du méme ordre de grandeur
que le module Ej, il est observé une différence trés nette entre ces deux modules a I'état
saturé. En effet, le module vibratoire diminue de 47.5 et 50.3 % respectivement pour les « 1
bar » et les « 3 bars ». La diminution du module vibratoire est donc plus faible que celle du
module Ei. La prise en eau confere une réponse viscoélastique plus marquée du composite,
qui peut modifier les propriétés du matériau en fonction de la vitesse de sollicitation avec
laquelle les mesures sont effectuées. Il est donc important de distinguer I’'analyse des modules
en traction monotone des modules vibratoires ainsi que des modules dynamiques dans le
chapitre 8 sur les résultats en fatigue.

Dans la littérature, une immersion a température ambiante mene a des diminutions
de module de I'ordre de 20 a 60 % [68], [94], [106] et jusqu’a 70 % en immersion a 60 °C [68].
Les valeurs présentées dans le tableau 6.4.1.1 sont donc cohérentes avec ces valeurs. En
revanche, dans la littérature, I'UTS aprés immersion a température ambiante est stable ou
augmente jusqu’a 40 % [68], [94], [106]. Pour une immersion a 60 °C, une perte d’UTS de 40
% a été observée [68]. L'effet de la saturation sur 'UTS est donc dépendante de différents
phénomeénes, y compris la teneur en eau. Or, comme il a été montré dans la section 6.3, les
matériaux considérés ici ont des teneurs en eau a saturation plus importantes que celles
observées dans la littérature. Il est donc logique que les propriétés mécaniques soient
affectées en conséquence. Cela considéré, les « 1 bar conditionné » et « 3 bars conditionné »
ont des chutes de propriétés en accord avec la littérature.
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Les fibres de verre, que nous cherchons a substituer par des fibres de lin, absorbent
beaucoup moins d’eau et perdent moins leurs propriétés. Cela pose donc un probléme
conséquent pour des utilisations dans des conditions séveres d’absorption. Avant de conclure
sur une utilisation industrielle en conditions sévéres, les propriétés transverses seront
étudiées dans la section 6.4.3.

1 bar Etat conditionné Etat saturé

0° Moyenne | Ecart-type | Moyenne | Ecart-type
Ev (GPa) 26.5 1.2 13.9 0.6
E1 (GPa) 26.4 1.7 9.0 0.8
E: (GPa) 17.5 1.0 7.3 0.6
OLmax (MPa) 272.4 12.8 202.6 6.8
€ Lmax (%) 1.44 0.10 2.11 0.06
VL 0.37 0.01 0.43 0.01

Tableau 6.4.1.1 : Propriétés mécaniques des composites « 1 bar conditionné » et « 1 bar
saturé » dans le sens longitudinal

3 bars Etat conditionné Etat saturé

0° Moyenne Ecart-type | Moyenne | Ecart-type
Ev (GPa) 304 1.6 15.1 0.4
E; (GPa) 29.6 2.7 9.7 1.5
E> (GPa) 19.2 0.4 7.6 0.8
OL max (MPa) 316.5 21.3 214.3 12.7
€ L max (%) 1.55 0.06 2.09 0.08
VL 0.40 0.00 0.48 0.07

Tableau 6.4.1.2 : Propriétés mécaniques des composites « 3 bars conditionné » et « 3 bars
saturé » dans le sens longitudinal

Le tableau 6.4.1.3 récapitule les propriétés mécaniques de la résine pure a I'état
conditionné et a I’état saturé. La rigidité diminue de 11.7 % et la contrainte a rupture diminue
de 35.9 %. Cela permet aussi de calculer les propriétés des fibres au sein des composites pour
les deux lots a I’état saturé a I'aide d’une loi des mélanges. Ces valeurs sont reportées dans le
tableau 6.4.1.4. Les fibres au sein des composites « 1 bar » sont plus performantes que celles
présentes au sein des composites « 3 bars ». Les résultats confirment que les fibres sont
fortement impactées par la saturation, avec une diminution entre 71 et 72 % pour le module
E1 des fibres pour les deux lots. Dans la section 6.1.2, la différence de propriétés des fibres au
sein des composites a été attribuée a la distance interfibres plus faible dans les « 3 bars ».
L’évolution avec la saturation est du méme ordre pour les deux lots et ne remet donc pas
I’hypothese de la distance interfibres en question.
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L. Etat conditionné Etat saturé
Résine seule
Moyenne | Ecart-type | Moyenne | Ecart-type
E (GPa) 34 0.1 3.0 0.1
OL max (MPa) 73.5 11.8 47.1 7.7
€ L max (%) 3.53 1.43 1.96 0.39
VL 0.38 0.02 0.36 0.03
Tableau 6.4.1.3 : Propriétés mécaniques de la résine pure a I'état conditionné et a I'état
saturé
. - . 3 bars i i
Propriétés 1 bar conditionné ... . 1 bar saturé 3 bars saturé
oy conditionné
longitudinales
. Ecart- Ecart- Ecart- Ecart-
des fibres Moyenne Moyenne Moyenne Moyenne
type type type type
E: (GPa) 64.4 43 57.9 53 18.9 23 16.1 3.0
E> (GPa) 40.8 2.5 37.6 0.8 14.4 1.8 12.0 0.7

Tableau 6.4.1.4 : Propriétés longitudinales recalées des fibres dans les composites « 1bar
conditionné », « 1 bar saturé », « 3 bars conditionné » et « 3 bars saturé »

6.4.2 — Caractérisation de la viscoélasticité

Afin de caractériser I'évolution de la viscoélasticité des composites, des essais de
traction monotone avec décharges successives ont été réalisés. Ces essais nous donnent ainsi
acces a des informations utiles : I'aire de la boucle de décharge / recharge est d’autant plus
grande que le caractere viscoélastique est important. Le but est de comparer ces aires a I'état
conditionné et a saturation pour connaitre I'évolution de la viscoélasticité des matériaux.

Ces essais ont donc été réalisés selon le protocole de traction défini dans la section
[M&M essais de traction] avec 3 décharges au cours de I'essai. La premiére a lieu a 1 kN, la
deuxiéme a 5 kN et la troisiéme a 15 kN, toutes troisa 1 mm.min™.

Les décharges n’ont cependant pas été menées jusqu’a un retour a une force nulle,
mais a 10% de la valeur maximale atteinte précédemment, soit 100 N, 500 N et 1500 N
respectivement pour les décharges successives, afin d’éviter des problémes de flambage et de
relachement des mors autoserrants.

La figure 6.4.2 présente les courbes avec décharges successives (3 par état) ainsi
qu'une éprouvette sans décharge, servant de modele de traction monotone, pour des
composites « 3 bars ». Les éprouvettes sans décharge pour I'état conditionné et |'état saturé
ne sont pas différenciées, car se superposent aux courbes avec décharges (hors cycles de
décharge).
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Figure 6.4.2 : Courbes de traction avec décharges successives sur les éprouvettes « 3
bars conditionné » (rouge) et « 3 bars saturé » (bleu)

Tout d’abord, il est important de noter que les courbes enveloppes (hors
décharges/recharges) des essais avec décharges sont les mémes que les références associées.
Ceci implique donc que le comportement global n’est pas affecté par les décharges.

Ensuite, la premiére hystérésis de décharge est superposée a la courbe initiale avec
une aire quasi nulle, et ce pour toutes les éprouvettes testées avec des décharges, ce qui rend
impossible sa visualisation, quelle que soit I’échelle employée. Il est néanmoins important de
garder en téte le fait que cette décharge a bien lieu et se produit avant le coude. Comme elle
apparait avant le coude de la courbe de traction, le comportement peut y étre assimilé comme
purement élastique. En revanche, dés la seconde, des hystérésis d’aires non négligeables
apparaissent.

Afin d’étudier I’évolution du comportement, le rapport entre les aires des hystérésis 2
et 3 et des aires sous la courbe ont été calculées et résumées dans le tableau 6.4.2. La
saturation provoque donc une augmentation significative du rapport d’aire pour I'hystérésis
de la deuxieme décharge, mais ne modifie pas I'aire de I'hystérésis de la troisieme décharge.
L'aire de I’hystérésis 2 (a 5 kN) augmente de 154 %. Or, lors des essais vibratoires en vibrations
libres, 'amortissement a augmenté entre |'état conditionné et saturé de 151 % et 124 %
respectivement pour les « 1 bar » et les « 3 bars ». Cette augmentation de I'amortissement
traduit également une augmentation de la viscoélasticité du matériau. Les ordres de grandeur
entre les deux phénomenes, observés lors de sollicitations de différentes natures (vibratoire
en vibrations libres et en monotone), restent similaires.

Afin de caractériser avec une plus grande précision la viscoélasticité de ces matériaux,
des essais auraient pu étre menés avec un pilotage en déformation et d’autres en pilotage en

117



contraintes afin d’avoir des décharges a déformation équivalente et des décharges a
contrainte équivalente pour comparer les résultats et les influences de ces parametres.
Malheureusement, les échantillons étant en nombre limité, cette étude n’a pas pu étre
effectuée. De plus, des essais de DMA n’ont pas pu étre menés a bien apres vieillissement, ce
qui n’a pas permis d’étudier plus en détail les phénomeénes de viscoélasticité.

N° de décharge | 3 bars conditionné | 3 bars saturé
2 38+03% 9.66+1.7%
3 8.0+0.7% 8.0+03%
Tableau 6.4.2 : Proportion en pourcentage de I'aire de I’hystérésis de décharge par rapport a
I'aire sous la courbe jusqu’a la décharge

6.4.3 — Comportement transverse et en cisaillement

Pour ce qui est du comportement transverse, les tableaux 6.4.3.1 et 6.4.3.2 présentent
les résultats des essais de traction sur les échantillons avec les fibres orientées a 90° par
rapport a I'axe de sollicitation (transverse) et les tableaux 6.4.3.3 et 6.4.3.4 présentent ceux
des échantillons avec les fibres orientées a 45° par rapport a l'axe de sollicitation
(cisaillement).

Si les composites des deux types avant immersion possédaient des propriétés
transverses équivalentes dans le sens transverse et en cisaillement, cela n’est plus le cas apres
immersion. Effectivement, les « 3 bars saturé » présentent des propriétés plus faibles que les
« 1 bar saturé ». Le module d’Young transverse des « 3 bars saturé » est en effet inférieur de
33 % a celui des « 1 bar saturé » et la contrainte a rupture en transverse des « 3 bars saturé »
est inférieure a celle des « 1 bar saturé » de 23 %.

Dans la littérature, il n'y a pas de travaux a ma connaissance qui rapportent les
propriétés transverses et en cisaillement pour des composites lin/époxy en immersion. En
revanche, pour une saturation en conditions hygrothermiques pour un gain de masse a
saturation de 3.3 % [65], une baisse de module transverse de 35 % a été observée, ainsi qu’une
baisse de I'UTS transverse de 15 % et une augmentation de la déformation a rupture de 80 %.
En considérant la teneur en eau a saturation, et la différence de sollicitations (90 %HR
comparé a de I'immersion), les valeurs obtenues dans les tableaux 6.4.3.1 et 6.4.3.2 sont
cohérentes.

Malheureusement, aucune donnée n’a été trouvée concernant les propriétés en
cisaillement aprés saturation. Il n’est donc pas possible de se positionner par rapport aux
composites similaires de la littérature.

Cependant, les phénomenes d’endommagement ayant lieu lors de ces sollicitations
(transverse et en cisaillement) peuvent étre discutés. Plusieurs phénoménes peuvent altérer
I'interface fibre-matrice, dont notamment une dégradation chimique par I'eau de la liaison
fibre-matrice [166] et une dégradation physique de la résine par les fibres par gonflement
relatif [30], [93]. La diminution importante des propriétés interfaciales peut étre a I'origine de
difficultés majeures pour une utilisation industrielle. Leur équivalent en fibres synthétiques
reste bien meilleur, ces derniéres n’étant pas aussi sensibles a I'absorption d’eau.
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1 bar Etat conditionné Etat saturé
90° Moyenne | Ecart-type | Moyenne | Ecart-type
Er (GPa) 3.5 0.1 0.9 0.2
OT max (MPa) 19.1 2.1 6.4 0.5
€ T max (%) 0.59 0.08 0.93 0.17
VT 0.05 0.00 0.03 0.00

saturé » dans le sens transverse a 90°

Tableau 6.4.3.1 : Propriétés mécaniques des composites « 1 bar conditionné » et « 1 bar

3 bars Etat conditionné Etat saturé
90° Moyenne | Ecart-type | Moyenne | Ecart-type
Er (GPa) 3.5 0.1 0.6 0.1
o7 max (MPa) 18.8 1.1 4.9 0.2
€ T max (%) 0.61 0.06 134 0.24
VT 0.04 0.00 0.03 0.01

saturé » dans le sens transverse a 90°

Tableau 6.4.3.2 : Propriétés mécaniques des composites « 3 bars conditionné » et « 3 bars

1 bar Etat conditionné Etat saturé
45° Moyenne | Ecart-type | Moyenne | Ecart-type
G (GPa) 1.75 0.16 0.59 0.11
045 max (MPa) 333 1.9 9.4 1.1
€ 45 (%) 0.84 0.07 0.88 0.09

saturé » dans le sens transverse a 45°

Tableau 6.4.3.3 : Propriétés mécaniques des composites « 1 bar conditionné » et « 1 bar

3 bars Etat conditionné Etat saturé
45° Moyenne | Ecart-type | Moyenne | Ecart-type
G (GPa) 1.88 0.22 0.49 0.08
045 max (MPa) 32.2 2.5 8.4 0.5
€ 45 (%) 0.76 0.05 1.39 0.13

Tableau 6.4.3.4 : Propriétés mécaniques des composites « 3 bars conditionné » et « 3 bars
saturé » dans le sens transverse a 45°

Sur les figures 6.4.3.1 et 6.4.3.2 sont représentées respectivement les courbes de
traction monotone transverse et en cisaillement pour les échantillons « 1 bar conditionné »,
« 3 bars conditionné », « 1 bar saturé » et « 3 bars saturé ».

Pour les échantillons saturés, la rupture ne se produit plus de maniéere brutale comme
pour les échantillons a I'état conditionné. Si la courbe parait témoigner d’une rupture
plastique, les clichés pour la corrélation d’'images montrent qu’il s’agit en réalité d’une rupture
avec des fibres qui restent attachées aux deux parts (cf. figure 6.4.3.3). De ce fait, la rupture
est considérée effective au maximum de contrainte et la courbe ne peut pas étre interprétée
au-dela en raison de I'apparition de ce phénomeéne (déformation non homogene).
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Figure 6.4.3.1 : Courbes de traction a 90° : « 1 bar conditionné » en violet, « 1 bar saturé »
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Figure 6.4.3.2 : Courbes de traction a 45° : « 1 bar conditionné » en violet, « 1 bar saturé »
en vert, « 3 bars conditionné » en rouge et « 3 bars saturé » en bleu

120



Figure 6.4.3.3 : Rupture classique d’un échantillon transverse a 45° a saturation avec fibres
reliant les deux parties (surface mouchetée pour la mesure de la déformation par
corrélations d’images)

6.4.4 — Observations de la microstructure a saturation

Des observations de la microstructure ont également été réalisées afin d’observer
d’éventuelles dégradations de la résine au pourtour des fibres, ainsi que des
endommagements macroscopiques qui pourraient se produire.

Pour rappel, les figures 6.1.1.1 et 6.1.1.2 présentent des observations réalisées sur les
deux types de composite dans I'état conditionné.

Sur les figures 6.4.4.1 et 6.4.4.2 sont présentées les microstructures observées a
saturation. Il est primordial de rappeler ici que les clichés sont obtenus apres métallisation
sous vide, ce qui a pour effet de créer une désorption de surface, au minimum, sur les parties
présentant une désorption rapide : les fibres et les porosités, dont I'’eau s’échappe sous vide.

On observe donc des décohésions fibres/matrice autour des fibres. Malheureusement,
il n’a pas été possible a cette étape de déterminer la provenance de ces décohésions. L'origine
la plus probable consiste en une désorption rapide des fibres, provoquant une réduction des
diametres, tandis que la résine demeure en I'état déformé, provoquant ainsi ces décohésions
[6].

De plus, aucune fissure n’a été détectée dans la résine au pourtour des fibres (cf.
figure 6.4.4.3). Cela ne signifie pas pour autant qu’aucune dégradation physique n’a eu lieu,
par exemple de la plasticité par contraintes de gonflement relatif, mais simplement que les
microfissures a 'interface, qui sont relatées dans la littérature, ne sont ici pas responsables de
la modification des propriétés mécaniques.
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Figure 6.4.4.2 : Observations microscopiques du composite « 3 bars saturé »
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Figure 6.4.4.3 : Observation microscopique du composite « 3 bars saturé » pour détection
d’éventuels endommagements de la résine

6.5 — Conclusions

Ainsi, avec les résultats précédents, un bilan complet des propriétés en traction
monotone des composites conditionnés et a saturation peut étre dressé.

Sur la figure 6.5.1 sont récapitulés les modules, 'amortissement et le coefficient de
Poisson longitudinal tandis que la figure 6.5.2 présente les propriétés a rupture (contrainte et
déformation). Les résultats sont normalisés par rapport aux résultats du composite « 3
bars conditionné » afin d’étudier les évolutions des propriétés avec la saturation.

On constate donc que les « 3 bars », qui présentent un taux de fibres supérieur et des
propriétés dans |'état conditionné légérement supérieures a celles du « 1 bar », ne sont pas
forcément les plus performants a saturation. En effet, la saturation tend a réduire les écarts,
voire méme a détériorer plus les composites « 3 bars» que les composites « 1 bar »,
notamment en sollicitations transverses et en cisaillement.

Aussi, les propriétés spécifiques a I'état conditionné peuvent avoisiner celles de
composites a fibres synthétiques, mais les propriétés a I’état saturé sont bien plus faibles que
celles obtenues pour des fibres synthétiques. Il peut donc paraitre difficile d’envisager une
utilisation industrielle de ces composites en I’état dans le cas ou le mécanisme de rupture
principal serait la rupture en traction monotone longitudinale, transverse ou en cisaillement.
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En revanche, il existe d’autres solutions envisageables, comme |'application d’un gel
coat permettant une réduction drastique de I'absorption ou bien une hybridation des
composites avec des fibres de verre en sus.

Il est tout de méme important de noter que les mécanismes principaux de rupture
envisagés ici ne sont pas les seuls. Il reste donc important d’étudier d’autres mécanismes de
rupture ou des conditions de saturation / de vieillissement différentes. Une étude en fatigue
sera donc présentée dans le chapitre 8 et une étude en conditions hygrothermiques cycliques
dans le chapitre 9.

—8—1 bar conditionné —e=13 bars conditionné —#=1 bar saturé —e—3 bars saturé
E1l

amortiss/2 EV

G ET

Figure 6.5.1 : Comportement statique — Modules, coefficient de Poisson et amortissement
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Figure 6.5.2 : Comportement statique — Contraintes et déformations a rupture
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Chapitre 7 — Modélisation du comportement statique en
conditions hydrothermiques

Dans la thése de G. Apolinario Testoni [116], un modele multiéchelles a été étudié,
justifié par la présence d'une échelle microscopique (intraméche) et d’une échelle
mésoscopique (interméches). Une analyse d’images a permis, pour les deux échelles,
d’analyser les paramétres morphologiques de la microstructure afin de générer des
microstructures numériques aléatoires en fonction des parametres morphologiques. Les
travaux d’approche numérique présentés ici s’inscrivent donc dans la continuité de la thése
de G. Apolinario Testoni. En revanche, compte tenu de la morphologie décrite au chapitre 4
et d’'une microstructure homogene, I’échelle intraméche décrite dans la thése de G. Apolinario
Testoni peut étre avantageusement étendue a tout le composite dans les travaux de cette
these. Le modeéle implémenté dans cette these ne sera donc pas multiéchelle. L'objectif est
de contribuer a I'analyse numérique de la durabilité pour des composites a fibres végétales.
Le but est de pouvoir utiliser des modeles prédictifs pour de la conception de structures
soumises a des sollicitations multiphysiques (dont de I'immersion ou une exposition a une
atmosphere humide).

Les problématiques principales qui sont étudiées ici sont la représentation de la
microstructure du composite en fonction d’observations microscopiques pour un composite
disposant d’une microstructure a une seule échelle en I'absence d’une distinction de meches
ou d’une distinction des plis. De plus, I'intégration de données expérimentales issues de la
diffusion en immersion et d’essais mécaniques sera discutée.

Ce chapitre présentera donc en premier lieu la méthodologie suivie, depuis les
observations microscopiques jusqu’a la modélisation sous COMSOL Multiphysics®. Ensuite, les
hypothéses de diffusion seront étudiées. Les parameétres de la modélisation sous COMSOL
Multiphysics® seront finalement identifiés pour aboutir au modele résultant et aux discussions
qui y sont associées.

7.1 — Méthodologie

Afin d’aboutir a un modeéle représentatif de la microstructure du composite, de
nombreuses étapes préliminaires sont nécessaires, dont I'analyse morphologique décrite dans
le chapitre 4 et |la génération de microstructure sur le logiciel Digimat®.

L'implémentation du modéle requiert également plusieurs analyses a comparer avec
la campagne expérimentale du chapitre 6, dont I'identification de parametres de diffusion ou
de gonflement hygroscopique.

Afin de bien comprendre la démarche de cette approche numérique de la durabilité
du composite « 3 bars », la méthodologie suivie est explicitée dans cette section.

La méthodologie globale est présentée avec les différentes étapes suivies, de
I'observation de la microstructure a l'implémentation sous COMSOL Multiphysics®. La
méthodologie de génération de microstructures 2D sous Digimat® est discutée par rapport a
la représentativité de la réalité. Enfin, la méthodologie d’'implémentation sous COMSOL
Multiphysics® est précisée pour les différentes étapes de la modélisation.
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7.1.1 — Méthodologie globale

Dans le chapitre 4, le traitement de la microstructure par Aphelion® a été détaillé. Il
constitue la base expérimentale de la modélisation numérique proposée. Les données
morphologiques sont ainsi extraites de ce traitement, afin de pouvoir déterminer différentes
classes de fibres et de faisceaux. Ces classes sont définies dans Digimat® pour générer une
microstructure aléatoire. Un script Java permet d’importer cette microstructure Digimat®
sous COMSOL Multiphysics®, ol la modélisation numérique et la corrélation avec les données
expérimentales sont mises en place. Cette modélisation passe par l'identification des
coefficients de diffusion, de gonflement hygroscopique des fibres ainsi que de
I'implémentation de I’évolution du module local des fibres en fonction de leur teneur en eau.

La figure 7.1.1 récapitule ces différentes étapes et les logiciels utilisés.

L'utilisation des données morphologiques dans le logiciel Digimat®, et les différents
physiques et différents paramétres mis en place sous COMSOL Multiphysics® pour la
modélisation seront donc présentés par la suite plus en détail.

Aphelion
Campagne Diamétre maximal
Expérimentale Diameétre minimal
Orientation
Chapitre 6 Circularité
Comsol Classes de fibres

Classes de faisceaux

PR w V%o Tsl
r\ : _\‘ 2 .‘A

Figure 7.1.1 : Méthodologie suivie pour la modélisation de la durabilité des composites
étudiés
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7.1.2 — Génération de microstructures 2D sous Digimat®

Dans le logiciel Digimat®, il est possible de générer des microstructures aléatoires
constituées d’ellipses paramétrées. En renseignant un rapport entre diamétre maximal et
diamétre minimal fixe, appelé excentricité de I'ellipse, il est possible de donner une
distribution de taille. De ce fait, plusieurs classes ont été définies afin de rendre compte de la
diversité des excentricités des fibres et faisceaux observés par microscopie. Afin de limiter la
durée des calculs et la complexité de la microstructure, 3 classes de fibres et 3 classes de
faisceaux ont été définies. Sur les figures 7.1.2.1 et 7.1.2.2, les répartitions des excentricités
sont représentées en fonction de la surface des fibres unitaires et des faisceaux
respectivement. Les classes ont donc été définies par des intervalles d’excentricité de [1 ; 2],
[2; 3] et [3; o<[. Les intervalles ne sont pas équivalents en nombre de fibres unitaires ou
faisceaux dans chaque classe, mais permettent de représenter les différentes excentricités,
notamment pour des excentricités de 3 et plus, qui seraient non représentées si la limite du
troisieme intervalle était plus basse. Ces limites sont arbitraires et sont donc discutables. Une
étude plus poussée pourrait cependant étre réalisée lors de futurs travaux sur les valeurs des
bornes permettant de représenter au mieux la microstructure réelle. Le nombre de classes a
été défini pour réduire le temps de génération des microstructures sous Digimat®, mais pourra
faire I'objet d’'une étude plus poussée pour de futurs travaux.

Il est également important de signaler que la moyenne d’excentricité calculée pour
chaque intervalle ne correspond pas a une moyenne brute des bornes, mais bien a une
moyenne pondérée par la surface occupée par les fibres, afin de créer des gammes
permettant de décrire le taux surfacique avec le plus de fidélité possible. Ainsi, les
excentricités utilisées lors de la reconstruction sont pour les fibres unitaires de 1.51, 2.32 et
3.43, et pour les faisceaux de 1.57, 2.37 et 3.56.

L'excentricité et la distribution des classes permettent donc une génération de la
microstructure supposée en accord avec les observations microscopiques. Afin d’affiner le
modele, il peut étre envisagé, pour de futurs travaux, de générer des classes plus nombreuses,
afin que les différentes excentricités soient mieux représentées.

Afin de déterminer la taille suffisante d’une surface représentative, plusieurs tailles de
microstructure ont été étudiées pour définir une surface suffisamment homogénéisée
correspondant a I’échelle mésoscopique du matériau : 500 x 1500 pm?, 1000 x 1500 um?, 1500
x 1500 pm? et 3000 x 1500 um?2. Pour chaque taille, 5 tirages aléatoires de microstructures
différentes ont été générés, a I'exception de la taille 3000 x 1500 um? ol seulement 3
microstructures ont été générées pour des contraintes de temps.

Il est également important de noter que pour les faibles tailles (500 x 1500 um?),
I'intervalle d’excentricité de [3 ; o= [ n’est pas forcément représenté. L’étude de la taille de la
surface a modéliser sera donc possiblement impactée par cette absence. Cette observation
sera discutée dans la section 7.3.2.
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Figure 7.1.2.1 : Répartition des fibres unitaires observées par leur excentricité en fonction de
leur surface
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Figure 7.1.2.2 : Répartition des faisceaux observés par leur excentricité en fonction de leur
surface
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7.1.3 — Méthodologie d’'implémentation sous COMSOL Multiphysics®

La microstructure générée sous Digimat® a été importée dans COMSOL Multiphysics®
via un script Java. Ce script permet la reconstruction de toutes les ellipses. Ensuite, deux carrés
définissant la zone d’étude sont ajoutés. Le premier permet de faire une intersection avec les
ellipses, ce qui élimine les parties extérieures a la zone d’étude des ellipses. Le second permet
la mise en place de la zone matricielle.

Des étapes préliminaires ont été réalisées avant la détermination des coefficients de
diffusion et de gonflement expérimentaux, soit avec des parametres approchés. Ainsi,
I’hypothese de diffusion 2D (section 7.2.1), la convergence du maillage (7.3.1) et la définition
de la surface d’étude (7.3.2) utilisent donc des paramétres qui seront détaillés dans chaque
section. En revanche, les résultats de ces études préliminaires, méme si elles ne font pas
référence aux données expérimentales, restent valables.

Plusieurs physiques seront employées : le transport d’espéces diluées, la mécanique
du solide et le gonflement hygroscopique. Le gonflement hygroscopique est généré sous
COMSOL Multiphysics® par le biais d’'une multiphysique impliquant le transport d’espéces
diluées et la mécanique du solide implémentés. Les physiques et conditions aux limites
associées présentées dans cette section sont définies pour une microstructure similaire a celle
présentée sur la figure 7.1.1 sous la section « Comsol ».

Transport d’espéces diluées :

Le transport d’especes diluées est appliqué aux deux domaines distincts,
correspondant aux deux matériaux : les fibres et la résine. La seule propriété des matériaux
nécessaire pour représenter cette physique est le coefficient de diffusion. Un travail en
concentration relative permet en effet de s’affranchir de problématique de différences de
teneur en eau lors de la modélisation et donc de concentration a saturation, mais les résultats
resteront étudiés en fonction de la teneur en eau, calculée dans un second temps (post-
traitement) a partir de la concentration relative issue du modéle.

Pour une microstructure rectangulaire avec le bord du haut défini comme étant la
surface supérieure du composite et le bord du bas comme étant le centre de I'épaisseur du
composite, les conditions aux limites sont les suivantes:

- une symeétrie sur les bords verticaux, qui correspond aux conditions aux limites de la
microstructure dans le cadre d’une hypothese d’une plague infinie avec une épaisseur fixe.

- une symétrie sur le bord du bas, qui correspond a une symétrie réelle du composite,
puisque la hauteur des microstructures correspondra toujours a une demi-épaisseur d’'une
éprouvette.

- une concentration relative (de 1) est appliquée sur le bord supérieur.

Les conditions aux limites appliquées seront discutées dans la section 7.2 liée aux
hypothéses de diffusion.

Mécanique du solide :

La mécanique du solide est représentée, pour chaque domaine, par les propriétés
matériaux suivantes: masse volumique, coefficient de Poisson et module d’Young. Les
matériaux sont considérés comme élastique linéaire et le modele 2D est décrit avec une
hypothese de déformations planes.
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Pour la microstructure décrite précédemment, les conditions aux limites sont les
suivantes :

- le bord du haut est libre, puisqu’il s’agit de la surface du composite.

- une symétrie est appliquée sur les autres bords, pour les mémes raisons que pour le
transport d’espéces diluées.

- un encastrement ponctuel a été implémenté a I'angle de droite du bord du bas afin
de bloquer les rotations.

Gonflement hygroscopique :

Le gonflement hygroscopique est, sous COMSOL Multiphysics, une multiphysique issue
du transport d’espéces diluées et de la mécanique du solide. Elle est représentée par la valeur
de gonflement hygroscopique des matériaux. Les conditions aux limites sont définies par les
physiques précédemment présentées.

Les paramétres obtenus numériquement et expérimentalement seront, au long de ce
chapitre, récapitulés dans un tableau, indiquant pour la résine, les fibres et le composite les
différentes valeurs utilisées des grandeurs explicitées ci-dessus (module, masse volumique,
coefficient de Poisson, coefficient de diffusion et coefficient de gonflement hygroscopique).

La saturation, de par I'analyse en concentration relative, sera de 1 dans les deux
domaines (fibres et résine), bien que leurs teneurs en eau respectives soient différentes. La
saturation en concentration relative fera donc I'objet d’un post-traitement pour intégrer la
teneur en eau de chaque domaine a l'aide du logiciel Excel®. Les coefficients de diffusion
utilisés resteront cependant les coefficients de diffusion déterminés expérimentalement pour
la résine et le composite. Cela ne constitue pas un probleme, car le coefficient de diffusion
dépend de la valeur a saturation et de la pente de la portion considérée linéaire de Fick soit
jusqu’a 60 % de la valeur a saturation. Ainsi, la durée pour atteindre ces 60 % reste la méme
en relatif ou en teneur en eau (par définition pour corréler avec I'expérimental). De ce fait, la
valeur de la saturation se simplifie a I'aide des formules suivantes :

k .
D=1 (M 2 (Eq.7.1.3.1)

Avec D : le coefficient de diffusion; k: la pente de la portion considérée linéaire
(jusgu’a 60 % du gain de masse a saturation environ ; M, : le gain de masse a saturation

0.6 Moo

k = (Eq.7.1.3.2)

1

avec t; : le temps nécessaire pour atteindre 60 % du gain de masse a saturation. Or, ce
temps doit étre le méme qu’en gain de masse pour que le modeéle soit cohérent avec les
résultats expérimentaux. Ainsi, on peut écrire I'’équation 7.1.3.1 comme suit :

0.6 Moo \ 2
) 0.6\% .
D=nm Y = T[(E) (Eq. 7.1.3.3)
) 1
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Le coefficient de diffusion de I'équation 7.1.3.3, exprimé en fonction du temps
nécessaire pour atteindre 60 % de la valeur a saturation (identique pour une étude en gain de
masse ou en concentration relative), ne dépend donc pas du gain de masse atteint a
saturation. Ceci permet donc d’utiliser les coefficients de diffusion expérimentaux dans le
modeéle de diffusion en concentration relative.

Il est également important de noter que pour I'évolution des modules, a partir de la
section 7.3.5, le modele prend en compte la teneur en eau a saturation dans |'expression du
module. L’étude en concentration relative n’induit ainsi pas de biais sur les valeurs de modules
en fonction de la teneur en eau.

De plus, I'’étude temporelle est effectuée en deux étapes « ségrégées » successives,
avec en premier le transport d’espéces diluées et ensuite le champ de déplacement de la
mécanique du solide. Les étapes « ségrégées » correspondent a un découplage des résultats
des différentes physiques implémentées. Ceci est justifié par I'hypothése que le
comportement diffusif ne dépend pas de I'état de contraintes ou de déformation dans le
matériau. Cela permet de diminuer la durée du calcul. Le pas de temps utilisé est exprimé en
jours. L'étude se fait donc de 0 jour (initial) a 30 jours avec un pas de temps de 0.25 jour.

7.2 — Hypotheses de diffusion sur une géométrie 2D

Les géométries observées au microscope représentent des coupes des échantillons.
Les analyses morphologiques ne prennent donc pas en compte les défauts des fibres ou la
non-linéarité des fibres sur leur longueur. Il est donc difficile de modéliser un matériau avec
une microstructure réaliste en 3D sur ces bases. L'étude d’une géométrie 2D a donc plus de
sens en considérant les données disponibles. Un modéle sur une géométrie 2D n’est possible
que si la diffusion longitudinale ne domine pas la cinétique de diffusion globale. La diffusion
du composite dans la longueur des fibres est plus importante d’un facteur inférieur d’environ
3 dans les travaux de Saidane et al. [80] sur un composite lin/époxy quasi-UD. L'objectif de
cette section est de vérifier que la diffusion dans le sens longitudinal n’induit pas d’effets de
bords, et ne perturbe pas la diffusion au centre de I'éprouvette.

Afin d’étudier cela, une loi de Fick a été utilisée pour modéliser la diffusion dans une
éprouvette élastique homogene avec des propriétés de diffusion anisotrope, qui sont
renseignées dans le tableau 7.2, avec les dimensions associées. Des unités en meétres ont été
utilisées, mais les ordres de grandeur ont été conservés pour assurer un facteur d’élongation
de I'éprouvette cohérent avec les éprouvettes expérimentales. L'ordre de grandeur du
coefficient de diffusion permet une saturation en quelques secondes. Ces valeurs ne sont donc
pas en accord avec la réalité expérimentale. Cela n’a cependant pas d’impact sur les résultats
obtenus. La cinétique de diffusion implémentée ici n’a pas d’impact, puisque seule la cinétique
longitudinale relative a la cinétique transverse est étudiée.

Un coefficient de diffusion longitudinal plus important de deux décades par rapport
aux directions transverses a été utilisé pour assurer un coefficient de sécurité important. En
effet, le facteur de diffusion renseigné dans la littérature dépend de nombreux paramétres
morphologiques et des différentes propriétés des constituants. Aucun matériau particulier n’a
été défini a cette étape. Afin de minimiser le temps de calcul, seulement 1/8 de I'éprouvette
a été modélisée, comme il est classiquement utilisé sur des modeéles 3D. Ainsi, les dimensions
de I'objet modélisé sont la moitié de celles présentées dans le tableau 7.2., puisque 'objet a
pour dimension une demi-longueur, une demi-largeur et une demi-épaisseur par rapport a
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une éprouvette compléete. Une symétrie a été appliquée sur trois faces différentes adjacentes.
Une concentration relative de 1 a été appliquée sur les autres faces.

Dimension (m) | Coefficient de diffusion (m?/s)
Longueur 250 100
Largeur 25 1
Epaisseur 3 1

Tableau 7.2 : Propriétés de I’échantillon modélisé sous COMSOL Multiphysics® avec diffusion
d’eau selon loi de Fick

Sur la figure 7.2.1, les deux faces intérieures qui nous intéressent sont observables : la
face [longueur x largeur intérieure] (ou la symétrie est appliquée) et la face [largeur x
épaisseur] (ou la symétrie est appliquée). Un gradient longitudinal apparait donc clairement,
comme attendu. En revanche, la saturation est visiblement atteinte par diffusion dans
I’épaisseur, du fait de la géométrie.

Avec cette hypothese de diffusion 2D (valable sauf a proximité des bords longitudinaux
de I'éprouvette), il est possible de considérer une surface d’étude située au centre de
I’échantillon et perpendiculaire a la direction des fibres dans le composite. Sur la figure 7.2.1,
la diffusion dans le sens de la largeur de I'’échantillon a une influence jusqu’a environ 2.5 mm
depuis le bord ou la concentration est appliquée. Au-dela, la diffusion globale est pilotée par
la diffusion dans le sens de I'épaisseur (c’est-a-dire par la concentration appliquée sur le bord
supérieur uniguement). Il est cependant difficile de dire que la diffusion n’est pas affectée par
ces effets de bords, qui occupent tout de méme une partie non négligeable de I'échantillon
comme cela est visible sur la figure 7.2.1. |l sera donc étudié ici une surface éloignée des effets
de bords dans un premier temps. L'étude du reste de la surface et de la représentation 3D
pourra faire I'objet de futurs travaux.

L’étude numérique sera donc portée sur une zone d’étude explicitée sur la figure 7.2.2.
La taille de la zone d’étude sera de | (largeur) x 1.5 mm (demi-épaisseur d’une éprouvette). La
définition de la largeur sera étudiée dans la section 7.3.2.

25 mm

. Zone d'étude

3mm

- »
« »

25 mm

Figure 7.2.2 : Zone d’étude de I'approche numérique de la durabilité des composites étudiés
perpendiculaire au sens des fibres dans le composite
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Figure 7.2.1a : Evolution de la saturation locale en eau a différents instants (de gauche a droite : état initial, état a 0.2 seconde, état & 0.4
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7.3 — Identification des parametres de modélisation

7.3.1 — Convergence du maillage

Afin d’étudier le maillage a employer lors de la modélisation, les maillages
automatiques triangulaires de COMSOL Multiphysics® ont été utilisés. Il y a différents niveaux
de précision du maillage, dans I'ordre croissant de précision, avec une nomenclature issue du
logiciel : « extrémement grossier », « extra grossier », « plus grossier », « grossier »,
« normal », « fin », « plus fin », « extra-fin » et « extrémement fin ».

La microstructure de 1500 um x 1500 um de la figure 7.3.3.1 a été utilisée. La taille
représentative sera néanmoins étudiée aprés, avec des tailles allant de 500 x 1500 um? a 3000
x 1500 um?2. La hauteur choisie représente une demi-épaisseur du matériau composite réel
dont les données morphologiques ont été extraites. Ces données morphologiques et leur
utilisation sont détaillées dans la section 7.1.2. Cette microstructure est donc considérée
comme « pseudo-réaliste » puisqu’elle dépend des parametres morphologiques, mais que le
modeéle utilisé simplifie grandement la géométrie des fibres et faisceaux par rapport a la
microstructure réelle.

0
@Q@ Fa s
- o%%go%i% 0
% OO : =]
£ 1) %QC)C‘?‘D"JQD ¥
BN s
Figure 7.3.3.1 : Microstructure de 1500 um x 1500 um avec fibres représentées par des
ellipses d’élancement et taille définies par analyse morphologique

Une concentration est appliquée sur |'aréte supérieure du carré, tandis qu’une
symétrie est appliquée sur les arétes gauche, inférieure et droite du carré comme décrit dans
la section 7.1.3.

Les coefficients de diffusion utilisés ne sont pas représentatifs d’un coefficient de
diffusion réel a cette étape. Ainsi, les coefficients de diffusion du modele de Fick de la résine
et des fibres sont respectivement de 102 et 10"** m?/s lors de cette étape préliminaire, car
les coefficients de diffusion réels n’avaient pas encore été mesurés. A supposer que 'ordre de
grandeur du rapport de diffusion entre les phases soit conforme a la réalité, la discussion
quant a la convergence du maillage reste néanmoins valable.

Ainsi, 7 maillages différents ont été analysés. Les nombres d’éléments triangulaires
pour chaque maillage sont indiqués dans le tableau 7.3.3.1.
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Type de Extreme.ment Extr.a PIU? Grossier Normal Fin Extra fin
maillage grossier grossier | grossier
Nbre
d’éléments 35692 51762 117 242 | 296 174 762 307 769230 | 1284590
de maillage

Tableau 7.3.3.1 : Nombres d’éléments de maillage en fonction du maillage réalisé

Sur la figure 7.3.3.2 sont présentés les différents maillages utilisés. Le maillage « Fin »
n’y apparait pas, car aucune différence significative avec le maillage « normal » n’est visible,
comme le nombre d’éléments pour ces deux maillages peut I'indiquer. Du fait de la présence
de fibres unitaires de petite taille (quelques microns) entre les faisceaux de plus grande taille,
le maillage est trés dense. Le modéle pseudo-réaliste 2D permet donc d’accéder a une grande
précision dans le maillage en assurant un temps de calcul raisonnable, ce qui n’aurait pas été
possible dans le cadre d’'une modélisation 3D.

Les résultats sont présentés sur les figures 7.3.3.3 a 7.3.3.4. On constate sur la figure
7.3.3.3 que la saturation se fait au méme taux de concentration et que les écarts sur la courbe
globale sont faibles. En revanche, sur la figure 7.3.3.4 qui est une section agrandie de la figure
7.3.3.3, il est possible de voir que cet écart reste faible, et ce méme pour des maillages dits
« plus grossiers ». Les points associés aux maillages « grossier », « normal » et « fin » ne sont
pas visibles, car superposés aux points associés au maillage « extra-fin ». Le temps de calcul
étant également augmenté de maniere significative entre les maillages « normal » et « extra
fin », mais peu entre le maillage « plus grossier » jusqu’au maillage « normal », le maillage
« normal » a été choisi pour représenter le maillage permettant une précision optimale en
garantissant un temps de calcul faible. Les différents parametres utilisés par ce maillage sont
récapitulés dans le tableau 7.3.3.2.

Taille maximale des éléments (um) 10.1

Taille minimale des éléments (um) 0.045
Taux de croissance maximal 1.3
Facteur de courbure 0.3

Tableau 7.3.3.2 : Parametres utilisés pour le maillage « normal »
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Figure 7.3.3.2 : Maillages étudiés, de gauche a droite et de haut en bas dans 'ordre croissant
d’éléments
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Figure 7.3.3.3 : Concentration en eau dans le composite (intégration sur la surface) au cours
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Figure 7.3.3.4 : Méme courbe que la figure 7.3.3.3 zoomée sur la section centrale
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7.3.2 — Définition de la surface d’étude

La derniéere étape préliminaire est d’identifier la taille de la surface minimale d’étude
qui permettra d’assurer une reproductibilité des résultats (surface d’étude représentative).
Pour cela, des microstructures comme présentées précédemment ont été réalisées. La demi-
épaisseur de 1,5 mm a été conservée dans tous les cas, afin de simplifier le modéle (symétrie)
tout en assurant qu’il puisse étre représentatif des données expérimentales puisque
I"absorption dépend de I'épaisseur du matériau.

Ainsi, 5 microstructures tirées aléatoirement ont été testées avec des tailles de 500 x
1500 pum? (violet), de 1000 x 1500 pum? (bleu) et 1500 x 1500 um? (vert), ainsi que 2
microstructures de 3000 x 1500 um? (rouge) afin de donner une référence sur les valeurs
cibles. L'objectif sera donc de trouver la surface la plus petite permettant d’obtenir des
résultats en accord avec la plus grande microstructure de 3000 x 1500 um?.

Les parametres du modele a cette étape sont identiques a ceux de la section
précédente pour la convergence du maillage. Le maillage utilisé a été celui dit « normal » issu
de cette méme section.

Les résultats de I'absorption sont reportés sur la figure 7.3.2.1. On constate donc des
différences notables. Afin de mieux les observer, un agrandissement a été réalisé de cette
méme figure sur la figure 7.3.2.2. |l est constaté que les courbes pour les microstructures de
largeur 500 et 1000 um (« 500 » et « 1000 » par la suite), bien que certaines soient en accord
avec les courbes des microstructures de largeur 3000 um (« 3000 » par la suite), présentent
les écarts les plus importants avec les courbes « 3000 ». Pour une microstructure plus petite,
les particules les plus grosses ont du mal a étre représentées et des dispersions importantes
peuvent donc apparaitre. Les courbes correspondantes aux microstructures de largeur 1500
pum (« 1500 » par la suite) sont en accord avec celles des « 3000 », mais, afin de mieux
appréhender la reproductibilité des résultats, I’évolution des écarts-types sur le gain de masse
a été représenté sur la figure 7.3.2.3. L’écart-type des microstructures « 1500 » est le plus
faible parmi les microstructures étudiées. Les microstructures « 3000 » font référence et
demandent un temps de calcul trop long par rapport aux contraintes temporelles. Ainsi, il peut
étre considéré qu’une nette amélioration de la reproductibilité des résultats est obtenue avec
une taille « 1500 », par rapport a la reproductibilité équivalente des résultats des tailles
« 500 » et « 1000 ».
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Figure 7.3.2.1 : Concentration d’eau dans le composite en fonction du temps — violet :
500x1500 um?; bleu : 1000x1500 um?; vert : 1500x1500 um? ; rouge : 3000x1500um?
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Figure 7.3.2.2 : Concentration d’eau dans le composite en fonction du temps — violet :
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Figure 7.3.2.3 : Ecarts-types associés aux courbes des figures 7.3.2.1 et 7.3.2.1 en fonction
du temps — violet : 500x1500 um? ; bleu : 1000x1500 um? ; vert : 1500x1500 pm?

La dimension de la zone d’étude retenue est de 1500 x 1500 um?. Elle permet d’obtenir
des résultats satisfaisants en absorption, avec la meilleure répétabilité parmi les
microstructures « 500 », « 1000 » et « 1500 », et de réduire le temps de calcul par rapport a
une microstructure « 3000 ».

On notera qu’il est difficile de mettre en place une surface élémentaire représentative
qui serait grande par rapport a I’échelle microscopique et petite par rapport a I'échelle
macroscopique. Du fait de nombreuses tailles et morphologies des fibres et des faisceauy, il
est nécessaire d’utiliser une surface qui correspond a une échelle mésoscopique, pour que la
microstructure générée puisse étre représentative de la large distribution des géométries.

Indépendamment de la réponse en diffusion de la surface d’étude, la question de la
reproductibilité de la microstructure se pose, mais cela n’a pas encore été vérifié. Cependant,
cette reproductibilité, c’est-a-dire I’écart aux médianes des distributions de la taille de fibres
et des faisceaux ainsi que des taux surfaciques des deux, impacte la diffusion. Il a ici été estimé,
en premiére estimation, que I'étude de la diffusion serait suffisante pour les phénoménologies
observées. Cela restera a vérifier.

L'identification des parametres du modéle a donc été réalisée sur une microstructure
de taille 1500 x 1500 um?, présentée sur la figure 7.3.2.4.
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Figure 7.3.2.4 : Microstructure utilisée pour I'identification des parameétres du modele

7.3.3 — Identification du coefficient de diffusion des fibres

Afin d’identifier le coefficient de diffusion des fibres au sein du composite par approche
inverse (recalage du modéle numérique), la physique de transport d’especes diluées,
présentée dans la section 7.1.3, a été implémentée. Deux parametres ont été nécessaires : le
coefficient de diffusion de la résine, déterminé expérimentalement sur des éprouvettes de
résine pure, et le coefficient de diffusion des fibres, recherché. L'absorption globale du
composite a été étudiée. L'objectif est, pour une microstructure donnée, de corréler les
données expérimentales de diffusion du composite (global) aux données numériques de
diffusion du composite (global).

Il est important de noter que la teneur en eau des fibres a été déterminée par loi des
mélanges, étant donné que la teneur en eau de la résine a été déterminée expérimentalement
sur des éprouvettes de résine pure. De plus, le coefficient de diffusion de la résine est supposé
identique dans le cas de la résine pure et au sein du composite.

Le tableau 7.3.3 récapitule les différentes valeurs utilisées.

Résine Fibres
Transport Coefficient de diffusion (m?/s) | 2.78.10*2 (exp) Variable
d’especes diluées | Gain de masse a saturation (%) 2.5 (exp) 27 (exp)

Tableau 7.3.3 : Valeurs utilisées dans le modeéle lors de I'identification du coefficient de
diffusion des fibres au sein du composite

Par itérations, différentes valeurs de coefficients de diffusion des fibres au sein du
composite ont été testées. Le gonflement n’a pas été implémenté a ce stade du modéle.
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Sur la figure 7.3.3, les différentes courbes d’absorption ont été représentées. Les
points expérimentaux y sont également repris a des fins de comparaison. Afin de déterminer
la valeur du coefficient de diffusion des fibres, les différentes courbes ont été comparées au
modele de Fick 1D présentée dans le chapitre 6. La valeur du coefficient de diffusion des fibres
a été définie en minimisant, au sens des moindres carrés, |"écart entre la courbe issue du
modele numérique et les points expérimentaux. Il est important de souligner que cette valeur
n’est pas le résultat d’une optimisation, mais un choix approché de la valeur optimisée de ce
parametre. Elle sera ici considérée comme suffisamment proche pour permettre une étude
cohérente (erreur relative inférieure a 2% sur la figure 7.3.3). De plus, il est important de noter
qgue I'"hypothése de microstructure 2D est utilisée, alors que les résultats de la campagne
d’essais correspondent a des diffusions 3D. Une correction du coefficient de diffusion pourra
étre envisagée dans de futurs travaux pour que les hypotheéses 2D puissent étre plus
représentatives de la réalité en 3D.

La valeur de coefficient de diffusion retenue pour les fibres au sein de la résine sera
donc de 3.3.1012 m?/s.

Le coefficient de diffusion de la résine étant a 2.78.1012 m?/s, la valeur obtenue pour
les fibres peut paraitre surprenante, car tres proche de celle de la résine. Il est possible que
les fibres, au sein du composite, aient non seulement une diffusion restreinte par la présence
de la résine autour d’elles, mais également que la résine diffuse peu de quantité d’eau dans
les fibres, c’est-a-dire que la résine absorbe peu d’eau et donc n’a que peu d’eau a diffuser
dans les fibres, ainsi qu’un couplage mécanosorptif avec un état de pression
hydrique/hydrostatique des fibres qui pourrait limiter son comportement diffusif.
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Figure 7.3.3 : Courbes d’absorption par approche numérique pour différentes valeurs du
coefficient de diffusion d’eau dans les fibres comparées aux points expérimentaux issus du
chapitre 6
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7.3.4 — Identification du coefficient de gonflement hygroscopique des
fibres

L'identification du coefficient de gonflement hygroscopique suit le principe utilisé dans
la section précédente. L'absorption d’eau, le comportement mécanique et le gonflement
hygroscopique, présentés dans la section 7.1.3, ont été utilisés avec les parametres présentés
dans le tableau 7.3.4.

Résine Fibres
Transport Coefficient de diffusion (m?/s) | 2.78.10%(exp) | 3.3.10*?(num)
d’especes diluées | Gain de masse a saturation (%) 2.5 (exp) 27 (exp)
L. Module d’Young (GPa) 3.4 (exp) 56.1 (exp)
Mecsgllic;:e du Coefficient de Poisson 0.4 0.4
Masse volumique (kg/m?3) 1170 (exp) 1517 (exp)
Gonflement 3 . .
hygroscopique Bn (m3/kg) Variable Variable

Tableau 7.3.4 : Valeurs utilisées dans le modéle lors de I'identification du coefficient de
gonflement hygroscopique de la résine et des fibres au sein du composite

Le gonflement hygroscopique de la résine a été déterminé par recalage numérique
dans les mémes conditions aux limites que le composite (section 7.1.3). Le gonflement a
saturation a été identifié par itérations successives. Le coefficient de gonflement de
I’épaisseur a saturation a été la valeur ciblée (de 1.8 %, cf. chapitre 6).Un coefficient Bi" de
0.54 a été trouvé. Il est supposé ici que le coefficient de gonflement hygroscopique de la résine
seule reste le méme dans le composite.

De méme que pour le coefficient de gonflement hygroscopique de la résine seule, la
valeur cible du gonflement hygroscopique des fibres au sein du composite est la valeur
permettant d’obtenir le gonflement expérimental global de I'épaisseur du composite a I'état
saturé (cf. chapitre 6). Aprés plusieurs itérations, un coefficient Bn' de 6.35 a été trouvé, pour
un gonflement global du composite de 15,44 %, en accord avec les données expérimentales,
ce qui correspond dans le cas de notre modele a un déplacement moyen de la ligne du haut
(bord libre) de 231.6 um. Ce gonflement n’a cependant pas pu étre relié au gonflement des
fibres hors du composite dans ces travaux de these, ce qui pourrait étre intéressant a effectuer
dans de futurs travaux.

La valeur déterminée par approche numérique du Bnf des fibres au sein du composite
est environ 12 fois plus grande que celle de la résine seule. Ceci est logique puisque le
gonflement du composite est bien supérieur au gonflement de la résine seule et est
principalement d{ au gonflement des fibres.

Sur la figure 7.3.4 est représentée I'évolution du gonflement hygroscopique du
composite en fonction du gain de masse en pourcents.

Comme le gonflement hygroscopique de la fibre implémenté dans le modele a été
réglé afin que la valeur a saturation de gonflement du composite corresponde a la valeur
expérimentale. Le modele n’intégre notamment pas les volumes libres.

Cela signifie gu’en régime transitoire, le gonflement hygroscopique numérique sera
supérieur au gonflement réel. Ainsi les contraintes associées a ce gonflement seront
surestimées.
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Figure 7.3.4 : Evolution du gonflement expérimental et numérique en fonction du gain de
masse

7.3.5 — Identification de I'évolution du module élastique des fibres au
cours de la diffusion

L’objectif de cette section est d’identifier le module élastique des fibres par approche
inverse sur la base des mesures expérimentales faites sur le composite et sur la résine. La
prudence est néanmoins de rigueur quant aux résultats de cette identification, car les mesures
de module de la résine sont tirées d’essais monotones tandis que les mesures du module du
composite sont issues d’essais dynamiques.

La résine pure présente une décroissance linéaire de son module d’Young en fonction
de sa prise en eau. Le composite présente également une décroissance linéaire du module
vibratoire moyen en fonction de la prise en eau. De ce fait, il a été calculé, dans un premier
temps, le module élastique des fibres au sein du composite aux états conditionné et saturé
(sans gradient de propriétés) a I'aide d’une loi des mélanges, en utilisant le module vibratoire
du composite et le module d’Young en traction monotone pour la résine pure. Une loi de
décroissance linéaire a été implémentée. Cette hypothése est cohérente compte tenu du
comportement linéaire observé pour la résine pure et le composite.

Dans le tableau 7.3.5, les valeurs utilisées dans le modeéle sont récapitulées. Le module
est exprimé en GPa en fonction de x, la concentration relative locale.
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Résine Fibres

Transport Coefficient de diffusion (m?/s) | 2.78.102(exp) | 3.3.10'%(num)
d’especes diluées | Gain de masse a saturation (%) 2.5 (exp) 27 (exp)
Mécanique du Module d’Young (GPa) 3,4-4x 56,1 -29.7 x
solide Coefficient de Poisson 0.4 0.4
Masse volumique (kg/m?3) 1170 (exp) 1517 (exp)
h$;22:$>?:5e Bh (m3/kg) 0.54 (num) 6.35 (num)

Tableau 7.3.5 : Valeurs utilisées dans le modele lors de I'identification de I'évolution du
module élastique des fibres au sein du composite

Le modele mis en place a permis d’obtenir la figure 7.3.5. Elle représente les modules
moyens de la résine, des fibres et du composite en fonction du gain de masse global. Les points
expérimentaux sont également représentés. L'évolution du module de la résine a été
identifiée a partir de données expérimentales et le module des fibres a été recalé pour
correspondre a une évolution linéaire en fonction du gain de masse. Le module global du
composite est le résultat du modele et est comparé aux résultats expérimentaux, ce qui
permet de valider ou non I’évolution du module des fibres.

Le gain de masse de chaque constitué est calculé a partir de la concentration relative
au sein du constituant considéré (résine ou fibres). La concentration relative est estimée par
intégration sur le domaine associé. Cette concentration relative est ensuite multipliée par un
coefficient correspondant au gain de masse a saturation pour chaque constituant (mesuré
expérimentalement pour la résine, calculé par loi des mélanges pour les fibres).

Les résultats montrent une concordance entre le modele numérique et I'expérience
pour le module global du composite. A ce stade, le modéle implémenté semble représentatif
du comportement global du matériau observé lors de la campagne expérimentale. Il est
cependant important de noter que ces modules correspondent aux modules vibratoires. Rien
ne garantit la linéarité des modules sous chargement monotone Ei et E, (décrit dans le
chapitre 4 et 6) en fonction de la teneur en eau.

Ce modeéle sera analysé dans la section suivante avec des analyses de modules locaux,
comparé a I'analyse globale du module effectuée pour le recalage du module vibratoire des
fibres.
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7.4 — Application du modéle résultant a I'analyse locale

Les physiques sont donc présentées dans la section 7.1.3, et les différents parameétres
identifiés sont récapitulés dans le tableau 7.3.5. L'objectif est d’analyser I’évolution des
modules locaux du composite et des constituants, et les implications que cela peut avoir, ainsi
que d‘analyser les contraintes internes générées par le gonflement hygroscopique.

7.4.1 — Evolution locale du module

Dans la section 7.3.5, le module des fibres en fonction du gain de masse exprimé en
pourcents a été établi a partir des données du composite a I'état conditionné et a I'état saturé.
Une évolution linéaire de ce module a été implémentée.

Dans le but d’étudier ces gradients dans différents états, quatre durées de diffusion
ont été choisies. Elles correspondent a des états de diffusion étagés a environ chaque 1/5° du
gain de masse a saturation. Cet étagement correspond a des durées d’environ 0.25 jour, 1
jour, 2.5 jours et 5 jours. L'état saturé (30 jours) ne sera pas présenté pour puisqu’aucun
gradient n’est présent a saturation.

La figure 7.4.1.1 montre les modules locaux dans les 4 états transitoires choisis. Le
module est exprimé en dizaine de GPa avec une échelle commune pour toutes les
représentations graphiques, a des fins de lisibilité. De forts gradients de module sont
observables entre les différentes fibres, notamment a 0.25 jour et 1 jour. Le gradient de
module de la résine n’est pas visible sur cette représentation.
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Figure 7.4.1.1 : Représentation graphique des modules locaux dans les états transitoires a
0.25 jour, 1 jour, 2.5 jours et 5 jours

Afin de mieux appréhender les gradients au sein des différents constituants, des
histogrammes sont présentés sur les figures 7.4.1.2 et 7.4.1.3, respectivement pour la résine
et les fibres.

Sur les figures 7.4.1.2 et 7.4.1.3, les gradients de module apparaissent nettement par
deux phénomenes. Le premier est un étalement des valeurs entre 0.25 jour et 1 jour, avec une
réduction de la fréquence maximale atteinte, et une augmentation des fréquences atteintes
apres 1 jour. Cette évolution est logique, puisque I'état conditionné serait constitué d’une
valeur unique a une fréquence de 1 et I'état saturé aussi, avec une valeur de module
différente. Cette évolution-la est visible ici, car les classes de modules sont les mémes pour
chaque état. Le second phénomeéne est un décalage de la valeur maximale de module vers la
valeur a saturation. Que ce soit pour la résine ou les fibres, I'effet reste le méme. Cela traduit
le fait que la diffusion affecte rapidement le coeur du matériau (ligne du bas pour le modele
considéré). L'impact est d’abord faible, mais une concentration nulle n’est plus observable dés
le début de la diffusion.
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Figure 7.4.1.3 : Histogrammes des modules des fibres dans les états transitoires a 0.25 jour,
1jour, 2.5 jours et 5 jours
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Ces données permettent de discuter I’"hypothese émise dans la section 6.3, a I'aide de
la figure 6.3.3, concernant le gonflement orthotrope du composite lors de la campagne
expérimentale malgré |'hypothése d’une microstructure quasi isotrope transverse.
L’hypothése considere un gradient de rigidité dans I'épaisseur du matériau qui induit, dans le
sens de la largeur, un confinement du gonflement des strates les moins rigides par les strates
les plus rigides. Le gradient est clairement visible sur les différentes figures présentées ici.
Méme si I’hypothése n’est pas vérifiée ici, les résultats de module local sont un élément
permettant de soutenir cette hypothése. Afin de la vérifier, il serait cependant nécessaire
d’effectuer des essais supplémentaires ou de mettre en place une modélisation plus compléete,
notamment quant aux conditions aux limites.

7.4.2 — Etude de I'état de contraintes internes

Le gonflement différentiel des fibres et de la résine induit des contraintes a I'intérieur
de chaque composant du composite. La figure 7.4.2.1 présente les états de contraintes
suivant la composante en x (axe horizontal) du tenseur des contraintes. Les zones affectées,
des 0.25 jour, apparaissent globalement en compression, avec quelques zones en traction.

Afin d’étudier ces tendances avec plus de précision, des histogrammes de contraintes
sont employés. Il est important de noter que les niveaux de contrainte atteints sont discutés
apres I'exposition des résultats suivant les composantes en x, en y et en xy (cisaillement).

Les figures 7.4.2.2 et 7.4.2.3 présentent respectivement les histogrammes de la
composante x du tenseur des contraintes des fibres et de la résine. Les résultats montrent que
le pic pour I’état a 0.25 jour est localisé a une contrainte nulle et les contraintes s’étendent un
peu dans le domaine de la compression. Pour les temps suivants, un décalage est observé de
ces contraintes nulles vers un état de compression. Pour la résine, il est possible de constater
un étalement des contraintes jusqu’a des zones en traction, mais la résine reste globalement
en compression également.

Cette compression traduit plusieurs phénomenes: le gonflement contraint les
différents constituants, I'effet des conditions aux limites bloquant le gonflement latéral.
L'analyse de la composante en y (axe vertical) des contraintes pourra donc permettre de
comparer et de dissocier ces effets.
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Les figures 7.4.2.4 et 7.4.2.5 récapitulent respectivement les histogrammes de la
composante y des contraintes des fibres et de la résine. Le pic de contrainte nulle se retrouve
de nouveau pour I'état a 0.25 jour. En revanche, contrairement aux observations sur la
composante en x, la composante en y du tenseur des contraintes est beaucoup plus étendue
dans le domaine de la traction, bien que le décalage de la valeur centrale de I’histogramme se
déplace vers la compression. Pour la résine, le décalage ne se fait plus vers la compression,
mais quasi exclusivement vers la traction. Il s’agit ainsi d’'une différence majeure et
conséquente avec la composante en x. Le gonflement libre dans le sens de I'épaisseur permet
aussi de réduire I'état de compression, ce qui est cohérent avec I’hypothése évoquée
précédemment quant au gonflement orthotrope avec une microstructure quasi isotrope
transverse. De plus, il est évident que les conditions aux limites sur les bords verticaux sont a
I'origine de ces différences, ce qui constitue une limite du modele, puisqu’il n’est, du coup,
pas possible d’identifier I’effet du gonflement orthotrope et I'effet des conditions aux limites.

La composante de cisaillement du tenseur des contraintes est également intéressante
a étudier, puisqu’elle est primordiale dans la définition du critére de Von Mises. Elle est donc
présentée pour les fibres et la résine dans les différents états de la diffusion respectivement
sur les figures 7.4.2.6 et 7.4.2.7. Un étalement de I’histogramme est observé autour de
contraintes nulles qui restent au centre d’une répartition gaussienne. Cela traduit le fait que
les contraintes de cisaillement sont de plus en plus présentes, au fur et a mesure de la
diffusion.
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Figure 7.4.2.4 : Histogrammes des contraintes oy des fibres pour les différents états de
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Figure 7.4.2.5 : Histogrammes des contraintes oy de la résine pour les différents états de
diffusion (0.25j, 1j, 2.5j, 5j et 30j)
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Figure 7.4.2.7 : Histogrammes des contraintes oy, de la résine pour les différents états de
diffusion (0.25j, 1j, 2.5j, 5j et 30j)
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Les valeurs atteintes n’ont cependant pas été discutées. Il est important de les étudier
et d’en rendre compte afin de valider ou non les hypothéses effectuées. Les ordres de
grandeur des bornes définissant la répartition des histogrammes pour I'état saturé (30 jours)
sont reportés dans le tableau 7.4.2 (min histo et max histo). Les valeurs extrémes pour I'état
saturé (30 jours) y sont également données (min absolu et max absolu), mais sont des valeurs
trés locales qui n"apparaissent donc qu’a des fréquences trop faibles pour apparaitre sur des
histogrammes.

Les valeurs selon les autres composantes restent tres élevées comparé a ce que I'on
pourrait attendre du matériau réel, puisque les contraintes dépassent ici la contrainte a
rupture de la résine. L'influence du gonflement hygroscopique surestimé dans les états
transitoires n’est pas applicable ici puisqu’il s’agit des résultats a saturation. De ce fait, il est
possible d’attribuer ces valeurs importantes au modele élastique linéaire choisi pour
représenter le comportement mécanique des constituants. En effet, la plasticité n’est pas
considérée dans le modéle purement élastique. Les comportements mécaniques
longitudinaux sont récapitulés sur la figure 7.4.2.8. Ainsi, pour une déformation
correspondant a la rupture du matériau, la contrainte est surestimée d’environ 50 % dans le
cas du modele.

Aussi, les résultats montrent clairement que les valeurs selon la composante en x sont
globalement plus importantes que dans les deux autres directions. Ceci peut provenir des
conditions aux limites, qui peuvent étre discutables, ou au moins qui seront a étudier dans de
futurs travaux. Il pourra étre intéressant d’étendre cette analyse a un modéle de
comportement plus réaliste. Aussi, I’étude des invariants du tenseur des contraintes donnerait
des informations quant a la distribution des contraintes hydrostatiques dans les fibres et dans
la résine, ainsi que du cisaillement de la résine confinée entre les fibres.

En Fibres Résine
MPa N Min histo | Max histo Max Min Min histo | Max histo Max
absolu absolu absolu absolu
Environ Environ Environ
_ 4 ; 2 _ 3 3
En x 1.02.10 3.10° Environ0 | 5.57.10 6.06.10 .10 5102 1.05.10
Environ Environ Environ Environ
- 3 3 | . 3 3
Eny 2.54.10 8,102 5.102 2.66.10 3.06.10 5 102 7102 1.64.10
Environ Environ Environ Environ
- 3 3 _ 3 3
En xy 1.66.10 8,102 7102 1.55.10 1.50.10 8,102 6.102 1.44.10

Tableau 7.4.2 : Récapitulatif des contraintes selon les différentes composantes du tenseur
des contraintes pour les deux constituants exprimées en MPa
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Figure 7.4.2.8 : Comparaison entre les comportements mécaniques expérimentaux et
numériques associés aux états conditionné et saturé

Ce modele « diffusif » ne permet pas de rendre entierement compte du confinement
des fibres lors de leur gonflement contraint par la résine. Un second modeéle peut donc étre
envisagé pour étudier cela, plus spécifiqguement.

7.4.3 — Bilan du modéle diffusif recalé

Le modele diffusif recalé étudié dans ce chapitre a permis d’étudier une microstructure
générée aléatoirement a partir de données morphologiques réelles. La diffusion a ainsi pu étre
intégrée en accord avec la campagne expérimentale du chapitre 6 et I’évolution du module
des constituants a été prise en compte en fonction du gain de masse de chaque constituant.

Les recalages des différentes valeurs ont été implémentés dans le but d’analyser les
évolutions de modules locaux et de contraintes internes au cours de la diffusion. Les gradients
de module peuvent donc expliquer le gonflement orthotrope observé lors de la campagne
expérimentale. Aussi, I'analyse des contraintes internes a révélé que les constituants du
composite sont globalement en compression dans la composante x du tenseur de contraintes.
Dans la composante y du tenseur des contraintes, les fibres sont majoritairement en
compression avec néanmoins une partie significative en traction, tandis que la résine est
globalement en traction. De par les valeurs atteintes, il est possible de constater que les
contraintes selon la composante x du tenseur des contraintes sont plus importantes que selon
la composante y. Il est donc possible d’en conclure que les constituants sont globalement en
compression, avec quelques zones de traction.
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Les conditions aux limites sont a 'origine de ces contraintes importantes dans la
direction x. Si ces conditions aux limites sont en accord avec une hypothese de plaque infinie,
cela n’est pas le cas dans le matériau réel. Ces conditions aux limites peuvent donc étre
discutées.

Aussi, de nombreuses simplifications pourraient faire I'objet, a I'avenir, d’une
complexification pour obtenir un modeéle plus détaillé permettant une analyse plus fine des
phénomeénes lors de la diffusion d’eau. Parmi ces simplifications se trouvent notamment la
taille de la surface d’étude, qui pourrait étre plus grande (quart de section d’'une éprouvette
réelle) afin de s’affranchir de conditions aux limites trop limitantes, et le comportement
élastique linéaire implémenté pour les constituants qui ne correspond pas a leurs
comportements mécaniques réels, d’autant plus avec la diffusion.

Le modeéle diffusif présenté dans cette section présente donc encore des limites qui
demandent encore du travail pour aboutir a une analyse détaillée et compléete de la durabilité
des composites étudiés.

De plus, le modele diffusif permet difficilement I’analyse de I'état de confinement des
fibres au sein du composite. Le gonflement des fibres est en effet induit par une absorption
d’eau qui génére une pression interne. La fibre gonfle au sein du composite de maniere
contrainte et se retrouve en compression. La présence de zones de traction de notre modéle
présente donc une limite quant a I’analyse de ce confinement. D’autres modélisations seraient
en revanche possible pour donner une meilleure idée de ce confinement.

7.5 — Modéele de pression hydrique

Si le modeéle diffusif présenté précédemment permet difficilement de rendre compte
de I'état de confinement des fibres lors du gonflement contraint du composite, d’autres
modeles peuvent étre envisagés. Le but de cette section est de proposer un second modele
2D a partir de la microstructure étudiée précédemment, constitué des mémes conditions aux
limites.

Les fibres, lors de leur gonflement, exercent une pression sur la résine. La résine va
donc « résister » a cette pression et provoquer une compression au sein des fibres. L’objectif
de I'implémentation de ce second modele est de représenter les fibres par une pression sur la
résine, sans représentation physique des fibres. La pression appliquée par les fibres pour
obtenir un gonflement global du composite, correspondant au gonflement réel observé a
saturation, permettra ainsi de donner une idée du confinement des fibres, avec une valeur de
pression que son état de confinement a saturation applique sur la résine. Cette pression des
fibres sur la résine est appelée pression hydrique, par défaut.

La figure 7.5.1 présente la microstructure utilisée, qui correspond a une zone réduite
de la microstructure précédemment utilisée, de taille 1000 x 1000 pm?. Une réduction a été
nécessaire pour des problématiques de convergence du calcul. Les conditions aux limites sont
identiques au modele diffusif présenté précédemment. Une pression est ensuite appliquée
sur les contours précédemment associés a l'interface fibre/matrice. Les données matériau
utilisées pour la résine sont celle de la résine a saturation. Ce modele sera donc comparé au
modele diffusif a I'état saturé uniquement. En revanche, le gonflement de la résine n’a pas
été implémenté.
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Figure 7.5.1 : Microstructure utilisée pour le modéle de pression hydrique, de dimensions
1000 pm x 1000 pm

Une pression interfaciale de 145 MPa a été appliquée sur chaque contour afin
d’atteindre un gonflement global de 15.45% pour le domaine étudié. Cette valeur de
gonflement du composite correspond au gonflement mesuré expérimentalement dans le
chapitre 6. Ceci donne une estimation de la pression globale au sein des fibres. Cette pression
est exclusivement attribuée au confinement des fibres dans la résine lors de leur gonflement
et traduit un confinement important.

Aussi, il est primordial de comparer cette pression de 145 MPa avec la contrainte a
rupture de larésine pure de 78.6 MPa. La pression appliquée est donc pres de 2 fois supérieure
a la contrainte maximale supportable par la résine. Cela signifie que, dans ce modele, avec
cette pression, la résine devrait étre fortement endommagement. Or, dans la réalité, la résine
présente de faibles déformations plastiques, mais aucune fissuration. Ceci traduit une limite
du modele, avec des comportements mécaniques qui ne sont pas implémentés (dont la
plasticité) ou des hypothéses qui sont trop contraignantes (conditions aux limites).

161



Il reste possible d’étudier le tenseur de contraintes, avec les composantes en x, eny et
en xy a comparer avec le modele diffusif. Sur la figure 7.5.2, les histogrammes de la
composante x du tenseur des contraintes a saturation du modeéle diffusif et du modele de
pression hydrique sont représentés. Le modele de pression hydrique exhibe des niveaux de
contraintes en compression plus faibles que le modele diffusif. Cela provient tres
probablement du fait que le gonflement de la résine n’a pas été implémenté, réduisant ainsi
I’état de compression de la résine.

La figure 7.5.3 montre les histogrammes associés a la composante y des tenseurs de
contraintes. Les résultats indiquent une différence importante entre les deux modeles, avec
un pic en compression pour le modele de pression hydrique, au lieu d’un pic en traction pour
le modele diffusif. Des analyses complémentaires restent nécessaires pour déterminer
I'origine de ces différences.

La figure 7.5.4 présente les histogrammes associés a la composante xy des tenseurs de
contraintes. L’étalement des valeurs est moins important pour |’histogramme du modeéle de
pression hydrique, ce qui est cohérent avec I'absence de gonflement de la résine, a I'instar des
résultats dans la composante x.

Le comportement des composantes x et xy sont similaires avec des valeurs atteintes
plus faibles, ce qui est attribué au fait que le gonflement de la résine n’a pas été implémenté.
En revanche, des analyses supplémentaires sont nécessaires pour confirmer cet aspect. De
plus, il est nécessaire d’étudier plus en détail le modele de pression hydrique pour trouver
I'origine des différences dans la composantey.

Les contraintes hydrostatiques ont également été étudiées a travers les histogrammes
présentés sur la figure 7.5.5. Le modele diffusif et le modéle de pression hydrique exhibent
les mémes tendances, avec des valeurs atteintes inférieures (toujours du fait de I'absence de
gonflement de la résine).
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saturation et pour le modele de pression hydrique

163




0.07

0.06

o o o
o o o
w B vl

Fréguence

o
o
[\ ]

0

I Contrainte nulle

= Modéle Pression Hydrique

Modeéle Diffusif

-7.50E+02 -5.13E+02 -2.76E+02 -3.88E+01 1.98E+02 4.36E+02 6.73E+02
Classes de contraintes o,, (MPa)

Figure 7.5.4 : Histogrammes des contraintes oy, de la résine pour le modele diffusif a
saturation et pour le modele de pression hydrique

0.1 -

0.09

0.08

0.07

Fréquence
e o
o o
w [#)]

o
o
B

I Contrainte nulle

L

== odeéle Pression Hydrique

Modeéle Diffusif

-7.23E+02 -3.44E+02
Classes de contraintes hydrostatiques (MPa)

3.54E+01 4.15E+02 7.94E+02 1.17E+03

Figure 7.5.5 : Histogrammes des contraintes hydrostatiques de la résine pour le modeéle
diffusif a saturation et pour le modeéle de pression hydrique

164




La pression appliquée, correspondant au confinement des fibres, reste tout de méme
importante : les fibres sont fortement confinées au sein du composite. La résine devrait étre
fortement endommagée, voire détruite, ce qui n’est pas le cas en réalité. Ceci constitue une
limite du modele et I'origine de cette limite n’a pas pu étre clairement identifiée.

Il resterait intéressant d’intégrer le gonflement de la résine pour étudier I'impact sur
I’état de contraintes au sein des fibres et sur la pression hydrique a appliquer.

7.5 — Conclusions et Perspectives

Le modele diffusif présenté dans ce chapitre propose des résultats de diffusion couplée
a I’évolution de propriétés mécaniques. Le couplage ici employé est un couplage faible, avec
un impact de la diffusion sur les propriétés mécaniques sans réciprocité. Un comportement
linéaire du module élastique des fibres au sein du composite est attendu en fonction de leur
teneur en eau.

Aussi, les valeurs élevées de contraintes observées peuvent étre issues des hypotheses
et des conditions aux limites appliquées, mais les matériaux constituants sont globalement en
compression avec quelques zones de traction plus ou moins marquées suivant la composante
du tenseur de contraintes considérée.

Le modele de pression hydrique a permis de faire un premier pas vers la caractérisation
du confinement des fibres au sein du composite lors du vieillissement, mais nécessite encore
du travail pour donner des résultats plus probants.

Les conditions aux limites choisies peuvent étre contestées. Elles sont valables en
considérant une plague de dimensions infinies, mais il faudrait ici étudier, a I’avenir, d’autres
possibilités, dont notamment l'intégration du gonflement latéral avec des conditions aux
limites différentes. Il est également possible d’étudier un quart de section d’échantillon, afin
de considérer la diffusion associée a la concentration appliquée sur un bord latéral tout en
laissant ce bord latéral libre. Cette option nécessite cependant une génération d’une
microstructure de grande taille, avec un nombre de fibres trés important, ce qui peut impacter
négativement le maillage et donc le temps de calcul.

Une homogénéisation des résultats peut étre envisagée pour modéliser une structure
3D, mais les résultats du modele diffusif doivent étre étoffés avant de pouvoir accéder a cette
étape. L’intégration du comportement mécanique complet serait en effet une étape
préliminaire a I’homogénéisation, mais nécessite des essais sur des éprouvettes saturées a
différentes teneurs en eau, et donc soumis a des expositions a des conditions
hygrothermiques différentes. Aussi, I'implémentation d’un couplage fort reste nécessaire
avant d’effectuer une homogénéisation 3D afin de rendre I'état de contraintes et la diffusion
interdépendants, au lieu d’une dépendance du module a la diffusion unilatéralement.
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Partie 4 — Vers des conditions de service

Dans cette partie, I'objectif est de progresser dans la caractérisation du
matériau en mettant en ceuvre des conditions d’essais se rapprochant de celles
pouvant étre rencontrées en service dans le cas d’une utilisation réelle en
extérieur, notamment pour du mobilier urbain. La partie 3 a permis d’accéder aux
propriétés mécaniques sous chargement monotone et a leurs évolutions avec la
saturation en eau aprés immersion a 70 °C. En service, et pour certaines
applications, ces matériaux ne seront certainement pas sollicités uniquement
sous chargement monotone. Des charges statiques, cycliques et dynamiques
peuvent également étre rencontrées. De méme, I’environnement pourra varier
au cours du temps et mettre en ceuvre de I’eau sous forme de vapeur dans [l'air,
mais également sous forme liquide directement au contact du matériau.

Dans cette partie 4, I'objectif n’est pas de mettre en ceuvre des conditions
de vieillissement réel. La durée de ce type d’essais est peu compatible avec celle
de la thése. Il s’agit ici de mettre en ceuvre des essais accélérés et/ou couplés
permettant de mieux évaluer les parameétres influant principalement la
dégradation des propriétés mécaniques du matériau tout en se rapprochant de
conditions plus réalistes. Cette partie contient ainsi deux volets complémentaires.

Le premier porte sur I'étude du comportement en fatigue mécanique
cyclique des matériaux composites dans un état saturé apres un vieillissement
par immersion dans une eau a 70°C. Ce premier volet a pour objectif a la fois
d’étudier le comportement en fatigue des composites apres vieillissement sous
sollicitations hydrothermiques et également d’appréhender les couplages
hydromécaniques puisque les essais de fatigue sont réalisés en immersion.

Le deuxieme volet se focalise sur I'étude de I’évolution des propriétés et du
comportement en traction monotone au cours d’un vieillissement mettant en
ceuvre un cyclage hygrothermique. Ce volet permet d’appréhender l'influence
d’un environnement variable et des phénomeénes transitoires associés sur le
comportement en traction.

L’étude en fatigue immergée est donc réalisée dans le chapitre 8 et I’étude

du comportement monotone sous cyclage hygrothermique est présentée dans le
chapitre 9.
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Chapitre 8 —Couplage hydromeécanique: fatigue en
immersion

L’objectif de ce chapitre est d’étudier le comportement du matériau sous sollicitation
mécanique cyclique, car les ruptures en fatigue représentent la majorité des causes de ruine
des pieces d’ingénierie. Comme I'utilisation visée pour ce matériau dans ce travail est en
extérieur, pouvant impliquer des expositions prolongées a I'eau liquide, le comportement en
fatigue est étudié en immersion apres un vieillissement sous sollicitations hydrothermiques
préalables.

Dans ce chapitre sont présentés, dans un premier temps, les résultats obtenus pour les
composites « 1 bar » et « 3 bars » a I'état conditionné testés en fatigue dans I’air ambiant.
Cette partie permet de discuter I'influence du taux volumique de fibres sur les propriétés en
fatigue. A I'issue de cette premiére partie, une campagne de fatigue réalisée en immersion sur
des éprouvettes « 1 bar » saturées sous sollicitations hydrothermiques est présentée. Cette
partie permet de mettre en évidence l'influence du vieillissement sous sollicitations
hydrothermiques et également des couplages hydromécaniques sur la résistance et le
comportement en fatigue.

8.1 — Comportement en fatigue a I'état conditionné

Dans cette section, I'objectif est de mettre en évidence les phénomenes se produisant
lors de la fatigue de matériaux composites a fibres de lin. Le but est d’étudier I'influence du
taux volumique de fibres sur les propriétés en fatigue.

La courbe de Wohler est donc étudiée en premier lieu. Ensuite, I'évolution des
propriétés mécaniques au cours des essais de fatigue sera discutée, avec un focus sur
I’évolution de la déformation moyenne et du module dynamique en fonction du nombre de
cycles. Cette section se finira par une discussion et interprétation des résultats au regard de
la littérature.

8.1.1 — Courbe de Wohler

La figure 8.1.1 propose une synthése dans un diagramme S-N des points
expérimentaux collectés sous chargement cyclique (CC) en fatigue aux différents niveaux de
chargement (NC) pour les deux lots de matériaux testés (« 1 bar conditionné » et « 3 bars
conditionné »). Comme évoqué précédemment, ces deux lots se différencient principalement
par leur taux volumique de fibres, respectivement de 37.7 % et 51.1 % pour les « 1 bar
conditionné » et « 3 bars conditionné ».

Les résultats montrent que la résistance en fatigue décroit linéairement en fonction du
logarithme du nombre de cycles pour les deux types de composite considérés. Cette évolution
est donc fidelement décrite par une loi logarithmique. Pour une durée de vie donnée, et pour
le nombre de cycles étudiés (au maximum 108 cycles), il est possible de constater que la
résistance en fatigue des éprouvettes « 3 bars conditionné » est supérieure a celles des
éprouvettes « 1 bar conditionné ». Ce résultat est cohérent avec les résultats obtenus sous
chargement monotone (CM) jusqu’a rupture, avec des valeurs de 272.5 et 316.5 MPa, pour
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les contraintes a rupture obtenues respectivement pour les composites « 1 bar conditionné »
et « 3 bars conditionné » (cf. tableaux 6.4.1.1 et 6.4.1.2). Comme pour les résistances sous
chargement monotone (UTS), ce résultat est attribué a la différence de teneur en fibres entre
les deux lots.

Ainsi, la résistance maximale pour une durée de vie de 10° cycles est d’environ 120
MPa pour les composites « 1 bar conditionné » et d’environ 155 MPa pour les composites « 3
bars conditionné » (soit respectivement 44 et 49 % de leurs UTS). Ces résultats sont en accord
avec les valeurs de résistance mentionnées dans la littérature pour une durée de vie de 10°
cycles, avec environ 140 MPa (soit 42% de I’'UTS) mentionnés dans de précédents travaux [65],
et de 135 a 150 MPa (soit de 45 a 50% de I'UTS) relevés dans les travaux d’El Sawi et al. [120].

Il est néanmoins possible de constater que la pente de la courbe S-N (c’est-a-dire le
coefficient B pour la loi de type log(X) = A + B.Y utilisée, cf. Eq. 2.3.2), est plus faible pour le
composite « 1 bar conditionné » avec une valeur de B, indiquée dans le tableau 8.1.1, de
- 0.0278 a comparer a - 0.0205 obtenue pour le composite « 3 bars conditionné ». Aussi, les
coefficients A et B identifiés et reportés dans le tableau 8.1.1 sont en accord avec les résultats
de la littérature [43] pour des composites a fibres végétales unidirectionnelles (cf. tableau
2.3.2) avec des valeurs de A entre 8.881 a 10.98 et des valeurs de B entre - 0.268 et - 0.025.
En comparaison, les composites a fibres de verre exhibent, quant a eux, des valeurs de A de
8.008 3 9.851 et des valeurs de B entre - 0.090 et - 0.018 pour des empilements [0/90], [+45],
des mats ou des tissés [43], [105], [121], [126], [128].

Plus les valeurs de B sont faibles, plus le composite peut étre considéré comme
performant. Les résultats obtenus dans le tableau 8.1.1 témoignent donc d’une bonne tenue
en fatigue en comparaison a la littérature citée [43], [105], [121], [126], [128]. En revanche,
une valeur de A importante témoigne également de bonnes performances des composites en
fatigue. Les valeurs obtenues ici sont dans les valeurs attendues pour ce type de composite.

Ainsi, en utilisant les modeéles logarithmiques identifiés et en considérant qu’il n’y a
pas de limite d’endurance pour ces matériaux, une égalité de résistance en fatigue serait
finalement obtenue pour ces deux types de matériaux, avec une valeur de 23.8 MPa (soit 7.5 %
et 8.7% de la contrainte a rupture respective des « 1 bar conditionné » et « 3 bars
conditionné ») pour 4.86 x 108 cycles. Il est possible que pour une durée de vie aussi
importante, une limite d’endurance soit atteinte, et donc que les prédictions obtenues en
utilisant les modeles logarithmiques ne soient pas valables. Cette question de la limite
d’endurance reste néanmoins ouverte dans la littérature [43], puisque son existence n’a pas
été démontrée expérimentalement pour ce type de composite a ma connaissance et jusqu’a
ce jour. Si la différence sur le niveau de résistance en fatigue peut s’expliquer par la différence
de fraction volumique de fibres, I'origine de la différence de pente (dégradation au cours du
temps) réside certainement davantage dans les cinétiques d’endommagement. Ces cinétiques
d’endommagement peuvent néanmoins avoir des composantes qui dépendent, elles aussi,
étroitement de la fraction volumique de fibres.

Afin de mieux appréhender les phénomeénes responsables de cet écart pour les valeurs

de B, I’évolution des propriétés mécaniques au cours des essais de fatigue a été analysée dans
la section suivante.
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Figure 8.1.1 : Courbe de Wohler des composites « 1bar conditionné » (ronds violets) et
« 3bars conditionné » (ronds rouges) avec la représentation des UTS (carrés, couleurs
respectives)

A B
« 1 bar conditionné » 9.35 -0.0278
« 3 bars conditionné » 9.17 -0.0205

Tableau 8.1.1 : Parametres des courbes de Wo6hler pour les composites
« 1 bar conditionné » et « 3 bars conditionné »

8.1.2 — Evolution des propriétés mécaniques au cours de la fatigue

Pour chaque NC (cf. figure 8.1.1), il est possible d’observer une dispersion non
négligeable du nombre de cycles a rupture, dont 'amplitude est du méme ordre que celle
mesurée précédemment par d’autres auteurs sur ce type de matériaux [43], [118], [133],
[134]. Celle-ci peut étre attribuée a la variabilité intrinséque du matériau et également aux
imperfections géométriques et dimensionnelles des éprouvettes (en particulier les variations

d’épaisseur).

Ainsi, afin d’améliorer la lisibilité des figures suivantes, une seule éprouvette sera
utilisée parmi les échantillons testés a chaque NC. L'éprouvette représentée pour chaque NC

sera considérée comme représentative des différentes éprouvettes testées a ce NC.
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La figure 8.1.2 expose trois cycles de chargement/déchargement dans un graphe
contrainte/déformation respectivement, pour 5%, 50% et 90% de la durée de vie pour un
échantillon « 1 bar conditionné » sous chargement cyclique (CC) a 50 % de I'UTS a titre
d’exemple. Les cycles des « 3 bars conditionné » suivent les mémes tendances et ne sont pas
représentés afin d’améliorer la lisibilité de la figure. Les résultats montrent un comportement
quasi linéaire représentatif d’'un comportement élastique dominant. L’hystérésis des boucles
semble réduite, bien que la qualité des signaux (directement liée a la précision des capteurs
de force et déformation, mais également de la fréquence d’acquisition) ne soit pas suffisante
pour mettre en évidence des dissipations de faible niveau.

La consigne en force est la méme pour les trois boucles. Il est possible de constater que
les amplitudes moyennes et pics a pics sont bien identiques, ce qui confirme que I'essai est
piloté correctement. Cependant, les boucles a 50 % et 90 % de fraction de vie en fatigue
présentent un décalage vers des niveaux de déformation plus importants, en comparaison a
ceux enregistrés pour 5 % de fraction de vie en fatigue. Ceci est di a une augmentation a la
fois a des déformations moyennes et pics a pic, qui sont explicitées sur la figure 8.1.2.
L’augmentation de la déformation moyenne est attribuée a 'accumulation de déformations
résiduelles et 'augmentation de I'amplitude pic-a-pic a une évolution du module dynamique.
Cette différence de pentes, difficile a observer sur la figure, correspond néanmoins a une
rigidification de I'ordre de 5 %, en comparaison a la rigidité initiale.

Pour des composites unidirectionnels a fibres de verre et carbone, qui exhibent
généralement des comportements purement élasto-fragiles dans la direction des fibres, la
déformation moyenne n’évolue pas significativement au cours des cycles et n’est donc pas
étudiée. Une variable d’endommagement est alors généralement préférée. La variable
d’endommagement Y est usuellement définie en fonction du nombre de cycles en fatigue X
comme suit : Y(X) = 1 - Ec(X)/Ec(0)), avec Ec le module dynamique. Celle-ci est donc fonction
du module dynamique, et plus exactement de son évolution au cours du temps. Les
composites unidirectionnels a fibres végétales présentant généralement une rigidification
sous chargement cyclique [43], cette variable n’est pas exploitable.

Ainsi, pour caractériser les différents phénomeénes ayant lieu lors des essais de fatigue
sur composites a fibres végétales, deux parametres, la déformation moyenne et le module
dynamique, ont été analysés.
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Figure 8.1.2 : Cycles de contrainte en fonction de la déformation sous chargement cyclique
(CC)a 5%, 50 % et 90 % de fraction de vie pour I’échantillon « 1 bar conditionné » testé au
NC de 50 %

Dans la section suivante sont donc présentés les résultats de déformation moyenne,
puis ceux de module dynamique. Ensuite, ces résultats font I'objet d’une discussion.

8.1.2.1 — Evolution de la déformation moyenne

La figure 8.1.2.1.1 récapitule les courbes représentatives de I'évolution de la
déformation moyenne en fonction du nombre de cycles au cours des essais de fatigue pour
chaque NC pour les deux lots de matériaux testés (« 1 bar conditionné » et « 3 bars
conditionné »). Le NC de 80 % de I"'UTS n’est pas représenté pour le composite « 1 bar
conditionné » a cause de problemes rencontrés lors de I'acquisition des signaux pour ce NC.

Tout d’abord, il peut étre constaté que la déformation moyenne augmente en fonction
de Nf mais avec des vitesses différentes qui permettent au final de distinguer trois phases. Sur
la figure 8.1.2.1.1, ces trois phases sont représentées pour la courbe « 3 bars conditionné » a
50 % UTS. La zone | correspond a une augmentation rapide de la déformation moyenne en
fonction du nombre de cycles. Dans la zone I, la déformation moyenne évolue peu. Une
augmentation brutale de la déformation moyenne est alors a nouveau observée dans la zone
lll. Cette zone n’est pas visible sur toutes les courbes. Cela peut étre expliqué par une rupture
brutale, avec une zone Il localisée uniquement sur les derniers cycles. Cette évolution en 3
phases est également observée dans la littérature. Elle est souvent attribuée a des
endommagements (déformations irréversibles) et a du fluage (avec des composantes
réversibles et/ou irréversibles) [65], [120].
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Les valeurs de déformation moyenne pour les « 1 bar conditionné » sont comprises
entre 0.65 et 0.95 %. Pour les « 3 bars conditionné », la déformation moyenne se situe entre
0.55 et 1.15 %. La dispersion des résultats est donc bien plus importante que pour les « 1 bar
conditionné ». L'ordre de grandeur des résultats est en accord avec celui indiqué dans des
travaux précédents [65], pour des composites lin/époxy quasi unidirectionnels avec un taux
volumique de fibres d’environ 45 %, dans lesquels les déformations moyennes sont comprises
entre environ 0.3 % a 0.95 %.

Aussi, les valeurs initiales de déformations moyennes pour les « 1 bar conditionné »
sont étagées en fonction du NC appliqué, tandis qu’elles ne le sont pas pour les « 3 bars
conditionné ». Ce résultat peut paraitre surprenant et plusieurs éléments peuvent I'expliquer.
Le premier élément est lié a la dispersion des propriétés de rigidité observée entre les
différents échantillons sous CM. Cette variabilité se répercute évidemment directement sur
cette déformation moyenne initiale. Des erreurs et incertitudes peuvent également provenir
de l'instrumentation et en particulier d’éventuels glissements de I'extensomeétre a couteau
lors des premiers cycles de chargement. Enfin, un troisieme élément est lié a la progressivité
du chargement dans les premiers cycles de fatigue. Effectivement, pour éviter les
« overshoot », le chargement en fatigue est généralement appliqué progressivement pendant
les premiers cycles. Pendant cette premiere phase, les amplitudes pic-a-pic et moyenne
évoluent progressivement jusqu’a atteindre les consignes. Il en découle que I'amplitude des
déformations du premier cycle ne correspond pas a la consigne.
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Pour pallier le probleme lié a la dispersion de la valeur initiale de la déformation
moyenne (figure 8.1.2.1.1), une normalisation de la déformation moyenne a été effectuée par
rapport a la déformation moyenne initiale. La figure 8.1.2.1.2 résultante synthétise les
déformations moyennes normalisées en fonction du nombre de cycles pour les échantillons
de la figure précédente. Pour les deux lots, 'augmentation de la déformation moyenne
normalisée croit avec le NC. De plus, pour tous les NC appliqués, les « 1 bar conditionné »
exhibent une augmentation de la déformation moyenne plus importante que les « 3 bars
conditionné » a NC équivalente.

Il reste cependant difficile sur une telle représentation de déterminer avec précision
les bornes des zones |, Il et lll, car les échantillons testés a des NC importants ont une durée
de vie bien plus faible que ceux testés a des NC faibles. Certains phénomeénes a des NC
importants peuvent donc étre masqués.

Afin de mieux appréhender les phénomeénes qui se produisent a chagque NC, une
normalisation du nombre de cycles Nf a également été effectuée. La figure 8.1.2.1.3 présente
ainsi la déformation moyenne normalisée en fonction de la fraction de vie en fatigue pour les
mémes échantillons que précédemment.

Les résultats montrent que la zone | de la déformation moyenne au cours de I'essai se
situe dans les 10 premiers pourcents de la fraction de vie, que la zone Ill apparait a partir de
95 pourcents de la fraction de vie. Ces bornes des différentes zones ont déja été observées
dans la littérature pour des composites a fibres de lin [65]. Pour un NC a 73 % de I'UTS pour
les « 1 bar conditionné » et a 80 % pour les « 3 bars conditionné », la zone | se prolonge jusqu’a
environ 20 a 30 % de la fraction de vie.

De plus, le gain de déformation a 90 % de la fraction de vie (soit avant la zone Il pour
tous les échantillons) est entre environ 12.5 et 25 % pour les « 3 bars conditionné » et entre
environ 16 et 22.5 % pour les « 1 bar conditionné » (pour les NC de 50 % a 73 % afin de
conserver des grandeurs comparables). Ainsi, pour les NC faibles, les « 3 bars conditionné »
exhibent donc un gain de déformation plus faible que les « 1 bar conditionné ». La courbe « 3
bars conditionné » pour le NC a 73 % UTS est cependant supérieure en gain de déformation
par rapport au « 3 bars conditionné » pour le NC a 80 % UTS.

Les figures 8.1.2.1.1 a 8.1.2.1.3 ne permettent cependant pas de déterminer si
I’évolution de la déformation moyenne est réversible, irréversible ou avec une partie
réversible et une autre irréversible.
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8.1.2.2 — Evolution du module dynamique

La figure 8.1.2.2.1 présente |'évolution des modules dynamiques au cours de I'essai de
fatigue pour chaque NC pour les deux lots de matériaux testés (« 1 bar conditionné » et « 3
bars conditionné »). Les échantillons utilisés sont les mémes que pour les figures précédentes.
Pour rappel, le module dynamique est calculé par régression linéaire a I'aide des points situés
aux extrémités d’une boucle de CC.

Le module dynamique des « 3 bars conditionné » augmente de maniere importante
dans le début de I'essai (zone 1), se stabilise (zone 2) puis diminue fortement avant rupture
(zone 3). Sur la figure, ces trois zones sont indiquées pour I’échantillon « 3 bars conditionné »
au NC de 50 % UTS. Les courbes du module dynamique des « 1 bar conditionné » en fonction
du nombre de cycles en fatigue présente uniquement les deux premiéres phases. La
décroissance avant rupture n’est observée que pour I’échantillon « 1 bar conditionné » pour
un NC de 50 % UTS. L’évolution en trois étapes, a l'instar des « 3 bars conditionné », a été
observée dans la littérature [65] et est attribuée a des réorientations des fibres au sein du
composite et a la rigidification des fibres de lin au cours d’un CC. Cette rigidification est elle-
méme attribuée a des réorientations des microfibrilles au sein de la structure des fibres [167]—
[169] et a une possible cristallisation de la cellulose amorphe induite par les contraintes
appliquées [128], [170].

Pour le matériau de cette thése, il est important de rappeler que les fibres sont parfaitement
alignées et unidirectionnelles.

(ruptures de fibres, décohésions fibres-matrice ...) qui ménent a la ruine. De méme que pour
la déformation moyenne, la courte durée de vie des échantillons « 1 bar conditionné » aux NV
de 50 %, 58 % et 65 % UTS peut masquer cette zone si la zone 3 est réduite. Il est donc
intéressant de proposer une représentation en fonction de la fraction de vie.

Les valeurs du module dynamique évoluent entre 24.2 et 28.3 GPa et entre 30 et 34.1
GPa respectivement pour les « 1 bar conditionné » et les « 3 bars conditionné ». Les écarts-
types sont plus importants que ceux observés lors du CM pour E;. En effet, les valeurs des
modules E; étaient comprises entre 16.5 et 18.5 GPa et entre 18.8 et 19.6 GPa respectivement
pour les « 1 bar conditionné » et les « 3 bars conditionné ». Cette dispersion peut également
étre due a la non-linéarité de la relation entre le module de rigidité apparent et le niveau de
déformation.

Un net écart entre les « 1 bar conditionné » et les « 3 bars conditionné » est cependant
observé. La différence est de 'ordre de 18 % a NC équivalent. Comme pour les modules sous
CM, ce résultat est attribué a I’écart de taux volumique de fibres entre les deux lots.
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Figure 8.1.2.2.1 : Module dynamique en fonction du nombre de cycles en fatigue pour les composites « 1bar conditionné » et « 3bars
conditionné »

180



La figure 8.1.2.2.2 récapitule les évolutions du module dynamique en fonction de la
fraction de vie Nf pour chaque NC. Les échantillons présentés ici sont les mémes que dans les
figures précédentes.

Les différentes zones (1, 2 et 3) peuvent étre identifiées en analysant I'évolution du
module dynamique. Effectivement, la zone 1 s’étend jusqu’a environ 20 % de la fraction de
vie et la zone 3 débute, suivant les échantillons, entre 85 et 95 % de la fraction de vie. Ces
résultats sont en accord avec la littérature [43], ou la délimitation entre la zone 1 et 2 se situe
généralement entre 10 et 30 % et elle entre la zone 2 et 3, entre 70 et 95 %.

Un gain de module dynamique peut donc étre déterminé et sera appelé rigidification
par la suite. La rigidification est de I'ordre de 3.2 a2 5.8 % pour les « 1 bar conditionné » et de
4.3 a 8.9 % pour les composites « 3 bars conditionné ». En considérant les hypotheses
explicitées précédemment par rapport a des données de la littérature, il est possible
d’attribuer cette différence au taux volumique de fibres. L'ordre de grandeur observé ici est
également en accord avec celui observé dans la littérature [65], [120], [171], avec une
rigidification de 7 a 8.5 % sur un composite lin/époxy avec un taux volumique de fibres de 45
% mentionnée dans de précédents travaux [65], et une rigidification de 8% mentionnée dans
les travaux d’El Sawi et al. [120].

Les différents résultats présentés seront discutés dans la section 8.1.2.3 « Discussion
des résultats ».
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8.1.2.3 — Discussion des résultats

Les différents phénoménes a I'origine des résultats précédents sont donc
vraisemblablement du fluage, de 'endommagement et de la rigidification.

Les deux lots (« 1 bar conditionné » et « 3 bars conditionné ») sont exclusivement
différenciés par leurs taux volumiques de fibres (respectivement 37.7 % et 51.1 %). Afin
d’étudier I'influence de ce taux volumique de fibres, il est important de distinguer I'influence
de ce parametre sur les différentes composantes du comportement global du composite.

L'augmentation de la déformation moyenne lors du cyclage mécanique, en particulier

dans les zones | et Il (cf. figure 8.1.2.1.3) est certainement due a I'expression du fluage
primaire et secondaire du matériau. Effectivement, pour le ratio de chargement considéré, un
chargement de traction est constamment appliqué aux éprouvettes. L'état de I'art proposé
dans le chapitre 2 a permis de mettre en évidence I'existence de déformations différées sous
chargement constant pour ce type de matériau. Pour les temps et niveau de chargement
considérés, il est probable que le régime tertiaire de fluage ne soit jamais atteint. Ainsi, la zone
Il des courbes de fatigue, montrant une augmentation rapide et parfois brutale de Ia
déformation moyenne en fonction du nombre de cycles est davantage attribuée a des
endommagements provoqués par la composante cyclique du chargement plutot que par sa
composante constante.
Par ailleurs, il a également été souligné dans le chapitre 2 que lors du fluage le module
d’élasticité de ce type de composite décroit [6], [116]. Or, dans les phases 1 et 2 de fatigue,
une rigidification a été observée. Cela indique donc qu’au-dela des mécanismes traditionnels
de fluage, pour ce type de matériau et sous chargement cyclique d’autres phénomeénes
microstructuraux se produisent, permettant ainsi de contrecarrer la perte de rigidité associée
au comportement différé.

Le phénomeéne de rigidification est souvent attribué a des réorganisations structurales
au sein de la paroi des fibres. Ainsi, par augmentation du taux de fibres, cet effet devrait
apparaitre plus important. La rigidification plus importante pour les « 3 bars conditionné » est
cohérente avec cette hypothése. Cependant, aucune observation in situ de ces phénomenes
au sein des fibres n’a été réalisée dans ces travaux ou dans la littérature, a ma connaissance.
De ce fait, méme si les résultats sont cohérents avec cette hypothése, il ne demeure pas moins
que celle-ci reste a valider. Quoi gu’il en soit, la rigidification a bien lieu et n’a pas pour origine
les endommagements ou le fluage.

Dans de précédents travaux [65], I'activité d’endommagement a été caractérisée. Pour
des NCde 50 % UTS, I'activité d’endommagement est constante au cours de la vie du matériau,
tandis que pour des NC plus élevés, I’activité d’endommagement est importante au début de
I'essai (soit jusqu’a 10 a 20 % de la fraction de vie) puis constante ensuite. Dans la littérature,
durant ces deux phases de I'activité d’endommagement, I'activité acoustique est attribuée a
des amorces et des propagations de fissures aux interfaces fibre/matrice et fibre/fibre [65],
[128]. La rupture implique ensuite une augmentation bréve et intense de ['activité
d’endommagement dans les derniers instants précédents la ruine. Dans cette derniére phase,
I'activité d’endommagement peut étre attribuée a la propagation des fissures précédemment
amorcées et la rupture des fibres [128]. Sur la figure 8.1.2.2.2, la chute de module dynamique
dans la zone Il est plus importante pour les « 3 bars conditionné » que pour les « 1 bar
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conditionné ». Il est donc possible de penser que l'activité d’endommagement est plus
importante pour les « 3 bars conditionné ». Ceci a également été observé dans les figures
précédentes, puisque les « 1 bar conditionné » ne présentaient pas forcément la zone lll, ce
qui implique que les endommagements liés a la rupture sont plus réduits ou davantage liés a
un endommagement matriciel et/ou interfacial. Ceci signifie que les endommagements
menant a la rupture des « 3 bars conditionné » apparaissent a une fraction de vie plus faible
que pour les « 1 bar conditionné ». L'activité d’endommagement peut donc étre présumée
plus importante pour les « 3 bars conditionné », sans que I'on puisse ici la quantifier.

En revanche, la microstructure présentée dans le chapitre 6 indique une plus grande
compaction des fibres les unes par rapport aux autres dans le cas des composites « 3 bars ».
Il'y a donc plus de contact ou de proximité entre les fibres et plus d’interfaces fibre/fibre. Cette
observation est donc cohérente avec I’hypothése d’augmentation de I'endommagement
proposée ici.

En résumé, la rigidification est plus importante avec un taux de fibres plus important.
Le taux de fibres est supposé réduire I'effet du fluage. Aussi, I'activité d’'endommagement
semble supérieure pour les « 3 bars conditionné ». Aux NC élevés, cette hypothése sur le
fluage pourrait donc induire des endommagements supplémentaires plus facilement aux « 1
bar conditionné », plus sensible au fluage, et pourrait dominer les phénoménes
d’endommagement, mais aux NC faibles le fluage ne dominerait plus les endommagements
et ceux-ci seraient donc plus faibles que pour les « 3 bars conditionné ».

Or, sur la figure 8.1.1, la courbe S-N des « 1 bar conditionné » présente une pente plus
faible. Les observations et hypothéses quant aux phénomeénes mis en jeux sont donc
cohérentes avec I'évolution des courbes S-N, mais restent a considérer avec prudence.

Les origines des phénomenes influengant les propriétés mécaniques en fatigue,
explicitées ci-dessus, n’ont pourtant pas toutes pu étre confirmées par des observations et
caractérisations microstructurales. Les conclusions et observations de la littérature
permettent néanmoins de soutenir certaines des hypothéses proposées.

8.2 — Comportement en fatigue a saturation

L’étude du comportement en fatigue en immersion a pour objectif de comprendre les
phénomeénes mis en jeu et de caractériser les propriétés mécaniques en vue d’une utilisation
en conditions réelles en extérieur. De plus, la volonté initiale était de pouvoir analyser
I'influence du taux volumique sur les propriétés en fatigue a saturation. Des essais de fatigue
en immersion ont donc été réalisés sur des échantillons saturés préalablement. L'immersion
in situ permet de conserver |'état de saturation afin de garantir un couplage des sollicitations
eau-mécanique.

Malheureusement, la campagne d’essai sur les composites « 3 bars saturé » prévue
initialement n’a pas pu étre réalisée a cause d’une rupture des mors lors du début de cette
campagne. Seuls les résultats des composites « 1 bar conditionné » et « 1 bar saturé » sont
présentés dans cette section, avec la courbe de Wohler et les évolutions des propriétés
mécaniques au cours des essais de fatigue en immersion in situ.

184



8.2.1 — Courbe de Woéhler

Un diagramme S-N des points expérimentaux en fatigue est présenté sur la figure 8.2.1
aux différents NC pour les « 1 bar conditionné » et les « 1 bar saturé ». Dans le chapitre 6,
I’état saturé de ces composites a été caractérisé, avec une saturation a 12 % de gain de masse
apres une immersion de 26 jours dans de I'eau distillée a 70 °C. Les échantillons « 1 bar
saturé » ont donc été saturés au préalable et testés en fatigue en immersion a température
ambiante. Il a été ici fait I’'hypothese que le niveau de saturation atteint en immersion a 70 °C
ne change pas en immersion a 23 °C.

La résistance en fatigue des échantillons saturés décroit également de maniére linéaire
en fonction du logarithme du nombre de cycles. Pour le nombre de cycles étudiés (maximum
106 cycles) et pour une durée de vie donnée, la résistance des « 1 bar saturé » est inférieure a
celles des « 1 bar conditionné ». Ce résultat correspond aux observations du chapitre 6 sous
CM jusqu’a rupture, ou les UTS atteignaient 272.5 et 202.6 MPa respectivement pour les « 1
bar conditionné » et les « 1 bar saturé » (cf. tableau 6.4.1.1).

Pour une durée de vie de 10° cycles, la résistance maximale est d’environ 120 MPa
pour les «1 bar conditionné » et d’environ 107 MPa pour les « 1 bar saturé », soit
respectivement 44 et 52 % de leur UTS). L'ordre de grandeur est cohérent avec les résultats
de précédents travaux [65], ou la contrainte maximale a saturation dans des conditions
hygrothermiques (4 % de gain de masse a saturation) pour une durée de vie de 10° cycles est
d’environ 155 MPa, soit 47 % de I'UTS.

Pour une durée de vie de 10° cycles, la diminution de la contrainte maximale, a
saturation par rapport a I'état conditionné, est de 11 %. Néanmoins, la pente de la courbe S-
N (c’est-a-dire le coefficient B pour I'expression de type log(X) = A + B.Y utilisée, cf. Eq. 2.3.2),
est plus faible pour les « 1 bar saturé » avec un coefficient B, indiqué dans le tableau 8.2.1, de
-0.0461, contre -0.0278 pour les « 1 bar conditionné ».

En prolongeant les modeles logarithmiques comme indiqué en pointillés sur la figure
8.2.1, une résistance maximale de 85.4 MPa serait atteinte pour les deux états pour une durée
de vie de 9.42.10° cycles si on considére que la limite d’endurance, si elle existe, n’est pas
atteinte. Cette résistance maximale correspond a 31 % de I'UTS des « 1 bar conditionné ».
Pour une durée de vie inférieure a 107 cycles, il reste probable que la limite d’endurance ne
soit pas encore atteinte.

Dans des travaux précédents [65], un composite saturé a 70 °C et 90 %HR (pour un gain
de masse a saturation de 3.3 %) est moins performant que son homologue conditionné aux
NC élevés et plus performants aux NC faibles. Le point de transition entre ces deux phases est
observé a environ 200 MPa pour une durée de vie de 6. 10* cycles. En revanche, les matériaux
ne présentent aucune différence d’UTS dans les différents états étudiés [65]. Il est également
important de noter que le comportement en fatigue des échantillons saturés, dans les travaux
précédents [65], a été attribué a des pertes de propriétés des fibres au cours de la fatigue et
a un phénomene de frettage des fibres, gonflées par I'absorption d’eau, dans la résine,
permettant de compenser la perte des propriétés mécaniques pour les NC faibles [65]. Or,
dans notre étude en immersion, 'UTS a saturation diminue fortement, comme il a été
présenté dans le chapitre 6. Il est donc cohérent que la contrainte pour laquelle le composite
saturé est plus performant que le conditionné soit plus faible, a condition de I'existence de
cette zone. L'effet de frettage évoqué dans de précédents travaux peut cependant induire des
modifications du comportement mécanique et sera donc discuté par la suite.
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A I'état saturé, les composites exhibent donc des courbes S-N significativement
différentes. Pour mieux comprendre I'origine de ces résultats, I’évolution des propriétés
mécaniques au cours des essais de fatigue sera développée dans la section suivante.

350

300 o
0
200 I

150
\*{’2‘

)
9]
o

Log(N) = 9,35 - 0,0278.0

Niveau de contrainte ¢ (MPa)

100 0,
® 1 bar cond!t!onng Log(N) = 10,92 - 0,0461.0  “*
M 1 bar conditionné UTS
50 @ 1 bar saturé

M 1 bar saturé UTS

0

1.E+00 1.E+01 1.E+02 1.E+03 1.E+04 1.E+05 1.E+06 1.E+07
Durée de vie N (cycles)

Figure 8.2.1 : Courbe de Wohler des composites « 1bar conditionné » (violet) et « 1bar
saturé » (vert)

A B
« 1 bar conditionné » 9.35 -0.0278
« 1 bar saturé » 10.92 -0.0461

Tableau 8.2.1 : Parameétres des courbes de Wo6hler pour les composites
« 1 bar conditionné » et « 1 bar saturé »

8.2.2 — Evolution des propriétés mécaniques au cours de la fatigue

Pour caractériser les différents phénomeénes mis en jeu lors des essais de fatigue, il a
été mis en évidence dans la section précédente que la déformation moyenne et le module
dynamique devaient étre analysés.

Dans cette section seront donc présentés les résultats de I’évolution de la déformation
moyenne et du module dynamique pour finir sur une discussion quant aux résultats.
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8.2.2.1 — Evolution de la déformation moyenne

La figure 8.2.2.1.1 récapitule les déformations moyennes en fonction du nombre de
cycles en fatigue pour un échantillon représentatif d’au moins 4 testés a chaque NC.
Globalement, deux a trois phases sont observées, avec une augmentation rapide de la
déformation moyenne, puis une stabilisation ou une tres légére augmentation de la vitesse de
déformation et une augmentation de la déformation moyenne rapide avant rupture. Les
résultats mettent en évidence une nette augmentation de la déformation moyenne initiale
avec la saturation, avec croissance de la valeur initiale en fonction du NC testé. Pour les « 1
bar conditionné », les déformations moyennes initiales sont entre 0.63 % et 0.81 % tandis que
celles des « 1 bar saturé » sont entre 0.76 et 1.16 %. Cette augmentation de déformation est
cohérente avec les observations sous CM dans le tableau 6.4.1.1, qui a été attribuée a une
plus grande déformabilité induite par la plastification par I'eau.

Afin de mieux appréhender I'augmentation de déformation au cours des essais, la
déformation a été normalisée, comme proposé précédemment. La figure 8.2.2.1.2 présente
donc la déformation moyenne normalisée en fonction du nombre de cycles en fatigue pour
les mémes échantillons. La courbe des « 1 bar saturé » pour chaque NC présente une
augmentation de la déformation moyenne inférieure a la courbe des « 1 bar conditionné »
équivalente. Il est important de noter que les NC testés ne sont pas les mémes, suite a des
impossibilités techniques de tester les NC supérieurs a 70 % de I'UTS pour les échantillons
saturés. Cependant, I'laugmentation de déformation des « 1 bar saturé » est suffisamment
inférieure a celle des « 1 bar conditionné » pour que la tendance reste nette. Avec la
plastification par I’eau augmentant la déformabilité, il peut étre surprenant de voir cet effet
sur les « 1 bar saturé » en fatigue. Le vieillissement sous sollicitations hydrothermiques a donc
un effet contradictoire aux observations réalisées sous chargement monotone du chapitre 6
ou sous chargement statique (fluage) dans la littérature, avec une évolution de la déformation
moyenne au cours des essais de fatigue plus faible pour les échantillons saturés que les
échantillons conditionnés.

Cependant, les zones |, Il et Il identifiées dans I'analyse a I'état conditionné sont ici
difficiles a voir du fait de la durée de vie faible des échantillons testés aux NC élevés. Pour cela,
la durée de vie a été normalisée. Ainsi, la figure 8.2.2.1.3 illustre les évolutions des
déformations moyennes des échantillons présentés dans les figures précédentes en fonction
de la fraction de vie. Les résultats indiquent que I'évolution de la déformation moyenne
présente bien 3 zones, avec la zone | qui s’étend entre 10 et 20 % pour les échantillons saturés.
La zone lll apparait de maniere plus perturbée sur les courbes, sans doute a cause de
problemes d’acquisition des signaux. Il est néanmoins possible d’estimer la présence de cette
zone lll pour les échantillons saturés entre 80 % pour des échantillons perturbés et 95 % pour
des échantillons non perturbés. Les délimitations de ces zones, pour les « 1 bar conditionné »,
sont autour de 10 % (zone l a ll) et 90 % (zone Il 4 ll1). Avec la saturation, la zone | semble donc
étre plus étendue. Cette zone | correspond a des modifications importantes liées aux
différents effets mis en évidence dans la section 8.1.2. Le vieillissement sous sollicitations
hydrothermiques semble donc induire une modification de la cinétique d’évolution de la
déformation moyenne.

Ces résultats feront I'objet d’une discussion dans la section 8.2.2.3.
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Figure 8.2.2.1.1 : Déformation moyenne en fonction du nombre de cycles en fatigue pour les composites « 1bar conditionné » et «1bar
saturé »
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8.2.2.2 — Evolution du module dynamique

La figure 8.2.2.2.1 propose une synthese, pour les échantillons présentés dans les
figures précédentes, de I’évolution du module dynamique en fonction du nombre de cycles
en fatigue pour les « 1 bar conditionné » et les « 1 bar saturé ».

Le module semble évoluer selon au moins 2 phases, dont une augmentation
importante du module dynamique suivi de sa stabilisation. La phase 3 observée a |'état
conditionné pour les « 3 bars conditionné » et peu visible pour les « 1 bar conditionné » n’est
pas visible sur cette représentation. Une normalisation de la durée de vie peut donc étre
envisagée.

Cependant, ces résultats montrent déja une nette diminution du module dynamique
initial, avec des valeurs entre 24.2 et 28.3 GPa et entre 12.5 et 15.0 GPa respectivement pour
les « 1 bar conditionné » et les « 1 bar saturé ». De plus, I’écart-type des courbes aux différents
NC semble se réduire avec la saturation. L’écart de module reste cohérent avec la diminution
observée lors d’essais monotones (cf. tableau 6.4.1.1) attribuée a la perte de rigidité induite
par la plastification par I'eau des composants.

Sur la figure 8.2.2.2.2 est tracé le module dynamique en fonction de la fraction de vie
pour les échantillons présentés dans la figure précédente. Les zones |, Il et Ill peuvent étre
identifiées. Pour les échantillons saturés, la zone | s’étend jusqu’a environ 10 % de la fraction
de vie, tandis que la zone Il apparait pour un seul échantillon a partir de 97 % de la fraction
de vie. Pour les échantillons conditionnés, la zone Ill n"apparait que sur un seul échantillon,
mais sur une portion plus grande et semble impacter plus largement le module dynamique
avant rupture que pour les « 1 bar saturé ».

Aussi, la rigidification peut étre quantifiée. Elle est de I'ordre de 3.2 a 5.8 % pour les
« 1 bar conditionné » et de 6.5 a 14.1 % pour les « 1 bar saturé ». Ceci est cohérent avec la
littérature [65], ou la rigidification des composites a été trouvée augmentée par une
saturation en conditions hygrothermiques, avec une rigidification de 7 a 8.5 % a I'état
conditionné et de 22 a 32 % a saturation (4 % de gain de masse). Ceci a été attribué a une
activation de la rigidification par I'absorption d’eau. Ainsi, la plastification par I'eau des
composants peut permettre une réorganisation structurale plus aisée.

Ces résultats seront discutés dans la section 8.2.2.3.

191



30

zsm

—1bar conditionné - 50%

——1bar conditionné - 58%

\m

——1bar conditionné - 65%

]
'

—1bar conditionné - 73%

[
[ ]

—1bar saturé - 50%

=
(e

——1bar saturé - 55%

Module dynamique (GPa)
fed
o

(=
[9)]

——1bar saturé - 60%

"_,_.;-.A/W—f\ s ¥

14 p
~—1bar saturé - 65%
12
1bar saturé - 70%
10
0 200000 400000 600000 800000 1000000 1200000 1400000

Nombre de cycles

Figure 8.2.2.2.1 : Module dynamique en fonction du nombre de cycles en fatigue pour les composites « 1bar conditionné » et « 1bar saturé »

192



30

8 e T T O
——1bar conditionné - 58%

W —— 1bar conditionnd - 65%

—1bar conditionné - 50%

[
[=)]
y

I
B

—1bar conditionné - 73%

[
[

—— 1bar saturé - 50%

Module dynamique (GPa)
I
o

18 I I —1bar saturé - 55%
1 1 | 1l
16 i i i
—1bar satureé - 60%
I e T — T T— I
14 /-/"N_r_r —= _a==¢FGn
/_,,,.-'xr-"‘“"—'—"_ | — lbarsaturé-65%
12 - :
1 I ——1lbarsaturé-70%
10 | |
0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 09 1

Fraction de vie (cycles/cycles a rupture)

Figure 8.2.2.2.2 : Module dynamique en fonction de la fraction de vie pour les composites « 1bar conditionné » et « 1bar saturé »

193



8.2.2.3 — Discussion des résultats

Les phénomenes mis en jeu dans la fatigue des composites conditionnés sont
également mis en jeu dans la fatigue des composites saturés. Du fluage, de la rigidification et
des endommagements sont donc supposés présents. Ceci ne signifie pas qu’aucun autre
phénoméne ne peut intervenir.

Le phénomene de rigidification est également exacerbé par la prise en eau, comme il
a pu étre étudié dans la littérature [65]. Ici, la rigidification des échantillons saturés est en
accord avec la phénoménologie attribuée, c’est-a-dire une réorganisation structurale facilitée
par la plastification par I'eau.

Cette plastification par I'’eau induit également une activation du fluage (cf. chapitre 2).
Cependant, I’évolution de la déformation moyenne ne suit pas la tendance attendue, puisque
I’'augmentation de la déformation moyenne au cours de I'essai est réduite avec la saturation.
Cette évolution surprenante n’est donc pas induite par une activation des phénomenes de
fluage par la plastification par I'eau.

Les zones | et Il pour la déformation sont toujours attribuées aux zones primaires et
secondaires de fluage, a I'instar des composites conditionnés. Cependant, la zone | s’étend sur
une plage de fraction de vie plus importante pour les échantillons saturés. La saturation peut
donc réduire la cinétique de fluage. De ce fait, il est possible que pour une méme fraction de
vie, I'évolution de la déformation moyenne soit plus faible pour les composites saturés.
Cependant, méme cette diminution de la cinétique de fluage va a I’encontre de I'activation du
fluage observée dans la littérature. L'endommagement peut étre responsable de I'évolution
de la déformation moyenne et sera donc étudié, ainsi qu’une compétition plus forte entre
fluage et rigidification.

Pour les figures de la déformation moyenne ou bien du module dynamique, la zone llI
liée a 'endommagement menant a la ruine n’apparait pas, ou de maniére réduite. On peut
donc penser que les endommagements sont plus faibles pour les composites saturés. En
revanche, il reste important d’identifier les possibles causes de cette réduction des
endommagements. Tout d’abord, le matériau saturé est plus déformable, comme il a été
montré dans le chapitre 6 ou encore dans la section 8.2.2.1. Les endommagements peuvent
donc étre réduits, puisque la mobilité macromoléculaire accrue permet aux constituants une
déformation locale plus grande avant d’atteindre une déformation menant a des
endommagements. Ensuite, un phénomene associé a du frettage des fibres dans la résine par
gonflement hygroscopique a été évoqué dans de précédents travaux [65]. Cela permettrait
donc d’améliorer l'adhésion fibre/matrice et I'adhésion fibre/fibre. Des observations
microscopiques ont mis en évidence, dans ces travaux, des microfissures entre les fibres et a
I'interface fibre/matrice dans le cas des composites conditionnés et des microfissures dans la
résine et a l'interface fibre/matrice moins nombreuses dans les cas des composites saturés.
Ainsi, dans la zone lll, ces hypothéses induisent une faible diminution de module dynamique
et une faible augmentation de la déformation moyenne pour les composites saturés. Ceci est
cohérent avec les observations des sections 8.2.2.1 et 8.2.2.2.

Comme I'évolution de la déformation moyenne ne correspond pas a I’évolution
attendue par le fluage en immersion, il est possible que 'endommagement soit suffisamment
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réduit pour impacter plus fortement la déformation moyenne apres vieillissement sous
sollicitations hydrothermiques qu’a I’état conditionné.

Ces hypotheses peuvent cependant étre discutées, car aucune preuve in situ n’a pu
étre établie, la mesure étant difficile a effectuer.

En résumé, la rigidification est plus importante pour les composites saturés, du fait de
la plastification par I'eau. De plus, une réduction des endommagements par un potentiel
frettage des fibres dans la résine et par augmentation de la mobilité macromoléculaire induit
une évolution réduite de la déformation moyenne. Ces effets couplés permettent donc
d’expliquer les évolutions de propriétés observées.

Ainsi, aux NC élevés, les endommagements présents, bien que plus faibles pour les
composites saturés, ne peuvent pas compenser la perte drastique de propriétés mécaniques
a rupture. Aux NC faibles, la réduction des endommagements peut permettre de compenser
en partie la perte de propriétés a rupture. Ceci peut donc expliquer la pente de la courbe S-N
des composites saturés. En extrapolant, aux NC tres faibles, non testés ici, les
endommagements seraient assez faibles pour surmonter la perte de propriétés a rupture et
permettraient une augmentation de la durée de vie en fatigue.

La mesure du module dynamique est également a discuter. En effet, elle est effectuée
en prenant, pour chaque cycle de chargement, les valeurs aux extrémités des cycles. De ce
fait, cette mesure ne prend pas en compte les non-linéarités de comportement.

Sur la figure 8.1.2, I'allure des cycles est quasi-linéaire, avec une aire d’hystérésis
faible. Sur la figure 8.2.2.3 sont présentés ces mémes cycles présents et les cycles équivalents
pour un échantillon représentatif des composites saturés, testé pour le NC a 50 % de I'UTS.
Les résultats mettent en évidence des non-linéarités, qui correspondent aux non-linéarités
apreés le coude lors du chargement monotone sur les échantillons saturés. Ces non-linéarités
rendent la mesure du module dynamique plus délicate. A I'avenir, il serait alors plus judicieux
de mesurer plusieurs modules afin de mieux rendre compte de I'effet des non-linéarités
observées. Les parameétres d’acquisition n’ont ici permis de n’avoir que les données pour les
chargements a 50 % de la contrainte a rupture sous chargement monotone.

Aussi, I'énergie dissipée, notamment du fait de la viscoélasticité et des
endommagements, est reliée a I'aire de I'hystérésis de chargement. Le tableau 8.2.2.3
présente donc les aires des hystérésis présentées sur la figure 8.2.2.3 ainsi que les rapports
d’aires entre l'aire d’hystérésis et I'aire sous la courbe. Les composites conditionnés
présentent donc des aires qui décroissent de 2.4 a 0.6 au cours de 'essai de fatigue, tandis
que les composites saturés présentent des aires plus importantes, entre 3.4 et 5.3, sans
tendance nette au cours de l'essai de fatigue. La diminution de I'aire des hystérésis des
composites conditionnés a déja été observée dans la littérature [65], [133], [134] et a été
attribuée a une diminution de I'activité d’endommagements et a la diminution au cours de
I'essai de I'amortissement. Cette diminution de I'amortissement provient des changements
microstructuraux des fibres (réorientation des microfibrilles et cristallisation des parties
amorphes de la cellulose). Dans de précédents travaux [65], la diminution a également été
observée pour les composites saturés a 4 % de gain de masse. Les composites « 1 bar saturé »
ne sont donc pas en accord avec ces résultats. Cela provient probablement du fait que la
saturation étudiée se trouve a 12 % de gain de masse, soit 3 fois plus. Les effets viscoélastiques
peuvent donc étre bien plus marqués. En revanche, I'augmentation de 'aire des hystérésis
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avec l'absorption d’eau a été observée dans ces travaux [65] et a été attribuée a
I'augmentation de I'amortissement induite par I'absorption d’eau.

Etat Cycle Aire sous Aire’ dfe . Raplpf)rt des aires (%)
la courbe | ’hystérésis | (hystérésis / sous la courbe)

5% vie 48.0 2.4 4.9

Conditionné | 50% vie 49.3 1.8 3.6
90% vie 48.6 0.6 1.1

5% vie 46.5 4.8 10.4

Saturé 50% vie 45.2 3.4 7.6
90% vie 44.3 5.3 11.9

Tableau 8.2.2.2 : Comparaison des aires sous les courbes et des aires des hystérésis issues
de la figure 8.2.2.3
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8.3 — Conclusions et Perspectives

Les résultats présentés dans ce chapitre ont montré que dans le cas d’'une application
en conditions humides, les composites a fibres végétales ont un comportement qui différe des
composites a fibres synthétiques.

De plus, un taux volumique important a pour effet d’augmenter la durée de vie pour
une sollicitation donnée, mais la différence de pente des courbes S-N peut indiquer qu’il existe
des taux de fibres qui peuvent étre plus avantageux pour certaines contraintes données.

Aussi, la saturation induit des pertes de propriétés importantes, mais pour des niveaux
de contraintes faibles, elle peut également induire une durée de vie éventuellement plus
grande pour les échantillons saturés. Ceci est particulierement intéressant pour une utilisation
en conditions réelles.

En revanche, des analyses complémentaires sont encore nécessaires pour pouvoir
comprendre en détail I'origine des différents phénomeénes observés. Notamment, pour aller
plus loin dans I'analyse de 'endommagement, des capteurs d’émission acoustique ont été
utilisés, mais I'acquisition en immersion a malheureusement été perturbée par des signaux
parasites, comme des bruits et vibrations de la machine qui ont été portés par I'’eau jusque
dans les capteurs. Avec des filtres adéquats, il pourrait étre possible, a I'avenir, d’obtenir des
informations complémentaires sur les phénomeénes d’endommagements menant a la ruine,
mais cette solution nécessite encore du développement.

De plus, des observations microscopiques des endommagements n’ont pas été
possibles non plus, car la saturation ne pouvait pas étre garantie pendant la durée
d’observation (ou pendant le processus de préparation des échantillons). Il n’aurait donc pas
été possible de dissocier les endommagements liés a la désorption de ceux provoqués au
cours de |'essai de fatigue.

En raison d'un incident technique, les composites « 3 bars saturé » n’ont pas pu étre
testés. Cela aurait pu donner des informations intéressantes quant a I’effet du taux de fibres
sur les endommagements provoqués par la saturation et par la fatigue.

En revanche, la campagne d’essai sur les « 1 bar» est un premier pas dans la
caractérisation des composites en fatigue in situ. Des travaux seront menés par les différents
laboratoires impliqués dans cette thése avec pour objectif de développer les méthodes
utilisées et de compléter les analyses.



Chapitre 9 —Comportement statique au cours d’'un
vieillissement hygrothermique cyclique

Un vieillissement réel d’une structure en extérieur se fera selon des conditions
hygrothermiques différentes au cours du temps, alternant une exposition a des conditions
humides et des conditions seches, en plus de la présence d’eau liquide lors d’intempéries. Les
sollicitations réelles sont également appliquées pendant de longues périodes temporelles et
les dégradations peuvent apparaitre aprés plusieurs années. De ce fait, les sollicitations
aqueuses étudiées précédemment peuvent ne pas étre représentatives d’un vieillissement
réel. De plus, des endommagements supplémentaires ont été mis en évidence dans la
littérature (cf. chapitre 2) lors de sollicitations hygrothermiques ou hydrothermiques
cycliques. L'objectif est donc d’appliquer un vieillissement hygrothermique cyclique dans des
conditions séveres afin d’étudier les phénomenes en jeu.

Cette étude sera réalisée sur les composites « 3 bars ». Pour rappel, leur taux
volumique de fibres est de 51.1 % et leur taux volumique de porosités est de 2.1 %. Les
propriétés de ce matériau avant vieillissement ont été présentées dans le chapitre 6.

Dans ce chapitre, la méthode de vieillissement sera présentée. Ensuite, les propriétés
au cours du vieillissement seront suivies. Enfin, les propriétés mécaniques apres vieillissement
seront évaluées et discutées.

9.1 -Méthode de Vvieillissement cycligue en conditions
hygrothermiques

Le vieillissement cyclique a été réalisé dans une enceinte climatique Weiss WKL 34/+10
(figure 9.1.1) a 70 °C, pour respecter la température utilisée lors de I'immersion pratiquée
dans le chapitre 6. Les conditions hygrothermiques ont été choisies par rapport aux capacités
de régulation hygroscopiques de I'enceinte climatique a cette température. Deux
hygrométries H1 = 90 % HR et H2 = 15 % HR sont donc utilisées.

Chaque cycle, d’'une durée totale de 4 jours, est composé d’un demi-cycle de 2 jours
d’absorption a H1 et d’'un demi-cycle de 2 jours de désorption a H2.

Toute sortie en cours de vieillissement a été d’'une durée inférieure a 5 minutes,
permettant la réalisation de I'ensemble des essais non destructif de suivi de la prise en masse
et des propriétés mécaniques par analyse vibratoire. Cette sortie, de durée aussi courte que
possible, sera considérée comme négligeable sur les états de sorption.

Les essais ont été réalisés périodiguement au cours du vieillissement, soit aprés 4
cycles et 9 cycles. Dans la littérature, une stabilisation des propriétés mécaniques avait été
observée a partir de 12 cycles en immersion [62] et a partir de 5 cycles pour des conditions
hygrothermiques [61]. Il a donc été choisi initialement de réaliser 13 cycles, car il a été estimé
que dans des conditions hygrothermiques, la stabilisation apparaitrait avant le nombre de
cycles nécessaire en immersion, mais un probléme technique survenu apres 11 cycles n’a pas
pu permettre I'analyse a 13 cycles. Les différentes consignes au long du vieillissement sont
récapitulées sur la figure 9.1.2. Le cycle 7 apparait perturbé, avec une absorption a 90 %HR
pendant 96 heures et une désorption a 15 %HR pendant 72 heures. Cela provient d’un incident
technique lors de I'absorption et, par contrainte calendaire, a un retour progressif aux cycles
normaux.

199



Hygrométrie {(%HR)
w A U @ N O WO
© © © 6 o © o

N
o

10

Figure 9.1.2 : Consignes de vieillissement cyclique hygrothermique appliquées aux

[ Sy
Figure 9.1.1 : Enceinte climatique Weiss WKL 34/+10 pour le vieillissement cyclique
hygrothermique

0 10 20 30 40

Jours de vieillissement

échantillons au cours du temps (température en rouge, hygrométrie en bleu)

200

~J
o

Température (°C)



9.2 — Suivi des propriétés au cours du vieillissement

Dans cette section, le suivi des propriétés au cours du vieillissement sera effectué a
I'aide d’analyse modale en vibrations libres. Les propriétés étudiées ici seront donc le module
vibratoire et 'amortissement.

Sur la figure 9.2.1, les points expérimentaux de prise en masse des échantillons de
composite « 3 bars » en fonction de la durée de vieillissement sont représentés ainsi que les
consignes en humidité pour rappel. Le cyclage appliqué y est également récapitulé. Le gain de
masse atteint 4 % apres les phases d’absorption, tandis que la perte de masse apres les phases
de désorption tend vers une décroissance progressive jusqu’a une asymptote a environ 1.2 %
de perte de masse. Le matériau évolue entre ces limites, qui ne représentent cependant pas
une saturation, que ce soit en absorption ou en séchage. Effectivement, si la durée
d’exposition a une phase d’absorption ou de désorption, le gain de masse va croitre encore
(absorption) ou décroitre encore (désorption).

La prise en masse lors du premier cycle de sorption est représentée sur la figure 9.2.2
en fonction de la racine carrée du temps. Cette derniére est proportionnellement linéaire a la
racine carrée du temps ce qui tend a confirmer que la diffusion suit une loi de Fick. De plus,
ces résultats montrent que la prise en masse n’a pas encore atteint de palier de saturation. Le
gain de masse atteint (4 %) est donc dans l'intervalle de [0 % ; 60 %] de la valeur a saturation.

Sur la figure 9.2.1, un gain de masse négatif (perte) traduit le fait que I’échantillon
initial est dans un état conditionné a 23 °C et 50 %HR. Les conditions appliquées entrainent en
effet une perte de masse lors des phases de désorption par rapport a I'état de départ (23 °C/
50 %HR). Ceci était attendu dans la mesure ou I'"humidité imposée durant la phase de
désorption est particulierement basse. On parlera de phase de séchage. Ainsi, au cours d’un
méme cycle, I'échantillon passera d’un état ou il sera gorgé d’eau a un état asséché tout en
restant éloigné des capacités maximales (seuil de saturation ou seuil d’asséchement) du
composite.

Apres chaque phase d’absorption, un méme niveau de gain de masse est atteint, tandis
qu’apres séchage, une diminution du gain de masse jusqu’a tendre vers un seuil (différent du
seuil d’assechement).

Ces résultats indiquent qu’apres chaque cycle, de plus en plus d’eau est évacuée
jusqu’a une stabilisation. Inversement, aprés chaque séchage, un peu plus d’eau est absorbée.
Ces phénomenes peuvent étre liés a des endommagements (décohésions lors du séchage avec
plasticité de la résine). Ces endommagements accélérent les phénomeénes [62], par transport
privilégié dans des zones libres générées ou par capillarité dans ces zones, suivant la taille des
endommagements créés. Les phénomeénes peuvent également étre liés a un gradient plus
important qui peut entrainer une cinétique plus importante.

Ensuite, la figure 9.2.3 récapitule I'évolution du module vibratoire en fonction des
cycles de vieillissement hygrothermiques. Pour les états apres les phases d’absorption (points
du bas sur la figure), il est possible de voir une diminution au cours des premiers cycles suivis
d’une stabilisation au cycle 4 au minimum. Les valeurs sont comprises entre 22 et 25 GPa pour
les différents cycles. Pour les états aprés les phases de désorption (points en haut de la figure),
une diminution faible (de environ 31.5 GPa a 29.5 GPa) apparait également aprés le premier
cycle, mais le module pour ces états « secs » semble se stabiliser ensuite. La différence est
principalement due a la teneur en eau, qui plastifie le matériau et réduit sa rigidité, comme il
a pu étre observé dans le chapitre 6.

De plus, en séchant le composite, une augmentation de la rigidité pourrait étre
attendue. Il est cependant observé une diminution de la rigidité. Les endommagements,
présentés précédemment pour expliquer I'évolution du niveau de séchage, peuvent étre
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responsables de cette perte de rigidité, avec des décohésions fibre/matrice et de la plasticité
de la résine autour des fibres.

La figure 9.2.4 présente I'évolution de I'amortissement au cours du vieillissement
cyclique. En considérant les écarts-types observés, les états humides (valeurs
d’amortissement hautes globalement entre 1.4 et 1.6) et les états secs (valeurs basses
globalement entre 0.8 et 1.2) semblent stables au cours du vieillissement. Un écart entre les
états secs et humides de I'ordre de 50 % est observable, ce qui traduit une augmentation de
la viscoélasticité observée également dans le chapitre 6.

Ce vieillissement ne semble donc pas impacter de maniére significative les propriétés
dynamiques (aux faibles déformations), ce qui peut étre intéressant pour I'application
considérée.
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9.3 — Evolution des propriétés mécaniques apres 4 et 9 cycles de
vieillissement

Des essais apres 4 et 9 cycles ont été réalisés. lls sont représentés sur la figure 9.1.2
par un trait noir vertical, pour référence. Du fait du nombre limité d’échantillons, seuls ces
deux états de vieillissement seront analysés dans cette section. Ces états seront donc toujours
issus d’une phase de désorption, qui est le dernier demi-cycle subi avant essai, donc les
échantillons seront dans un état « sec ».

La figure 9.3.1 décrit le comportement mécanique lors d’'un essai de traction
monotone dans différents états du composite « 3 bars ». Pour chaque état, 4 échantillons ont
été testés. Une seule courbe est présentée pour chaque état pour améliorer la lisibilité de la
figure. L’échantillon présenté est considéré comme représentatif du lot considéré. Les
résultats montrent un comportement initial affecté par le vieillissement, avec un pied de
courbe qui marque une baisse de module aux faibles déformations. Ceci est cohérent avec la
perte de module vibratoire observée précédemment. Aux grandes déformations, le module
E> semble moins impacté, contrairement aux composites saturés en immersion dans la
section 6.4. Ceci est confirmé par la figure 9.3.2 qui présente I'évolution des modules tangents
des courbes de la figure 9.3.1 pour les différents états considérés. Dans la zone des faibles
déformations correspondant aux pieds des courbes de la figure 9.3.1, la figure 9.3.2 met en
évidence un module initial faible qui croit progressivement jusqu’a atteindre une valeur pic.
Une décroissance (présence d’un coude) de ces modules puis une stabilisation sont observées,
comme pour le cas des échantillons conditionnés.

Les essais ont été réalisés aprés une phase de désorption, les composites vieillis
contiennent donc moins d’eau que le composite dans I’état conditionné. Les fibres sont donc
potentiellement plus cassantes et I'interface fibre-matrice peut étre dégradée.

Le phénomene au niveau du pied de courbe de traction sur les composites ayant subi
9 cycles de vieillissement, avec une pente faible puis une augmentation trés forte, avant méme
le coude classiquement observé sur les autres composites, est reproductible sur les différents
échantillons testés. Cet effet apparait aussi pour les échantillons vieillis pendant 4 cycles, mais
de maniére moins exacerbée.

Il peut s’agir d’un effet du séchage, avec des transmissions faibles des efforts entre les
fibres, du fait d’interfaces fibre/matrice dégradées par les cycles de sorption/désorption. Des
analyses supplémentaires seraient nécessaires pour identifier plus clairement I'origine de ce
phénoméne, dont des observations microscopiques pour mettre en évidence d’éventuels
endommagements au sein du matériau.
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Dans le tableau 9.3.1, les observations liées aux figures précédentes sont confirmées
avec le récapitulatif des propriétés mécaniques. Les modules sont reproductibles, y compris
le module Ej. Il est cependant primordial de noter que le module E; a été mesuré en excluant
les points du pied de courbe et ce module ne traduit donc pas le phénomene observé
précédemment. De plus, une diminution de I'allongement a rupture et de la contrainte a
rupture avec le nombre de cycles subis est observée.

La diminution des propriétés observées sur ces courbes peut étre attribuée au fait que
les échantillons ont subi un cyclage hygrothermique, avec les endommagements associés. La
faible évolution de la contrainte a rupture et de I'allongement a rupture entre les deux
composites vieillis pour des nombres de cycles différents indiquerait que le cyclage n’induit
pas significativement de changement entre 4 et 9 cycles pour ces propriétés a rupture, mais
induit des changements significatifs dans les phénomenes mis en jeu aux faibles déformations.
En se reportant a la phénoménologie classique, une fibre absorbe de I'eau et gonfle,
provoquant un endommagement de la résine. Or, le gain de masse aprés les phases
d’absorption reste stable, ce qui signifie que les fibres contiennent une quantité d’eau
similaire. De ce fait, il est peu probable que des endommagements supplémentaires de la
résine apparaissent. Ainsi, hormis la décohésion fibre/matrice et les endommagements de la
résine lors du premier cycle, le composite peut ne subir que peu d’endommagement. Cette
hypothése est cohérente avec les propriétés stables aprés chaque phase du cyclage apres le
premier cycle. Des essais et analyses supplémentaires sont néanmoins nécessaires pour
conclure sur ces aspects. En effet, il semble probable que suite a la premiere phase
d’absorption, les fibres aient gonflé et endommagé la matrice. Ensuite, lors de la phase de
désorption, les fibres dégonflent, mais la résine ne revient pas entierement a sa place, du fait
de déformations plastiques. Il peut donc y avoir perte de contact entre la fibre et la matrice,
avec une création d’un volume libre entre les deux. Lors de la phase d’absorption suivante, la
fibore gonfle a nouveau et vient en contact avec la matrice, mais ne provoque pas
d’endommagement supplémentaire puisque la matrice a déja été plastifiée.

De plus, le coefficient de Poisson dans le sens longitudinal n’est pas affecté apres 4
cycles, mais augmente apres 9 cycles pour atteindre une valeur de 0.51. Ceci pourrait traduire
une instabilité de la structure, mais aucune hypothese expliquant cette valeur supérieure a
0.5 n’a été formulée.

3 bars Etat conditionné Apres 4 cyf:les Apres 9 cyfles
0° hygrothermiques hygrothermiques
Moyenne | Ecart-type | Moyenne | Ecart-type | Moyenne | Ecart-type
E. (GPa) 30.4 1.6 29.4 0.9 29.5 1.1
E: (GPa) 29.6 2.7 28.6 2.4 - -
E; (GPa) 19.2 0.4 19.1 0.8 20.2 0.1
OL max
(MPa) 316.5 21.3 250.1 12.5 238.4 10.5
€ Lmax (%) 1.55 0.06 1.19 0.07 1.02 0.01
VL 0.40 0.00 0.41 0.03 0.51 0.02

Tableau 9.3.1 : Propriétés mécaniques des composites « 3 bar conditionné », « 3 bar hygro
4 » et « 3 bar hygro 9 » dans le sens longitudinal

Les propriétés transverses a 90° et de cisaillement 45° sont reportées dans le tableau
9.3.2. Les essais a 90° n"ayant pas pu étre réalisés aprées 4 cycles, les données correspondantes
n‘ont pas pu étre reportées dans ce tableau. Une nette diminution du module transverse a
90° est observée a partir des seuls résultats sur le « 3 bar hygro 9 », ainsi qu’une baisse de la
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contrainte a rupture, mais I'allongement a rupture a 90° augmente légerement. Cela va dans
le sens de I'"hypothése du mode d dégradation avec perte de contact entre les fibres et la
matrice. De plus, le module de cisaillement aprés 9 cycles reste stable par rapport a I'état
conditionné. La contrainte de cisaillement diminue avec le vieillissement, mais se stabilise
entre 4 et 9 cycles.

Ces résultats témoignent notamment d’'une chute des propriétés de la résine. Des
essais de traction additionnels sur la résine pure vieillie seraient a réaliser. Ils sont cohérents
avec I'état « sec » des échantillons aprés les phases de désorption. En revanche, le manque
de données d’essais a 90° notamment aprés 4 cycles ne permet pas de conclure de maniére
définitive sur cet aspect et des essais supplémentaires sont nécessaires.

3 bars Etat conditionné Apres 4 cyf:Ies Apres 9 cyf:Ies

R R hygrothermiques hygrothermiques
90° et 45
Moyenne | Ecart-type | Moyenne | Ecart-type | Moyenne | Ecart-type

Er (GPa) 3.5 0.1 - - 1.9 0.2
o7 max (MPa) 18.8 1.1 - - 12.4 1.6
€ T max (%) 0.61 0.06 - - 0.79 0.09
VT 0.04 0.00 - - 0.02 0.01
G (GPa) 1.88 0.22 - - 1.80 0.33
045 max (MPa) 32.2 2.5 25.1 1.8 25.1 0.7
€ 45 (%) 0.76 0.05 0.73 0.10 0.83 0.01

Tableau 9.3.2 : Propriétés mécaniques des composites « 3 bar conditionné », « 3 bar hygro
4 » et « 3 bar hygro 9 » dans les sens transverses (90° et 45°)

9.4 — Conclusion : application a du mobilier urbain

Suite aux observations précédentes, il peut étre conclu que les cycles de vieillissement
sans saturation n’‘impactent que peu les propriétés mécaniques avec une stabilisation du
comportement élastique apres le premier cycle, avec des cycles récurrents dans des
conditions identiques a chaque itération.

De plus, une étude de durabilité de la structure reste nécessaire, a I'aide d’'un modele
ou d’essais de vieillissement accélérés. Au cas ol la structure ne serait pas satisfaisante apres
vieillissement, il est possible d’envisager l'utilisation d’un gel-coat, qui améliorerait la
durabilité des composites. Il est également possible d’envisager I'utilisation d’'un matériau
composite hybride, renforcé de fibres de lin majoritairement et de fibres de verre pour limiter
I’'absorption et augmenter les propriétés mécaniques. Ainsi, méme si les fibres de verre sont
partiellement remplacées ou remplacées entierement, mais a condition d’appliquer un gel-
coat, I'impact environnemental des composites partiellement biosourcés reste intéressant. Il
faudra aussi dimensionner la structure en gardant bien a I'esprit les contraintes maximales et
les modules du matériau vieilli.

Dans le cadre d’une application en extérieur de type mobilier urbain, les conditions
hygrothermiques réelles (variables et dépendantes de la météorologie au cours du temps) ne
seront jamais fixes pour une longue période temporelle. Il reste cependant difficile d’étudier
ces vieillissements, sauf a considérer des vieillissements réels: de ce point de vue la
sollicitation hygrothermique étudiée pour ces travaux pourrait étre complétée par des
sollicitations environnementales (UV, gel-dégel...). En effet, la présence d’eau dans les fibres
pourrait induire des dégradations majeures en cas de basses températures. A ma
connaissance, cela n’a pas été étudié dans la littérature pour des composites a fibres
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végétales. La comparaison avec des essais laboratoires dits accélérés, pour des conditions de
vieillissement spécifiques, permet d’étudier les phénomenes d’endommagement propres a
ces conditions, mais ne peut pas étre étendu a un cas réel.
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Conclusions et Perspectives

Les problématiques environnementales ne sont plus a démontrer. Nous le savons, il
faut trouver des solutions écologiques, tant dans la vie quotidienne que dans les
développements technologiques actuels. C’est avec cette prise de conscience que la demande
de matériaux biosourcés, notamment, a explosé. Les fibres synthétiques ont de trés bonnes
propriétés mécaniques, mais leur bilan carbone est élevé et ces fibres devraient donc étre
réservées a des applications ou ces fibres sont nécessaires. Cependant, elles restent pourtant
majoritaires. Heureusement, des solutions émergent depuis plusieurs années et se
développent, avec le remplacement des fibres synthétiques par des fibres végétales. Leur
disponibilité et leur bilan écologique positif en font des candidates idéales, mais leur faible
durabilité constitue une problématique majeure a I’'heure actuelle.

Cette durabilité occupe depuis quelque temps I’horizon de la recherche sur les fibres
végétales, mais nécessite encore quelques années d’étude. En effet, une meilleure
compréhension des phénomenes mis en jeu lors du vieillissement de ces composites au cours
de leur durée de vie est primordiale. La quantification de la durabilité est également un défi
scientifique et industriel, d’autant plus pour des composites structuraux destinés a une
utilisation en extérieur, qui seront alors soumis a une multitude de sollicitations différentes,
gue ce soit avec de la température, de I'eau, des microorganismes, des rayonnements ultra-
violets ou des chargements mécaniques.

Le consortium BioLam a pour objectif de mettre en commun des compétences autour,
notamment, de ces problématiques de durabilité que ce soit en termes de recherche
fondamentale que d’applications industrielles. Dans ce cadre-la, la fabrication de structures
en biocomposites pour du mobilier urbain a été envisagée. Pour cela, I'analyse et la
compréhension des mécanismes de dégradations des biocomposites a fibres végétales sont
nécessaires. Cela consiste, d’abord, a caractériser la durabilité des composites a travers des
campagnes expérimentales diverses et a mettre en place un modéle permettant la conception
de structures en biocomposite.

L’étude par des campagnes expérimentales requiert, pour une quantification la plus
précise possible, un matériau répétable et robuste, pour rendre compte de ['utilisation
structurale visée. Pour cela, le procédé de fabrication a été étudié. De nombreux parametres
de fabrication ont pu étre analysés grace a la collaboration avec Thomas Cadu, doctorant du
DRIVE et de I'IFSTTAR. Cette étude a abouti non seulement a un protocole efficace, puisque
les objectifs de propriétés mécaniques ont été atteints (module initial d’au moins 30 GPa,
contrainte a rupture d’au moins 300 MPa), mais également a une identification des
parameétres pour I'optimisation de propriétés mécaniques ciblées.

Cette identification consiste a définir les parametres de fabrication qui influent sur les
différentes propriétés mécaniques sous chargement monotone. Par exemple, pour une piéce
structurale de mobilier urbain, il peut étre intéressant de travailler dans le domaine élastique,
loin du comportement a rupture du matériau. Si le dimensionnement de la piece dépend de
la contrainte a rupture pour assurer le travail dans le domaine élastique, les performances en
service seront plut6t pilotées par la rigidité de la piéce. Afin d’optimiser ce parametre, selon
I'étude réalisée, les parametres de fabrication a optimiser sont notamment le
conditionnement des fibres, la pression de consolidation et la température de sortie du moule.
Cette étude permettra donc, lors de futurs travaux, d’optimiser le matériau de maniere ciblée
avec une plus grande rapidité.
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Pour répondre au mieux aux problématiques environnementales, le remplacement de
la résine, ici pétrosourcée, par une matrice dont le bilan écologique est meilleur peut
également étre envisagé, par exemple par de la GreenPoxy® de chez SICOMIN ou d’autres
résines biosourcées en développement, en veillant a ce que ce ne soit pas au détriment des
propriétés mécaniques.

Deux types de composite ont été produits, différenciés par leur taux volumique de
fibres. La durabilité de ces composites a été étudiée a travers plusieurs sollicitations couplées,
avec des sollicitations hydrothermiques, caractérisées sous chargement monotone et
cyclique, et des sollicitations hygrothermiques cycliques.

Tout d’abord, afin d’avoir une référence avant I'exposition a des sollicitations couplées,
une caractérisation sous chargement monotone a été effectuée. Les propriétés sont
globalement comparables a celles obtenues pour des composites a fibres de verre, hormis
pour les propriétés transverses ou linterface semble plus faible que pour les fibres
synthétiques. Aprées saturation en immersion a la température de 70°C, le comportement a
été altéré, mais l'influence du taux volumique de fibres tend a disparaitre. En effet, le
composite avec un taux volumique de fibres de 37.7 % a des propriétés équivalentes a celui
avec un taux volumique de fibres de 51.1 %. La pression de consolidation requise pour
produire les composites avec un taux volumique de fibres plus faible est réduite. Le co(t
énergétique de production en est donc également réduit. Suivant les sollicitations
hydrothermiques de la structure en service, il peut donc étre intéressant de ne pas forcément
prendre le composite avec le taux volumique de fibres le plus élevé.

Pour de nouveaux composites, cette étude sera néanmoins a réitérer, avec
potentiellement un vieillissement qui serait représentatif des conditions de service
envisagées.

Les propriétés transverses, légerement inférieures avant vieillissement a celles de
composites a fibres synthétiques, diminuent fortement avec la saturation. Cela peut
constituer un verrou pour l'utilisation industrielle de ces composites, car ces propriétés
transverses témoignent d’'une adhésion de faible qualité. Cependant, I'étude se porte ici sur
un composite unidirectionnel. Cet empilement est connu pour étre faible dans le sens
transverse. Pour remédier a ces problemes, un préalable traitement des fibres, pour de la
fonctionnalisation, peut étre effectué. Ces traitements font déja I'objet de travaux, mais vont
souvent a I'encontre du caractere écologique recherché.

Avec cette étude menée sur des composites unidirectionnels, il est possible
d’envisager des analyses sur des composites avec des empilements plus complexes. Les
résultats en unidirectionnel constitueront ainsi une référence permettant de différencier
I'effet « normal » du vieillissement et I'effet de I'empilement sur la modification des
propriétés au cours de la durée de vie.

Ces sollicitations hydrothermiques ont également fait I'objet d’une caractérisation en
fatigue, sous chargement cyclique. Cette caractérisation a eu lieu en immersion in situ, ce qui
est novateur. Des études complémentaires et différents réglages sont encore nécessaires pour
exploiter le plein potentiel de cette méthode de caractérisation, avec par exemple la mise au
point de I'acquisition de signaux d’émissions acoustiques.

Aussi, un taux volumique de fibres plus important méne a des endommagements plus
importants, mais les performances mécaniques en fatigue étant meilleures, un taux
volumique de fibres important reste préférable avant vieillissement. Ceci reste a étudier apres
vieillissement, d’autant plus que I'étude réalisée a saturation dans cette these a mis en
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évidence une inversion de tendance entre les durées de vie des composites avant et apres
vieillissement.

En effet, en dessous d’une certaine contrainte répétée, la durée de vie des composites
vieillis peut étre plus importante que celle des composites non vieillis. Il est important de noter
gue le niveau de cette contrainte est non négligeable. Ceci est d( a une compétition entre la
rigidification et le fluage, qui sont des phénoménes exacerbés par I'eau. Aussi,
I'endommagement menant a la ruine est réduit pour le composite a saturation. Il reste
cependant encore a identifier plus clairement I'origine de ces phénoménes pour |'utilisation
industrielle de ces composites, par le biais d’analyse d’émissions acoustiques ou
d’observations microscopiques par exemple, pour au moins constater les endommagements
et nous éclairer sur les modes de ruines qui siegent dans le matériau au cours de son
vieillissement. Avec ces conclusions sur un seul taux volumique de fibres, I'influence du taux
volumique de fibres sur |’évolution des propriétés en fatigue a saturation devra étre étudiée.

Pour se rapprocher des conditions de service, l'influence d’un vieillissement
hygrothermique cyclique a été étudiée sous chargement monotone. Une stabilisation des
propriétés mécaniques élastiques apres le premier cycle a été observée. Ce résultat est tres
intéressant en vue d’une application industrielle. Des endommagements ont également été
identifiés, mais restent a constater par des observations microscopiques. Les propriétés
mécaniques ont diminué avec le vieillissement, mais de maniere beaucoup plus faible que
pour le cas de I'immersion, ce qui est logique puisque la quantité d’eau absorbée est bien
moindre. Ceci est également rassurant pour I'utilisation industrielle.

Il peut également étre primordial d’étudier un vieillissement réel, afin de comparer ce
vieillissement aux vieillissements accélérés mis en place en laboratoire, ou afin de valider les
conclusions pour les vieillissements accélérés.

Il reste tout de méme essentiel de garder en téte qu’une structure réelle est soumise
a des sollicitations couplées, y compris pour les sollicitations mécaniques. L'étude s’est ici
portée sur des chargements monotones uniaxiaux et des chargements cycliques uniaxiaux. Il
reste alors des études nécessaires en vue d’une utilisation industrielle, dont la sollicitation
mécanique par choc (résistance a I'impact) et le vieillissement mécanique statique (fluage),
ainsi que les différents couplages avec des sollicitations hydro(hygro)thermiques. Des
directions de sollicitations différentes peuvent également étre envisagées, avec des essais
multiaxiaux apreés vieillissement, ce qui est trés peu documenté.

De plus, davantage de sollicitations environnementales peuvent étre étudiées, dont la
sollicitation thermique en gel-dégel, qui a peu été étudiée, alors que la structure réelle
envisagée de mobilier urbain a de fortes chances d’y étre confrontée.

A la suite de ces caractérisations expérimentales, I'implémentation d’un modéle
numérique a pour but d’aider a la conception et la prédiction de la durabilité de structures
industrielles.

Sur les bases de données expérimentales, des hypothéses ont été mises en place ainsi
que différents traitements de données, comme la définition de classes de fibres et de
faisceaux. Un comportement mécanosorptif a été intégré avec un couplage faible, c’est-a-dire
une dépendance unilatérale des propriétés mécanique en fonction de la diffusion. Ce modeéle
propose des résultats intéressants, avec majoritairement de la compression dans les
matériaux, mais potentiellement due aux conditions aux limites.

De nombreux parametres sont donc a étudier et a intégrer au modele, de I'intégration
des données expérimentales (définition de nouvelles classes de fibres et faisceaux, définition
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d’autres descripteurs morphologiques), en passant par les hypotheses et simplifications mises
en place (étude d’une géométrie 2D de taille réduite, comportement mécanique élastique
linéaire, conditions aux limites), jusqu’au modele (couplage fort entre diffusion et état de
contraintes internes, intégration des porosités dans la microstructure, définition et
intégration des zones d’interphase, intégration d’une interface décohésive).

Lorsque le modele sera plus abouti selon ces pistes d’amélioration, avec une prédiction
de la durabilité des composites en accord avec |'expérience, une homogénéisation des
propriétés 2D peut étre envisagée pour passer a un modele 3D. C'est ce modele 3D qui
servirait a la conception de structures industrielles.

Enfin, afin d’appréhender I'état de confinement des fibres au sein des composites lors
de la diffusion, un modeéle de pression hydrique a été mis en place. Il s’agit d’une démarche
intéressante, qui n’en est cependant qu’a ses premiers balbutiements.
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Titre : Mécanismes de dégradation sous sollicitations hydrothermomécaniques de biocomposites et
renforts en fibres végétales : application au développement de mobiliers urbains ultralégers et mobiles

Mots clés : fibres de lin ; vieillissement ; fatigue ; modélisation

Résumeé : Avec les préoccupations environnementales actuelles, la
recherche se tourne vers des solutions alternatives a 1’utilisation de fibres
synthétiques. Les fibres végétales apparaissent comme de bonnes
candidates, avec de bonnes propriétés spécifiques. Cependant, leur faible
durabilité constitue une problématique majeure, notamment lorsque les
composites sont soumis a des sollicitations hydro(hygro)thermiques.
L’objectif de cette thése est donc d’analyser et de comprendre les
mécanismes de  dégradation au cours de sollicitations
hydrothermomécaniques, afin de réaliser un modele prédictif de la
durabilité de ces composites. Pour cela, le procédé de fabrication a été
étudié et optimisé afin d’obtenir des composites robustes et répétables.
Deux matériaux ont ainsi été fabriqués, différenciés par leurs taux
volumiques de fibres, de 37.7 % et 51.1 %. Des campagnes
expérimentales avaient pour but la caractérisation du comportement
mécanique des matériaux sous différentes sollicitations. Un
vieillissement hydrothermique a été étudié via des essais sous
chargement monotone et des essais sous chargement cyclique (fatigue)
en immersion in situ. Aussi, un vieillissement hygrothermique cyclique
a été étudié afin de se rapprocher des conditions de service visées. Ces
différentes campagnes expérimentales ont mis en évidence le fait que les
composites étudiés présentent une forte chute de propriétés mécaniques
en fonction du vieillissement, avec une influence finalement peu
significative du taux volumique de fibres sur les propriétés aprés
vieillissement, ce qui permet de questionner [’utilité industrielle
d’atteindre ces taux volumiques de fibres.

Les propriétés mécaniques élastiques sous chargement monotone
apres des cycles de sollicitations hygrothermiques sont stables apres le
premier cycle, ce qui peut étre rassurant pour une utilisation de ces
matériaux. En revanche, des endommagements semblent s’accumuler
jusqu’a environ 4 cycles avant de se stabiliser. Les résultats en fatigue
montrent également que la saturation peut améliorer la résistance en
fatigue en dessous d’une certaine contrainte maximale appliquée, ce qui
est particuliérement intéressant pour 1’utilisation industrielle visée. Un
modele a pu étre implémenté, intégrant I’évolution des propriétés
mécaniques au cours de la diffusion, étudiée sur une surface. Ce modele
a permis non seulement de montrer que le matériau est globalement en
compression, ce qui est cohérent avec le gonflement contraint des fibres
dans la résine, notamment, mais également de mettre en évidence des
développements qui seraient nécessaires afin d’aboutir a un modele
prédictif robuste, dont notamment des couplages forts en intégrant une
modification de la diffusion en fonction de 1’état de contraintes et de
déformations des constituants. De nombreuses perspectives ont été
discutées, notamment sur des campagnes expérimentales lors de
sollicitations mécaniques multiaxiales ou avec des modes de rupture
différents (choc, fluage). De plus, le modele prédictif n’est pas encore
atteint et des développements nécessaires ont été identifiés.

Title : Degradation mechanisms under hydro-thermo-mechanical loads of natural fibers-reinforced
biocomposites : application to the development of lightweight and movable urban furnitures

Keywords : flax fibres ; ageing ; fatigue ; modelisation

Abstract : with the current environmental concerns, research turns to
alternative solutions to synthetic fibers. Vegetal fibers appear as good
candidates, with good mechanical properties. However, their low
durability is a major issue, especially when the composites are exposed to
hydro(hygro)thermal loadings. The purpose of this thesis is to analyze and
understand the degradation mechanisms when hydro-thermo-mechanical
loadings are applied, in order to implement a predictive modeling of the
composite durability. The manufacturing process was studied and
optimized to produce reproducible and strong composites. Two materials
were produced. Their only difference is their volumetric fiber contents
(37.7 % and 51.1 %). Experimental campaigns were led to characterize the
composite mechanical behavior under different loadings. A hydrothermal
ageing was studied through monotonic mechanical testing and cyclic
mechanical testing (fatigue) with in situ immersion. A hydrothermal
ageing was also studied in order to be closer to the aimed service
conditions. These differents test campaigns showed an important loss of
mechanical properties with the ageing processes. The volumetric fiber
contents also showed almost no difference after the hydrothermal ageing.
The industrial use of a high fiber content can then be questionned.

After the first hygrothermal cycle, the composite mechanical elastic
properties were found constant, which is reassuring for an industrial
use. However, damages accumulated throughout the first 4 cycles
before stabilizing. Fatigue results showed that the saturation can
enhance the fatigue resistance below a certain maximal loading, which
is very interesting for the aimed industrial use. A surfacic numeric
modelisation was implemented with the evolution of the mechanical
properties thoughout the diffusion process. This modelisation showed
that the composite is mostly in compression, which is expected from
the constrained swelling of the fibers within the resin, but also showed
some developpement ideas which would be necessary to achieve an
accurate predictive modelisation. Among these ideas, strong coupling
between the diffusion process and the internal strains/stresses of the
components. Numerous perspectives were discussed. Multiaxial
loadings or breakage mode with impact or creep tests were
mentionned. Moreover, the predictive modelisation that was aimed
was not achieved yet, but amelioration axes were identified.
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