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Résumé

Les composites renforcés par des fibres végétales s’imposent aujourd’hui progressivement comme une
alternative a certaines fibres synthétiques. L'utilisation des fibres végétales comme renfort permet de
combiner le respect de I’environnement et d’avoir de matériaux composites présentant des propriétés
mécaniques spécifiques intéressantes. Toutefois, la sensibilité des fibres végétales a I’humidité limite
leur utilisation dans les applications structurales. De ce fait, I’hybridation des fibres végétales avec des
fibres synthétiques, comme la fibre de verre, peut constituer une des solutions a la variation des
propriétés mécaniques des composites a fibres végétales. Dans ce contexte, nous proposons dans cette
étude doctorale d’évaluer la durabilité de matériaux composites a fibres de lin, de verre et hybrides lin-
verre apres leur exposition a un milieu humide a température ambiante. Tout d'abord, les comportements
statiques de la résine et des composites hybrides et non hybrides sont analysés. Par la suite, nous
évaluons la cinétique de diffusion d'eau dans les composites par identification de leurs parametres de
diffusion 1D et 3D, via une approche d’optimisation basée sur les modéles de Fick et de Langmuir.
Ensuite, nous développons et nous implémentons dans le logiciel de calcul par éléments finis ABAQUS
deux éléments finis triangulaires de membrane a trois nceuds pour modéliser le comportement
hygroscopique des composites de 1’étude. Cette modélisation nous permet entre autres d’estimer les
paramétres diffusifs radial et longitudinal de la fibre de lin, difficile a déterminer expérimentalement.
Apreés, nous développons et nous implémentons dans ABAQUS des éléments finis triangulaires de
membrane a trois nceuds afin de modéliser le comportement hygro-élastique des composites de 1’étude.
L’objectif de cette partie est d’estimer leur durabilité a travers le calcul des contraintes et des
déformations hygroscopiques. Pour cela, des modéles hygro-élastiques découplés, basés sur le modéle
de Fick et de Langmuir, sont considérés. Enfin, nous étudions I’impact de I’humidité sur le
comportement mécanique, a travers I’étude de la perte progressive des propriétés élastiques de ces
composites.

Mots clés : Fibre de lin, composites hybrids, durabilité, modélisation par éléments finis.

Modelling the mechanical behaviour of hybrid biocomposites in
the presence of ageing

Résumé

Natural fibre-reinforced composites are progressively becoming an alternative to certain synthetic
fibres. The use of vegetal fibres as reinforcement makes it possible to combine respect of the
environment with having composite materials presenting attractive specific mechanical properties.
However, the sensitivity of vegetal fibres to moisture limits their use in structural applications.
Therefore, the hybridization of vegetal fibres with synthetic fibres, such as glass fibre, can be one of the
solutions to the variation of mechanical properties of vegetal fibre composites. In this context, we
propose in this PhD study to evaluate the durability of flax, glass and flax-glass hybrid composites after
their exposure to a humid environment at room temperature. First, the static behaviour of the resin and
the hybrid and non-hybrid composites are analysed. Then, we evaluate the water diffusion kinetics in
the composites by identifying their 1D and 3D diffusion parameters, using an optimisation approach
based on the Fick and Langmuir models. Then, we develop and implement in the ABAQUS FEA
software two triangular three-node membrane finite elements to model the hygroscopic behaviour of the
studied composites. This modelling allows us, among other things, to estimate the radial and longitudinal
diffusive parameters of the flax fibre, which are difficult to determine experimentally. Then, we develop
and implement in ABAQUS three-node triangular membrane finite elements to model the hygroelastic
behaviour of the studied composites. The objective of this part is to estimate their durability through the
calculation of hygroscopic stresses and strains. For this purpose, decoupled hygroelastic models, based
on the Fick' and Langmuir's model, are considered. Finally, we study the impact of moisture on the
mechanical behaviour, through the investigation of the progressive loss of elastic properties of these
composites.

Mots clés : Flax fibre, hybrid composites, durability, finite element modelling.
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De nos jours, 1’utilisation des matériaux composites a matrices polymériques renforcées par des
fibres végétales se développe dans de nombreux secteurs industriels tels que le batiment,
I’automobile, la construction navale et le sport. L'utilisation récente de ces composites,
considérés comme matériaux écologiquement responsables, est motivée par le contexte
économique et environnemental qui favorise la lutte contre la raréfaction des énergies fossiles
et I'émission de gaz a effet de serre. De plus, ces matériaux présentent des propriétés
mécaniques spécifiques comparables a celles des composites a fibres de verre, ce qui leur
permet de constituer une alternative prometteuse aux matériaux composites conventionnels.
Cependant, certaines études ont émis des réserves sur leur durabilité, notamment en milieu
humide, ce qui peut entraver leur développement dans certaines applications industrielles. En
effet, plusieurs travaux de la littérature ont souligné la sensibilité des composites a fibres
végétales a I'humidité, en raison de la nature fortement hydrophile de certains de leurs
constituants. L'impact de cette exposition se situe principalement au niveau de l'interface fibre-
matrice a cause du gonflement différentiel entre les fibres végétales, fortement hydrophiles, et
les matrices polymériques quasi-hydrophobes. Ceci conduit a la fragilisation de l'interface
fibre-matrice, entrainant par voie de conséquence une variation importante des propriétés
mécaniques des composites a fibres végétales. Ainsi, il semble crucial d’analyser le
vieillissement hygroscopique de ce type de composites et les phénomenes qui peuvent se
produire tout au long de leur cycle de vie. En outre, il est important de disposer d’un outil
numérique capable de décrire 1’évolution de ce vieillissement et d’estimer les contraintes
mécaniques internes liées au gonflement différentiel entre les fibres et la matrice, ce qui

constituera une aide précieuse a la prédiction de la durée de vie de ces composites.

C’est donc a ces préoccupations que nous proposons, dans ce travail doctoral, d’apporter un
¢lément de réponse. Menée au sein de D’Institut de Thermique, Mécanique, Matériaux
(ITheMM), cette étude doctorale s’articule autour de cing chapitres. Nous présentons dans le
premier chapitre une étude bibliographique sur les composites a renfort naturel, plus
particulierement la fibre de lin, a travers un expose de sa composition physicochimique et ses
propriétés mécaniques. Ensuite, nous decrivons les phénomeénes et les mecanismes liés au
vieillissement hygroscopique des composites a fibres végétales. Nous dressons également un
état de l’art des travaux ayant trait a ’effet de I’hybridation sur 1’absorption d’eau et les
propriétés mécaniques des composites a fibres végétales. Enfin, nous citons quelques travaux
sur la modélisation par éléments finis de la diffusion d’eau au sein des matériaux composites

en général et a fibres végétales en particulier.
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Dans le deuxiéeme chapitre, nous décrivons, dans un premier temps, les matériaux composites
non hybrides et hybrides a fibres de lin et de verre étudiés dans ce travail doctoral, leur procedé
de mise ceuvre, les équipements et les conditions expérimentales des différents essais
mécaniques et de vieillissement. Ensuite, nous analysons leur comportement mécanique a partir
des essais de traction monotone. A 1’issue de cette étude, seulement deux composites hybrides
seront choisis pour la suite des investigations.

Le troisieme chapitre est consacré a lI'analyse de la diffusion tridimensionnelle (3D) de I'eau
dans les composites non hybrides et hybrides lin-verre, retenus a I’issue de I’étude menée au
chapitre 2. Dans un premier temps, nous déterminons leurs paramétres de diffusion a l'aide
d’une démarche d'optimisation basée sur des modéles de Fick et de Langmuir 1D et 3D. Nous
avons en particulier analysé ’influence de la direction de diffusion et 1’effet de 1’hybridation.
La deuxiéme partie de ce chapitre est consacrée a la formulation théorique par éléments finis
du probleme hygroscopique a travers le développement de deux éléments finis de membrane
triangulaires a trois nceuds basés sur les modeles de Fick et de Langmuir. L’objectif principal
de cette partie est d’estimer les coefficients de diffusion longitudinal et radial de la fibre de lin

en considérant 1’aspect hétérogéne du composite lin-époxyde.

Dans le quatrieme chapitre, nous proposons de modéliser le comportement couplé hygro-
¢lastique des matériaux de 1’étude en considérant leur hétérogénéité. Pour cela, nous étendons
les formulations des deux éléments finis hygroscopiques présentés dans le chapitre 3, au
probléme hygro-élastique. Le but est d’estimer les contraintes mécaniques internes liées au
vieillissement hydrique, en particulier dans les échantillons composites lin-époxyde et hybrides
lin-verre-époxyde. Nous achevons le chapitre 4 par la proposition d’une étude comparative

entre les modeles hygroélastiques de Fick et de Langmuir.

Le cinquieme chapitre est dédi¢ a 1’analyse de D’effet du vieillissement hydrique sur les
propriétés élastiques et a la rupture des composites de 1’étude. Nous investiguons en outre
I’évolution de ces propriétés en fonction de la durée d’immersion dans 1’eau. Nous étudions
également la réversibilité de ces propriétés en effectuant un cycle absorption-séchage. Afin
d’évaluer 1'évolution de I’endommagement au sein des matériaux étudiés, nous réalisons des

essais de charge-décharge en traction sur des échantillons non vieillis et vieillis.

Enfin, nous synthétisons les résultats obtenus dans la conclusion générale et ouvrons aussi un

certain nombre de perspectives intéressantes.
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Chapitre 1
Etude Bibliographique
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1.1. Introduction

Les préoccupations croissantes et récurrentes a I'égard des questions environnementales ont eu
pour effet un regain d’intérét pour les matériaux plus respectueux de l'environnement. Dans
cette optique, les matériaux composites renforcés par des fibres végétales sont particulierement
concernés et reléveraient ainsi d'une grande importance. Toutefois, le développement de ces
matériaux composites dans diverses applications semi-structurelles et structurelles nécessite de
disposer d’informations supplémentaires sur leurs propriétés mécaniques ainsi que leur

durabilité, notamment en milieu humide.

Ce chapitre propose une synthese bibliographique mettant en exergue quelques éléments
scientifiques qui soutiendront la compréhension et I'interprétation des résultats obtenus tout au
long de cette étude doctorale. Dans un premier temps, nous présentons la microstructure de la
fibre de lin, sa composition chimique et son comportement mécanique, ainsi que les matrices
utilisées pour la mise en ceuvre du matériau final : le composite. Ensuite, nous décrivons les
phénomeénes et les mécanismes mis en jeux lors du vieillissement hygrothermique des
composites a fibres végétales, notamment son effet sur leurs propriétés mécaniques. Par la suite,
I’hybridation des matériaux composites a fibres végétales par les fibres synthétiques est définie.
Une revue de la littérature mettant en exergue I’effet de 1’hybridation sur les propriétés
mécaniques et 1’absorption d’eau des composites a fibres végétales est réalisée. Enfin, une
synthese bibliographique est proposée sur les travaux en relation avec la modélisation par
éléments finis des comportements hygroscopique et hygro élastique découplé des composites a
fibres végétales. Cette derniere partie est cl6turée par une présentation de deux approches pour

la modélisation du couplage hygro-mécanique des composites de 1’étude.

1.2. Les fibres végétales et la fibre de lin

1.2.1. Généralités sur les fibres végétales

Les fibres naturelles sont issues de ressources renouvelables et neutres en dioxyde de carbone.
Elles peuvent étre d’origine végétale, animale ou minérale [1] comme le montre la figure 1.1.
Les fibres minérales telles que I’amiante peuvent étre utilisées en raison de leurs propriétés
thermique, électrique et leur résistance a l'action corrosive des produits chimiques [2].
Cependant leur nature toxique provoque des maladies du systéme respiratoire de I’homme, ce
qui limite désormais leur usage [3]. Les fibres animales proviennent des soies de vers et
d’araignées ou de la toison animale. Elles possédent des propriétés mécaniques remarquables,
tout en étant légeres et biodégradables [4-6]. Toutefois, il est difficile d’en assurer une

production étendue pour une utilisation a I’échelle industrielle. Quant aux fibres végétales, leur
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utilisation est en nette expansion dans divers secteurs industriels tels que I’industrie du textile
[7] et les domaines utilisant des matériaux composites [8-14]. Ces fibres proviennent
généralement des graines (coton, kapok), des feuilles (sisal, abaca, alfa), des fruits (noix de
coco) ou des tiges (chanvre, lin, jute, bambou) [15]. Les fibres situées dans les tiges sont les

plus intéressantes du point de vue des propriétés mécaniques [15,16] comme le souligne la

figure 1.2.
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Figure 1.1: Classification des fibres naturelles en fonction de leur origine [1].
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naturelles comparés a ceux des fibres synthétiques[16].
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Dans la présente étude, les fibres de lin sont choisies comme renfort des matériaux composites

étudiés en raison de leurs caractéristiques physiques et mécaniques intéressantes [12,17-19].

Le lin appartient a la famille des Linacees (la variante cultivée est la Linum usitatissimum ; ce
qui signifie lin extrémement utile). C’est une plante annuelle dont la hauteur de la tige pouvant
varier de 0,6 a 1,2 m de hauteur pour un diamétre de 1 a 3 millimétres. En Europe, elle est
principalement cultivée en France (particuliérement en région Normandie au Nord, comprenant

aussi le bassin parisien), en Belgique, aux Pays-Bas, en Russie et en Pologne [1].
Les fibres de lin sont extraites des tiges de lin mures, a travers différentes opérations [1] :

- Drabord, le rouissage qui consiste a détruire les pectoses afin de faciliter 1’extraction
des fibres des parties ligneuses.

- Ensuite, le teillage qui comprend une série d’étapes conduisant a la décortication et a la
séparation des différents constituants.

- Enfin, le peignage qui a pour but d’affiner les faisceaux de fibres et d’isoler fibres en

fibres techniques.

Figure 1.3: Etapes d’extraction du lin et préparation a la filature : rouissage, teillage et
peignage [1,20].

1.2.2. Structure et composition de la fibre de lin

La tige de lin peut, au vu de sa structure morphologique, étre considérée comme étant un
matériau composite possédant une structure concentrique [1,21-24] ou les fibres se situent a la
péripheérie sous forme de faisceaux (figure 1.4). Chaque faisceau regroupe entre 10 a 40 fibres
[25]. Le nombre de faisceaux dans une tige varie selon la variété et le stade de croissance lors
de larécolte [26]. Les fibres sont liées entre elles par les lamelles mitoyennes et sont composées
principalement de cellulose, d’hémicellulose, de pectine, de lignine et de 1’eau [17,25]. Le
tableau 1.1 présente les pourcentages de chaque constituant.

D'un point de vue microscopique, la fibre de lin peut étre assimilée a un composite, dont

I’hémicelluloses et la pectine jouent le réle de la matrice, qui est renforcée par les microfibrilles
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de cellulose [21,27,28] (figure 1.5). Comme la tige est soumise a une structuration multi échelle,
de I’extérieur au centre de la fibre, elle est composée d’une paroi primaire (P), suivie de trois
parois secondaires (S1, S2 et S3) et d’une partie creuse appelée lumen dont le diametre varie
entre 1 et 10 um [29]. Sa taille dépend des conditions de croissance et du degré de maturité de
la tige [18,30].

200 p

Xyléme | [ Phoéme ]| Cortex |

Faisceau de \
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Lamelle

Fibres mitoyenne

¢élémentaires

Figure 1.4: : Coupe transversale d’une tige de lin [1,21-24].

Tableau 1.1: Proportion des composants chimiques de la fibre de lin.

Composant (%) Références
Cellulose 65 - 81 [31-33]
Hémicelluloses 11-20,6 [31-33]
Pectines 1,8-3 [31-33]
Lignine 20-25 [31-33]
Cire 1,3-15 [31,33]
Eau 4,7-10 [31-33]
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La paroi primaire a une faible épaisseur de 0,2 um [34,35] et elle est composée essentiellement
de pectines et un faible taux de microfibrilles de cellulose (8% a 14%), ce qui limite son role

dans la tenue mécanique de la fibre de lin [1,15].

La paroi secondaire, de diameétre de 1’ordre de 15 um, présente la partie majeure du volume de
la fibre de lin et contient trois sous-couches appelées S1, S2 et S3 selon leur ordre d’apparition
durant la croissance de la fibre (figure 1.5). La sous-couche S2 a une épaisseur comprise entre
5 et 10 um [34] et conditionne tres largement le comportement mécanique de la fibre de lin.
Ceci est di au pourcentage de cellulose élevé qu’elle contient (64% a 75%) sous forme de
fibrilles, orientées en hélice suivant un angle trés petit appelé « angle micro fibrillaire (~ 10°) »
[36].
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polymers

N\
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Lr ey Secondary \ 7
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1= ! .
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Figure 1.5: Représentation de la structure d'une fibre de lin et de ’orientation
hélicoidale des fibrilles de cellulose [28].

1.2.3. Comportement mécanique de la fibre de lin

L'intérét porté aux fibres de lin est dd a leurs propriétés mécaniques spécifiques intéressantes
comparables a celles des fibres de verre [15,18]. Malheureusement, la fibre de lin présente des
inconvénients qui peuvent limiter son utilisation. Parmi ces derniers, nous citons la grande
dispersion de leurs propriétés mécaniques qui dépendent de la variété de la plante et de son
origine [37] (figure 1.6).

D'autres parametres peuvent également affecter le comportement mécanique de la fibre de lin
comme la maturité de la plante, la technique et la zone de prélévement de la fibre dans la tige,
ainsi que les défauts correspondant aux désorientations des microfibrilles par rapport a leur

orientation principale [37].
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Figure 1.6 : Courbes contrainte-déformation pour différentes variétés de fibres de lin
[37].

La composition et la structure complexe de la fibre de lin se répercutent sur son comportement
mécanique en traction non linéaire comme le montre les figures 1.6 et 1.7. Ce comportement
non linéaire de la fibre de lin a été expliqué dans divers travaux de la littérature[38—40]. A titre
d’exemple, Baley et al. [38] ont associé ce comportement a la diminution progressive de 1’angle
micro-fibrillaire engendrant un réalignement des microfibrilles de cellulose sur I’axe de
sollicitation. D’autres auteurs, comme Page et al. [39], ont attribué cette non-linéarité a la
torsion des parois cellulaires générée par des contraintes de cisaillement lors de 1’essai de
traction. Selon Nilsson et al. [40], cette non-linéarité serait dii a I’existence de dislocations

générées lors du réaménagement des constituants pendant la croissance de la fibre.

Les positions correspondantes aux points d’inflexion séparant les différentes zones de la courbe
de traction (figure 1.7) dépendent principalement des propriétés élastiques et des épaisseurs des
parois ainsi que de 1’angle microfibrillaire [41]. En plus de la teneur en cellulose et de I’angle
micro-fibrillaire qui contrélent essentiellement la rupture finale de la fibre de lin [42,43], la
présence de défauts appelés «dislocations » ou « kink-bands » réduit les propriétés mécaniques
a la rupture (figure 1.8). Ces défauts peuvent apparaitre lors de la croissance [44] ou du teillage
des tiges [45].

D’une maniere générale, la courbe contrainte-déformation d’une fibre de lin peut étre divisée

en trois zones principales [12,25,46,47] comme le montre la figure 1.7 :

- Zone 1 : elle illustre la premiere partie linaire, reflétant globalement la déformation élastique
des microfibrilles et de la matrice amorphe (hémicelluloses et pectines);

- Zone 2 : elle est caractérisée par une forte diminution de la rigidité des fibres due

essentiellement a la rupture des liaisons hydrogene de la matrice amorphe accentuée par le
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niveau des contraintes élevé ainsi que le réarrangement des microfibrilles de cellulose avec

I’axe de chargement.

- Zone 3 : elle est caractérisée par un comportement quasi-linéaire, allant jusqu’a la rupture de
la fibre de lin. Elle correspond a la réponse élastique des parties de cellulose amorphe et des

microfibrilles une fois alignées avec I’axe.
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Figure 1.7: Courbe contrainte-déformation en traction d'une fibre unitaire de lin [12].

1arm

Z2.5080 39%mm

Figure 1.8: Image par microscopie électronique a balayage d'une fibre de lin montrant
une dislocation (kink band) [38].

Dans une étude proposée par Baley [38], des essais de traction en fatigue et en charge-décharge
ont été effectués sur des fibres élémentaires de lin. Les résultats correspondants ont révélé une
hausse du module d’Young de 60 a 80% entre le dernier et le premier cycle (figure 1.9.b). Le
méme comportement a été enregistré en charge décharge comme le décrit la figure 1.9. a. Selon
Baley [38], cette augmentation de rigidité est due principalement a une réorganisation de la
structure liée a la diminution de I’angle micro fibrillaire et la tendance des fibrilles de cellulose

a s’aligner par rapport a 1’axe de la charge.
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Dans une autre étude réalisée par Placet et al. [48], des essais de charge-décharge ont été
conduits sur une fibre élémentaire de chanvre. Les auteurs ont constaté une accumulation des
déformations résiduelles, mais aussi une augmentation de la rigidité, avec ces déformations, qui
peut atteindre 400% du dernier cycle par rapport au premier. Ces auteurs ont expliqué la hausse
de rigidité par le phénomene de « stick-slip » impliquant I'extension, la réorientation des

microfibrilles et la cristallisation de la cellulose amorphe.
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Figure 1.9: (a) Test de charge-décharge en traction sur une fibre de lin et (b)évolution
du module d’Young de la fibre de lin en fonction du nombre de cycles [38].

1.3. Les matrices

La matrice représente le second élément indispensable d’un matériau composite. Il s’agit d’une
structure légere et déformable. Elle a comme principales fonctions la protection des fibres, la
distribution équilibrée des efforts mécaniques sur les renforts et I’homogénéisation du
composite. Il existe de nombreux types de matrices, parmi lesquelles nous citons les matrices
métalliques, céramiques, organiques ou polymériques. Ces derniéres étant concernées par la

présente étude doctorale.
1.3.1. Matrices thermoplastiques

Les matrices thermoplastiques présentent des chaines macromoléculaires linéaires flexibles
pouvant étre remodelées, ramollies puis durcies a plusieurs reprises, en les soumettant a des
cycles de température franchissant des valeurs supérieures a leur température de formage [49].
Les liaisons entre ces chaines macromoléculaires sont des liaisons faibles de type Van Der
Waals, a I’origine du comportement réversible des matrices thermoplastiques, permettant ainsi

de les récupérer et de les recycler facilement [50].

Les matrices thermoplastiques sont souvent utilisées dans la mise en ceuvre par injection, ou

pour I’obtention de films, de plaques, de tubes et d’articles profilés par extrusion [17,51-53].
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L'intérét des thermoplastiques réside principalement dans leur recyclabilité et leur faible cout.
Néanmoins, ceci est associé a des propriétés thermomécaniques souvent limitées comme le

montre le tableau 1.2.
1.3.2. Matrices thermodurcissables

Les matrices thermodurcissables sont des polymeéres constitués de longues macromolécules
possedant des liaisons pour créer un réseau chimique tridimensionnel [54]. En effet, apres
polymeérisation en présence d'un durcisseur, ces résines conduisent a une structure géomeétrique
qui ne peut pas étre détruite. Si elles sont chauffées a une température dépassant la température
de transition vitreuse, elles ne fondent pas et conservent leur forme jusqu'a ce qu’elles se

décomposent thermiquement a haute température.

Elles sont trés utilisées en raison de leurs caractéristiques thermomécaniques élevées en
comparaison avec les résines thermoplastiques. Les plus utilisées sont les polyesters insaturés,
les résines phénoliques et époxydes. Le tableau 1.3 résume leurs propriétés mécaniques et
physiques.

Tableau 1.2: Caractéristiques physiques et mécaniques de quelques polymeres
thermoplastiques [55].

Polymeres Polypropyléne Polyamide
Masse volumique(kg / m®) 1200 1140
Contrainte a la rupture (MPa) 20-35 60-85
Module d’¢lasticité (GPa) 1,1-1,4 1,2-2,5
Température de fléchissement sous charge (C°) 50-60 65-100

Tableau 1.3: Caractéristiques physiques et mécaniques de quelques polymeéres
thermodurcissables [55].

Polymeres Polyesters Résines Epoxyde
phénoliques
Masse volumique(kg / m*) 1140 1200 1100-1500
Contrainte a la rupture (MPa) 50-80 40 60-80
Module d’¢élasticité (GPa) 2,8-3,5 3-5 3-5
Temperature de fléchissement sous charge (C°) 60-100 120 290

Dans cette etude doctorale, nous nous intéressons aux resines époxydes, en raison de leurs

divers avantages tels que leurs propriétés mécaniques intéressantes, leur facilité de préparation,
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leur faible retrait lors du durcissement et leur bonne adhésion a une grande variété de fibres de
renfort. Elles présentent une meilleure résistance a la corrosion, a I’humidité et a la chaleur en

comparaison avec les aux autres matrices polymeres.

1.4. Comportement mécanique des composites a fibres de lin

En raison de leur compétitivité par rapport aux fibres de verre, les performances mécaniques de
différents types de composites a base de matrices thermodurcissables renforcées par des fibres
de lin ont été largement étudiées [10,25,56,57,57—68]. Plusieurs sollicitations ou chargements
ont été aussi considérés telles que la traction [10,57,59,62,68], la flexion [60,63,69], le
cisaillement [62,65], la fatigue [66,67], la charge décharge [68,69] ou les vibrations [70,71].

Le comportement mécanique en traction d’un composite lin-époxyde unidirectionnel (UD) a
été étudié par Assarar et al. [59]. Ces auteurs ont mis en évidence un comportement non linéaire
du composite lin-époxyde, avec une courbe de traction présentant deux zones linéaires dont la
premicére est au début de I’essai et une deuxieme zone linéaire qui représente 70% de la courbe
de traction (figure 1.10). La liaison, ou le raccordement de ces deux parties linéaires, est assurée
par une troisieme zone non linéaire qui représente le « genou » de la courbe situé en général
autour de 0,3% de déformation. Ce comportement est lié a celui des fibres de lin et peut étre
interprété comme une éventuelle réorientation des microfibrilles de cellulose au sein de ces
fibres au cours du chargement. Dans un autre travail effectué par Gning et al. [62], les auteurs
ont analysé I’effet de la fraction volumique, la pression de mise en ceuvre et la température de
I’essai sur le comportement en traction et en cisaillement d’un composite UD lin-époxyde. Ils
ont constaté d’une part, que la non-linéarité des courbes est observée quelle que soit la
température de 1’essai, et d’autre part une perte significative des propriétés mécaniques en
traction et en cisaillement au-dela de la température de transition vitreuse de la résine époxyde
(figure 1.11).
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Figure 1.10: Courbe de traction d’un composite UD lin-époxyde [59].
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Figure 1.11: (a) courbe de traction et (b) courbe de cisaillement d’un composite UD lin-
époxyde sous différentes conditions [62].

L’influence de la fraction volumique des fibres sur les propriétés mécaniques en traction des
composites UD lin-époxyde a été aussi analysée dans la littérature [25,72]. Dans le travail de
Marrot et al. [72], les auteurs ont constaté, pour différents types de résine époxyde, que les
propriétés mécaniques en traction évoluent quasi-linéairement en fonction de la fraction
volumique des fibres de lin et que la loi de mélange décrit correctement cette évolution (figure
1.12).
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Figure 1.12: Influence de la fraction volumique des fibres lin sur les propriétes
mécaniques des composites UD lin-époxyde : a) module d’Young et b)
résistance a la traction [72].

Dans une autre étude, Liang et al. [66] ont effectué des essais de fatigue en traction sur des
composites lin-époxyde et verre-époxyde avec des séquences d’empilement de types [0/90]ss et
[£ 45]3s. Les resultats obtenus montrent que I’endurance en fatigue des composites lin-époxyde

[0/90]3s est inférieure a celle du verre-époxyde [0/90]zs (figure 1.13). Contrairement aux
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composites a [0/90]ss, la perte totale de rigidité des composites lin-époxyde et verre-époxyde
[£45]3s est de 15-20% et 50-70%, respectivement. Ceci indique que les composites renforcés

par des fibres de lin offrent une performance cyclique plus stable que les composites a fibres

de verre.
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Figure 1.13: Courbes contrainte- nombre de cycles a la rupture (C-N) des composites lin-

époxyde et verre-époxyde pour une séquence d’empilement a) [0/90]ss et b)
[+45]ss [66].

1.5. Vieillissement

1.5.1. Généralités sur le probléme de diffusion

Le vieillissement des matériaux composites est 1’évolution de leurs propriétés au cours du temps
d’exposition aux facteurs chimiques et physiques. Le vieillissement hydrique ou hygroscopique

est induit par la diffusion de particules d’eau a ’intérieur du matériau.

La nature hydrophile des fibres végétales peut engendrer une diminution de leurs propriétés lors
de I’exposition a un vieillissement hydrique ou hygrothermique. Ce probléme représente ainsi
une entrave majeure au développement des matériaux composites renforcés par des fibres
vegetales, ce qui rend nécessaire I’identification et la maitrise du phénoméne de sorption de

I’humidité par ces fibres et leurs composites.
1.5.2. Cinetique de diffusion

La diffusion de I'eau dans les matériaux composites est un phénomene complexe qui est piloté
principalement par trois mécanismes différents [73—77]. Le premier mécanisme réside dans la
diffusion de particules d’eau a I'intérieur des microcavités qui se trouvent entre les chaines

macromoléculaires. Le deuxiéme mécanisme est le transfert capillaire dans les porosites et les
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défauts au niveau de I’interface fibre/matrice, résultant d’une imprégnation incompléte des
fibres par la matrice polymere ainsi qu’a travers le lumen dans le cas des fibres végétales [74].
Enfin, le dernier mécanisme est le transfert des particules a travers les microfissures et les

porosités dans la matrice et les fibres créées par le gonflement hygroscopique [77].
1.5.3. Modeles de diffusion

D’une maniére générale, le comportement diffusif au sein des polymeéres et des composites se
distingue selon la mobilité relative des particules du solvant et la nature du composite. De ce
fait, la cinétique de diffusion peut étre décrite sous trois principaux aspects de diffusion
[73,78,79] : la diffusion Fickienne, la diffusion non-Fickienne et les anomalies de diffusion.
Ces modeles peuvent étre distingués selon la forme de la courbe d'absorption d'eau en fonction
de laracine carrée du temps. La figure 1.14 présente différents modeles de diffusion d’humidité

au sein d’un composite.

La courbe (LF) est associée a un comportement d'absorption de type Fickien[80] indiquant dans
la premiere phase du processus une évolution linéaire de la masse en fonction de la racine carree
du temps, suivie d’un palier d’équilibre atteint aprés un certain temps. La pente de la premicre
partie linéaire exprime la vitesse de diffusion des particules d’eau exprimée par le tenseur de

diffusion D, la masse a la saturation M exprime la teneur maximale en eau lorsque le temps

tend vers ’infini.
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Figure 1.14: Schématisation des courbes de prise de masse a différents comportements
d’absorption d’eau [79].

Les courbes A, B, C, et D de la figure 1.14 présentent des anomalies de diffusion comparées a
la loi de Fick (LF). Celles-ci peuvent étre expliquées comme suit :

- La courbe A est caractérisée par une absence du plateau de saturation. Ce comportement

pseudo-Fickien peut étre modélisé par une approche a deux phases ou deux populations.
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- La courbe B présente deux paliers de saturation : ce comportement selon Weitsman [81]
est li¢ a D’interaction entre le processus de diffusion et le comportement mécanique

viscoélastique du réseau polymere.

- La courbe C indique la présence d’un phénomene de perte de masse, qui pourra étre lié

a une dégradation physique ou chimique irréversible [82,83].

- La courbe D correspond a un cas d’augmentation rapide de la teneur en eau suivie d’un
pseudo plateau de saturation. Ce type de comportement est lié souvent a un phénomene

d’endommagement et une dégradation chimique sévere, qui s’amplifient au cours du temps
[84].

Le comportement des deux courbes A et B peut étre décrit en s’appuyant sur un modele de
Langmuir [85] ou deux modes de diffusion sont pris en compte. Les details sur la formulation

analytique des deux modeles de Fick et de Langmuir sont reportés dans le chapitre 3.
1.5.4. Phénomeénes physico-chimiques générés par la diffusion d’eau

L’ absorption d’humidité par les matériaux composites renforcés par des fibres végétales est
accompagnée de divers phénomenes physico-chimiques pouvant modifier leurs propriétés. La
prédiction et I’identification de ces phénomeénes permettent de déterminer et de prédire le
comportement des composites a fibres végétales durant leur exposition et assurer ainsi la

durabilité des structures utilisant ces matériaux.

» Plastification. Le phénoméne de plastification est di a une réorganisation
morphologique du réseau polymérique et a 1I’établissement d’interactions secondaires entre les
molécules d’eau et le polymere (figure 1.15). Les liaisons ainsi brisées sont de type Van Der
Waals [86,87] laissant place a des liaisons hydrogéene entre les molécules d’eau et les groupes

hydrophiles.
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Figure 1.15: Représentation du phénoméne de la plastification d’un polymére par I’eau
[12,77].
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Les liaisons secondaires brisées entrainent la décohésion mécanique du réseau polymérique qui
est a I’origine de 1I’augmentation de la mobilité moléculaire. Cette augmentation de mobilité se
traduit par un comportement plus ductile et par une diminution de la température de transition

vitreuse T, du matériau [88,89]. Le phénomene de plastification augmente avec la teneur en

eau dans les polymeéres et les composites a matrices polymeériques.

» Gonflement différentiel : Le gonflement différentiel d’un matériau est caractérisé
essentiellement par une variation de son volume au cours de son exposition a un milieu humide
(figure 1.16). Il est d’abord causé par I’insertion des molécules entre les chaines moléculaires
remplissant le volume libre qui se présente sous forme de vide entre les mailles du réseau
polymeérique. Une fois que le volume libre est saturé, les particules d’eau absorbées engendrent
un écartement des chaines macromoléculaires et générent ainsi, & I'échelle macroscopique, un

gonflement du polymere ou du composite [47].
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Figure 1.16: Représentation schématique de la pénétration d’eau dans la matrice
polymere [47,88].

Il est généralement observé que le gonflement hygroscopique du matériau n’étant pas immédiat
lors de l’exposition a I’humidité, et il est inférieur a celui du volume d’eau absorbée
[21,30,49,90]. Cette différence mesurée entre le gonflement volumique de 1I’échantillon et le

gonflement théorique permet d’estimer le volume libre dans le matériau (figure 1.17).

Théoriguement le phénomeéne du gonflement est censé étre réversible : une fois que la matrice
est desséchée, le gonflement volumique est supposé disparaitre en méme temps que le
mécanisme de plastification. Cependant, le gonflement peut engendrer d’autres mécanismes de
vieillissement comme la creation de contraintes mécaniques internes d’origine hygroscopique
[91-93]. Ces contraintes peuvent engendrer des dégradations du matériau qui conduisent a leur

tour a une absorption supplémentaire d’eau et une diminution de Ses propriétés mécaniques.
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Figure 1.17: Cinétigue de gonflement avec seuil d’évolution de la variation du volume de
gonflement en fonction du volume de I'eau absorbée [90].

» L’ hydrolyse : L’hydrolyse est un phénoméne chimique lié a la diffusion des particules
d’eau dans les matériaux polymériques. Les molécules d’eau vont interagir avec les
groupements hydrophiles de forte polarité en décomposant les chaines déja présentes en des

chaines plus petites.

La réaction d’hydrolyse peut étre décrite par une équation d’une réaction irréversible :

~X=Y~+H,0> X —OH +H-Y ~ (1.1)

Les principaux groupes chimiques hydrolysables sont les groupes esters, époxydes et amides
[86]. Cette réaction est généralement lente a température ambiante et peut devenir trés rapide
lorsque la température augmente [94].

» Lelessivage : La présence de molécules d'eau dans la structure moléculaire du matériau
peut provoquer des ruptures de chaines par hydrolyse. Ce phénomene, appelé « lessivage »,
conduit a la création de nouveaux produits, susceptibles d’€tre extraits du matériau par le biais
de I’eau. Les produits extraits créent des micropores qui favorisent la réception supplémentaire
de molécules d'eau. Ce phénomeéne de lessivage peut étre quantifié en surveillant I'absorption
d'eau (figure 1.18) ou en réalisant un séchage de 1’échantillon aprés vieillissement, présentant

alors une masse finale inférieure a celle initiale [95,96].
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Figure 1.18: Représentation simplifiée du phénomeéne de lessivage [95,97].

1.6. Vieillissement des matériaux composites renforcés par des fibres
vegétales

1.6.1. Comportement hygroscopique des fibres vegétales

La sensibilité a I'hnumidité est considérée comme I'un des problémes majeurs dans I'utilisation
des fibres végétales comme renforts de matériaux composites. Les divers constituants de ces
fibres se comportent difféeremment selon leurs caractéres hydrophiles liés a la présence des
groupements hydrophiles et des groupes oxygenes qui attirent les particules d’eau [31]. La
cellulose et la lignine sont considérées moins hydrophiles que I'némicelluloses et la pectines
qui sont les principaux composants responsables de I'absorption d'eau [98]. La morphologie des
fibres végétales liée a leurs parties centrales creuses « lumen » diminue leur densité apparente
et augmente la circulation des particules d’eau [91]. L’infiltration des particules d’eau agit
comme un agent plastifiant de la pectine, considéré comme matrice, et fragilise la cohésion
entre les microfibrilles [38,99,100]. Cette infiltration d’eau engendre aussi un gonflement
hygrocopique qui se manifeste principalement suivant la direction transversale [21,101]. Dans
une étude effectuée par Pucci et al. [102], les auteurs ont constaté une variation de volume de
I’ordre de 127% des fibres unitaires de lin immergeées partiellement par une de leurs extrémités
dans I’eau a température ambiante. Cette variation de volume pourrait générer 1’apparition de
contraintes internes, au sein de la fibre, entre ses différentes couches, et par conséquent créer

des dommages qui causent la chute de ses performances mécaniques [103,104].

Le comportement diffusif ainsi que la nature hydrophile des fibres de lin ont été étudiés dans
divers travaux de la littérature [100,101,105-111]. Dans la plupart des cas, I’absorption d’eau
par les fibres de lin est souvent décrite par la loi de Fick. Dans une étude effectuée par Zhang
et al.[111], les auteurs ont étudié I’impact de 1’humidité relative (HR) sur la résistance au

cisaillement interfacial d’une fibre de lin. Ils ont constaté que, pour tous les taux d’humidité
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relative (HR), les courbes d’absorption présentent une allure Fickienne. Ils ont ainsi remarqué
que la teneur maximale en eau varie linéairement avec 1’humidité relative (HR) pour des taux
allant jusqu’a 70 %. Au-dela de cette valeur, I’évolution de la teneur maximale n’est plus
linéaire. Le méme comportement a été observé dans une autre étude effectuée par Moudood et
al. [112] ou les auteurs ont exposé un tissu de lin UD a différents taux d’humidité relative (HR)
(figure 1.19). lls ont aussi noté que toutes les fibres de lin ont atteint la saturation apres le 60
minutes de vieillissement, quelle que soit la valeur de I'HR. Dans une autre étude, Roudier et
al. [107] ont analysé le comportement diffusif d’un fagot de lin de longueur 20 mm conditionné
en HR & 33%, 50% et 75%. lls ont constaté que la masse a saturation dépend de I’HR, et que le
coefficient de diffusion de la fibre de lin, considérée comme un cylindre dont la diffusion est
supposée étre suivant la direction radiale, évolue d’une maniére quasi-linéaire avec I’HR. Les

coefficients de diffusion de la fibre de lin identifiées sont D,, =2,06x10“*mm?/s,

Lin

2,79x10*mm? /s et 3,69 x10*mm? /s pour les HR de 33%, 50% et 75%, respectivement.
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Figure 1.19: Cinétique d'absorption de I'humidité des fibres de lin a différents taux
d'humidité relative [112].

Stamboulis et al. [113] ont étudié I’effet du traitement thermique (Duralin) sur un faisceau de
lin de 1.5 mm de longueur vieilli a 66 % et 100% d’HR a température ambiante (figure 1.20).
Ils ont trouvé que le comportement diffusif des fibres de lin suit la loi de Fick avec un coefficient

de diffusion D,,, =1,96x10"*mm? /s pour les fibres non traitées. De plus, le traitement Duralin
des fibres de lin induit une diminution de leur coefficient de diffusion de presque 50% par
rapport aux fibres non traitées (D =1,10x10"mm?/s).

Lin—traité
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Figure 1.20: Courbes d’absorption des fibres de lin complétement immergées dans I’eau
[105].
Contrairement aux travaux cités précédemment, Celino et al. [105] ont utilisés les modéles de
Fick et de Langmuir pour décrire le comportement diffusif de quatre fibres végétales (lin,
chanvre, sisal et jute) soumises a deux conditions de vieillissement différentes. Les quatre fibres
présentaient quasiment le méme le comportement diffusif. Les auteurs ont également constaté
que le modele de Langmuir peut étre considéré pour mieux décrire le comportement des fibres
totalement immergées dans I'eau, tandis que le modele de Fick est mieux adapté au
vieillissement en HR (figure 1.21). Ils ont supposé que la diffusion d’eau s’effectue
exclusivement suivant la direction radiale des fibres végétales en immersion totale, le
coefficient de diffusion de la fibre de sisal est pratiquement deux fois plus grand que celui de

la fibre de lin D,,, =1,19x10°mm?/s. Ce constat est lié¢ a une présence plus importante de

constituants amorphes dans la fibre de sisal comparée a la fibre de lin. De plus, le coefficient
de diffusion de la fibre de lin vieillie en HR de 80% est 160 fois plus grand que celui calculé
en immersion totale. Ceci est di a la forte mobilité des molécules d’eau a 1’état gazeux comparé
a celle a I’état liquide. Cette forte mobilité des molécules d’eau a 1’état gazeux se traduit aussi

par une faible masse a saturation comparee a I’immersion totale.

D’apres les travaux déja cités, il s’avere que la caractérisation expérimentale du comportement
diffusif de la fibre de lin est relativement difficile et nous constatons un écart relativement
important entre les résultats obtenus. De plus, la majorité des travaux ont supposé que la
diffusion d’eau dans les fibres de lin s’effectue principalement suivant leur direction radiale en

éliminant ainsi la diffusion longitudinale.
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Figure 1.21: Cinétique d'absorption de quatre fibres végétales soumises a une HR de
80% a 23°C (x lin, O chanvre, ¢ sisal, o jute) [105].

L’ hypothése qui consiste a négliger le coefficient de diffusion longitudinale de la fibre de lin
semble discutable en raison de sa morphologie tubulaire qui présente une partie creuse, appelée
lumen, favorisant la circulation des particules d’eau suivant sa direction longitudinale [109].
Nous constatons aussi que la description du comportement diffusif de la fibre de lin par le
modele de Langmuir reste peu étudiée dans la littérature. A cet effet, une modélisation par
éléments finis basée sur le modéle de Langmuir est proposée dans le chapitre 3. En particulier,
une démarche inverse est considérée pour estimer les coefficients de diffusion longitudinale et
radiale de la fibre de lin.

1.6.2. Impact du vieillissement hygroscopique sur les propriétés mécaniques des composites a
fibres végétales

Apres avoir decrit les cinétiques de diffusion d’humidité dans les matériaux composites
renforcés par des fibres végétales et les mécanismes physico-chimigques mis en jeu au cours du
vieillissement, il est également intéressant de connaitre les conséquences de ce vieillissement
sur leurs propriétés mécaniques.

Plusieurs chercheurs se sont intéressés a I’impact de I’humidité sur les propriétés mécaniques
des composites a fibres végétales [21,59,68,70,104,114-125]. lls ont montré que ces matériaux
perdent leurs propriétés mécaniques lorsqu’ils sont exposés a de fortes températures ou a un
environnement humide. Cette perte des propriétés mécaniques est due d’une part a la diffusion
des particules d’eau a travers I’interface fibre-matrice, les porosités, les microfissures et les
microcavités présentes entre les chaines moléculaires des matrices [37]. D’autre part a la

diffusion d’eau dans les fibres végétales [91,99,102,111,113,114] en raison de leur composition
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chimique contenant de nombreux groupements hydroxyles, et de leur morphologie tubulaire
contenant une partie creuse au milieu (lumen), ce qui facilite le déplacement des particules
d’eau [109].

Les molécules d’eau agissent comme agent plastifiant de la matrice et méme des fibres
végétales [126]. Elles peuvent également engendrer le gonflement des fibres et de la matrice,
ce qui induit un changement dimensionnel des composites [91,110,126]. La différence de
gonflement entre les fibres et la matrice entraine une concentration trés élevée des contraintes
au niveau de I’interface fibre-matrice, ce qui conduit a des microfissurations [59,119,127-129]
et une décohésion interfaciale [21,114,116,119,130]. Durant les deux derniéres décennies, de
nombreux chercheurs ont abordé 1’effet des vieillissements sur les propriétés mécaniques des
composites renforces par des fibres végétales. Par exemple, Assarar et al. [120] ont étudié les
effets du vieillissement hygrothermique sur les mécanismes d'endommagement de composites
en polypropyléne (PP) renforcé de fibres de chanvre courtes avec différentes teneurs en fibres.
Ces auteurs ont montré que la prise d’eau dans les composites PP-chanvre augmente avec la
fraction massique des fibres de chanvre. Les mémes auteurs ont aussi constaté que les propriétés
mécaniques élastiques et ultimes des composites étudiés sont affectées par le vieillissement
hygrothermique choisi, en particulier a 50°C. La technique d’Emission Acoustique (EA) a été
également utilisée pour identifier les mécanismes d’endommagements menant a la rupture des
composites. Les résultats de I’EA indiquent que la qualité de l'interface fibre-matrice joue un

réle majeur dans le processus d'endommagement des composites PP-chanvre.

Dans un travail plus récent, Cheour et al. [70] ont analysé I'impact du vieillissement hydrique
sur le comportement en vibrations libres de composites hybrides lin-verre. Les auteurs ont
montré que le facteur de perte augmente avec la quantité d'eau absorbée et que I'association des
couches de lin et de verre réduit I'effet du vieillissement hydrique sur le module de flexion des

stratifiés hybrides.

Le tableau 1.4 résume quelques travaux qui ont étudié l'effet de I'humidité sur les
caractéristiques mecaniques et dynamiques de composites polymeres renforcés par des fibres

végétales.
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Tableau 1.4: Effet du vieillissement hygrothermique sur les propriétés mecaniques de
quelques composites a fibres végétales.

Matériaux  Conditions de Essais Evolution des propriétés Références
vieillissement  mécaniques meécaniques
Lin-époxyde Taux Traction -Diminution de la [118]
d'humidité monotone résistance a la traction et
relative du module d’Young.
RH%=90% a
des - Augmentation de la
températures déformation a la rupture
de 20° et 40°C
Lin-PLLA Immersion Nano- -Diminution des modules [104]
dans de I'eau indentation de rigidite et de la dureté
distillée a 23
°C Analyse - Dissolution des
colorimétrique polysaccharides
responsables du transfert
de charge dans la seconde
couche S2
Lin-époxyde Immersion Analyse -Diminution du module de [70]
dans I'eau du  vibratoire en flexion et augmentation
robinet a flexion libre des facteurs de perte
température
ambiante -I’irréversibilité du module
de flexion apres
vieillissement
Chanvre- Taux Essali - Diminution de la force [122]
Polypropyléne  d’humidité d’arrachement  d'arrachement maximale.
relative de (Pull-out)
80% a 20 °C - Diminution de la
résistance au cisaillement
interfacial "IFSS".
Lin-époxyde Immersion Traction - Diminution de la rigidité [68]
dans l'eau du monotone d'environ 10% dans les
Lin-elium robinet & composites vieillis.
température Traction en
ambiante charge- - Endommagement
décharge. considérable illustré par
I'effet de félicité
Lin-époxyde Immersion Traction - Diminution du module [124]
verte dans l'eau monotone dYoung et de la resistance
distillée a 40° a la traction.
et 60°C
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Flexion a trois - Réduction de la
points. résistance a la flexion et

_ du module de flexion.
Résistance au

cisaillement - Diminution de la
interlaminaire.  résistance au cisaillement
interfacial "IFSS".

Lin non tissé - Immersion Traction - L'augmentation de la [131]
époxyde dans I'eau du monotone a température de test
robinet a 45° 23°,50° et favorise la perte des
75°C propriétés en traction
Fatigue - Le couplage
cyclique a vieillissement et
23°, 50° et température conserve le
75°C comportement global en
fatigue a faible
température

- Diminution de 1’énergie
de dissipation et
augmentation du facteur

de perte a 75°C
Lin-bio Immersion Traction - Réduction du module [132]
époxyde dans I'eau monotone d"Young, du module de
distillée a _ ~ flexion, de la résistance a
température F|6XI0_n atrois la traction et de la
ambiante points. résistance a la flexion
Taux - Faible impact des cycles
d'’humidité gel/dégel sur les propriétés
relative de en traction et en flexion

75% a 45 °C
- Réversibilité des

Congélation a propriétés mécaniques
-18°C dégel a apres séchage a
température I’exclusion de la contrainte
ambiante a la rupture

1.7. Materiaux composites a renfort hybride

1.7.1. Généralités

Les fibres végétales en général et les fibres de lin en particulier ont suscité une attention
croissante en tant que renfort des matériaux composites, en raison de leur faible impact
environnemental par rapport aux fibres de carbone ou de verre [133,134]. Toutefois, certains
inconvénients, comme leurs faibles résistances et leur sensibilité a 1’humidité [91,135],
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restreignent I'application des composites a fibres de lin, notamment dans les composants

structurels.

L'hybridation des fibres de lin et des fibres synthétiques est considérée comme une méthode
efficace, qui peut combiner les avantages des fibres de lin (faible impact environnemental,
faible colt, bonnes performances dynamiques) et des fibres synthétiques (bonne résistance
mécanique et hydrothermique).

1.7.2. Effet de I’hybridation sur le comportement mécanique

Dans le but d’améliorer les propriétés mécaniques des composites renforcés par des fibres
végétales, I’hybridation « fibres végétales-fibres synthétiques » permet d’améliorer certaines
de leurs propriétés mécaniques. De nombreux travaux de recherche ont étudié¢ 1’effet de cette
hybridation sur divers aspects [70,136-151]. Par exemple, Dhakal et al.[151] ont étudié I’effet
de deux hybridations lin-carbone UD et plis croisés de lin-carbone préimprégnés sur les
propriétés mécaniques, thermiques et hygroscopiques des composites hybrides. Les auteurs ont
constaté que les composites hybride lin-carbone UD présentent un comportement competitif

compareé a celui du composite a fibres de carbone UD.

La valeur du module de flexion des composites de lin a plis croisés et UD a été enregistrée a
environ 7 et 20 GPa respectivement. L'hybridation avec les fibres de carbone permet
d’augmenter ces deux modules de 43% et 45%, respectivement. De méme, les résultats obtenus
montrent que la stabilité thermique et le comportement hygroscopique des échantillons hybrides

sont nettement améliorés par rapport a ceux sans hybridation.

L’influence de I’hybridation sur des composites a base d’une résine phénolique renforcée par
des fibres de lin et de verre UD a été étudiée par Zhang et al [139] en variant la fraction
volumique des fibres de verre. Les auteurs ont également étudié 1’impact de la séquence
d’empilement des plis de lin et de verre. Les résultats obtenus montrent que la séquence
d'empilement a une influence évidente sur la résistance a la traction et la déformation de rupture
en traction des composites hybrides, mais pas sur les modules de traction. De plus, le composite
a fibres de verre présente des propriétés mécaniques élevées comparees a celles du composite
a fibres de lin comme le montre la figure 1.22.a. L’allongement a la rupture des composites
hybrides s’avérait étre proportionnel a la fraction volumique des fibres de verre (1.22.b.). Ils
ont aussi montré qu’avec ’augmentation de la fraction volumique des fibres de verre, les

propriétés mécaniques, notamment le module d’Young des composites hybrides, s’améliorent.
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Figure 1.22: (a) Courbes de traction de composites hybrides lin-verre et (b) évolution de
leurs déformations a la rupture en fonction de la fraction volumique des
fibres de verre [139].

Une approche similaire a été adoptée par Saidane et al. [149] sur des composites hybrides lin-
verre/époxyde sollicités en traction monotone. Les auteurs ont utilisé un modéle théorique, basé
sur la loi des mélanges (figure 1.23), pour prédire le module de traction de ces composites
hybrides. Les résultats obtenus montrent que la séquence d’empilement affecte les propriétés
mécaniques des composites hybrides. Le module d’Young et la résistance a la traction
spécifique des stratifiés a fibres de lin sont considérablement améliorés par 1’incorporation des
fibres de verre. Par exemple, I'ajout de 6% de fibres de verre augmente le module et la résistance

du stratifié [V /L,], (huit plis de lin et deux de verre) d'environ 8 % et 30 %, respectivement.

Cette augmentation du module de traction et de la résistance des stratifiés hybrides est due au
fait que la fibre de verre est plus rigide que la fibre de lin. D'autre part, une augmentation de la

déformation a la rupture de 8% et de 15% a été observée pour les stratifiés hybrides [V / L, ], et
[V, /' L,], respectivement, par rapport aux stratifiés en fibres de lin. Ceci peut étre expliqué par

le fait que le pourcentage d'élongation a la rupture de la fibre de verre (2 % - 4,8 %) est supérieur
a celui de la fibre de lin (1,2 % -1,6 %).

Dans un travail plus récent, Silva et al [150] ont étudié la résistance a I'impact a basse vitesse
de composites lin- époxyde verte et I’effet de 'hybridation par l'introduction de fibres de verre
(4 et 6 plis) sur ces composites. Les résultats des tests d’impact montrent que la charge d’impact
augmente avec I’ajout des couches de verre, contrairement au déplacement des plis qui diminue.
Par exemple, la charge d'impact maximale, pour 11 J, augmente de 75,2% et de 178% entre le
stratifié non hybride de lin et les hybrides a 4 et 6 plis de verre, respectivement. Un

comportement opposé se produit pour le déplacement des plis avec une diminution d'environ
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46% et 58,4%, respectivement, pour les stratifiés hybrides. Les auteurs ont également observé
que la résistance résiduelle est plus élevee pour les composites
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Figure 1.23: Evolution des propriétés mécaniques des composites hybrides lin-
verre/époxyde en fonction de la teneur volumique en fibres de verre : (a)
module d"Young et (b) résistance a la traction[149].

D’aprés ces différentes études, 1’hybridation modifie considérablement le comportement
mécanique des composites renforces par des fibres végétales. En effet, le composite hybride
présente généralement des propriétés intermédiaires entre les composites a fibres synthétiques

et les composites a fibres végétales.
1.7.3. Effet de I’hybridation sur I’absorption d’eau.

En raison de la sensibilit¢ des composites a fibres végétales a I’humidité, la caractérisation
mécanique seule des composites hybrides reste insuffisante. C'est dans ce contexte que 1’effet de
I’hybridation sur la cinétique de diffusion de I’humidité et les propriétés mécaniques de composites
hybrides lin-verre a été évalué dans divers travaux de la littérature [70,115,138,149,151-162].
Saidane et al [149] ont testé le comportement en traction des stratifiés a renfort sergé de lin et de

verre sous environnement humide.

Les résultats montrent que I'hybridation lin-verre améliore la résistance a I’humidité des composites
hybrides, en réduisant leur teneur maximale en eau, leurs coefficients de diffusion et leur
gonflement suivant 1’épaisseur (figure 1.24). De plus, comparée au composite a fibres de lin,
I'nybridation lin-verre réduit nettement les pertes des propriétés mécaniques aprés immersion dans
I’eau a 20°C.
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Figure 1.24: Evolution des paramétres de diffusion en fonction de la teneur volumique
en fibres de verre : (a) teneur maximale en eau et (b) coefficient de diffusion [149].

Des conclusions similaires ont été émises par Panthapulakkal et al.[152,160] dans le cas de
composites hybrides a base de matrice polypropyléne, renforcée par des fibres courtes de
chanvre et de verre, immergés dans 1’eau distillée a différentes températures. Les auteurs ont
montré que I’hybridation chanvre-verre augmente significativement la résistance a 1’humidité
des composites hybrides. En comparaison au composite chanvre-PP, I'ajout de 5% et 15% de
fibres de verre entraine une diminution de la masse a saturation d’environ 10% et 40%

respectivement, dans les composites hybrides.

L’impact de I’hybridation et le vieillissement hygrothermique sur le comportement en traction
et en flexion de composites hybrides lin-carbone a été étudié par Cheng et al. [162]. Ces auteurs
ont élaboré par thermocompression trois configurations en modifiant la position de la couche
de carbone. Les résultats obtenus montrent qu’apres le vieillissement hygrothermique, les
modules de rigidité en traction et en flexion des stratifiés hybrides diminuent tandis que la
déformation a la rupture en traction a augmenté, principalement en raison de la plastification et
de la détérioration de l'interface fibre/matrice. Les fibres de carbone réduisent la quantité d’eau
absorbée dans les composites hybrides et améliorent leurs propriétés mécaniques. Cette
amélioration est plus prononcée lorsque les fibres de carbone étaient placées dans les couches
extérieures des composites. Cependant, I'interface entre la couche de carbone et la couche de

lin est vulnérable aux attaques hygrothermiques et au délaminage.

Dans une autre étude, Calabrese et al.[161] ont évalué la durabilité et la stabilité mécanique de
composites hybrides verre-lin/époxyde soumis a un vieillissement par brouillard salin. Les

auteurs ont analysé 1’effet de I’hybridation sur I'absorption d'eau, le comportement en flexion
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et les propriétés mécaniques dynamiques des composites hybrides. Les résultats obtenus
montrent que I'ajout de six plis de verre UD permet d'améliorer la résistance a la flexion de 90%
et le module d’Young de 128% par rapport au composite non hybride lin-époxyde. L’ajout des
fibres de verre a I’extérieur du composite a fibres de lin le rend moins sensible a I’humidité et

offre une meilleure stabilité mécanique et dynamique aux composites hybrides.

Dans un travail récent, Cheour et al.[115] ont étudié I'effet de I'immersion a long terme dans
I'eau de composites hybrides quasi UD lin-verre/époxyde avec différentes sequences
d'empilement sur leurs propriétés mécaniques et d'amortissement. Les résultats obtenus
montrent que la masse a saturation et le coefficient de diffusion des composites hybrides
dépendent fortement de la séquence d'empilement entre les couches de lin et de verre. Par
exemple, la saturation en eau a été atteinte en moins de 25 jours pour une configuration de
renforts lin en couches extérieures. En revanche, 10 mois étaient nécessaires pour une saturation
avec renforts lin en couches intérieures. Par rapport au composite a fibres de lin, le
comportement mécanique du stratifié hybride lin-verre avec deux couches internes de lin et
deux couches externes de verre s'avere étre le plus satisfaisant en termes d'amortissement et de
module de flexion. Cette configuration permet une augmentation significative des modules de
flexion et de flexion spécifique (+38 % et +79 %, respectivement, par rapport au stratifié lin-
époxyde non vieilli). Elle permet de plus un ralentissement considérable du phénomeéne de

diffusion, tout en limitant la perte des propriétés.

D’apres les travaux de la littérature, il s’avere que le nombre d’études sur I’effet de I’hybridation
et du vieillissement hygrothermique sur I’endommagement mécanique, di a la perte de rigidité
durant les essais cycliques de charge-décharge, reste limité. A cet effet, nous nous intéressons
dans le chapitre 4 de la présente étude a 1’analyse de I’impact du vieillissement hydrique sur la
perte de rigidité de composites hybrides lin-verre/époxyde soumis a des cycles de charge-

décharge.

1.8. Analyse par éléments finis du comportement hygro-mécanique

La caractérisation expérimentale permet d’évaluer la durabilité et les propriétés mécaniques des
composites renforcés par des fibres de lin au cours de leur exposition a des environnements
humides. Néanmoins, la variabilité des propriétés physiques, diffusives et mecaniques des
fibres de lin et leur taille réduite rendent leur caractérisation experimentale difficile, notamment
lorsqu’il s’agit d’analyser leur comportement diffusif ainsi que les différents phénomenes
induits par la diffusion d’eau. Pour ces raisons, le recours a la modélisation par la méthode des

éléments finis s’imposerait pour une meilleure prédiction du comportement diffusif et hygro-
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mécanique des composites a fibres de lin ainsi leurs constituants au plus pres des conditions

réelles d'utilisation.
1.8.1. Modeles hygroscopiques et hygro-élastiques découplés

Le recours a une modélisation, notamment numérique, peut étre considérée comme une
alternative pour surmonter certaines difficultés expérimentales. Plusieurs chercheurs se sont
intéressés principalement a la modélisation homogéne des composites a fibres végétales en
utilisant la méthode des éléments finis, basée sur le modéle de Fick [103,163-167]. Par
exemple, Regazzi et al. [163] ont modélisé la diffusion de I'humidité, le gonflement
hygroscopique et la plastification du poly- acide-lactique (PLA), utilisé comme matrice d’un
composite lin-PLA, et du composite lui-méme. Pour décrire la cinétique diffusion d'eau au sein
des matériaux étudiés, le modele de Fick est adopté. Le gonflement et la déformation
hygroscopique sont considérés comme étant proportionnels a la teneur en eau locale. Enfin,
pour modéliser la plastification, les fonctions polynomiales du troisieme degré sont
implémentées dans le modele numérique pour fournir des modules locaux dépendant de la
teneur en eau locale. Les résultats des simulations se sont avérés étre en adéquation avec les
résultats expérimentaux, étant donné gu'aucun mécanisme irréversible ne se produisait comme
la relaxation ou 1’hydrolyse du polymére pouvant apparaitre a température élevée (proche de
50°C). De méme, Jain et al. [164] ont étudié la diffusion d’humidité dans des composites agave-
époxyde en considérant une modélisation homogéne utilisant des éléments finis 3D (figure
1.25). Les fibres ont une longueur moyenne de 2,8 m et un diametre compris entre 100 et 150
um. L'effet du traitement préalable des fibres d’agave par maturation alcaline sur le
comportement hygroscopique des composites est analysé. Les résultats expérimentaux ont
révélé une forte influence de la maturation alcaline sur I'amélioration de la durabilité des fibres
d'agave. Les coefficients de diffusion effectifs sont déduits en utilisant le facteur de correction
du bord et en appliquant la loi de Fick pour le calcul inverse. Les résultats des simulations
éléments finis utilisant les coefficients de diffusion effectifs ont permis une bonne prédiction

de I’absorption d’humidité dans les composites agave-époxyde.
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Figure 1.25: Modeéle homogéne de diffusion de I'humidité au sein d’un composite
agave-époxyde [164].

Contrairement a ces modeles éléments finis homogenes, les travaux qui traitent de la
modeélisation hétérogéne de diffusion d’humidité au sein des composites renforcés par des fibres
végétales restent limités [127,168-171]. Par exemple, Chilali et al. [127] ont considéré
I'nétérogénéité de composites a matrice époxyde renforcés de tissu serge de lin en utilisant deux
modeles géométriques [0/90] et elliptique pour décrire I'ondulation des tissus. Les simulations
numériques, basées sur 1’analyse « MASS DIFFUSION » du logiciel de calcul par EF
ABAQUS, ont permis d’estimer le coefficient de diffusion radial et le coefficient d'expansion
hygroscopique de la fibre de lin a 1’aide d’une approche inverse exploitant les données
expérimentales. Les résultats des simulations ont montré que le coefficient de diffusion de la
résine époxyde doit étre adapté afin de décrire correctement la courbe expérimentale
d'absorption d'eau. Ceci indique que les comportements de diffusion de la résine époxyde pure
et de la fibre de lin sont modifiés lorsqu'ils sont associés ensemble au sein d'un méme

composite.

Dans une autre étude, Zouari et al. [168] ont développé un élément fini triangulaire de
membrane a trois nceuds pour analyser le comportement hygroscopique d'un composite a
matrice époxyde renforcée par un tissu de lin sergé 2/2, vieilli par immersion totale dans de
I'eau de robinet a température ambiante. Pour tenir compte de I'hétérogénéité du composite lin-
époxyde dans le modeéle éléments finis, ils ont considéré une description sinusoidale de
I'ondulation du tissu de lin (figure 1.26). L'étude numérique de 1'effet de 1’épaisseur sur le
comportement hygroscopique du composite lin-époxyde a permis de montrer que les
coefficients de diffusion de la matrice époxyde et de la fibre de lin suivent une évolution

exponentielle en fonction de I'épaisseur du composite.
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Figure 1.26: Modélisation plane de la diffusion d'eau au sein d’échantillons composites de
lin-époxyde : (a) échantillon de 3 mm d'épaisseur (4 couches) (b) échantillon
de 4 mm d'épaisseur (6 couches) (c) échantillon de 6 mm d'épaisseur (8
couches) et (d) échantillon de 10 mm d'épaisseur (12 couches) [168].

D'apres cette recherche bibliographique non exhaustive sur la modélisation du comportement
hygroscopique, il s’avére que le nombre de travaux concernant la modélisation éléments finis
basés sur le modéle de Langmuir est limité. A cet effet, nous nous sommes intéressés (chapitre
3 de la présente étude) a la modélisation et & I’implémentation d’un nouvel élément
hygroscopique basé sur le modéle de Langmuir afin de décrire le phénomeéne de diffusion d’eau

dans les matériaux composites renforcés par des fibres de lin.

D’autre part, I’absorption d’eau dans les composites a fibres végétales engendre un gonflement
différentiel entre le renfort, fortement hydrophile, et la matrice, faiblement hydrophile. Ce
gonflement est a l’origine des contraintes meécaniques internes dites contraintes
hygroscopiques. En effet, dans le cas des composites a fibres synthétiques, les renforts sont
souvent hydrophobes et empéchent la résine de gonfler, ce qui crée également des contraintes
internes [172]. Dans le cas des composites a fibres végétales, les renforts possédent
généralement un coefficient d’expansion hygroscopique plus important que la matrice [173—
175], ce qui peut générer des contraintes internes plus accentuées que celles engendrées dans le
cas des composites a fibres synthétiques. A cet effet, la modélisation numérique par éléments
finis est considérée pour estimer les contraintes internes induites par l'absorption d'humidité,
notamment dans les composites a fibres synthétiques [176-182]. Contrairement aux études

relatives aux composites a fibres synthétiques, le nombre de contributions traitant de la
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modélisation numérique du comportement hygroélastique des composites a fibres végétales
reste relativement limité dans la littérature [121,127,165,166].

Par exemple, Peron et al. [165] ont développé un modele hygromécanique basé sur la méthode
des différences finies, dans lequel le probléme de diffusion est d'abord résolu, ce qui permet de
déterminer la distribution de la teneur en eau dans des stratifiés UD lin-polypropyléne. Ensuite,
le probléme mécanique est résolu en prenant en compte le gonflement hygroscopique dd a la
teneur en eau précédemment calculée. 1ls ont constaté que la plupart des plis sont soumis a une
contrainte de compression dans la direction transversale des fibres de lin. Dans un autre travail,
Chilali et al. [127] ont considéré I'analogie température-déplacement dans leur modéle éléments
finis pour estimer la contrainte interne induite par le gonflement hygroscopique dans des
échantillons lin-époxyde vieillis par immersion dans 1’eau de robinet. En particulier, ils ont
montreé la forte concentration de contraintes a l'interface fibre/matrice induite par le gonflement
différentiel entre les fibres de lin et la matrice époxyde. Des pics de concentration de contraintes
atteignant 300 MPa ont été estimés (figure 1.27), dépassant largement la résistance ultime a la

traction des échantillons lin-époxyde.

300

/
270 ‘:f \
. |
_ 240 ,l' lll
g L |
% 210 ” | 'l
2 180 - I I
Z 150 1 |
E 11,7, I
S 120 - | /
k= \ "
| . Meansiress | A
90 T
fJ \ 7 'll
o0 N \ -—/ T
ol A L
00 01020304 050607 080910111213 141535
z (mm)

Figure 1.27: Distribution de la contrainte moyenne de von Mises a saturation au milieu
d’échantillons lin-époxyde soumis a un vieillissement hydrique [127].

1.8.2. Modélisation du couplage Mécanique-Diffusion

Le modeéle de Fick, qui suppose que les paramétres diffusifs des composites sont constants, est
largement utilisé dans les calculs numériques, principalement en raison de la simplicité de sa
formulation similaire au probleme de conduction thermique de Fourier. Ce modele est déja
implémenté dans la plupart des codes d'éléments finis industriels. Cependant, plusieurs travaux
expérimentaux ont mis en évidence une dépendance du phénomeéne de diffusion de I’humidité

vis-a-vis du champ mecanique, tant pour la résine pure que pour les échantillons composites
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[129-133]. Ce couplage entre la cinétique de diffusion et les états mécaniques a été mis en
exergue par le biais de tests de vieillissement sous sollicitations mécaniques. 1l permet ainsi de
mettre en évidence une relation non linéaire entre les contraintes appliquées et la diffusivité

globale (ou macroscopique) des échantillons étudiés.

Dans cette partie, nous présentons brievement deux approches pour modéliser le couplage
hygro-mécanique. La premiére s’inscrit dans le cadre de la thermodynamique a travers le

potentiel chimique de I’eau, et la seconde, empirique, est issue de la théorie du volume libre.

> Approches thermodynamiques

La notion du couplage entre le phénomene de diffusion et 1’état mécanique fut introduite par
Weismann [81,183] qui suppose que le comportement mécanique, en particulier viscoélastique
du polymeére, génére un couplage avec le probléeme de diffusion. Plus récemment, des
chercheurs ont essayé de formaliser ce couplage, a 1’aide de la thermodynamique des processus

irréversibles [184-186]. Celui-ci est exprimé a travers le potentiel chimique de I’eau 20 :

o OF

=— 1.2
4= 12)

Ce potentiel chimique dérive de I’énergie libre de Helmholtz, notée F, par rapport a la quantité
d'eau n,.

L’écriture de 1’énergie libre comporte un terme dépendant de la teneur en eau et un autre
dépendant des propriétés du matériau afin d’assurer le couplage entre les deux phénoménes

physiques :

F=F+nf(c)+V W (1.3)
ou F, est I’énergie libre de Helmotz du polymére sec et n_ est le nombre de moles de polymere

contenues dans le volume V. De plus, f,(c) est la variation d’¢énergie libre due a I’absorption

de I’eau et W 1’énergie élastique par unité¢ de volume (W = Eo-- ¢ ). La contrainte mécanique

est liée a la déformation en utilisant la relation suivante :
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o=H- (6=, ©) (1.4)
ou H est la matrice d’¢lasticité, Cla teneur en humidité et 4 le vecteur d'expansion

hygroscopique.

Cette approche a été appliquée par Sar et al. [184]. Ces derniers ont utilisé I’approche
thermodynamique pour décrire le comportement hygroscopique d’échantillons d’époxyde pure
soumis & des pressions variables. Les résultats de leurs simulations numériques ont montré que

lorsque la pression appliquée augmente le phénomeéne de diffusion est ralenti (figure 1.28).
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Figure 1.28: Effet de la pression appliquée sur la teneur moyenne en humidité au sein
d’échantillons d’époxyde pure [184].

L’approche thermodynamique implique généralement de nombreuses variables d'état internes
qui sont parfois difficiles a caractériser expérimentalement surtout pour les composites
renforcés par des fibres végétales. Actuellement, [’approche thermodynamique

hygromécanique est formalisée uniquement pour des polymeéres purs [184-186].

» Approche du volume libre
L’approche du volume libre suppose que, le couplage entre le coefficient de diffusion et le
champ mécanique soit exprimé principalement en utilisant le tenseur des déformations [187].

Ce choix suppose que la mobilité des molécules d'eau dans le réseau polymérique est

. T . . . , . | PP
physiquement liée a I'espace disponible incarné par le volume libre V'. Ce volume est défini
comme la différence entre le volume observable macroscopique V et le volume réel occupé par

les molécules de polymeére V, coloré en rouge sur la figure 1.29.
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Figure 1.29: Le volume libre dans un échantillon de résine pure. Les zones rouges
représentent les régions occupées par le polymere et les zones bleues le
volume libre existant entre les molécules de polymere[182].

En supposant que la diffusivité est liée au volume libre par I'équation de Doolittle modifiée

[187,188], le rapport entre la diffusivité du polymeére dans un état de déformation donné D(e,t)

o iz . . 0 ., ., .
et la valeur de référence correspondante a I'état sans déformation D™ est exprimé par I’équation

In(MJza[i— 1 J (L5)
D° V) V'(et)

OU V, et V'(e,t) sont respectivement les fractions volumiques libres du polymére sans

suivante:

déformation et du polymere déformé, et a est un parameétre lié au matériau déterminé a partir

de résultats expérimentaux.

Il est possible de relier V'(g,t)et V, dans le cadre de I’hypothése des petites déformations par

la relation suivante :

AV (g,t
V'gt) =V, +L (1.6)
VO
ol AV (g,1) est la variation de volume induite par la charge mécanique et V, le volume dans un

état libre de toute contrainte.

AV (g,t
En considérant des déplacements faibles, le rapport % peut étre approché par la trace
0
du tenseur des déformations note tre. De ce fait, I'équation (1.6) peut étre écrite sous la forme

suivante :
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D(s,t) =D, exp[\%} (1.7)

Nous pouvons déja remarquer que lorsque 1’échantillon est en traction (tre > 0), le coefficient
de diffusion D(&,t) augmente. Inversement, en compression, D(e,t) diminue, ce qui est

conforme a quelques résultats expérimentaux [182,184].

Dans la littérature, I’approche du volume libre était utilisée exclusivement pour décrire le
couplage hygro-mécanique dans les résines pures et les composites a fibres synthétiques
[182,187,189]. Par exemple, dans le travail de Pert et al. [182], les auteurs ont comparé les
résultats de deux modeéles hygro-élastiques bases sur la loi de Fick classique en supposant une
diffusivité constante et une diffusivité dépendant de la déformation pour une résine époxyde
pure et un composite verre-époxyde. Les résultats sur les contraintes et la teneur en humidité
ont montré une différence entre les deux modéles pendant la phase transitoire du processus de

diffusion de I'humidité.

D'apreés les résultats de cette recherche bibliographique non exhaustive sur la modélisation des
comportements hygroélastique des matériaux composites, il s’avére que le nombre de travaux
concernant la modélisation par éléments finis du comportement hygroélastique des matériaux
composites a fibres végétales est limité. Dans cette optique, nous nous sommes intéressés dans
le chapitre 5 de la présente étude a la modélisation et 1I’implémentation d’éléments finis

hygroélastiques a diffusivité constante basée sur les modeles de Fick et de Langmuir.
1.9. Conclusion

Ce chapitre a consisté en une synthése bibliographique sur des matériaux composites
biosourcés, a matrices polymériques renforcées par des fibres végétales, notamment la fibre de
lin. Aprés une présentation des fibres végétales (composition, structure, comportement
mécanique) et de la fibre de lin en particulier, réputée pour ses bonnes propriétes spécifiques,
comparables a celles de la fibre de verre, une attention particuliére s’est portée sur la sensibilité
des composites a fibres végétales a I’humidité et a la température qui constituerait une entrave
majeure a leur développement.

Les travaux présentés dans ce chapitre ont montré que 1’hybridation entre des fibres de lin et
des fibres synthétiques, telles que le verre, peut améliorer les propriétés mécaniques et la
résistance a l'absorption d'eau des composites hybrides. D'autre part, les études relatives a la
modélisation numérique par €léments finis de la diffusion d’eau dans les composites a fibres de

lin, basées sur le modele de Fick et de Langmuir découplés, mettent 1’accent sur le niveau de

52



contraintes d’origine hygroscopique. Ces contraintes peuvent induire des endommagements

microstructuraux et conduire a des variations des propriétés mécaniques.
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Chapitre 2

Caractérisation mécanique des matériaux
de I’étude
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2.1. Introduction

Le présent chapitre est consacré a la présentation des matériaux, du procédé de leur mise en
ceuvre et des méthodes expérimentales utilisées dans le cadre de ce travail doctoral. Dans un
premier temps, les constituants choisis pour élaborer les composites non hybrides et hybrides
lin-verre sont présentés. Ensuite, 1’analyse de leur comportement en traction est présentée dans
le but de mettre en évidence I'effet de I'ajout des fibres de verre aux composites renforcés par
des fibres de lin. Cette hybridation procure aux composites lin-époxyde plus de rigidité et des

propriétés mécaniques plus élevées.

2.2. Présentation des constituants

2.2.1. Larésine époxyde

Dans ce projet doctoral, nous nous intéressons aux résines époxydes, en raison de leurs
propriétés mécaniques intéressantes, leur facilité de préparation, leur faible retrait lors du
durcissement et leur bonne adhésion a une grande variété de renforts. Notre choix s’est porté
sur une résine époxyde de type SR 8100 commercialisée par la société SICOMIN. Elle est
développée dans différents domaines, tels que la construction navale et 1’aéronautique, et
permet la production de pieces de petite et de grandes tailles, en offrant un temps de cycle

réduit. La résine SR 8100 présente les caractéristiques suivantes :

Hautes performances mécaniques ;

Trés faible viscosité ;
- Développée spécialement pour l'injection a basse pression et I’infusion ;
- Résistance a la température.

Le durcisseur utilisé est fourni par la méme société SICOMIN sous I’appellation SD 8823. 1l
permet d’obtenir d'excellentes propriétés mécaniques a température ambiante. Le systeme SR

8100 /SD 8823 offre une résistance a la température jusqu’a 80°C.

Les cycles de polymérisation proposés par le fournisseur consistent d’abord a effectuer une
réticulation de 24 heures a température ambiante, suivie d’une deuxiéme de 24 heures a 40°C
ou de 16 heures a 60°C a un taux d’humidité de 10%.

Ces cycles de polymérisation permettent d’obtenir une réticulation compléte du mélange-
résine-durcisseur. Le tableau 2.1 résume les propriétés physiques et mécaniques de la résine
époxyde utilisée pour un cycle de 24 heures a température ambiante suivi de 24 heures a 40°C

a un taux d’humidité de 10%.
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Tableau 2.1: Propriétés de la résine époxyde (donnees du fabricant).

Propriétés Epoxyde SR 8100/ SD Normes
8823
Masse volumique (kg/m?) 1158 NF EN ISO 2811-1
Viscosité a 20° (M.Pa.s) 340 NF EN ISO 2811-1
Température de Transition vitreuse (°C) 64 ISO 11357-2 : 1900
Module d’Young (MPa) 3200
Résistance maximale en traction (MPa) 66
NF T51-034
Résistance a la rupture en traction (MPa) 66
Allongement a la rupture en traction (%) 2,6

2.2.2. Le FlaxTape

Dans cette étude, le renfort en fibres de lin choisi se présente sous forme d’un voile de fibres
unidirectionnelles (UD), commercialisé par la société LINEO sous le nom de FlaxTape200
(figure 2.1). Le maintien des fibres de lin au sein du voile est assuré par une étape
supplémentaire lors du procédé de mise en forme des rouleaux. Celle-ci consiste a pulvériser
de la vapeur d’eau au niveau de la surface des fibres de lin, puis a appliquer une 1égere
compression afin de maintenir le rouleau [56,190]. Ceci entraine la réactivation des couches
externes de pectine qui agissent comme un ciment naturel permettant ainsi de coller Iégérement
les fibres les unes aux autres [190]. Ce traitement facilite également ’extraction et la
manipulation des fibres sans perturber leur positionnement dans le voile [190]. Le tableau 2.2

résume les propriétés physiques et mécaniques de ce renfort utilisé.

~N

Figure 2.1: Rouleau de renfort UD de Flaxtape 200.
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Tableau 2.2 : Les principales propriétés physiques et mécaniques du renfort Flaxtape
200.

Caractéristiques physiques

Masse surfacique (g/m?) Masse volumique (kg/m?) Référence

200 1450 Fabricant

Caractéristiques mécaniques

Module d’Young Contrainte a la rupture Allongement a la rupture  Référence
(GPa) (MPa) (%)
35-75 450-1035 1,35-3,5 [29,190]

2.2.3. Les fibres de verre
Les fibres de verre offrent un excellent rapport performance-prix, une haute résistance aux
agressions de produits chimiques, une bonne résistance en traction et d’excellentes propriétés

d’isolation.

Dans ce cette étude, nous considérons un tissu quasi-unidirectionnel de fibres de verre, fourni
par Dentreprise SICOMIN. Ces fibres sont compatibles avec les résines époxydes et
conviennent pour toutes applications composites. Tout comme le renfort Flaxtype 200, ces
fibres sont livrées sous forme de rouleaux de tissu (figure 2.2). Le tableau 2.3 résume les

propriétés physiques et mecaniques des fibres de verre.

Figure 2.2 : Renfort quasi-UD aux fibres de verre utilisé pour I’élaboration des
composites de I’étude.
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Tableau 2.3: Les propriétés physiques et mécaniques principales des fibres de verre.

Caractéristiques physiques

Masse surfacique (g/m?) Masse volumique (kg/m?) Référence

300 2540 Fabricant

Caracteéristiques mécaniques

Module d’Young Contrainte a la rupture Allongement a la rupture  Référence
(GPa) (MPa) (%)
74 2500 4,8 Fabricant

2.3. Mise en ceuvre des composites non hybrides et hybrides

Plusieurs techniques existent pour la mise en ceuvre des matériaux composites telles que les
procédés de moulage par injection, le moulage au contact, la thermocompression et I’infusion
sous vide. La mise en ceuvre des matériaux composites utilisés dans ce travail a été effectuée a
I’aide de la technique d’infusion sous vide. Cette technique présente de nombreux avantages
comme son codt réduit, son taux volumique de fibres relativement important obtenu pour les
fibres de lin (35%) et pour les fibres synthétiques (50%). La technique de I’infusion sous vide
permet également d’obtenir un taux porosité faible en comparaison aux composites obtenus par
moulage en contact en raison de 1’évacuation des bulles d’air résiduelles dans la préforme due

a la technique du tirage de vide.

L’infusion d’une résine consiste a faire passer celle-ci a travers 1’épaisseur d’un empilement de
tissus secs. L’écoulement de la résine est engendré par une dépression créée a 1’aide d’une
pompe a vide. La préforme est disposée sur un moule rigide, préalablement ciré avec un agent
démoulant. Ensuite, un tissu d’arrachage est placé sur cette préforme pour faciliter son
démoulage apres durcissement. Enfin, un tissu drainant et un tissu micro-perforé sont déposés
au-dessus du tissu d’arrachage afin d’améliorer la répartition de la résine et favoriser son
écoulement. L’étanchéité de la préforme est assurée par une bache a vide qui recouvre
I’ensemble (figure 2.3). L'aspiration de la résine est également assurée par d’autres matériels
(raccords, robinets d’arrét en plastique, serpentin flexible, gaine pour recouvrement du

serpentin et tuyaux de différents diametres).

Les principaux parameétres utilisés lors de 1’infusion des composites de 1’étude lin-époxyde,

verre-époxyde et lin-verre-epoxyde sont résumeés dans le tableau 2.4Tableau 2.4.
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Bache étanche Tissu drainant
Entrée de la Tissu d’arrachage
o résine Stratifié
Gaine d’entrée 1 Film de démoulage \
N

Mastic
Vide
Gaine de sortie I
Moule en verre

Figure 2.3 : Procédé de mise en forme par infusion sous vide

Tableau 2.4 : Paramétres du procédé d’infusion utilisé dans ce travail

Nature de la préforme 08 plis de fibres unidirectionnelles ( lin/verre)
Dimensions des plaques infusées 300%400 mm?
Pression d’aspiration 0,7 bar
Nombre de points d’aspiration 01
Nombre de points d’injection 01
Température du procédé Température ambiante

Dans le but d’étudier I’impact de 1’hybridation lin-verre sur le comportement mécanique en
traction des composites lin-époxyde, différents stratifiés non hybrides et hybrides lin-verre ont

été élaborés, comme le montre la figure 2.4.

3 (]
(€)) (b)
o .
g | .
Fibre de lin X }IL Fibres de verre
80 ) @ Oi
© I .
(e) ®
® (h)

Figure 2.4 : Séquences d’empilement des stratifiés hybrides et non hybrides.
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Afin de déterminer la fraction volumique des fibres et le taux de porosités des composites
étudiés, des échantillons de forme carrée de coté 25mm ont été découpés en utilisant une

machine a découper au laser.

Le taux de fibres total V., des matériaux hybrides est déterminé par 1’équation suivante [118]

1
m.—-—m, —m X
1+ e My — My, Pi, X Py,
My X Py, + Mg, X Py, P

ou m,est la masse de 1’échantillon, m,et p, sont respectivement la masse et la masse

v, - (2.1)

volumique des fibres i (i=12), et p_ la masse volumique de la matrice.

Les fractions volumiques des fibres de verre v, et de lin v, sont données par les équations
suivantes :
Vfl m,

V. =—= i ,1(i=12 2.2
f; VC pfi ><VC I(I ) ( )

ou V, = LxIxh estle volume de échantillons.
Les taux de porosités dans les composites non hybrides v  sont déterminés a partir de

I’expression suivante [118]:

nP x
V. =1- M, + Prs (i_
P LxIxhxp h o

1
=) (2.3)
Pi
ou p, estladensité surfacique du renfort et n P est le nombre total de plis.
Les taux de porosités v, dans les composites hybrides sont estimés par la loi de mélange:

V, =V, +V, (2.4)

ou V, est les taux porosités des fibres i (i=12), dans les composites hybrides donnés par

I’expression suivantes :

V fi
Vpi :WXV;‘ (25)

ol V¢ et Vv sont respectivement les fractions volumique et les taux porosités des fibres des
composites non hybrides i (i=1,2).

Les tableaux 2.5 et 2.6 résument les caractéristiques principales des stratifiés non hybrides et

hybrides ainsi que leurs désignations.
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Tableau 2.5: Fractions volumiques des fibres et des porosités des composites lin-époxyde
et verre-époxyde.

Matériaux Epaisseur (mm) V2 (%) V) (%)
Lin-époxyde 2,93+0,06 37,86+0,36 4,46 +0,02
Verre-époxyde 2,05+0,07 48,44+0,64 1,81+1,20

Tableau 2.6: Désignation des stratifiés hybrides lin-verre.

Désignation ~ Nombre de Séquence Epaisseur Fraction volumique
plis d’empilement (mm) (Lin/Verre) (%)
(Lin/Verre)

[La]s 8/0 L-L-L-L-L-L-L-L 2,93+0,06 37,86+0,36/0
[La/V]s 6/2 L-L-L-V-V-L-L-L  2,75+0,04  30,99+0,44/8,60+0,12
[L2/V2] s 4/4 L-L-V-V-V-V-L-L  2,54+0,03 22,61+0,25/18,10+0,21
[L/V3] s 2/6 L-V-V-V-V-V-V-L  2,22+0,07 13,95+0,64/32,59+0,96
[V/L3] s 6/2 V-L-L-L-L-L-L-V  2,73+0,06 30,26+0, 47/9,76+0, 82
[V2/L2] s 4/4 V-V-L-L-L-L-V-V = 245+0,09 22,16+0,71/19,20£0,75
[Va/L]s 2/6 V-V-V-L-L-V-V-V = 2,19+0,02 12,69+0,07/32,60£0,19

[Vals 0/8 V-V-V-V-V-V-V-V  2,05+0,07 0/48,88+0,64

Nous remarquons que la fraction volumique des fibres de verre dans le composite verre-
époxyde est supérieure a celle du composite lin-époxyde avec également un taux de porosités
moins élevé (tableau 2.5). Ceci est probablement lié a la faible mouillabilité a la résine époxyde
des fibres de lin de nature végétale en comparaison avec les fibres de verre [191,192]. Cette
variation de mouillabilité conduit a des fractions volumiques des fibres et des vitesses
d’infusion différentes. En effet, la résine époxyde présente une grande vitesse d’écoulement et
un faible délai d’infusion dans le composite verre-époxyde en comparaison avec le composite
lin-époxyde. D’autre part, la vitesse d'écoulement de la résine lors de la mise ceuvre est
inversement proportionnel a la taille des porosités [193,194]. Dans le cas des échantillons
hybrides la présence des fibres de verre réduit le taux de porosité dans le composite, elle
présente des valeurs variantes entre 3,87+0,54 % pour [L3/V]s et 2,34+0,13 % pour [V3/L]s. Le
tableau 2.6 montre que 1’ajout des fibres de verre au composite non hybride lin-époxyde réduit

I’épaisseur du composite et augmente le taux de fibre des composites hybrides.
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2.4. Analyse des microstructures par microscopie électronique a balayage
(MEB)

L'étude de la microstructure des matériaux composites est la premiere étape avant leur
caractérisation mécanique. En effet, elle renseigne sur la distribution des renforts dans la

matrice, la présence de porosité ou encore d'éventuels problémes d’interface fibre/matrice.

Dans cette optique, des observations microscopiques ont été effectuées sur des échantillons de
section carrée (10 mm x 10 mm) des composites lin-époxyde, verre-epoxyde et hybrides lin-
verre. Ces échantillons ont eté enrobes a froid dans une résine époxyde a afin de faciliter leur
manipulation pendant la phase de polissage. Ensuite, ils ont été polis jusqu’a la disparition des
rayures visibles au microscope optique. Enfin, ils ont été analysés a l'aide du microscope
électronique a balayage (MEB) "JEOL JSM-7900F" du laboratoire de Recherche en
Nanosciences (LRN) a I’Université de Reims Champagne Ardenne (figure 2.5). Ce microscope

utilise la technique du bas vide pour l'isolation des échantillons.

Les images obtenues par MEB sont présentées dans les figures 2.6, 2.7 et 2.8 . L’analyse a été
effectuée sur un champ large des composites verre-époxyde et lin-époxyde comme le montre la
figure 2.6. Cette derniére montre que les fibres de verre ont une forme circulaire ayant un
diametre relativement identique et qu’elles sont réparties d’une fagon aléatoire dans la matrice

époxyde (figure 2.6.a, étiquette 1)

Figure 2.5: Microscope électronique a balayage "JEOL JSM-7900F" .
La figure 2.6.b montre une répartition quasi-uniforme des fibres de lin dans la matrice époxyde

malgré quelques zones locales de forte concentration de fibres et d’autres moins denses. Elle
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montre également la présence de faisceaux de fibres (figure 2.6.b, etiquette 2) appelés fibres
techniques de diamétres variant de 100 um a 300 pm, ainsi que des fibres ¢lémentaires bien

séparées et entourees de résines de diametres D, =25 um (figure 2.6.b , étiquette 3). Des

lin
observations équivalentes ont été rapportés dans le travail de Monti [56] sur des composites
FlaxTape 200-Elium ont révélé la présence de fibres élémentaires qui présentent différents

diamétres dans ’intervalle [15-50 um] et la présence faisceaux de fibres unitaires possédant un

diamétre pouvant atteindre 250 um.

100pm JEOL 23/09/2021
SEM WD 6.0mm 12:43:18

(@) (b)

Figure 2.6: Vue globale des composites stratifies avec un agrandissement de x 200 (a)
verre-époxyde et (b) lin-époxyde.

La figure 2.7 présente un agrandissement plus important des composites lin-époxyde et verre-
époxyde afin d’analyser leurs microstructures d’une fagon plus fine. La figure 2.7.a montre que
les fibres de verre présentent une bonne adhérence avec la résine époxyde, et que leur diamétre
varie de 10 um & 15 pum. Sur la figure 2.7.b, nous pouvons clairement distinguer les faisceaux
de fibres de lin ainsi que les fibres élémentaires qui semblent mieux adhérer a la matrice (figure
2.7.b, étiquette 4) que les fibres techniques en faisceaux (figure 2.7.b, étiquette 5). On remarque
aussi que les fissures semblent étre localisées a I’interface entre certaines fibres techniques et
la matrice, ceci peut étre expliqué par la présence d’une couche de matiere organique entourant
les faisceaux de lin due au procédé d’extraction des fibres FlaxTape200 [190]. Il convient de
noter qu’il est difficile de savoir si ces fissures sont dues a I’absence d’interface ou a la

décohésion induite par la découpe et/ou le polissage des échantillons.

La figure 2.8 présente des images obtenues a partir du composite hybride Lin-Verre-époxyde
[L2V2]s. La figure 2.8.a montre un champ large de ce composite hybride et que I’hybridation

est de type intercouche avec des plis de lin et de verre bien distincts. Elle présente également
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les mémes observations déduites precédemment pour les fibres de lin et de verre avec une bonne
adhérence avec la matrice de ces derniéres. Ce constat est confirmé par I’agrandissement plus
important (figure 2.8.b, étiquette 6). Contrairement aux fibres de verre, les fibres unitaires de
lin présentent des décollements au niveau de I’interface avec la résine figure8.b étiquette 7,

nous constatons aussi que lors de la mise en ceuvre des composites, le lumen des fibres de lin

ne peut parfois étre intégralement rempli de résine comme le montre 1’étiquette 8 de la figure

2.8.b.

Figure 2.7: Observations microscopiques des composites avec un agrandissement de x
400 (a) verre-époxyde et (b) lin-époxyde.

(a) (b)

Figure 2.8: Observations microscopiques du composite lin-verre-époxyde [L2V2]s avec
un agrandissement de : (a) x 150, (b) x 2000.
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2.5. Caractérisation mécanique en traction des matériaux étudiés

2.5.1. Présentation des éprouvettes et du dispositif expérimental

Les essais de traction monotone ont été effectués a 1’aide d’une machine de traction de type
INSTRON modele 3382 (figure 2.9.a). Cette machine est dotée d’une cellule de charge de 100
KN et pilotée par le logiciel Bluehill. Cette machine est également dotée de deux extensomeétres
pour mesurer les déformations longitudinale et transversale. Les essais de traction ont été

réalisés en utilisant une vitesse de 2 mm/min.

() (b)

Figure 2.9: (a) Machine de traction et (b) du dispositif de mesure.

Afin de caractériser la résine époxyde, la technique de "resin-casting " a été utilisée pour
élaborer des échantillons en forme haltére conformément a la désignation ASTM D638-10,
préconisée par I'ASTM (figure 2.10.b). Pour les composites stratifiés, les essais de traction ont
été réalisés a tempeérature ambiante sur des eprouvettes de forme rectangulaire découpées selon

la norme a la norme 1SO 527-4 (figure 2.10.a).
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Pour chaque matériau, au minimum cing éprouvettes ont été testées. Les valeurs du module
d’¢élasticité, de la contrainte maximale et de la déformation a la rupture sont déterminées pour

chaque éprouvette.

g
=
o
| |
V)
J |
250 mm
. 60 mm .
| |
=
=]
Wy
(o}
(@
S
& g
60 mm =
= e - -
:
o
(|
150 mm
(b)

Figure 2.10 : Géométries et dimensions des éprouvettes de traction pour caractériser: a)
les composites, et ( b) la résine époxyde.

2.5.2. Comportement mécanique en charge-décharge

Afin d’apporter un complément d’information sur le comportement mécanique des composites
de I’étude, nous avons effectué dans ce travail doctoral des essais d traction en charge-décharge.
L’objectif de ces essais est d’identifier et d’évaluer les différentes phases du comportement
mécanique des composites (élasticité, plasticité, viscosité, endommagement, etc.) et leur impact

sur le comportement mécanique des composites de 1’étude.

En raison de ’absence d’une méthode standard ce type d’essai, un nombre suffisant de cycles
doit étre choisi pour couvrir les différentes étapes du comportement des matériaux [12,195].
Ainsi, les essais de charge-décharge ont été effectués sur les composites de 1’étude, suivant la
direction longitudinale, avec une vitesse de 2 mm/min. Ces essais consistent a effectuer des
chargements a des niveaux de contrainte croissants. Ensuite, chaque cycle de chargement est
suivi d’une décharge a la méme vitesse (figure 2.11). Les boucles de décharge sont réalisées de

maniere a éviter d’imposer des sollicitations en compression au matériau.
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Figure 2.11: : exemple d’évolution d’un comportement mécanique en charge-décharge .

Afin de suivre I’évolution de la rigidité et distinguer les différentes parties du comportement
mécanique des composites de 1’étude au cours des essais de charge-décharge, leur perte de

rigidité P. est suivie en calculant, pour chaque cycle de charge-décharge, le rapport suivant :

(2.6)

Ou’ E/, est le module longitudinal aprés le i®™ cycle et E{ est le module initial. E/, est calculé

comme étant le rapport entre la contrainte o, et ladéformation &/, équivalente, comme illustré

sur la figure 2.12.

Contrainte (Mpa)

Déformation (%)
Figure 2.12: Calcul du module longitudinal du i é™e cycle.
2.5.3. Caractérisation de I’endommagement
Le suivi et I’identification de I’endommagement des matériaux composites qui peut apparaitre
lors des sollicitations mécaniques sont importants pour la maitrise de la fiabilité et la durabilité

des structures en service. Dans cette optique, la technique d’Emission Acoustique (EA) a éte
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choisie comme méthode non destructive dans le but d’identifier I’endommagement des

matériaux de 1’étude en temps réel au cours des essais.

Généralement, les sollicitations mécaniques provoquent des endommagements dans les

composites ceci crée ainsi des ondes élastiques transitoires de nature et de fréquence diverses

Dans la technique de EA, ces ondes générées sont détectées au moyen de capteurs
piézoélectriques en contact direct avec la surface du composite. Le capteur convertit I'énergie
libérée en signaux électriques, qui sont transféré a un ordinateur pour le transformer sous forme

de signaux d’émission acoustique ou de salves d’allure sinusoidale amortie (figure 2.13).

Les parametres caractérisant un signal peuvent étre regroupé en deux familles de variables,

temporelles et fréquentielle.

Le tableaux 2.7 résument les principaux parameétres temporels et fréquentiels enregistrés en
temps réel. Les tableaux montrent que la Fréquence Moyenne (FM), la Fréquence de

Réverbération (FR) et la Fréquence d'Initiation (FI) dépendent principalement des paramétres

temporels.
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Figure 2.13: Principaux parametres temporels mesurés en temps réel sur une salve
d’émission acoustique [12].

Tableau 2.7: Les parameétres temporels et fréequentiels définissant une salve d'EA.

Parameétre Définition

Amplitude Amplitude maximale de la salve ,son unité est le décibel
(dB)

Nombre de Coups (NC) Correspond au nombre de pics depassant le seuil sur la durée
de la salve

Energie Absolue (ENA) Correspond au contenu spectral du signal, ENA(atto Joules)
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Durée Correspond au temps entre le premier dépassement et le

dernier dépassement de seuil. Son unité est la microseconde
(“%)

Temps de Montée (TM) Correspond au temps entre le premier dépassement de seuil
et le temps jusqu'a lI'amplitude maximale du signal. Son
unité est la microseconde (#5)

Nombre de Coups Au Pic Correspond au nombre de pics entre le premier dépassement

(NCAP) de seuil et I'amplitude maximale
Frequence Moyenne (FM) FM = NC
" Durée

Fréquence de Réverbération ¥ __NC—-NCAP

R
(FR) Durée
Fréquence d'Initiation (FI) Bl = NCAP
- T™M
Fréquence de Pic (FP) Correspond a la fréquence ou I'amplitude maximale survient
Fréquence Centroide (FC) Le centre de masse du spectre de fréquence du signal

Dans ce travail doctoral, un systéme d’acquisition de la société Euro Physical Acoustics (EPA)
comprenant 2 voies est utilisé. Les signaux d’EA sont collecté par 2 capteurs Différentiels
piézoélectriques de type Micro-80, de bande passante 100 kHz — 1 MHz et de 10 mm de
diameétre, (figure 2.9.b) positionnés sur la surface de I’éprouvette avec une graisse silicone. Ces
signaux sont amplifiés par un préamplificateur avec un gain de 40 dB. Le seuil de détection des

signaux acoustiques a été fixé a 36 dB pour éliminer les signaux dus au bruit environnant.

D’autre part, les parametres d'acquisition de salve sont ajustés. Ces parametres sont : les PDT
(Peak Definition Time), HDT (Hit Definition Time) et HLT (Hit Lockout Time). Ces
parametres constituent des fenétres temporelles qui contrdlent la maniére dont les paramétres
des signaux sont calculés, ils dépendent principalement des propriétés du matériaux [196]. Les

valeurs de ces trois parametres utilisés dans notre étude sont : 30, 200 et 300, respectivement.

Les résultats des essais en charge-décharge et celles de 1’analyse par EA seront présentés en

détails dans le chapitre 4.

2.5.4. Analyse des propriétés mécaniques en traction

2.5.4.1. Résine époxyde

La figure 2.14 présente la courbe contrainte-déformation déduite des essais de traction sur la
résine époxyde. De maniére générale, la résine époxyde présente un comportement ductile

caractérisee par deux zones distinctes :
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» Zone 1: la contrainte varie linéairement avec la déformation jusqu’a la limite élastique
au voisinage de 22 MPa. Cette zone linéaire permet de déterminer le module d’élasticité

de la résine.

» Zone 2 : elle, représente le comportement non linéaire de la résine jusqu’a la rupture,
avec une contrainte maximale d’environ 58 MPa. Cette zone représente environ 70%

du comportement global de la résine.
Les propriétés mecaniques en traction de la résine sont résumees dans le tableau 2.8.

Tableau 2.8: Caractéristiques mécaniques de la résine époxyde

Matériau E(GPa) O ax (MPQ) &, (%)

Résine epoxyde 3,16+0,18 58,12+2,37 2,73%0,23

Les propriétés élastiques obtenues pour la résine époxyde sont trés proches de celles annoncées
par le fabricant. En revanche, les propriétés a la rupture sont inférieures de 1’ordre de 12 %.
Cette différence peut s’expliquer par le mode d’obtention des éprouvettes. D’autre part, une
partie de la variabilité a la rupture observée peut s’expliquer par la présence de petites bulles et
pores présents dans les éprouvettes et par d’éventuelles irrégularités géométriques dues a la

coulée «resin-casting ».
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Figure 2.14 : Courbe de traction de la résine epoxyde.

2.5.4.2. Matériaux composites non hybrides

Lafigure 2.15 présente les courbes contrainte-déformation des composites lin-époxyde et verre-
époxyde sollicités dans la direction des fibres (0°). La courbe de traction du composite lin-
époxyde fait apparaitre deux zones linéaires ([OA] et [AB]) distinguées par deux pentes

différentes, séparées par une zone de transition intermédiaire (figure 2.15.a). Ce comportement
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est bien connu dans la littérature dans le cas des composites renforcés par des fibres végétales
[12,57,197].

240

700 F D
c
220 650 -
200 600 [
10l 550 -
500 -
— 160 [ ~
= & 450
S uor S ot
f<)
£ o} E 30}
5 s
g 100 £ 300 -
3 S 0}
© gt
200
60 -
150 +
40+
B 100 F
20FA 50 |
00 02 04 06 08 1,0 12 00 02 04 06 08 10 12 14 16 18 20 22
Déformation (%) Déformation (%)
(@) (b)

Figure 2.15: Courbes contrainte-déformation des matériaux composites non hybrides :
(a) lin-époxyde et (b) verre-époxyde.

La premiere zone linéaire [OA], souvent associée au domaine élastique du composite, permet
de déterminer son module d’Young [118,198]. Ensuite, les courbes contrainte-déformation
s’incurvent d’une maniére légeérement non linéaire (partie[AB]) pour finir sur une troisiéme

partie [BC], globalement linéaire, qui s’étend jusqu’a la rupture du composite.

Le comportement observé au niveau des zones [AB] et [BC] est souvent attribué aux différents
mécanismes qui se produisent a 1’échelle de la fibre unitaire de lin [57,59,68,199-201]. Les
phénomeénes relatifs a I’apparition de I’endommagement dans la matrice [202] et a I’alignement
des microfibrilles avec 1’axe de la fibre unitaire lors d’un chargement axial, au réarrangement
des parties amorphes dans les parois cellulaires ou a la réponse élastique des microfibrilles
alignées [201] peuvent expliquer les deux comportements. La deuxieme partie linéaire [BC] est
caractérisée par une pente plus faible que celle de la zone [OA].Elle s’étend jusqu’ a la rupture
du composite, et elle correspond a la réponse élastique des microfibrilles une fois alignées avec

I’axe de sollicitation de traction [25].

Contrairement au comportement du composite lin-époxyde, le comportement du stratifié verre-
époxyde est globalement linéaire jusqu’a la rupture qui est de type fragile (figure 2.15.b).
Afin de déterminer les coefficients elastiquesE , E;, G,;, et v, rapportés aux axes du stratifie,

des essais de traction monotone ont été realises sur des eprouvettes lin-époxyde et verre-
époxyde dans les directions 45° et 90°. A partir de ces données, les modules de cisaillement

G,; ont été estimés en utilisant la relation (2.7), qui exprime le module d'Young d’un
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composite UD dont les fibres sont orientées d’un angle @ par rapport a 1’axe de traction en

fonction des grandeurs caracteristiques du pli [205]:

E E E G, E Jsm(e) 20s(0) @D

0 L T

4 - 4
1 cos(6) +sm(6’) +[ 1 2y,
Les caractéristiques élastiques des composites lin-époxyde et verre-époxyde sont présentées
dans le tableau 2.8. Les résultats obtenus mettent en évidence les faibles performances des
composites orientés a 90°et 45°. Les valeurs du module dans la direction 90 ° sont environ six
fois inférieurs a celles du module dans la direction 0 °, pour les composites lin-époxyde et

environ 4 fois pour le composite verre-époxyde.

Ces resultats montrent clairement que le composite a fibres de verre présente des propriétés
élastiques plus importantes comparées a celles du composite lin-époxyde.

Tableau 2.9: Propriétés élastiques des composites UD lin-époxyde et verre-époxyde.

E, (GPa) E, (GPa) G, (GPa) Vis
Lin-époxyde  21,88+0,85 3,73%0,11 1,48+0,14 0,35+0,02
Verre-époxyde  38,08+1,96 9,95+0,77 3,63+0,18 0,3+0,02

En raison de la différence des masses volumiques des fibres de verre et des fibres de lin, il est
de ce fait plus judicieux de comparer les propriétés élastiques spécifiques des composites de
I’étude. Les grandeurs spécifiques sont calculées par rapport aux masses volumiques des

composites obtenus par la loi de mélange équation suivante :
pc prvf +pm(1_vf _Vp) (28)

Les résultats des propriétés spécifiques présentés dans la figure 2.16, montrent clairement que
les modules d’élasticité spécifiques du composite lin-époxyde sont comparables & ceux du
composite verre-époxyde, principalement dans la direction des fibres. Ceci justifie ’intérét
d’utiliser les fibres de lin comme renfort dans des applications semi-structurelles tel que
I’automobile [71], offrant a la fois une legéreté et une rigidité relatives avec le respect de
I’environnement. En outre, nous remarquons que la contrainte maximale spécifique du
composite verre-époxyde dans la direction des fibres reste nettement supérieures a celle du

composite lin-époxyde.
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Figure 2.16: Propriétés mécaniques spécifiques des composites lin-époxyde et verre-
époxyde: (a) module de traction et cisaillement et ( b) contrainte maximale de traction.

2.5.4.3. Matériaux hybrides lin-verre

Dans cette partie, des essais quasi-statiques ont été réalisés sur des composites hybrides afin
d’évaluer la pertinence de 1’association verre-lin. Les courbes traction des composites hybrides
sont montrées sur la figure 2.17.

Elles présentent un comportement relativement similaire a celui du composite non hybride lin
époxyde.
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Figure 2.17: Courbes contrainte-déformation des matériaux hybrides et non hybrides.

75



Nous constatons que 1’ajout des fibres de verre améliore la rigidité du composite a fibres de lin
en augmentant la pente de la premiére partie linéaire des courbes de traction. Cette hybridation

réduit également la taille la zone incurvée de la courbe de traction du composite lin-époxyde.

Les propriétés mécaniques en traction des composites hybrides sont regroupées dans le tableau
2.9.

Tableau 2.10: Caractéristiques mécaniques des matériaux hybrides.

E(GPa) O ey (MPQ) &, (%)
[La]s 21,10+0,85 215,51+13,28 1,27+0,03
[La/V]s 23,66%0,66 266,39+25,47 1,31+0,02
[Lo/V2] s 28,76+0,61 346,94+15,56 1,42+0,14
[L/V3]s 32,33+1,62 446,67+24,68 1,60+0.19
[V/Ls]s 24,02+1,46 24431427 15 1,32+0,09
[V2/L2] s 29,27+2,05 314,23+27,90 1,35+0,13
[ValL]s 33,04+0,69 463,88+36,93 1,64+0,07
[Va] s 38,08+1,96 681,52+26,86 2,00+0,16

Afin de mieux analyser I’effet de I’hybridation sur les propriétés mécaniques des matériaux de

1’étude, nous présentons sur la figure 2.18 leurs propriétés mécaniques et spécifiques.

Les résultats indiquent que I'ajout de 8,6 % de fibres de verre (composite [L3/V]s ) entraine une
augmentation de 12% du module d’Young et de 20% de la contrainte maximale en comparaison
avec le composite non hybride [L4]s. Dans le cas du composite hybride [L2/V2]s (18,1% de fibres
de verre) , cette augmentation est respectivement d’environ 36% et 67% , respectivement. Cette
augmentation est attribuée au fait que les fibres de verre plus rigides que les fibres de lin. Des
conclusions similaires ont été établies dans la littérature sur 1’effet de I’ajout des fibres de verre
dans différents composites ([204] pour les composites a base de fibres de lin, [152] de chanvre,
[205] de sisal et[206] de jute).

En termes de propriétés spécifiques, le composite de lin-époxyde présente des caractéristiques

comparables aux composites hybrides.

En outre, la comparaison entre les propriétés mécaniques spécifiques de toutes les
configurations hybrides montre qu'un équilibre intéressant est obtenu pour la sequence

d'empilement [L2/V2]s par rapport aux autres stratifiés hybrides. En effet, le composite [L2/V2]s
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présente un module élastique absolu trés proche de ceux de [V2/L2]s et [V3/L]s et supérieur a
celui de [La/V]s (figure 2.18.a). Sa resistance & la traction est environ 30% et 15% supérieure a
celle de [La/V]s et de [V2/L2]s, respectivement, et 10 % inférieure a celle de [Vs/L]s (figure
2.18.b).
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Figure 2.18: Propriétés mécaniques spécifiques et absolues des matériaux composites
étudiés: (a)module d’Young et (b) résistance ultime a la traction.

A la lumiére de ces résultats montrant les performances mécaniques intéressantes du composite
[L2/V2]s et son symétrique [V2/L2]s , il s’avére d’abord qu’en plus de son caractére écologique

Verre

Yerre (96) = 18%), le composite [L2/V2]s présente des propriétés mecaniques spécifiques en

traction intéressantes et trés proches de celles du composite [Va/L]s (V" (%) = 32%) . Pour

poursuivre notre étude sur I’effet du vieillissement hydrique sur les propriétés mécaniques des
composites hybrides et non hybrides, notre choix s’est porté sur les composites [L2/V>]s et son

symétrique [V2/L2]s qui présentent des propriétés mécaniques en traction tres proches.

2.6. Conclusion

Ce chapitre a été dédié a la caractérisation mécanique d’un ensemble de matériaux composites
non hybrides et hybrides lin-verre afin d’évaluer I'impact de 1’hybridation sur leur
comportement. De ce fait différentes configurations ont été réalisées a I’aide du procédé

d’infusion sous vide.
Les résultats expérimentaux obtenus nous aménent aux conclusions suivantes :

» L’analyse microscopique des composites a fibres de lin et de verre a montré que les
deux fibres présentent des microstructures differentes, et que la variation de taille des

fibres de lin entraine une faible mouillabilité de ces fibres comparées aux fibres de verre.
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» De plus de son aspect écologique, le composite lin-époxyde présente des propriétés
mécaniques spécifiques comparables avec celles du composite a fibres de verre.

» L’ajout par hybridation de couches de verre aux plis de lin entraine une augmentation
des propriétés mécaniques des matériaux composites hybrides, du fait que les fibres de

verre sont plus rigides que les fibres de lin.

Cette étude a également montré que le composite [L2/V2]s présente un comportement en traction
monotone équivalent a celui de son symétrique [V2/L2]s avec des propriétés mécaniques
spécifiques intéressantes, et un faible taux volumique des fibres de verre. Par conséquent, nous
avons choisi d’étudier la durabilité des composites lin-époxyde, verre-époxyde, [L2/V2]s
et[V2/L2] aprés un vieillissement hydrique. Les composites non hybrides lin-époxyde , verre-
époxyde sont pris comme matériaux de référence pour leurs propriétés mécaniques relativement

connues.

Dans les chapitres suivants, nous étudions en particulier la cinétique de diffusion d’eau au sein

de ces matériaux et I’influence du vieillissement hydrique sur leurs propriétés mecaniques.
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Chapitre 3

Etude expéerimentale et de modeélisation de
la cinétique de diffusion d’eau dans les
composites de I’étude
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3.1. Introduction

Malgré les propriétés mécaniques spécifiques intéressantes des composites a fibres végétales et
leur faible impact sur 1I’environnement, plusieurs études ont soulevé la problématique de leur
durabilité, notamment en milieu humide, ce qui peut freiner leur développement dans certaines
applications industrielles [132,136,207-211]. En effet, la présence de molécules d’eau au sein
des composites a fibres végetales affecte principalement 1’interface fibres/matrice, ce qui
entraine une variation parfois importante de leurs propriétés mécaniques. Pour décrire le
comportement hygroscopique des composites a fibres végétales, le modéle de Fick 1D a souvent
été considéré dans la littérature pour identifier leurs coefficients de diffusion d’humidité
[70,110,115,123,131,132,212-214]. Toutefois, plusieurs études liées a la durabilité des
composites a fibres végétales ont montré que la diffusion d’humidité dans ces matériaux est un
phénomene assez complexe qui ne peut étre décrit uniqguement par le modele de Fick 1D
[75,212,215-217]. Dans ce cas, il est nécessaire d’utiliser une analyse tridimensionnelle (3D)
ou/et un modele de diffusion dont la physique est plus riche. Le modéle de Langmuir, adapté
par Carter et Kibler [85], est un candidat de choix. C’est un modéle plus général qui prend en
compte des phénomeénes, induits par la diffusion, qui ne sont pas considérés par le modele de
Fick tel que I’hydrolyse ou la plastification. C'est dans ce contexte que le présent chapitre se

situe.

L’objectif principal de ce chapitre est d’évaluer dans un premier temps les coefficients de
diffusion 3D, selon les modeles de Fick et de Langmuir, des composites lin-époxyde et verre-
époxyde vieillis dans 1’eau du robinet. A ce propos, des échantillons colmatés et non colmatés
ont ét¢ immergés dans l'eau afin de déterminer, via une démarche d’optimisation, leurs
parametres de diffusion. En particulier, I’effet de la nature des fibres et de la direction de la
diffusion sur leurs paramétres de diffusion sont examinés. L’évaluation de D’effet de
I'nybridation lin-verre sur la cinétique d’absorption d’eau et les paramétres de diffusion des
composites hybrides constitue le second objectif. La derniére partie est consacrée a
I'approximation par éléments finis du probleme hygroscopique et présente la formulation de
deux éléments finis hygroscopiques de membrane a trois noeuds basés sur le modele de Fick et
de Langmuir, respectivement. L’objectif principal de cette partie est d’estimer les coefficients
de diffusion longitudinal et radial de la fibre de lin en considérant 1’aspect hétérogene du

composite lin-époxyde en utilisant une approche inverse basée sur les résultats expérimentaux.
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3.2. Procédure expérimentale

Dans cette étude doctorale, un vieillissement hydrique a été considéré. Il consiste a immerger
totalement les échantillons composites dans 1’eau du robinet a température ambiante jusqu’a
leur saturation. Les résultats des essais d’immersion permettent d’identifier les parameétres de

diffusion des échantillons vieillis et leur évolution en fonction de divers parameétres.

3.2.1.  Préparation des échantillons

Comme évoqué précédemment, plusieurs plaques composites lin-époxyde et verre-époxyde ont
été réalisées en utilisant la technique de 1’infusion sous vide. Les plaques composites ont été
ensuite découpées afin d’obtenir des échantillons carrés de coté de 25 mm. Les échantillons lin-
époxyde sont composés de six plis de lin UD, tandis que les échantillons verre-époxyde sont
composés de huit plis de verre UD. Le nombre de plis a été choisi afin d’obtenir des plaques
avec le méme ordre d’épaisseur (2,68 + 0,20 mm pour le lin-époxyde et 2,05 + 0,07 mm pour
le verre-époxyde. Le taux de porosités dans les échantillons lin-époxyde et verre-époxyde est
de 4,64 £ 0,6 % et 1,28 £ 0,74 %, respectivement. Quant au taux de fibres, il est de 33,05+ 1,78
% pour le composite lin-époxyde et 48,88 + 0,64 % pour le composite verre-époxyde. Les
échantillons de forme parallélépipede ont été polis a l'aide d'une polisseuse en utilisant des

papiers abrasifs de taille granulométrique 600 pm afin d’obtenir des surfaces planes et lisses.

Pour identifier les coefficients de diffusion de ’humidité suivant les directions principales des
échantillons vieillis, notées X, y et z, une partie des échantillons a été colmatée a 1’aide d’une
peinture étanche comme le montre la figure 3.1. La direction x est la direction des fibres, y est
la direction transversale et z est la direction de 1’épaisseur. Le colmatage par la peinture étanche

permet ainsi de favoriser la diffusion d’eau dans une direction privilégiée.

O Surface non colmatée
B Surface colmatée

z
% Y & L./
X
@ (b) © (d)

Figure 3.1 : Conditionnement des échantillons lin-époxyde et verre-époxyde :
(a) échantillons non colmates, (b), (c) et (d) échantillons colmatés.

En plus des échantillons lin-époxyde et verre-époxyde, nous nous sommes intéressés aussi a
I’impact de I’hybridation par les fibres de verre sur la cinétique de diffusion d’eau au sein des

composites a fibres de lin. Pour cela des éprouvettes de traction (figure 2.10.a) non colmatées
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ont été completement immergées dans I’eau du robinet a température ambiante jusqu’a leur

saturation.

3.2.2.  Evolution de I’absorption d’eau

Avant d’étre immergés dans 1’eau, tous les échantillons carrés non hybrides et les éprouvettes
de traction hybrides ont été préalablement séches a 40°C pendant 96 h pour éliminer toute trace
d’eau. Lors des essais de vieillissement, 1’évolution de la masse des échantillons au cours du
temps a été mesurée a intervalles réguliers jusqu’a la saturation complete. Au moment de la
prise de masse, les échantillons ont été essuyés avec un papier absorbant pour éliminer les
pellicules d’eau présentes en surface. Les échantillons ont été ensuite pesés et a nouveau remis
en immersion totale afin de poursuivre le processus d’absorption. L’intervalle de temps entre
les mesures augmente au cours du processus de diffusion, en raison de la diminution de la
vitesse d’absorption d’humidité. Les masses des échantillons ont été mesurées a 1’aide d’une
balance (Ohaus Pioneer) dotée d’une précision de 1 mg. Le pourcentage d’eau absorbée par
chaque échantillon, noté M, (%), a été déterminé a I’aide de la formule suivante :

Wt _Wo

M, (%) = x100 3.1)

0

ol W, est la masse de 1’échantillon a 1’état sec a t=0 et W, est sa masse a un instant t du

vieillissement.

3.3. Cinétique de diffusion d’eau

Plusieurs modéles analytiques, en particulier les modeles de Fick et de Langmuir [80,85], ont
été considérés dans la littérature pour décrire la cinétique de diffusion d’eau au sein des
matériaux composites a matrice polymeére. Le modéle de Fick a été souvent utilisé pour décrire
la cinétique de diffusion dhumidité au sein des composites a fibres naturelles
[70,110,115,123,131,132,212-214], contrairement au modéle de Langmuir qui a été considéré
principalement pour décrire les anomalies de diffusion d’eau des composites a renforts
synthétiques [179,230-233]. Dans le cadre de ce travail, les modeles de Fick et de Langmuir
ont été adoptés pour décrire la cinétique de diffusion d’eau au sein des composites non hybrides

et hybrides vieillis.

3.3.1. Modele de Fick

Fick [80] suppose que toutes les molécules d’eau sont mobiles et libres de diffuser dans le
matériau. Le modéle de Fick relie le flux de matiére @ a la teneur en eau dans le matériau, noté
C, par la relation suivante :
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=D W (3.2)

ou D est le tenseur de diffusion d’humidité supposé symétrique.
L'équation différentielle de la diffusion permettant de prédire la teneur d’humidité en fonction

du temps et de I’espace est donnée par la 2°™ loi de Fick [80] :

%:div(gﬁ) _div(D- Vc) (3.3)

Dans notre cas, les directions, x, y et z sont les directions principales des échantillons vieillis et
la loi de Fick peut s’écrire comme suit si nous supposons que le tenseur de diffusion est

constant :

oc o°c o°c o°c

—=D,—+D,—+D,— 3.4
ot “ox*  Yey* ozt (34)
ou D,,D, et D,sont les coefficients de diffusion suivant les directions x, y et z.
La solution de I'équation (3.4) est donnée par I’expression suivante [222,223]:
. 2 p 2 2
oxp| -t D{zm} . Dy[ 2] +1J . DZ[Zk +1]
M g )° L | h
Tl ) 22 — 2 @9
M, °) {=51=0k=0 ((2|+l)(2]+l)(2k +1))

ou M, et M_ sont, respectivement, les masses a I’instant t et a saturation de 1’échantillon ; L, |

et h sont les dimensions de 1’échantillon vieilli (longueur, largeur et épaisseur).

Dans le cas d’une plaque de dimensions infinies [12] et des échantillons carrés non hybrides
colmatés ou la diffusion d'eau se produit principalement perpendiculairement aux faces non

colmatées, la solution de I'équation (3.4) se présente comme suit pour les trois directions :

&:l_( . Tiexp[ﬂztD ( 2i|+1] ZJ ,

T (@)

ou D=D,,D,ouD, etl=Louh.

En raison de la complexité de 1’équation (3.6), Shen et Springer [224] ont proposé deux

approximations afin d’identifer les parametres de diffusion du modéle de Fick. Cette approche
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consideére la relation suivante pour décrire la premiére partie de la courbe de sorption

Mt
<60%):
(17 <60%)

Sl S et b (3.7)

Dans cette partie, la quantité d’eau absorbée est proportionnelle a la racine carrée du temps.

M
Pour la deuxiéme partie de la courbe d’absorption [M_t 2 GO%J yI’approximation de la teneur

0

en eau absorbée en fonction du temps est donneée par la formule suivante :

0,75
%:1—exp —7,3(%} (3.8)

]

De ce fait, le coefficient de diffusion D, est calculé a partir de la premiére partie linéaire de la
courbe gravimétrique d’absorption d’eau en utilisant I’expression suivante :

2 2

L[ M, -M, I xk

M \/E—\/E =7 M (3.9)

ol k est la pente de la partie linéaire de la courbe M, = f(t /1), et les indices 1 et 2 se

D=rx

rapportent a deux points distincts de la partie linéaire.

3.3.2. Modele de Langmuir

Les interactions entre les molécules d’eau et les composants hydrophiles des matériaux
composites sont complexes. Le modele de Fick [80], ou toutes les molécules d’eau sont
supposées étre mobiles et participent au phénomene de diffusion, a été largement considéré
dans la littérature pour décrire la diffusion d’eau dans les matériaux composites a renforts
végétaux. Toutefois, les résultats rapportés dans quelques travaux [105,225] montrent que la

diffusion d’eau dans ces composites ne peut pas toujours étre décrite par le modéele de Fick.

Le modele de Langmuir utilisé pour modéliser la migration des neutrons [226] a été adapté
par Carter et Kibler [85] pour décrire la cinétique de diffusion d’eau dans une résine époxyde.
Dans ce modéle, I’ensemble des molécules d’eau, représenté par la teneur en eau ¢, est divisé

en deux sous-populations. La premiére, représente les molécules d’eau libres de diffuser, notée
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n, et la seconde représente les molécules qui sont liées au réseau polymeére notée N. Ces

derniéres ne participent pas au phénomeéne de diffusion.

Selon Carter et Kibler [85], lateneur en eau ¢ = N + n peut étre prédite par le systeme suivant

basé sur le modele de Langmuir :

a—n+@:div(Dy-\7n)

ot ot

oN

—=yn—- /AN

et B (3.10)
c=n+N

yn, =pN,

Ou D~ représente le tenseur de diffusion des particules libres, 5 représente la probabilité que

les molécules d’eau libres deviennent lies et B représente la probabilité que les molécules

liées deviennent libres.

La solution du systeme (3.10) est donnée par la relation suivante [85] :
M._(t
MO _ B gny (t) +i(e‘ﬁt —e7)+(1-e") (3.11)
M,  B+r B+y
ou f(t) désigne la solution analytique de 1'¢quation de Fick donnée par I’expression (3.5) .

3.4. Démarche d’optimisation en vue de I’identification des paramétres de
diffusion

L’identification des différents parametres liés aux modeles de Fick et de Langmuir a été

considérée en minimisant la fonction objectif g qui représente les écarts entre la teneur en

humidité prédite par les modéles analytiques de Fick ou de Langmuir et les résultats
expérimentaux :
n 2

q= (Ma(tk)_Mexp(tk)) (312)

i=1
ou M,(t,) est la teneur en humidité a I’instant t, évaluée a partir des solutions analytiques

des modeles de Fick ou de Langmuir, et M, (t,) est la teneur en humidité expérimentale au

méme instant.

A partir des équations (3.5) et (3.12), les variables d’optimisation pour le modéle de Fick sont

les coefficients de diffusion D, , D, et D, , ajoutées a ces variables les deux probabilités » et

S dans le cas du modéle de Langmuir.
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Dans la présente étude, la méthode globalisée de 1’algorithme de simplex de Nelder-Mead
[227,228] a été adoptee, en utilisant la fonction "fminsearch” du logiciel MATLAB

3.5. Résultats et discussion

3.5.1. Identification des parameétres de diffusion des échantillons colmatés

Les figures 3.2 et 3.3 montrent I’évolution de 1’absorption d’eau des échantillons lin-époxyde
et verre-époxyde colmatés suivants les trois directions principales X, y et z. Ces deux figures
montrent également la description quasi-parfaite de ces courbes expérimentales par les modeles
de Fick et de Langmuir 1D. La figure 3.2 montre que toutes les courbes d’absorption des
échantillons lin-époxyde présentent deux zones distinctes d’absorption. Dans la premicre

phase, I’augmentation de la masse d’eau absorbée est proportionnelle a la racine carrée du
temps de vieillissement Jt . Cette partie linéaire s’étend jusqu’a des valeurs de M, inférieures
a 70%-85% de la valeur de la masse a saturation M_. La deuxiéme zone est non-linéaire et elle

est caractérisée par une prise de masse progressive jusqu'a I’apparition d’un plateau d'équilibre
correspondant a la masse a saturation M_. Ces deux zones d'absorption sont caractéristiques

d’un comportement de type Fickien [80].

10
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= Direction y

Modéle de Fick 1D
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0.5 )

0 1000
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Figure 3.2 : Courbes expérimentales d’absorption d’eau des échantillons lin-époxyde
colmatés comparees aux solutions des modeles de Fick et de Langmuir 1D.
La figure 3.3 relative aux échantillons verre-époxyde colmatés montre que seuls les échantillons
colmatés dont la diffusion s’effectue suivant I’épaisseur atteignent le plateau d’équilibre et
présentent un comportement Fickien. La diffusion suivant la direction des fibres de verre et
suivant la largeur présente un comportement diffusif trés lent défini par des pentes faibles des

courbes d'absorption et I’absence de plateaux d’équilibre.
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Figure 3.3 : Courbes expérimentales d’absorption d’eau des échantillons verre-époxyde
colmatés comparées aux solutions des modeéles de Fick et de Langmuir 1D.

Pour chaque direction privilégiée X, y ou z, seulement deux parametres peuvent étre identifiés

dans le cas du modele de Fick (D,,M! ), et quatre parametres pour le modéle de Langmuir ( D,,
M! 7 et B aveci= 1,2, 3) en utilisant les équations (3.6) et (3.11). L’approximation de
Sheng et Springer (3.9) a été aussi considérée pour identifier les paramétres de Fick 1D.

Les parametres de diffusion des modeles de Fick et de Langmuir 1D déterminés a partir de la
procédure d’optimisation ainsi que les résultats obtenus par I’approximation de Shen et
Springer sont reportés dans les tableaux 3.1 et 3.2. Les tableaux montrent que la diffusion d’eau
se fait principalement suivant 1’épaisseur des échantillons verre-époxyde colmatés et ceci a été
déja rapporté dans quelques travaux de la littérature comme celui de Post et al. [229] sur des

échantillons verre-polyester.

Ce comportement peut étre expliqué par 1’effet barriere induit par les fibres de verre de nature
hydrophobe. En effet, la disposition des fibres de verre influe sur la diffusion des particules

d’eau dans la matrice époxyde [220] en les ralentissant et réduisant leur teneur maximale en
eau [230].

Pour les échantillons lin-époxyde colmatés, nous constatons que leur coefficient de diffusion
suivant la direction des fibres D, est 100 fois plus grand que celui suivant la direction de
I’épaisseur D, et environ 2,3 fois supérieur a celui suivant la largeur D, . Cette différence est

directement liee a la composition et la morphologie de la fibre de lin qui peut favoriser le
transport de l'eau le long de sa partie centrale creuse appelée lumen [231-234]. En outre, la

masse a saturation dans le sens des fibres de lin M X s'avere plus importante que celle dans les
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sens transversal M Y et de I'épaisseur M ? . Ceci peut s'expliquer par I'augmentation du taux de

diffusion (défini comme la pente de la courbe d'absorption) qui favorise davantage le
gonflement des fibres de lin et de la matrice, provoquant une propagation plus rapide des
microfissures a I'interface fibre-matrice. Ce processus fragilise davantage les échantillons lin-
époxyde vieillis et augmente ainsi leur capacité d'absorber I'eau. Ces explications sont
confirmées par les observations MEB de la figure 3.4 sur des échantillons lin-époxyde vieillis
jusqu’a saturation. En particulier, la figure 3.4.a montre des microfissures a l'interface fibre-
matrice qui peuvent étre induites par la formation de liaisons entre les composants hydrophiles
de la paroi primaire des fibres de lin (pectines, hémicelluloses) et les molécules d'eau [235]. La
figure 3.4.b montre des microfissures dans le faisceau de fibres de lin, principalement causées
par le gonflement hygroscopique différentiel entre les interfaces fibre-fibre et fibre-matrice. La
présence de ces microfissures augmente par capillarité la diffusion d'eau dans ces échantillons
composites. La figure 3.4.c montre la formation de micro-porosités avec une taille moyenne de
0,2 um qui s’avéerent plus petites que la taille du lumen (D, .,= 5-10 um) [236]. Ceci peut

lumen
s'expliquer par la dissolution dans I'eau de certains composants de la fibre de lin comme les
pectines. Ces vides augmentent la masse a saturation des échantillons lin-époxyde. La figure
3.4.d montre un arrachement partiel d'une fibre de lin d0 probablement & une rupture liée au

gonflement hygroscopique différentiel des fibres de lin.

Pour la diffusion d'eau dans les sens transversaux et de I'épaisseur (directions y et z), la masse

a saturation M est inférieurea M} alors que D, est 44 fois supérieur a D, (tableau 3.1).

Ces variations sont principalement liées aux dimensions de I'échantillon ou la largeur (direction
y) est presque 10 fois supérieure a I'épaisseur (direction z)[12]. En effet, lorsque les dimensions
augmentent, la masse a saturation diminue et les coefficients de diffusion augmentent comme
rapporté dans d’autres travaux [12,216,232,237]. Par exemple, Bunsell et al. [237] ont attribué
cette variation au réarrangement moléculaire du réseau polymérique lorsque les échantillons
sont plus épais, ce qui ralentirait la diffusion d'eau dans le composite. Pour les échantillons lin-
époxyde étudiés, la variation des masses a saturation avec les dimensions pourrait également
étre accentuée par l'augmentation de la cinétique de diffusion de I'numidité, qui provoque un
gonflement plus important des fibres de lin et de la matrice époxyde, comme expliqué

précédemment.
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Tableau 3.1 : Parameétres de diffusion des échantillons lin-époxyde et verre-époxyde colmatés déterminés par le modele de Fick 1D et
I’approximation de Shen et Springer dans les directions principales X, y et .

Coefficients de diffusion (107" mm* / s)

Masse a saturation M _ (%)

D D
Matériaux Solution analytique R=3 R, =—~
Y D, D, D, M (%) M (%) M (%) D, D,
Modéle de Fick 1D 648,65: 0,74 28579081  6,45+0,08 9,14+0,13 7,55+0,12 8,01:0,07 100,56 44,30
Lin-époxyde —
Appmx”gztr'i‘;g:re SNl 640461063 26385005  6,42:0,05 9,14%0,13 755012 801007 9976 41,00
Verre- Modéle de Fick 1D 0,5620,03 0,34x0,06  453%0,15 0,9t+0,02  0,9+0,04 0,83t0,03 0,12 0,07
époxyde Approximation de Shen et . . 4,56+0.27 . . 0,83+0,03 3 3

Springer

Tableau 3.2 : Parametres de diffusion des échantillons lin-époxyde et verre-époxyde colmatés déterminés par le modéle de Langmuir 1D dans les

directions principales x, y et z.

Coefficients de diffusion (10" mm® / s) Masse a saturation M (%) Probabilités (10°s™) - D, . D
Matéri 2Dl

689,7 30989 6,98 9,14 755 801 085 083 ogs ot 4923 385l

Lin-époxyde + + + + + + - + + 073 027 28 98,81 44,39

0,27 0,27 0,27 0,13 0,12 007 003 007 o001 ' '
184
Verre. _ 464 _ _ 083 _ _ S _ w2 _

epoxyde 0,27 0,03 0,04 1,42

90



— 10pm  JEOL 10
xl.000 1.,90KV LED SEM WD 6.4mm 12:16

x16,000 1.00xV

(c) (d)

Figure 3.4 : Observations microscopiques de sections transversales d'échantillons lin-
époxyde apres 70 jours de vieillissement (diffusion dans la direction x).

Au sujet de la comparaison entre les modeles de Fick et de Langmuir 1D, nous constatons que
les coefficients de diffusion obtenus a partir du modele de Langmuir sont supérieurs a ceux
déterminés par le modele de Fick. Certains travaux de la littérature [105,221,238-240]
expliquent cette différence par le fait que le coefficient de diffusion dans le modele de Langmuir
refléte exclusivement la vitesse de diffusion des particules d’cau libres et ne prend pas en
considération les particules liées supposées immobiles, contrairement au modele de Fick. En
effet, ce dernier considére une seule population de particules libres et le coefficient de diffusion
refléte la vitesse moyenne des deux populations considérées par le modele de Langmuir.

De plus, le tableau 3.2 montre que les valeurs de la probabilité 5 sont plus faibles que celles

de S, ce qui semble typique d’un comportement Fickien. Carter et Kibller [85] expliquent ces

valeurs faibles de  par la répartition uniforme des particules libres au niveau de 1’échantillon,
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ce qui tend vers un comportement Fickien. Ces auteurs n’ont pas spécifié les sites de liaison
des particules d’eau et ils ont introduit un rapport exprimant la relation entre les deux

B
B+y

probabilités ( ¥ = :0,85) Dans un autre travail de Grace et al. [221], les auteurs

expliquent I’allure Fickienne des courbes d’absorption de leurs échantillons verre-époxyde par
le fait que les molécules libres qui deviennent liées restent liées suffisamment longtemps, ce
qui ralentit le processus de diffusion des particules d’cau dans le composite. Par conséquent, le
comportement d'absorption de leurs matériaux semble étre uniforme et de nature Fickienne et

le rapport déterminé est ¥ =0,93. Grace et al. [221] n’ont pas spécifié la nature des liaisons

des particules d’eau avec le réseau polymérique.

Les résultats du tableau 3.2 montrent que les rapports définissant les probabilités , et f des
échantillons lin-époxyde colmatés sont quasiment identiques (y,, =0,981, y} =0,981 et

Zin =0,978).Ces rapports sont supérieurs a ceux des échantillons verre-époxyde colmatés

(szene =0, 940). Ce dernier rapport semble trés proche de celui donné par Grace et al. [221]

(}( =0,93)- Cette variation peut étre expliquée par la nature hydrophile des fibres de lin qui

favorise le phénomene de plastification en comparaison avec le composite verre-époxyde. En
effet, les molécules d’eau s’insérent entre les chaines moléculaires des pectines affectant ainsi
leurs interactions avec les fibrilles de cellulose [100]. Les liaisons entre les particules d’eau et
les matrices pectines sont supposées étre de type Van Der Waals [241], caractérisées par un
niveau d’énergie relativement faible par rapport & la liaison hydrogéne [242]. Ce niveau
d’¢énergie faible peut expliquer la forte mobilité des particules d’eau dans les échantillons lin-

époxyde qui se traduit par des rapports y,, plus importants que celui des échantillons verre-

époxyde suivant 1’épaisseur y_, . .

Nous constatons également que I’approximation de Shen et Springer donne des valeurs tres
proches de celles obtenues par la procédure d’optimisation 1D sauf dans les directions x et y
des échantillons verre-époxyde colmatés car le plateau d’équilibre n’est pas atteint.
Contrairement a la méthode de Shen et Springer, la procédure d’optimisation développée dans
ce travail permet d’estimer les coefficients de diffusion et les masses a saturation des
échantillons colmateés, en considérant ces derniéres comme variables d’optimisation. De ce fait,
nous considérons dans la suite de cette étude doctorale les valeurs obtenues par notre procédure

d’optimisation.
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3.5.2. Identification des coefficients de diffusion des échantillons non colmatés

Nous nous intéressons maintenant aux coefficients de diffusion des échantillons lin-époxyde et
verre-époxyde non colmatés. Nous vérifions d’abord si les coefficients de diffusion des
échantillons colmatés permettent de prédire la cinétique de diffusion d’eau dans les échantillons
non colmatés. De ce fait, les paramétres résumes dans les tableaux 3.1 et 3.2 ont été introduits
dans les équations (3.5) et (3.11) pour prédire la cinétique de diffusion d'eau au sein des

échantillons non colmatés et les résultats sont montres sur la figure 3.5.
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Figure 3.5 : Courbes d'absorption d'eau expérimentales des échantillons non colmatés
comparées aux solutions des modeéles de Fick et de Langmuir 3D en utilisant
les parametres de diffusion des échantillons colmatés : (@) verre-époxyde et
(b) lin-époxyde.

La figure 3.5.a montre que les coefficients de diffusion des échantillons verre-époxyde colmatés
décrivent correctement le comportement diffusif des échantillons non colmatés. Ceci est dii au
fait que la diffusion dans les échantillons verre-époxyde se fait principalement suivant
I’épaisseur [229]. Contrairement aux eéchantillons verre-époxyde, les coefficients des
échantillons lin-époxyde colmatés ne permettent pas de décrire le comportement diffusif des
échantillons non colmatés comme le montre la figure 3.5.b. Cette différence montre que la
diffusion d’humidité dans les composites a fibres de lin est un phénoméne complexe [216,217]
et que les paramétres de diffusion 1D identifiés a partir des échantillons colmatés ne permettent
pas de décrire le comportement diffusif 3D. Par conséquent, les parametres de diffusion des
échantillons lin-époxyde non colmatés doivent étre identifiés en méme temps par la procédure
d'optimisation avec deux contraintes supplémentaires sur les principaux parameétres de diffusion

(D, <D, et D, < D,).Ces deux contraintes sont déduites de I'identification des parametres de

diffusion des échantillons colmatés lin-époxyde (tableaux 3.1 et 3.2) . Les tableaux 3.3 et 3.4
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résument les coefficients de diffusion ainsi identifiés en utilisant respectivement les modeles de
Fick et de Langmuir 3D. La figure 3.6 montre une comparaison entre les courbes d’absorption
d’eau expérimentales et analytiques en utilisant les parameétres de diffusion des tableaux 3.3 et
3.4.

Tableau 3.3 : Parameétres de diffusion des composites lin-époxyde et verre-époxyde non-
colmates déterminés par le modeéle de Fick 3D.

D, D, D, D D
M * (%) R=—" R=—

Matériaux L, S, L, x y
(10"mm? /s) (@0"'mm’/s) (10"mm*/s) D D

Lin-epoxyde 213,09+0,01  107,38+0,08 3,55+0,01 9,15+0,10 60,00 30,22
Verre-époxyde 0,42+0,06 0,34+0,03 4,41+0,10  0,86+0,02 0,09 0,07

Tableau 3.4 : Parameétres de diffusion des composites lin-époxyde et verre-époxyde non-
colmatés déterminés par le modele de Langmuir 3D.

B D, D, D, /4 B R R
Matériaux o, Y, 7 4 7 4 x y
(10"mm*/s) (107" mm?*/s) (10"mm*/s) (10°s7)  (10's )

Lin-époxyde  225,38+7,71  124,31+4,25 3,58+0,13 0,09+0,01 3,95+0,13 62,84 34,36

Verre-époxyde 0,52+0,02 0,39+0,01 4,78+0,23  0,21+0,06 2,97+0,29 0,10 0,08

Nous remarquons que ces paramétres de diffusion permettent de décrire correctement le
comportement hygroscopique des échantillons non colmatés, en particulier, celui du lin-
époxyde. Il convient également de noter que les parameétres de diffusion d'eau des échantillons
lin-époxyde non colmatés sont différents de ceux des échantillons colmatés pour les deux

modeéles de Fick et de Langmuir.

D

z

D ) . .
De plus, nous remarguons que les rapports { R = Dx] et { R, = _VJ des echantillons non colmatés
D

z

(tableau 3.3) montrent une diminution de 41% et 32% respectivement par rapport a ceux des
échantillons colmatés (tableau 3.1). Cette diminution est probablement liée au mouvement des
particules d'eau que nous forgons a suivre l'une des trois directions principales dans le cas des
échantillons colmatés, en particulier dans la direction des fibres de lin, ce qui explique la valeur

importante de R, pour les échantillons colmatés. Pour les échantillons non colmatés, la direction

privilégiée est moins prononcée que dans le cas des échantillons colmatés, et nous obtenons
ainsi une sorte d'équilibre hygroscopique entre les trois directions principales, ce qui pourrait

expliquer la diminution relativement importante des rapports R, etR, .
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Figure 3.6: Courbes d’absorption d’eau expérimentales des échantillons non colmatés
compareées aux solutions des modeéle de Fick et de Langmuir 3D en utilisant
les parametres de diffusion des tableaux 3.3 et 3.4 : (a) verre-époxyde et (b)
lin-époxyde.

A I’issue de cette étude, en émettant I'hypothése que le processus de diffusion de I'humidité est

principalement contrélé par les fibres de lin UD, nous pouvons en deduire des rapports entre

leurs coefficients de diffusion longitudinal et radial (notés D} et D) équivalents a ceux
résultant de la procédure d'optimisation sur les échantillons lin-époxyde non colmatés
(RF =D, /D, =60) et (R- =D, /D, =62,84) basée sur les modéles de Fick et de Langmuir
3D, respectivement. Ces rapports sont considérés dans la section (3.7) pour estimer les

coefficients de diffusion longitudinal et radial de la fibre de lin selon les modeles de Fick et de

Langmuir, respectivement, avec I’hypothese suivante D =R! DF,i=F, L.

3.5.3. Effet de ’hybridation

La figure 3.7 montre I’évolution de la masse d’eau absorbée des éprouvettes de traction des
composites non hybrides et hybrides apres 70 jours de vieillissement hydrique. Toutes les
courbes montrent un comportement diffusif de type Fickien [80] avec des pentes et des plateaux
de saturation qui varient en fonction de la configuration. La courbe du composite lin-époxyde
présente le plateau le plus élevé et ceci est clairement attribue au caractére hydrophile des fibres
de lin. La pente et le plateau des courbes associées aux composites hybrides [L2/V2]s et [V2/L2]s

décroissent avec I'ajout des couches de verre, en particulier quand ces derniéres sont placées a

I’extérieur des éprouvettes.
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Figure 3.7: Evolution de I’absorption d’eau des éprouvettes de traction des composites
hybrides et non hybrides.

Dans la section précédente, nous avons constaté que la diffusion d’eau dans le composite verre-
époxyde se fait principalement suivant son épaisseur. Des conclusions similaires ont été faites
dans le cas d’éprouvettes de traction hybrides lin-verre-époxyde par Saidane et al. [149], en
comparant des éprouvettes colmatées sur les bords et non colmatées. Pour cela, nous avons

considéré le modele de diffusion de Fick 1D afin de décrire les courbes de la figure 3.7.

Les résultats de la procédure d’optimisation, résumés dans le tableau 3.5, montrent que I’ajout
des fibres de verre affecte fortement le comportement diffusif du composite lin-époxyde. Par
exemple, I’ajout de 18% de fibres de verre (configuration [L2/V2]s) réduit respectivement de

40% et de 50% la masse a saturation et le coefficient de diffusion D, du composite lin-

époxyde.

Tableau 3.5 : Parameétres de diffusion des éprouvettes de traction des composites non
hybrides et hybrides selon le modéle de Fick 1D.

Taux volumique des D, M_ (%)
fibres de verre g
(v, (%) (10"mm* /s)

[La]s 0 14,59+0,19 9,24+0,17
[L2V2]s 18,10+0,21 7,73%0,24 5,48+0,21
[V2L2]s 19,20+0,75 6,68+0,16 3,57+0,11

[Va]s 48,88+0,64 4,54+0,20 0,88+0,07

Le tableau 3.5 montre aussi que malgré les taux de fibres de verre proches des deux
configurations [L2/V2]s et [V2/L2]s, ces deux composites présentent un comportement diffusif
différent. Ceci peut étre expliqué par la position des fibres de verre, plus rigides que les fibres
de lin, dans le composite [V2/L:]s. Ces fibres limitent le gonflement hygroscopique des fibres
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de lin et réduisent ainsi la masse a saturation de ce composite en comparaison avec la
configuration [L2/V2]s. De plus, I’effet barriére causé par les fibres de verre expliqué dans la
section 3.5.1 ralentit la diffusion des particules d’cau, ce qui se traduit par une baisse du

coefficient de diffusion D, .

3.6. Modélisation par éléments finis du comportement hygroscopique des
composites de I’étude

Nous rappelons que le probleme de diffusion d’eau dans les composites renforcés par des fibres
végétales est souvent décrit dans la littérature par le modéle de diffusion de Fick [80] en raison
de sa formulation disponible dans plusieurs logiciels de calcul par éléments finis comme
ABAQUS. Dans ce travail, nous proposons une piste d’amélioration du modele de Fick qui
consiste a formuler et implémenter dans ABAQUS le modéle de diffusion de Langmuir [85].
En effet, le modéle de Langmuir peut étre considéré comme une généralisation du modele de
Fick et permet ainsi de décrire une classe de phénomeénes plus large que le modele de Fick
comme la plastification et I’hydrolyse.

3.6.1. Formulation variationnelle faible de I’équilibre hygroscopique

Nous considérons un solide composite bidimensionnel B, comme le montre la figure 3.8. Pour

décrire son comportement hygroscopique, nous introduisons la variable C(X,t) qui représente
la concentration d’humidité a un instant t du vieillissement en un point P de B, caractérisé par

son vecteur de position X.
imp

Matrice

N\

Oy Fibres

Figure 3.8 : Un solide composite 2D avec des conditions aux limites en humidité.
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3.6.1.1. Probléme de Fick

Dans un premier temps, nous considérons le modele de Fick pour décrire la cinétique de
diffusion de I’humidité au sein des échantillons de 1’étude. Les molécules d’eau supposées
libres de se déplacer dans le composite, sont décrites par la teneur locale C.Le probleme de

diffusion des molécules d’eau suivant le modele de Fick est décrit par I’équation suivante :

%:div(D- V) avec ¢ =c,,, sur S, (3.13)

Pour un probleme plan, D (supposé symétrique) et vc sont définis par les expressions

suivantes :
ac
D D OX
D=| * Yilet vec= 3.14
{DXY DYJ : @ ( )
oy

La forme variationnelle faible de I’équation de diffusion (3.13) est obtenue en introduisant la

fonction test cqui vérifie ¢c- =osur S, :

B

w,(6,¢) = (¢-div(D-Pc)) c'dV =0 - avec ¢ g (3.15)

La forme variationnelle faible de 1’équation de Fick peut étre réécrite sous la forme suivante :

w,(c,c’) = jCc*dV + ch* -D-VcdV + j CgdS=0 vc¢' (3.16)

: By B,
ou ¢, est le flux de diffusion normal & la frontiere 0B, du solide composite B, .
3.6.1.2. Probléme de Langmuir

Contrairement au modele de Fick, pour lequel toutes les molécules d’eau sont supposées libres
de diffuser dans le composite, le modele de Langmuir sépare les molécules d’eau en deux
populations ou phases. La premiere, notée n, est constituee des molécules d’cau libres ou
mobiles, tandis que la seconde, notée N, est composee des molécules liées qui ont réagi avec
les sites polaires du réseau polymere et les groupements hydroxyles. Par ailleurs, le modele de
Langmuir suppose que les molécules d’eau puissent changer de population. Ces migrations
d’une population a ’autre sont alors gérées par des fréquences (ou probabilités) caractérisées

par les paramétres y et 5. Le probléme de diffusion d’eau dans le matériau selon le modele de

Langmuir s’écrit [85] :
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on ON

—+—=div(D”- Wn)

ot ot

oN

—=yn—- 4N

o5t 7 B

c=n+N (3.17)
C=Cyp, SUr S,

yn,=pN,

De méme que pour le modéle de Fick, le tenseur de diffusion des particules libres D’, supposé

symétrique, et vn sont donnés par :

D’ DX7y 22
D’ = X = i
ny ; et Vn 8_n (3.18)
oy

La forme variationnelle faible de la premiere équation de Langmuir est obtenue en introduisant

la fonction test n*qui vérifie n* =osur S, :
w,(c,n) = _[(C—diV(Dy Fn)n'dV =0 .- avec ¢ :%+aa—’:l =n+N (3.19)
B0

L’équation (3.19) peut étre réécrite sous cette forme :

wz(c,n*):f én'dv +j Vn"- D’ Vnadv +j n'gdsS =0 (3.20)
B 9B,

BO
La forme faible de la deuxiéme équation de Langmuir est obtenue en introduisant la fonction

test N“qui verifie N* =osur S, :

W,(c,N") =] (N-yn+pN)N'dV =0, YN (3.21)

La forme faible de 1’équilibre hygroscopique selon le modéle de Langmuir est obtenue en
combinant les formes faibles (3.20) et (3.21) :
w,(c,n N)=[ nnav+] Nndv+] vn- D7 vnav+] n'gds+[ NNav
By By By 0By By
) ) . . (3.22)
+[ ANN'dV - [ ynN"dV =0, wn'et wN
By

By
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3.6.2. Approximation par éléments finis

L’ approximation par éléments finis des formes variationnelles faibles (3.16) et (3.22) nécessite
une premiere discrétisation spatiale et une deuxieme temporelle. Dans ce qui suit, nous
présentons les formulations de deux éléments finis de membrane triangulaires a trois nceuds

basés sur les modéles de Fick et de Langmuir.

3.6.2.1. Elément hygroscopique de membrane basé sur le modéle de Fick

Pour la discrétisation spatiale de 1’équation (3.16), un élément fini hygroscopique de membrane
triangulaire a trois nceuds est développé (figure 3.9). Les fonctions d’interpolation suivantes
N,=1-&-n,N,=¢& et N;=7(0< &7 <1)) sont utilisées pour approcher la concentration
d’humidité¢ au sein de 1I’élément hygroscopique en fonction des concentrations d’humidité

nodales :
c= YN (Em)e (3.23)

ou c; représentent les concentrations d’humidité nodales.

L’approximation (3.23) permet d’exprimer la concentration d’humidité et son gradient en

fonction des variables nodales :

c='N_-c, ; Vc=B,- c, avec Cn:{C1 C, C3}T (3.24)

C n? C

ou Cn est le vecteur des degrés de liberté¢ (DDL) de 1’élément de Fick.

3 n
Co. 3 +1
Cy C, 1 s
1 e . . 2
Element réel y Elément de référence
0

Figure 3.9 : L’élément hygroscopique de membrane triangulaire a trois nceuds basé sur
le modeéle de Fick.

Au niveau ¢élémentaire, I’approximation par ¢léments finis de la forme faible (3.16) s’écrit :
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w(c,.c,)="c," | | No- ‘N.av- ¢ + 'B,- D- B dV-c,+| N,- gdS|=0,vc,
By By 0B,

(3.25)
Apres simplification par ¢, I’équation d’équilibre hygroscopique selon le modele de Fick
s’écrit au niveau élémentaire :

K- c,+C- ¢,—~F. =0 avec F,=—[ N_- 4ds (3.26)

¢ 38,
ou C =_[ N, - 'N, dV est la matrice de vitesse de diffusion (moisture velocity matrix) et
BO

K, = I ‘B,- D- B.dV estlamatrice de diffusivité¢ de I’humidité (moisture diffusivity matrix).

By

Pour la discrétisation temporelle de 1’équation (3.26), nous avons adopté un schéma

d’intégration implicite. Pour cela, nous considérons un intervalle de temps [t,t + At] et nous

supposons que la solution est connue au début de I’incrément (2 I’instant t). L’intégration
implicite de 1’équation (3.26) donne alors le vecteur résidu élémentaire a la fin de 1’incrément

A t+At:

t+At AC trat vt '
RHAt =K . ¢ +C- n_F avec AC =C —C (327)
¢ AtC A

La matrice tangente ¢lémentaire de 1’élément fini triangulaire est obtenue en dérivant le vecteur

résidu élémentaire R par rapport a I’incrément des concentrations d’humidité nodales Ac,, :

6Rt+At C
- =—-K - — 3.28
T dAc, ° At (3.28)
3.6.2.2. Elément fini hygroscopique de membrane basé sur le modéle de Langmuir

Pour la premiére discrétisation spatiale, nous restons avec un élément triangulaire de membrane
a trois noeuds avec deux degrés de liberté par nceud qui représentent la teneur des particules

libre n, et la teneur des particules liées N, (figure 3.10) . Les trois fonctions de forme associées

a I’élément triangulaire de membrane a trois nceuds permettent d’approcher les teneurs des

particules libres et liées au sein de 1’élément hygrosopique :

n=3NEmn, § N=3NEN (3.29)
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n3,N33 3 q+1
n, N n,, N, : +1
1 Elamant réal 2 - 2
Element réel y Elément de référence
0

Figure 3.10 : L’¢élément hygroscopique de membrane triangulaire a trois nceuds basé sur
le modele de Langmuir.

Nous definissons le vecteur DDL de 1’¢lément triangulaire hygroscopique de Langmuir par
u, = {nl N, n, N, n, NS}T. En utilisant I’approximation (3.29), il est possible d’exprimer les
teneurs des particules d’eau libres et liées ainsi que le gradient des particules libres :
n=N'-u;N=N/'u ;V=B_- u, (3.30)
Au niveau élémentaire, I’approximation par éléments finis de la forme variationnelle faible

(3.22) s’écrit :

WE(u,,u)="tu," [(j N, - NV +[ No- NGV +] Ny« INGdv)- a, +
By By By

{j B, - D'- BV | yN,- 'Ndv+] BN, - tNNole- u +
B, Bo BO

0

| Nngz;dSJ =0 (3.31)

oB

Nous définissons les matrices suivantes :

Co=] N,- 'NV+] N- Nydv+] Ny INyav (3.32)
B, By By

KCLZI B, - D ’BCdV—j Ny - tNndV+I BN, - ‘N dvV (3.32)
By By B,

Apres simplification par u_", I’équation (3.31) s’écrit :
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n n

C,- U, +Kg - U —Fg =0 avec Fy =—| N 4dS (3.33)
oB

o

Pour la discrétisation temporelle de I’équation (3.34), nous avons adopté un schéma
d’intégration implicite comme considéré dans la formulation de 1’élément triangulaire base sur
le modele de Fick. Le vecteur résidu de I’élément de Langmuir s’écrit alors a la fin de

I’incrément :

trAt Aun trat A _ trAt t
+C, - —2-F, avec AU, =U, -—U, (3.34)

Rt+At — K -u
CL n At

La matrice tangente ¢lémentaire de 1’¢lément fini triangulaire de Langmuir est obtenue en

L L . - . t+At « ee .
dérivant le vecteur résidu élémentaire R par rapport & I'incrément des concentrations

d’humidité nodales Au,, :

~ aRtJrAt _ _K _&
T dAu, At

(3.35)

3.7. Resultats de la modélisation par éléments finis

Comme application du développement des éléments finis hygroscopiques de membrane, nous
les utilisons dans cette partie pour étudier le comportement hygroscopique des matériaux de
I’étude. Dans un premier temps, cette analyse par éléments finis permettra d’obtenir une

estimation des parametres de diffusion des fibres de lin UD.
3.7.1. Estimation des coefficients de diffusion des fibres de lin

Pour simplifier, une modélisation plane de la diffusion d’eau au sein des échantillons lin-
époxyde carrés est adoptée comme le décrit la figure 3.11. La modélisation par éléments finis

sera faite dans le plan xz (figure 3.11.c) car elle fait appel aux coefficients de diffusion D; et
Dy, des fibres de lin UD. En effet, une modélisation dans le plan yz (figure 3.11.b) ne permet

de considerer que le coefficient diffusion radial des fibres de lin, ce qui pourrait biaiser son
estimation. Il convient de rappeler que les échantillons lin-époxyde carrés sont constitués de six
couches de fibres de lin UD, ce qui conduit a une épaisseur totale de 2,68 mm. Grace a la
symétrie du probléme, un-quart du plan xz est modélisé comme le montre la figure 3.11. c. Les
trois couches de lin sont modélisées dans ce plan par trois rectangles d’épaisseur 0,147 mm

pour respecter la fraction volumique du renfort (V, =33% ). La figure 3.12 montre le maillage
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du quart du plan xz constitué de 56232 éléments triangulaires, fixé aprés une étude de

convergence.

Pour alimenter ce modele éléments finis, nous avons besoin des parameétres de diffusion
d’humidité de la matrice époxyde et des fibres de lin UD. Les paramétres de diffusion de la
résine époxyde ont été déduits de sa courbe d'absorption d'eau expérimentale obtenue en faisant
vieillir des échantillons de résine pure. Cette courbe d'absorption présente une allure fickienne
a partir de laquelle nous obtenons les parametres de diffusion suivant le modéle de Fick et de

Langmuir ' Dyporyce

=5,42x10"mm?/s,D._ . =5,84x107"mm? /s,y =0,13x107"s™,

epoxyde
[ =2,54x10"s™". Pour les fibres de lin UD, il convient de préciser que leur comportement

hygroscopique est anisotrope et doit étre décrit par deux coefficients de diffusion radial et
longitudinal comme expliqué précédemment. Bien que quelques travaux de la littérature se
soient intéressés a la détermination du coefficient de diffusion radial de la fibre de lin comme
le travail de Célino et al. [105], la détermination de son coefficient de diffusion longitudinal
reste peu étudiée dans la littérature. Par conséquent, nous proposons dans cette partie une
estimation des coefficients de diffusion radial et longitudinal de la fibre de lin selon les modeles

de Fick et de Langmuir.

< 25 mm
¥ %i@i\ I 2,68 mm

(a)

Eau Eau

UL ULl ULl

Ea 0000000000000000000000000000000000000 . Fau | .
—0000000000000000000000000000000000000 Symétric — | Symétrie
—0000000000000000000000000000000000000 —

Symétrie Symétrie

(b) (©

Figure 3.11 : (a) Echantillon lin-époxyde UD de dimensions 25x25x2,68 mm3,
Modélisations plane de la diffusion d'eau au sein de I'échantillon dans les
plans : (b) yz et (c) xz.
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Figure 3.12: Modélisation plane par éléments finis de la diffusion d’humidité au sein des
échantillons lin-époxyde UD dans le plan xz utilisant un maillage de 56232
éléments triangulaires.

Pour commencer, nous avons considéré les résultats des tableaux 3.3 et 3.4, comme une
premiére approximation des parametres de diffusion de la fibre de lin en supposant que le
phénomeéne de diffusion est principalement gouverné par le comportement de la fibre de lin. De
ce fait, les paramétres de diffusion suivant le modéle de Fick (D;;" =213,09x10""mm?*/s,
Dy." =3,55x10"mm*/s) et le modéle de Langmuir (D, =229,89x10"mm?’/s,
Dt =3,66x10"mm?/s, y=010x10"s", B=4,03x107s™") ont été utilisés pour
alimenter le modele éléments finis de la figure 3.12. Les conditions aux limites
(cF =M~ =9,15% pour I’élément de Fick et n* =8, 77% pour I’élément de Langmuir) ont été
appliquées sur le coté supérieur et le cété gauche du modele 2D. La figure 3.13 montre une
comparaison entre les courbes d'absorption d'eau expérimentale et numériques des échantillons
lin-époxyde non colmatés en utilisant I’¢1ément fini de Fick (courbe rouge) et 1’élément fini de
Langmuir (courbe noire). 1l convient de préciser que les courbes numériques ont été obtenues
en effectuant une moyenne arithmétique de toutes les concentrations d’humidité nodales des
modeéles éléments finis. Nous remargquons que les courbes numériques ne permettent pas de
décrire précisément la courbe expérimentale. La différence entre ces courbes refléte la difficulté
de prédire le comportement hygroscopique des composites lin-époxyde UD en utilisant un

modele hétérogéne.
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Résultats expérimentaux
Premier jeu de paramétres (Elément T3-Fick)
Premier jeu de paramétres (Elément T3 -Langmuir)

Absorption d'eau (%)

0 v 1 1 1 1 1
0 500 1000 1500 2000 2500 3000

Racine carré du temps (50'5)

Figure 3.13 : Comparaison entre les courbes d’absorption d’eau expérimentale et
numériques des échantillons lin-époxyde UD non colmatées en utilisant
I’élément de Fick (courbe rouge) et I’élément de Langmuir (courbe noire).

Afin de mieux décrire la courbe expérimentale des échantillons lin-époxyde non colmatés, nous

avons fait varier les coefficients de diffusion D, .. et D; en utilisant les relations suivantes

issues de la section 3.5.2 : pour le modele de Fick: D\ = 60D,:F et pour le modele de
Langmuir : Dy =62D;.", 7, =0,10x107s™, 3, =4,03x10"s™. Nous avons ainsi obtenu
les parametres de diffusion optimaux de la matrice et de la fibre de lin, résumeés dans le tableau
3.6, qui permettent de décrire correctement la courbe expérimentale des échantillons lin-

époxyde non colmatés comme le montre la figure 3.14.

Tableau 3.6 : Paramétres de diffusion de la matrice époxyde et de la fibre de lin.

Modele de D' D’ /4 B
diffusion  (10"mm?/s) (10"mm?*/s) (107s™) (107's™)
Fick 5,66 5,66 - -
Epoxyde ]
Langmuir 5,94 5,94 0,13 2,54
Fibre de Fick 979,44 16,32 - -
lin Langmuir 983,40 15,65 0,10 4,03

En particulier, nous remarquons que les coefficients de diffusion d’humidité de la matrice

epoxyde (D[, =566x10"mm?/set D_ . =594x10"mm?/s) sont légerement

supérieurs a ceux de la matrice pure D[ ..

=5,42x10"mm?/s et
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Diooxae =5,84x107'mm?/s). Cette augmentation peut s'expliquer par la présence de
décohésion entre les fibres de lin et la matrice époxyde dans le composite lin-époxyde, comparé
a la résine pure, et I'apparition de microfissures dues au gonflement différentiel entre les fibres
de lin, trés hydrophiles, et la matrice époxyde, plutét hydrophobe comparée au renfort. Ces
défauts peuvent rendre la matrice époxyde plus fragile a la diffusion d'humidité et peuvent

expliquer en partie l'augmentation de son coefficient de diffusion.

Quant aux coefficients de diffusion des fibres de lin UD selon le modeéle de Fick, ils semblent
globalement en accord avec quelques travaux de la littérature. Par exemple, Stamboulis et al.

[113] ont proposé une valeur du coefficient de diffusion longitudinal de la fibre de lin égale &

1x10™ mm?/s pour un faisceau de fibres de lin de longueur 1,5 mm vieilli a 100% d'humidité
relative a température ambiante. Cette valeur de D;, est trés proche de celle estimée dans ce
travail. Dans un autre travail de Célino et al. [105], ces auteurs ont étudié la cinétique de
diffusion au sein d'échantillons a fibres de lin UD vieillis par immersion totale dans I'eau a
température ambiante. 1ls ont supposé que la diffusion d'humidité se fait principalement suivant
la direction radiale des fibres et ont proposé un coefficient de diffusion radial égal a

11,9x107"mm?/s.. Cette valeur semble également en adéquation avec D' estimée dans cette

lin

étude.

10

v Résultats expérimentaux
—— Premier jeu de paramétres (Elément T3-Fick)
—— Premier jeu de paramétres (Elément T3-Langmuir)
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0 500 1000 1500 2000 2500 3000
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Figure 3.14 : Comparaison entre les courbes d’absorption d’eau expérimentale et
numériques des échantillons lin-époxyde UD non colmatés en utilisant les
parametres de diffusion optimaux du tableau 3.6.
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A notre connaissance, la seule estimation des paramétres de diffusion de la fibre de lin selon le
modele de Langmuir a été rapportée dans le travail de Célino et al. [105]. Ces auteurs ont trouvé

le coefficient de diffusion radial de la fibre de lin égal 2 68x10~ mm?/s et une probabilité 3

équivalente & 5,75x107°s™,
3.7.2. Effet de I’hybridation lin-verre

Dans cette partie, nous cherchons a mettre en évidence 1’effet hydrophile des fibres de lin et
I’effet barriere des fibres de verre, vis-a-vis de la diffusion d’eau. Pour ce faire, nous
considérons le modéle éléments finis de la figure 3.15 de la diffusion d’eau dans le composite
hybride [L2/V2]s. Pour des raisons de symétrie, nous considérons un quart de la section du plan

yz. Les fibres de lin et de verre sont modélisées par des cercles de diamétre ¢, =250um
Perre = 15uM, respectivement, répartis aléatoirement comme le montre la figue 3.15. Cette

figure montre aussi le maillage considéré et constitué de 53797 éléments triangulaires, fixé

apres une etude de convergence.

c =M*=5,48%

) S
= S
E | &
Symetrie %) —
12,5 mm
z

Figure 3.15 : Modélisation plane par éléments finis de la diffusion d’humidité suivant
I’épaisseur au sein des échantillons hybrides [L2/V2]s utilisant un maillage
de 53797 ¢éléments triangulaires.

La figure 3.16 montre une comparaison entre la distribution de la concentration d’humidité a
différentes durées du vieillissement hydrique au sein du composite hybride [L2/V2]s, prédite par
un modeéle homogene (figure 3.16.a) et le modele hétérogéne (figure 3.16.b). Il convient de

préciser que les coefficients de diffusion DY =D{,n,;, =7,73x107"'mm? /s ont eté utilisés

(Lo Ve
avec le modéle homogeéne, et les paramétres de diffusion issus de la section 3.7.1 ont été

considérés avec le modéle hétérogene avec D, =0 pour la fibre de verre.
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Figure 3.16 : Distribution de la concentration d’humidité a différentes durées du
vieillissement hydrique au sein du composite hybride [L2/V2]s prédite par
I’élément fini de Fick : (a) modélisation homogéne et (b) modélisation
hétérogene.

Nous remarquons que le 1’évolution de la diffusion d’humidité dans le modele homogéne est
parfaitement uniforme suivant la largeur de I’échantillon (figure 3.16.a), contrairement au
modele hétérogéne qui est fortement affecté par la présence des fibres de lin et de verre. En
effet, les fibres de lin, de nature hydrophile, jouent le r6le d’accélérateur de la diffusion d’eau
(figure 3.16.b, étiquette 1), et les fibres de verre, de nature hydrophobe, présentent un effet
barriére (figure 3.16.b, étiquette 2). L’effet barriére causé par les fibres de verre confirme les
résultats obtenus dans la section 3.5.1 de la diffusion d’eau dans les échantillons verre-époxyde

colmatés.

3.8. Conclusion

Dans ce troisieme chapitre, nous avons présenté une étude expérimentale de la cinétique
d’absorption d'eau des composites non hybrides et hybrides lin-verre-époxyde vieillis par
immersion totale dans I’eau du robinet a température ambiante. Nous avons ensuite effectué
une modélisation par éléments finis de leur comportement hygroscopique en utilisant les

modéles de Fick et de Langmuir.

La premiére partie de ce chapitre nous a permis d’identifier les coefficients de diffusion 1D et
3D des échantillons composites lin-époxyde et verre-époxyde non colmatés et colmatés a
travers une procédure d’optimisation qui exploite les résultats expérimentaux. De plus, I'effet
de I'hybridation des fibres de lin avec des fibres de verre sur 1’absorption d’eau des composites
hybrides a été étudié. Les résultats montrent que les fibres de verre présentent un effet barriére
sur le phénomene de diffusion .
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Le développement des deux éléments finis hygroscopiques de membrane dans la deuxieme
partie de ce chapitre nous a permis d’estimer les paramétres de diffusion radial et longitudinal

de la fibre de lin selon les modéles de Fick et de Langmuir.
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Chapitre 4

Modeélisation par éléements finis du
comportement hygro-elastique des
composites de I’étude
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4.1. Introduction

Dans ce chapitre 4, nous étendons les formulations des deux éléments finis hygroscopiques
triangulaires de membrane, présentés dans le chapitre 3, au probléeme hygro-élastique.
L’objectif principal est de prédire les contraintes mécaniques internes qui apparaissent au sein
des échantillons composites de 1’étude apres leur vieillissement hydrique. Pour simplifier, nous
considérons deux modeles hygro-élastiques découplés basés sur les lois de Fick et de Langmuir.
Le terme « découplé » signifie que les variables mécaniques n’ont aucun effet sur les variables

hygroscopiques (la concentration d’humidité et le tenseur de diffusion).
4.2. Formulation variationnelle faible de I’équilibre hygro-élastique

Notre point de départ est 1’équilibre hygroscopique décrit par les modeles de Fick ou de
Langmuir introduits dans le chapitre 3. En plus de 1’équilibre hygroscopique, nous considérons
I’équilibre mécanique quasi-statique qui, en 1’absence de force volumique, s’écrit localement

pour un solide composite plan B, (figure 4.1) :

Oox (X ) +7,, (X,1)=0

(0 +0,,(x0=0 (4.0)

div(e) =0 — {

z—xy,x

ou o, 0,6tz sont les composantes planes du tenseur des contraintes mecaniques

XX 1

( oo, j
GXX X = *
' ox

Matrice

Fibres

Figure 4.1 : Un solide composite 2D avec des conditions aux limites en humidité et en
déplacement.
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En introduisant le vecteur des déplacements virtuels U vérifiant U” =0 sur S,, la partie de la
frontiere de B, sur laquelle est appliquee des conditions aux limites en déplacement (figure

4.1), la forme variationnelle faible de I’équilibre mécanique s’écrit :

We_y (U,U*)ths*-adv —j ‘W.TdS=0 VU (4.2)

By 8B,

ou o est le vecteur des contraintes planes, & est le vecteur des déformations planes virtuelles

et T est le vecteur des forces surfaciques extérieures appliquées sur 0B,

En plus du phénomeéne de diffusion de I’humidité au sein des composites de 1’étude caractérisé
par la teneur C(X,t), nous avons observé une variation de leur volume, principalement suivant

la direction de 1’épaisseur. Cette variation du volume est due au gonflement de la résine et
surtout des fibres de lin UD a la suite de ’absorption d’eau. Les fibres de verre quant a elles

sont de nature hydrophobe et donc insensibles a 1’eau. Ce gonflement est caractérisé par une

. . . . . . H . Hg 5, .
déformation volumique dite hygroscopique, notée &°.Sous forme vectorielle, & s’écrit

linéairement sous cette forme :

By
g™ = pMc(x,t) avec g =1p" (4.3)

y

0

B, et pysont les coefficients d’expansion hygroscopique dans les directions X et vy,

respectivement. Pour simplifier, nous supposons dans cette étude que le vecteur des coefficients

d’expansion hygroscopique #™° est indépendant du temps de vieillissement.

Le vecteur des déformations planes & peut ainsi se décomposer en une partie élastique, notée

% et une autre hygroscopique donnée par la relation (4.3). Par conséquent, le vecteur des

contraintes & s’écrit en fonction de & et ™ 4 travers la matrice d’élasticité plane H:
oc=H-¢" > o=H.(e—&™) avec &™ =p"c(x,1) (4.4)

Il convient de préciser que I’hypothése des déformations planes est considérée dans ce travail.

4.2.1 Probléme de Fick

Nous rappelons a ce niveau que 1’équilibre hygro-élastique suivant le modéle de Fick nécessite

la résolution des équations différentielles du systéme suivant :
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%: div(D-Vc) sur B,
C = Cipp sur S,
div(e) =0 sur B, (4.5)
o=H -(¢—&™) avec ¢™ =p™c  surB,
u=uU,, sur s,

La forme variationnelle faible de 1’équilibre hygro-élastique selon le modele de Fick est ainsi
obtenue en combinant les formes faibles de 1’équilibre hygroscopique (3.16) et de 1’équilibre
mécanique (4.2) :
WF(C,C*,U,U*):J. ccldv +I 'V¢'- D- Ve dv +I c'¢,dS +_f ‘e o dV
Bo B 9B Bo (4.6)
—j ‘W TdS=0 Vvc,u
0By
4.2.2 Probleme de Langmuir
Comme expliqué dans le chapitre 3, contrairement au modéle de Fick qui suppose que toutes
les molécules d’eau sont libres de diffuser au sein du composite, le modele de Langmuir sépare
les molécules d’eau en deux populations ou phases. La premiére n représente les molécules
d’eau libres ou mobiles, tandis que la seconde N décrit la teneur des molécules liées qui ont
réagi avec les sites polaires du réseau polymérique et les groupements hydroxyles. Dans cette
étude doctorale, la concentration d’humidité N est supposée responsable du gonflement
hygroscopique comme considéré dans plusieurs travaux de la littérature [219,243-247]. En
effet, la liaison des particules d’eau se traduit par un écartement des chaines macromoléculaires
et génere ainsi, a I'échelle macroscopique, un gonflement des fibres et du composite. De ce fait,

1’équilibre hygro-élastique selon le modéle de Langmuir peut s’écrire sous la forme suivante :

a—n+ﬂ =div(D” - Vn) sur B,

ot ot

ON

—=yn—- N sur B

ot yn-p 0

C=Cp, avec C,,=n_+N_ sur S,

yn, =[N sur B, 4.7
div(e) =0 sur B,

o=H - (¢—¢™) avec ¢™ =p"N surB,

u=up,

sur s,



En combinant les formes variationnelles faibles de 1’équilibre hygroscopique selon le modéle
de Langmuir (3.22) et de 1’équilibre mécanique (4.2), nous obtenons ainsi la forme faible de

1’équilibre hygro-élastique selon le modéle de Langmuir du composite By :

wh(n,n",N,N",u,u’) = I nn'dv +.[N n'dv +j‘Vn*-D7 -Vn dV + I n'g. ds+

By By By B,
[NNQV+ [ ANNTGV - [yaN‘aV + [t o dV (4.8)
By By B, By

- I 'u"-T dS =0, vn', N°, u’

B,
La résolution des équations (4.6) et (4.8) est obtenue dans ce travail en utilisant la méthode des
éléments finis. Ainsi, nous développons dans la section 4.3 les formulations de deux éléments
finis hygro-élastiques triangulaires de membrane a trois nceuds basés sur les modeles de Fick

et de Langmuir.

4.3. Approximation par elements finis

Comme expliqué precédemment dans le chapitre 3, la résolution des formes faibles (4.6) et
(4.8) nécessite une discreétisation spatiale et une autre temporelle. Pour la discrétisation spatiale,
nous restons avec les éléments hygroscopiques triangulaires de membrane introduits dans le
chapitre 3 et nous leur ajoutons des degrés de liberté en déplacement pour estimer les
déformations mécaniques. Les trois fonctions de forme associées a 1’élément triangulaire de

membrane a trois nceuds permettent maintenant d’approcher les déplacements suivant X et vy,
notés U et v, ainsi que la concentration d’humidité dans le mode¢le de Fick et les teneurs des

particules d’eau libres et liées dans le modéle de Langmuir :
3 T 3 T 3 .

UZZNi3(§’77)Ui’ V:ZNia(&ﬂ)Vw C:ZNi3(§J7)Ci (4.9)
i=1 i=1 i=1

UZZNiT3(‘§’77)Ui’ V:ZNiT3(‘:E’77)Vi’ n:ZNiT3(€Z177)ni’ N:ZNiTB(‘f’U)Ni (4.10)

Nous definissons ainsi le 1% vecteur DDL uf = {---u, v, ¢, ---i =1,3} relatif a I’élément hygro-
élastique de membrane de Fick (figure 4.2.a) et le 2°™ut ={---u v, n, N, ---i =1,3} relatif &
1’élément basé sur le modéle de Langmuir (figure 4.2.b).

Dans ce qui suit, nous présentons la formulation des deux élements finis hygro-élastiques.
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7 U/I
U1 1
V1 ¢ ¢
c 1 2 ni 2
1 Nl
(a) (b)

Y, v
‘I—xr. u

Figure 4.2 : Eléments finis hygro-élastiques de membrane triangulaires a trois nceuds
basés sur : (a) le modéle de Fick et (b) le modéle Langmuir.

4.3.1 Elément hygro-élastique de Fick

En utilisant les approximations (4.9), il est possible de montrer que ¢ ,vc, U et & sont liés au

vecteur DDL u comme suit :

c='N,-uf ; u=N,-u" ; Vc=B,-u’ ; e=B,- ul (4.11)

n u n m n

Au niveau élémentaire, I’approximation éléments finis de la forme faible (4.6) s’écrit :

er(u:F,unF)=tu:F-{J' N, -'N_dV-uf +UtBC~D~BCdV+Ime~H ‘B, dV
BO BO BO

(4.12)
—['B,-H-p™ N, dV]-uE+JNC-¢ndS— [N, -Tds|=0

By 0B, 2B,

Les matrices CF = I N,- ‘N dV et Kf =Ith'D'Bc dVv ont été déja introduites dans le

Bo By

chapitre 3. K, =['B,-H-B,dVet K =['B,-H:g™ N, dV sont respectivement la
Bo Bo

matrice de rigidité mécanique et la matrice de couplage hygro-mécanique.
En simplifiant par u’ ", 1’équation d’équilibre hygro-élastique s’écrit au niveau élémentaire :
K&-ub +CF-uf —Ff =0 (4.13)

ol KL =K, +K,—K, et Fi=[ N, TdS— [ N,g,ds.
By B,

4.3.2 Element hygro-élastique de Langmuir

En utilisant les approximations (4.10), il est possible de montrer que n,vn,N, U et & sont liés

au vecteur DDL u' comme suit :

n="'N,-ut ; N='Ng-ui ; u=N,-ut ; Vvn=Bl-u. ; &=B:-u; (4.14)
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Au niveau ¢lémentaire, I’approximation ¢léments finis de la forme faible (4.8) s’écrit :

whe(ut uL)=tu;L-HINn- "N, dV+ [N, ‘NydV+ [Ny - 'Ny va-unL

n? n
By By B,

{j ‘Bl DB dV - [yNy- N, dV+[ ANy Ny dv
B B B (4.15)
+['By -H-B,"dV + [ 'B; -H-/)’”yg-‘NNdVJ-unL

By By

+[ Ngds—[ ‘N,-Tds |=0

B, B,
Nous définissons la matrice de vitesse de diffusion C" et la matrice de rigidité équivalente
hygro-élastique KeLq par les expressions suivantes :

C =[N, "N, dV + [N,-‘NyaV + [Ny Ny dv (4.16)
By

By

KLZJ.tBn-Dy'BCndV_J‘yNN'th dV+JﬁNNtNNdV
By By By
+[ Bp oH-BdV+ [ By cH M N dV

Bo By

(4.17)

En simplifiant par u’*, I’équation d’équilibre hygro-¢élastique de Langmuir s’écrit au niveau
élémentaire :

Kg Uy +C- -ty —F =0 (4.18)

ol Fg= [ 'N,-TdS— [ N4, ds.
8B, B,
Pour I’intégration temporelle des équations (4.13) et (4.18), un schéma d’intégration implicite

est considéré. Pour cela, nous nous plagons dans un intervalle de temps [t,t+ At] et nous

supposons que la solution est connue au début de I’incrément. Ainsi, les vecteurs résidus a la

fin de I’incrément s’écrivent :

Rit+At — Kieq . unil+At _|_Ci ) Aunl ~ Fe j et
At

Les matrices tangentes élémentaires sont obtenues en dérivant les vecteurs résidus par les

i t+At

avec AU =U_ —Unit eti=F,L (4.19)

incréments des vecteurs DDLs :
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i _t+At . i
K, __R . :—K;q—c— avec i=F,L (4.20)
OAU,, At

Les éléments finis hygro-élastiques de Fick et de Langmuir ont été implémentés dans le code
de calcul par éléments finis ABAQUS en utilisant deux routines utilisateur UEL.

4.4, Résultats de I’analyse par éléments finis

4.4.1. Estimation des contraintes mecaniques internes au sein des échantillons lin-époxyde
vieillis

4.4.1.1. Comparaison entre le modeéle de Fick et I’analogie température-déplacement

Comme application du développement de 1’élément fini hygro-élastique de Fick, nous le

considérons dans cette partie pour estimer les contraintes mécaniques internes d’origine

hygroscopique qui apparaissent au sein des échantillons composites lin-époxyde vieillis. Pour

cela, nous considérons le modele éléments finis de la figure 4.3.a avec des conditions aux

limites de déplacement et d'humidité.

c=9,153%

c=9,153%

':.B‘:::o ° ‘... :::_.‘:'.o. o.:: 0.0:20’0.¥. {....:..:3

@ s > D X 0.00 0..' ...‘ ® a®,
3’?’0 ’o':::::. 02::0.:‘:: : 0‘.‘.:.‘.3 :’.{.&.’:‘. :o:-.j

Figure 4.3 : (a) Modélisation plane par éléments finis du comportement hygro-élastique
des échantillons lin-époxyde UD non colmatés utilisant un maillage de 294572
élements triangulaires. (b)-(d) Modélisations planes avec trois distributions
aléatoires des fibres de lin UD.

Il convient de noter que cette modélisation est réalisée dans le plan yz ou les sections des fibres
de lin UD sont modélisées en premiere approximation par des cercles de 0,25 mm de diamétre.
L'objectif principal est d'estimer plus précisément la contrainte mécanique due au vieillissement

hydrique en comparaison avec une modélisation dans le plan xz (figure 3.11). Nous étudions
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également I'influence de la distribution des fibres de lin UD dans les échantillons lin-époxyde
en considérant les distributions aléatoires des figures 4.3.b, 4.3.c et 4.3.d en plus de la

distribution réguliere de la figure 4.3.a.

En plus de I’élément fini hygro-¢lastique de Fick, nous considérons 1’analogie température-
déplacement qu’offre le logiciel de calcul par EF ABAQUS. En effet, plusieurs travaux de la
littérature [121,127,248] ont proposé¢ de remplacer la concentration d’humidité par la
température, faute de procédure de calcul mécanique-diffusion dans ABAQUS, ce qui facilite
I’utilisation de la loi de conduction de Fourier a la place de la loi de diffusion de Fick. Nous

rappelons que la loi de Fourier est donnée par 1’expression suivante :

oT 1

ot pxc,

div(k-VT) (4.21)
ou T est la température, k est le tenseur de conductivité thermique, p est la densité du
matériau et ¢, est la chaleur spécifique massique a pression constante.

Par analogie entre 1’équation de la chaleur et la loi de diffusion de Fick, le tenseur de diffusion

D doit étre ajusté en fonction des trois parametres p, ¢, etk:

D=k
P*C,

(4.22)

Ainsi, I’analogie thermo-mécanique est possible en remplagant la concentration d’humidité par

la température, le tenseur de diffusion en fonction de p,c, et k (équation (4.22)) et enfin le

Hyg

, . . 5 . . Ther . 4 .
vecteur d’expansion hygroscopique B par le vecteur d’expansion thermique @ vérifiant

B =a™". Pour simuler le comportement hygro-élastique des échantillons lin-époxyde
vieillis, 1’élément triangulaire & trois neeuds CPE3T d’ABAQUS est considéré (CPE3T : 3-node
plane strain thermally coupled triangle, linear displacement and temperature). Un maillage
équivalent a celui de 1’élément hygro-€élastique de Fick, composé de 294572 éléments, a été
utilisé.

Afin d’alimenter les modéles ¢léments finis hétérogenes de la figure 4.3, les propriétés
hygroscopiques et élastiques de la matrice epoxyde et des fibres de lin UD doivent étre
renseignées. Pour les coefficients de diffusion d’humidité, nous considérons ceux issus de
I’étude faite dans le chapitre 3 en relation avec les échantillons lin-époxyde UD non colmatés
(D,,,,, =5,667x107" mm* /s et D;, =16,324x10" mm*/s). Pour les coefficients d’expansion

epoxy
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hygroscopique, nous utilisons pour la résine époxyde un coefficient égal a 0,24 qui constitue
une moyenne de quelques coefficients donnés dans la littérature comme celui de Jang et al.
[249]. De plus, I’expansion hygroscopique de la matrice époxyde est supposée isotrope

(Bopoxy = 0,24).Pour les fibres de lin UD, nous nous intéressons plus particulierement a leur

coefficient d’expansion hygroscopique radial vu la modélisation de la figure 4.3. Le Duigou et

al. [173] ont mesuré le coefficient d’expansion radial de fibres de lin unitaires soumises a une

humidité relative de 50% et une température de 23°C pendant 7200 minutes. Une valeur de ﬂ"rn
égale a 1,14 a éte ainsi rapportée par Le Duigou et al. [173]. Cette valeur de ,B”rn semble en

adéquation avec d’autres travaux récents comme celui de Péron et al. [250] (ﬂ = 0,974) et le

lin

travail de Garat et al. [249] (ﬂrn =1,67). Pour le coefficient d’expansion hygroscopique

longitudinal des fibres de lin, Le Duigou et al. [173] ont expliqué qu’il est trés négligeable

devant ﬂ"rn et qu’il est proche de zéro comme celui des fibres de bois. Pour la suite de I’étude,

- s r
nous avons considéré S =0,974.

Au sujet des propriétés meécaniques, nous supposons que le comportement de la matrice
époxyde et des fibres de lin est élastique isotrope dans le plan yz. Nous considérons pour cela

E =3,6 GPa et v

epoxy epoxy

=0,4, pour la matrice époxyde, et pour les fibres de lin les propriétés

transversales suivantes : E,, =4,8 GPa et v, = 0,39 [38]. Le tableau 4.1 résume les propriétés

lin

de la résine époxyde et des fibres de lin et de verre utilisées pour simuler le comportement

hygro-¢élastique des composites de 1’étude.

Tableau 4.1 : Propriétés de la résine époxyde et des fibres de lin et de verre [12,251].

E,(GPa) G,(GPa) v, B,=p,  pkg/m®) D@0 mm?/s)

Fibre de lin 4,8 1,70 0,39 0,974 1450 16,32
Fibre de verre 9,72 2,8 0,42 0 2540 0
Résine époxyde 3,6 1,38 0,4 0.25 1158 5,66

La figure 4.4 montre une comparaison entre les distributions de la température et de la
concentration d’humidité a saturation obtenue par 1’élément CPET3 (couplage température-
déplacement, figure 4.4.a) et I’¢1ément hygro-élastique de Fick (figure 4.4.b), respectivement.

Nous constatons que la température présente une distribution identique a celle de la teneur en
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humidité, ce qui valide la similarité entre I’équation de la chaleur de Fourier et la loi de diffusion

de Fick.

(K)

T
+9.153 e+00
+8.1538+00
+3,153 e+00
+9.153e+00
+8.152e+00
+8.1522+00
+8.152 e+00
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+8.152 e+00
+9.152 e+00
+8.152 e+00

+9.151 e+00
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Figure 4.4 : Distribution (a) de la température et (b) de la concentration d’humidité a
saturation (apres 70 jours de vieillissement) des échantillons lin-époxyde non
colmatés modélisés avec une distribution réguliére des fibres de lin.

La figure 4.5 montre une comparaison entre les distributions de la contrainte mécanique suivant
I’épaisseur o,, au sein des échantillons lin-époxyde prédites par 1’élément CPE3T d’ABAQUS
(figure 4.5.a) et I’élément hygro-élastique de Fick (figure 4.5.b). 1l convient de préciser que ce
résultat a été obtenu en considérant une distribution réguliere des fibres de lin comme le montre
la figure 4.3.a. Il convient également de noter que le phénomeéne de gonflement hygroscopique
se fait principalement suivant I’épaisseur des échantillons vieillis et ¢’est pour cette raison que

nous nous intéressons plus particulierement aux contraintes o,,. Notre élément hygro-élastique

reproduit exactement la méme distribution de la contrainte mécanique que 1’élément CPE3T.
Cependant, nous remarquons que I’élément hygro-¢lastique de Fick permet d’avoir des
estimations de la contrainte mécanique largement inférieures a celles de 1’¢lément CPE3T
(moins 46% pour la contrainte de traction maximale et moins 41% pour la contrainte de

compression maximale). Les valeurs de o, largement surestimées par 1’élément CPE3T

peuvent étre liées au fait que I’analogie thermo-mécanique impose un ajustement des trois

parametres p,c etk pour obtenir une matrice k/ pxc, équivalente a D. La surestimation

s’affiche aussi dans la distribution du déplacement transversal comme le montre la figure 4.6.
En effet, le déplacement transversal maximal prédit par CPE3T est ~ 41% supérieur a celui de

I’élément hygro-élastique de Fick.

Dans la suite de ce chapitre, nous ne ferons plus référence a 1’¢lément CPE3T d’ABAQUS vu

la difficulté d’ajuster les parametres thermiques.
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Figure 4.5 : Distribution de la contrainte mécanique suivant I’épaisseur o,, sein des

échantillons lin-époxyde apreés 70 jours de vieillissement hydrique en utilisant
une distribution réguliére des fibres : (a) distribution prédite par 1’élément
CPE3T d’ABAQUS et (b) distribution prédite par I’élément hygro-élastique
de Fick.

4.4.1.2. Influence de la distribution des fibres de lin

Aprés la comparaison avec I’élément CPE3T d’ABAQUS en considérant la distribution
réguliére des fibres de lin, nous étudions dans cette partie I’impact de la microstructure sur le
comportement hygro-élastique des échantillons composites lin-époxyde vieillis. De plus de la
répartition réguliere de la figure 4.3.a, nous considérons les trois configurations aléatoires des
figures 4.3.a, 4.3.b et 4.3.c. Ce choix de considérer des configurations aléatoires est motivé par
la répartition aléatoire des fibres de lin identifiée sur plusieurs observations microscopiques
comme celles présentées dans le chapitre 2. Pour ces trois modeéles aléatoires, nous avons utilisé
des maillages équivalents a celui du modele avec distribution réguliére : 295972 éléments pour
le premier, 295022 éléments pour le deuxieéme et 293948 pour le troisiéme.

La figure 4.7 montre la distribution de la contrainte mécanique suivant I'épaisseur au sein des
échantillons lin-époxyde UD vieillis en utilisant les distributions réguliéres et aléatoires des
fibres de lin. Les résultats obtenus montrent que globalement, les fibres de lin sont soumises a
des contraintes de compression d'origine hygroscopique alors que la matrice époxyde est
soumise a des contraintes de traction. Les contraintes de compression qui apparaissent dans le
renfort peuvent étre expliquées par le fait que les fibres de lin et la matrice époxyde ne gonflent
pas de la méme facon, bien qu'ils aient la méme concentration d'humidité a la saturation

(c =9,153%). Ceci est di a la différence entre leurs coefficients de gonflement hygroscopique

(Bin = 4% Biponae)- Ains, les fibres de lin ont tendance a gonfler d'une fagon plus importante
que la matrice époxyde et se trouvent en conséguence contraintes par cette derniére.
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Figure 4.6 : Distribution du déplacement transversal des échantillons lin-époxyde apres
70 jours de vieillissement hydrigue en utilisant une distribution réguliére des
fibres : (a) la distribution prédite par I’élément CPE3T d’ABAQUS et (b) la
distribution prédite par I’élément hygro-élastique de Fick.

De plus, nous remarquons que la distribution des fibres de lin peut influencer d'une facon

importante la distribution de la contrainte o,, au sein de I'échantillon lin-époxyde UD comme

I'illustre la figure 4.7. En effet, des pics de contrainte trés importants sont obtenus avec la 2¢™
et la 3°™ distribution aléatoires des fibres de lin en comparaison avec les autres modélisations
(-290,565 MPa pour la 2°™ et 488 MPa pour la 3°™). Malgré cette différence relativement

importante dans la prédiction de o, , la valeur moyenne de cette contrainte semble varier entre

40 et 50 MPa dans la matrice époxyde et entre 80 et 100 MPa au sein du renfort comme le
montre les courbes de la figure 4.8. Ces niveaux relativement importants, et certes surestimés
par le modele actuel de Fick, dépassent la résistance a la traction en particulier de la matrice
époxyde (autour de 58 MPa), ce qui peut conduire a I’amorgage de 1’endommagement par

fissuration matricielle, par délaminage et par dégradation des fibres de lin.

La distribution aléatoire des fibres de lin affecte également la distribution du déplacement
transversal des échantillons lin-époxyde vieillis. En effet, le déplacement est plus important
dans les zones ou les fibres de lin sont plus proches de la surface supérieure de 1’échantillon
comme le montre la figure 4.9. Cette irrégularité des surfaces rend de ce fait la mesure du

gonflement hygroscopique une tache relativement difficile.

124



zZ
+4.885e+02
+4.235e+02
+3.586e+02
+2.937e+02
+2.288e+02
+1.63%9e2+02
+9.895e+01
+3.403e+01
-3.089e+01
-0.581e+01
-1.607e+02
-2.256e+02
-2.906e+02

(b)

(d)

Figure 4.7 : Distribution de la contrainte méecanique suivant I'épaisseur o,, au sein des

échantillons lin-époxyde aprés 70 jours de vieillissement hydrique
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Figure 4.8 : Evolution de la contrainte mécanique moyenne suivant I’épaisseur au cours
du vieillissement dans : (a) I’échantillon composite lin-époxyde, (b) la matrice
époxyde et (c) le renfort.
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Figure 4.9 : Distribution du déplacement transversal des échantillons lin-époxyde apres
70 jours de vieillissement hydrique en utilisant la 16 distribution aléatoire
des fibres de lin.

4.4.1.3 Modélisation du comportement hygro-élastique des échantillons lin-époxyde en
utilisant le modele de Langmuir

Comme nous 1’avons décrit dans la section 3.3.2, Le modele de Langmuir adapté par Carter et
Kibler [85] est un modéle plus général que le modéle de Fick, en considérant que la teneur en

humidité (C=n+N) est divisée en deux sous-populations n libre et N liée. Cette derniére est

supposée étre responsable du phénoméne de gonflement hygroscopique [219,243-247]. En
effet, la présence des particules liées engendre un écartement des chaines macromoléculaires
générant ainsi, a I'échelle macroscopique, un gonflement des fibres de lin et de la matrice
époxyde. Nous avons ainsi considéré I’élément fini triangulaire de Langmuir pour modéliser le
comportement hygro-élastique des échantillons lin-époxyde non colmatés vieillis en utilisant la
1% distribution aléatoire des fibres de lin (figure 4.3.b).

La figure 4.10 montre la distribution de la contrainte mécanique suivant I'épaisseur o,, au sein

des échantillons lin-époxyde, aprés 70 jours de vieillissement hydrique, obtenue avec le modele
de Langmuir. Nous obtenons une tendance similaire a celle trouvée avec I’¢lément fini de Fick
(figure 4.7.b) ou la matrice époxyde est globalement soumise a des contraintes de traction et les
fibres de lin sont soumises a des contraintes de compression. Nous remarquons aussi une chute
importante des niveaux des contraintes internes d’origine hygroscopique avec des contraintes
de traction et de compression maximales équivalentes a ~5,5 et -8 MPa, respectivement. Ces
résultats montrent que le modele de Langmuir permet d’obtenir des niveaux de contrainte
beaucoup plus précis que le modéle de Fick avec lequel nous avons trouvé des contraintes de
traction et de compression trop élevées. Nous obtenons également la méme distribution du
déplacement transversal entre les modéles de Fick et de Langmuir, comme le montre la figure

4.11, avec des niveaux moins élevés estimés par I’élément fini de Langmuir.
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Figure 4.10 : Distribution de la contrainte mecanique suivant I'épaisseur o,, au sein des

échantillons lin-époxyde apres 70 jours de vieillissement hydrique en
utilisant la 1¢'¢ distribution aléatoire des fibres de lin et le modele hygro-
élastique de Langmuir.
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Figure 4.11 : Distribution du déplacement transversal des échantillons lin-époxyde apres
70 jours de vieillissement hydrique en utilisant la 1°® distribution aléatoire
des fibres de lin.

La différence enregistrée dans les niveaux des contraintes mécaniques et des déplacements
transversaux, entre les modeles de Fick et de Langmuir, est liée a la distribution de la
concentration d’humidité comme I’illustre la figure 4.12. Malgré les valeurs équivalentes entre
les teneurs en humidité calculées par les deux modeles, nous observons une réparation non-
uniforme de la concentration d’humidité prédite par le modéle de Langmuir. Cette différence
est due principalement aux phénoménes physicochimiques accompagnant la diffusion d’eau
dans les composites lin-époxyde, tels que la plastification de la matrice époxyde, qui peuvent
étre décrits par le modele Langmuir. Cependant, le modéle de Fick suppose que la répartition
des particules d’eau libres est uniforme et n’interagit pas avec les fibres de lin ou la matrice

époxyde.
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(b)

Figure 4.12 : Distribution de la concentration d’humidité C au sein des échantillons lin-
époxyde aprés 70 jours de vieillissement hydrique en utilisant la 1
distribution aléatoire des fibres de lin et (a) le modele de Fick, (b) le modéle
de Langmuir.
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4.4.2. Estimation des contraintes mécaniques internes au sein des échantillons verre-époxyde
vieillis

Nous étudions dans cette partie le comportement hygro-élastique des échantillons verre-

époxyde vieillis en utilisant le modele éléments finis de la figure 4.13. 1l convient de rappeler

que les fibres de verre sont considérées comme hydrophobes avec des propriétés de diffusion

nulles. Pour garantir 1’unicité de la solution, elles sont modélisées par des « vides » (trous en

modé¢lisation plane) et seule la matrice époxyde participe a la diffusion de I’humidité au sein

du composite verre-époxyde.

1,025 mm

o y 12,5 mm

Figure 4.13 : Modélisation plane par éléments finis du comportement hygro-élastique des
échantillons verre-époxyde UD non colmatés utilisant un maillage de 116573
éléments triangulaires.

La figure 4.14 montre la distribution de la concentration d’humidité au sein des échantillons
verre-époxyde en utilisant les modeéles de Fick (figure 4.14.a) et de Langmuir (figure 4.14.b).
Les résultats obtenus montrent qu’une distribution similaire est prédite par les deux modeles.
Cette similitude est due au fait que le phénomene de diffusion d’humidité dans le composite

verre-époxyde est gouverné par la matrice époxyde et cette derniére présente un comportement

Fickien caractérisé par un facteur y =/ f+y =0,94.

La figure 4.15 montre la distribution de la contrainte mécanique suivant 1’épaisseur estimée
toujours par les éléments finis de Fick et de Langmuir. Nous remarquons que la contrainte
mécanique d’origine hygroscopique, principalement de traction, est globalement uniformément
distribuée au sein des échantillons verre-époxyde. Son niveau reste tres faible en comparaison
avec le composite lin-époxyde. Ceci pourrait expliquer la quasi-insensibilité des propriétés
¢lastiques, en particulier le module d’Young, du composite verre-époxyde vis-a-vis du
vieillissement hydrique. Enfin, la figure 4.16 montre également une distribution similaire du
déplacement transversal prédite par les deux modeles éléments finis hygro-élastiques avec des

niveaux plus faibles prédits par le modele de Langmuir.
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Figure 4.14 : Distribution de la concentration de I’humidité C au sein des échantillons
verre-époxyde apres 70 jours de vieillissement hydrique selon (a) le modele
de Fick et (b) le modéle de Langmuir.
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Figure 4.15 : Distribution de la contrainte mécanique suivant I'épaisseur o,, au sein des

échantillons verre-époxyde aprées 70 jours de vieillissement hydrigue selon
(a) le modele de Fick et (b) le modele de Langmuir.
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Figure 4.16 : Distribution du déplacement transversal des échantillons verre-époxyde
apres 70 jours de vieillissement hydrique selon (a) le modele de Fick et (b)
le modéle de Langmuir.
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4.4.3.Estimation des contraintes mecaniques internes au sein des échantillons hybrides [L2V2]s
vieillis

Nous étudions dans cette derniere partie le comportement hygro-élastique des échantillons

hybrides [L2V2]s vieillis en utilisant le modéle éléments finis de la figure 4.17. Les figures 4.18,

4.19 et 4.20 montrent les distributions de la concentration d’humidité, de la contrainte

mécanique suivant 1’épaisseur et du déplacement transversal a saturation, prédites par les

éléments finis hygro-élastiques de Fick et de Langmuir.

En particulier, la figure 4.19.a montre que I’hybridation des fibres de lin par des fibres de verre
entraine une baisse importante des contraintes mécaniques internes d’origine hygroscopique
qui peut atteindre 45% en comparaison avec celles des échantillons lin-époxyde vieillis (figure
4.7), si nous considérons 1’¢lément fini de Fick. Les résultats issus du mod¢le hygro-élastique
de Langmuir enregistre également une baisse de 1’ordre de 30% par rapport au composite lin-
époxyde, ce qui montre encore une fois I'impact de I’hybridation sur le comportement
hygroscopique et hygro-élastique de ce dernier matériau.

[L2/V2]s
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Figure 4.17 : Modélisation plane par éléments finis du comportement hygro-élastique des
échantillons hybrides [L2/V2]s non colmatés utilisant un maillage de 225148
éléments triangulaires.
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Figure 4.18 : Distribution de la concentration de I’humidité C au sein du stratifié [L2/V2]s
apres 70 jours de vieillissement hydrique selon (a) le modele de Fick et (b) le
modeéle de Langmuir.
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Figure 4.19 : Distribution de la contrainte mécanique suivant I'épaisseur o,, au sein du

stratifié [L2/V2]s apres 70 jours de vieillissement hydrique selon (a) le modéle
de Fick et (b) le modele de Langmuir.
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Figure 4.20 : Distribution du déplacement transversal du stratifié [L2/V2]s aprés 70 jours
de vieillissement hydrique selon (a) le modele de Fick et (b) le modele de
Langmuir.

4.5. Conclusion

Dans ce 4°™ chapitre, nous avons présenté les formulations de deux éléments finis hygro-
¢lastiques, de membrane triangulaire a trois nceuds, basés sur les modéles de Fick et de
Langmuir. Le but est d’estimer les contraintes mécaniques internes liées au vieillissement
hydrique, en particulier dans les échantillons composites lin-époxyde et hybrides lin-verre-
époxyde. En particulier, nous avons pu remarquer que le mod¢le de Langmuir permet d’obtenir
une estimation des contraintes mécaniques beaucoup plus précise que le modele de Fick. Bien
que le modele de Langmuir améliore notablement la description du comportement hygro-
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¢lastique des composites de 1’étude, quelques pistes d’amélioration de cette modélisation sont

a considérer dans les travaux futurs.

En particulier, les modéles hygro-élastiques de Fick et de Langmuir actuels sont des modeles
« découplés ». L’objectif principal était de tester la faisabilité de développer et implémenter ces
modeles éléments finis dans ABAQUS qui, a notre connaissance, n’en dispose pas jusqu’a
présent. Pour contourner ce manque de modeles hygro-mécaniques dans ABAQUS, plusieurs
auteurs ont considéré 1’analogie thermo-mécanique de ce logiciel, en utilisant 1’analogie entre
la loi de Fourier et le modele de Fick. Malheureusement, cette analogie thermo-mécanique peut
parfois conduire a des surestimations de la contrainte mécanique comme montré dans la section
4.4.1.1. Bien évidemment, ces mod¢les sont amenés a évoluer pour décrire 1’effet des variables

mécaniques sur les parameétres de diffusion.
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Chapitre 5

Influence du vieillissement hydrique sur le
comportement mécanique des composites
a fibres de lin
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5.1. Introduction

Les résultats obtenus dans les chapitres précédents montrent que les composites a fibres
naturelles sont fortement sensibles a I’humidité. Ceux-ci montrent aussi que 1’hybridation
« fibres de verre-fibres de lin » peut étre considérée comme une solution intéressante pour
améliorer les propriétés mécaniques et la résistance a I’humidité des composites a fibres de lin.
Ceci rend nécessaire la compréhension du comportement mécanique de ces matériaux

composites en milieux humides.

Dans la littérature, 1’évaluation de I’impact de I’humidité sur les propriétés mécaniques des
composites hybrides a été principalement étudiée en analysant leur comportement mécanique
en traction monotone [151,152,204,252-255]. Par ailleurs, I’effet de I’humidité sur le
comportement en traction charge-décharge de ces matériaux reste peu étudié [252,256]. C’est
dans ce contexte que s’inscrit I’objectif principal de ce chapitre. Celui-ci vise a analyser en
traction monotone et en charge-décharge, sous I’effet d’un vieillissement hydrique, I’influence
de [I’hybridation sur le comportement mécanique de ces matériaux en présence
d’endommagement. Dans un premier temps, nous analysons la corrélation entre la durée de leur
immersion dans ’eau et 1I’évolution de leurs propriétés mécaniques. Ensuite, des essais de
charge-décharge en traction sont effectués a différentes périodes d’immersion pour évaluer
I'évolution de I’endommagement au sein des composites de 1’é¢tude. En parall¢le, un suivi des
mecanismes d’endommagement est également réalisé a 1’aide de la technique d’émission

acoustique.

5.2.Vieillissement hydrique des éprouvettes de traction

Nous présentons dans ce chapitre une étude de vieillissement hydrique, conduite sur gquatre
différents composites stratifiés que nous avions mis en ceuvre. Il s’agit des composites lin-
époxyde [L4], verre-époxyde [V4] et hybrides lin-verre-époxyde [L2/V2]s et [V2/L2]s. Les deux
stratifiés hybrides ont été choisis sur la base résultats obtenus dans la section 2.5.4. Pour
analyser I’effet du vieillissement hydrique sur leurs propriétés mécaniques, des essais de
traction ont été effectués apres 2, 7, 15, 30, 45 et 70 jours d’immersion en eau douce. Ces
périodes ont été choisies pour étudier le comportement mécanique a différentes phases de leur
cinétique de diffusion d’eau (figure 5.1). Il convient également de noter que les éprouvettes de
traction n’ont pas €té colmatées durant leur processus de vieillissement, afin d’accélérer la
cinétique d’absorption d’eau. La démarche expliquée dans la section 2.5.1 a été adoptée pour

les essais de traction sur les éprouvettes vieillies.
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Le suivi de ’endommagement est réalisé¢ a I’aide de la technique de I’Emission Acoustique
(EA). Un systéme d’acquisition commercialisé par la société Mistras Groupe, comprenant deux
voies avec une fréquence d’échantillonnage de 5 MHz, est utilisé. Il est composé d’une carte
d’acquisition PCI reliée a un micro-ordinateur. Les signaux d’EA sont ensuite enregistrés par
deux capteurs piézoélectriques de type Micro-80, de bande passante 100 kHz—1 MHz et de
10 mm de diameétre, positionnés sur les éprouvettes avec une graisse silicone. Ces signaux sont
amplifiés par un préamplificateur, avec un gain de 40 dB. lls sont ensuite convertis par la carte
PCI, qui les numérise et procéde a 1I’extraction des divers parameétres temporels et fréquentiels
(figure 5.2). Les données d’EA sont ensuite transmises au micro-ordinateur pour afficher en
temps réel le stockage et le post-traitement des données. Le seuil de détection des signaux
acoustiques a été fixé a 32 dB pour éliminer les signaux dus au bruit environnant. De plus, des
tests de "cassé de mine" ont été effectués avant les essais pour s’assurer a la fois du bon
fonctionnement de la chaine d’acquisition et de la bonne définition des paramétres

d’acquisition.

Modéle de Fick 1D
10 v  Résultats expérimentaux

Absorption d'eau (%)

400 800 1200 1600 2000 2400 2800

Racine carré du temps (50‘5)

Figure 5.1: Evolution de I’absorption d’eau des éprouvettes de traction des composites
hybrides et non hybrides.
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Figure 5.2: Dispositif expérimental : (a) essai de traction, (b) éprouvette instrumentée

5.3.Comportement mécanique en traction monotone des éprouvettes vieillies
Les figures 5.3 et 5.4 représentent les courbes contrainte-déformation des matériaux non vieillis
et vieillis jusqu’a la saturation, soit 70 jours d’immersion dans 1’eau. La figure 5.4 indique que
les courbes de traction des composites vieillis ont globalement des allures quasi similaires a
celles identifiées dans le cas des composites non vieillis. D’autre part, il apparait que
I’absorption d’eau affecte sensiblement la rigidité des composites vieillis. Contrairement au
composite vieilli verre-époxyde, qui ne montre pas de variation visible de son module
d’élasticité, le composite lin-epoxyde est plus impacté par le vieillissement aprés 70 jours
d’immersion dans I’eau. Ce dernier montre une chute considérable du module d’Young et de
sa contrainte maximale ainsi qu’une augmentation de sa déformation maximale. Ce

comportement a été aussi constaté dans le cas de la résine époxyde (figure.5.3)
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Figure 5.3: Courbes contrainte-déformation déduites des essais de traction effectués sur
des échantillons de résine époxyde pure.
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Figure 5.4: Courbes contrainte-déformation des matériaux vieillis et non vieillis : (a)

[La]s, (b) [L2/V2]s, (C) [V2/L2]s, (d) [Va]s.
Les composites hybrides [L2/V2]s et [V2/L2]s montrent que ’association lin-verre réduit I’impact

du vieillissement sur le comportement mécanique, notamment sur le module d’Young.

Afin de comparer l'effet du vieillissement et de I'hybridation sur les propriétés mécaniques des
différents composites considérés dans ce chapitre, nous illustrons dans la figure 5.5 leurs
propriétés mécaniques spécifiques. Cette figure montre qu'apres 70 jours de vieillissement, les
propriétés en traction de tous les échantillons sont affectées par 1’effet de vieillissement. Cette
influence marquée du vieillissement sur les propriétés en traction est due aux molécules d'eau
qui affectent la structure et les propriétés des fibres, de la matrice et de I'interface fibre/matrice
[210,257-261].

On notera qu’apreés 70 jours d'immersion dans I'eau, le composite lin-époxyde, le plus sensible
a l'immersion dans l'eau, enregistre une chute de 46% de son module d’Young et une

augmentation d’environ 60% de sa déformation a la rupture. D’autre part, le composite verre-
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époxyde enregistre une diminution d’environ 2% et 15% de son module d’Young et de sa

déformation a la rupture, respectivement, aprés 70 jours d’immersion.

Les composites hybrides [L2/V2]s et [V2/L2]s sont moins sensibles au vieillissement hydrique
que le composite lin-époxyde, montrant que la présence des fibres de verre réduit la perte des
propriétés mécaniques, notamment le module et la contrainte a la rupture. Par exemple, nous
constatons que le stratifié [Lo/V2]s présente une diminution d'environ 20% pour son module

d’Young et sa résistance a la traction, et 3% pour sa déformation a la rupture.

L] —=u— Non vieillis [L,)s —=—Non vieillis
S —e— Vieillis (70 jours) olp(10*m?/s?) —e— Vieillis (70 jours)
E/p(10°m?/s?)

[Vals

10
/ > [L,/V,]g [Vals [Lo/Vls

[VJ/L,ls [Va/L,ls

(a) (b)

[Ls —u— Non vieillis
—e— Vieillis (70 jours)

[Vals [L/Vo]e

[V,/L,]s

(©)
Figure 5.5: Propriétés mécaniques spécifiques des matériaux composites non vieillis et
vieillis : (a) module de traction, (b) résistance ultime a la traction, (c)
déformation a la rupture.
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Afin d’apporter un complément d’information sur 1’effet du vieillissement sur la dégradation
des propriétés mécaniques de nos composites, nous présentons sur la figure 5.6 1’évolution de
leurs propriétés mécaniques de traction en fonction de la durée d’immersion dans 1’eau. Il
apparait clairement que I’absorption d’eau entraine des variations considérables des propriétés
élastiques et a la rupture du composite lin-époxyde. En effet, aprés seulement sept jours de
vieillissement, soit presque 6 % d’absorption d’eau, le modules d’Young chute d’environ 35 %
par rapport aux composites non-vieillis (figure 5.6.a). Ensuite, il décroit progressivement pour
atteindre 45 % du module initial aprés 30 jours d’immersion dans 1’eau ou il reste constant. La
contrainte maximale suit la méme tendance que celle du module d’Young, en enregistrant une
baisse de ’ordre de 20 % au bout de 30 jours d’immersion. D’autre part, la déformation
maximale du composite lin-époxyde croit avec le temps de vieillissement jusqu’a atteindre
presque 60 % d’augmentation par rapport au méme composite non-vieilli. 1l est a noter que
certains travaux de recherche ont observé la méme évolution sur d'autres matériaux composites
a fibres végétales comme le lin, le chanvre, le jute, le sisal et le bambou [60, 69, 116, 118, 133,
266, 268]. Par exemple, Chilali et al. [68] ont constaté une baisse d’environ 45 % du module
d’Young et de la contrainte maximale des composites a matrices époxyde et Elium
(thermoplastique) renforcées par des tissus sergés de lin, dés les premiers jours d’immersion
dans I’eau de mer a 20°C. D’autre part, les propriétés mécaniques du composites verre-epoxyde
semble moins impactées par le vieillissement, notamment pour le module d’Young qui reste
quasi-constant aprés 70 jours de vieillissement. Quant a la contrainte et la déformation a la
rupture, leurs variations sont de 1’ordre de 25% de 15%, respectivement. Le méme constat été
fait par Assarar et al. [59] sur les composite verre-époxyde, aprés seulement 20 jours
d’immersion. Ils ont enregistré une chute de 25% de la contrainte maximale par rapport au
composite non vieillis. Les courbes de sorption d’eau relatives aux composites hybrides

montrent que malgré la différence des masses a saturation M ="k =5 48+0,21% |,
ML/l — 3 57+0,11% et la position des couches de verre, a I’intérieur ou a I’extérieur, les

stratifies [L2/V2]s et [V2/L2]s présentent des évolutions des proprietés assez similaires, montrant
que I’ajout des fibres de verre réduit I’impact du vieillissement sur I’évolution des propriétés
mécaniques. Par exemple, nous constatons qu’apres 30 jours d’exposition, le stratifié [L2/V2]s
présente une diminution d'environ 15%. Cette diminution atteint, apres 70 jours de
vieillissement, un taux d’environ 25%. Ce dernier taux, enregistré aprés 70 jours de
vieillissement, est inférieur a la diminution constatée dans le composite lin-époxyde, a savoir

35 % par rapport aux composites non-vieillis, aprés seulement 7 jours.
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Figure 5.6 : Evolution des propriétés élastiques et a la rupture normalisées des composites
hybrides et non hybrides en fonction du temps d’immersion dans I’eau : (a)
module d’Young, (b) contrainte maximale et (¢) déformation maximale.
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La diminution des modules d’Young et des contraintes a la rupture en fonction du vieillissement
est due d’une part, a la dégradation de la fibre de lin et d’autre part, a 1’affaiblissement de
I’interface, a I’échelle de la fibre élémentaire dans les faisceaux de fibres de lin, et du composite

(interface fibre-matrice).

En effet, la structure multicouche des fibres de lin offre de multiples interfaces et zones de
transition entre ses constituants. Par conséquent, I'eau peut affecter directement les composants

hydrophiles et affaiblir les diverses interfaces internes des fibres [114,262—-264].

De plus, I'eau absorbée par la pectine et le lumen peut affaiblir d’avantage l'interface entre les
fibres unitaires, en générant des microfissures au niveau des lamelles mitoyennes [105]. Ce qui
affecte les propriétés mécaniques du renfort et en conséquence celles des composites.

Comme nous 1’avions mentionné en conclusion du chapitre 4, le gonflement hygroscopique
géneére des concentrations de contraintes au niveau de I’interface fibre-matrice (figure 5.7), a
I’origine de I’apparition de microfissures [91,127,257]. Cette dégradation engendre ainsi un
mauvais transfert de charge entre la fibre et la matrice, et par conséquent une baisse des
propriétés mécaniques du composite [265]. D’autre part, I’augmentation de la déformation a la
rupture avec le temps d’immersion est essentiellement engendrée par la plastification, qui reste
liée a la présence des particules d’eau, et la ductilité des fibres de lin résultant de la dégradation
de la structure de la cellulose apreés le processus de vieillissement [68,126].

—
xl,000 1.900kV LED

(@) ()

Figure 5.7 : Image des échantillons lin-époxyde vieillis apres 70 jours : (a) fissuration
matricielle , (b) fissuration dans le faisceau.

La diminution de la déformation a la rupture dans le composite a fibres de verre peut étre
expliquée par les endommagements precoces, induits lors de la diffusion des molécules d'eau

dans le matériau préalablement la charge de traction [68]. Ces endommagements sont souvent
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liés aux microfissures a l'interface fibre-matrice et a la dégradation de I’interface, affectant ainsi
la qualité de I'adhérence entre la résine époxyde et les fibres de verre, et réduisant par voie de
conséquence la déformation maximale du composite a fibres de verre une fois chargé (figure
5.8).

‘!t— 7 , S !
— 10um JEOL
15.0kV LED SEM WD 6.lmm 13:37:20

LB
23/09/2021

(a) (b)

Figure 5.8: Micrographies des échantillons verre-époxyde: (a) non vieillis , (b) vieillis
apres 70 jours.

5.3.1. Reéversibilité des propriétés mécaniques

Afin d’étudier la réversibilité des propriétés mécaniques des composites vieillis puis séchés, les
éprouvettes de traction ont été vieillies jusqu’a la saturation puis séchées et testées en traction
monotone suivant la direction longitudinale. Pour éliminer la quantité d’eau absorbée durant le
processus de vieillissement, 1’opération de séchage a été effectuée a I’air libre, a la méme
température que celle du vieillissement, jusqu’a atteindre la masse initiale des éprouvettes
(masse avant vieillissement). Les résultats obtenus sont reportés dans le tableau 5.1 et sur la
figure 5.9. Apres séchage, les matériaux récuperent une grande partie de leurs propriétés
initiales. La perte des propriétés apres séchage est plus prononcée dans le composite lin-
époxyde. En effet, le module et la contrainte maximale du composite lin-époxyde vieilli puis
séché est d’environ 16 a 17 % inférieurs a ceux des matériaux non vieillis. S’agissant de la
déformation maximale, ce composite enregistre, aprés séchage, une diminution d’environ 14 %
par rapport au composite non vieilli. Contrairement au composite lin-époxyde, le composite
verre-époxyde vieillis puis séché ne présente pas de perte au niveau de son module d’Young.
En revanche, sa contrainte et sa déformation a la rupture sont d’environ 12% et 15% inférieurs
a celles du matériau non vieilli, respectivement. Quant aux stratifiés [L2/V2]s et [V2/L:]s, la perte

de leurs modules d’Young apres séchage est quasi identique. Elle est d’environ 10%,
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contrairement aux propriétés a la rupture ou le stratifié [L2/V2]s répond bien au processus de
séchage, en récupérant 91% et 96 % de sa contrainte et sa déformation maximales,
respectivement, par rapport au stratifié non vieilli. Cette irréversibilité des propriétés
mécaniques a été aussi observée dans divers travaux de la littérature sur des composites a fibres
végétales [12,114,117,130]. La réversibilité partielle des propriétés mécaniques montre qu’en
plus des phénomenes de plastification, supposés étre réversibles [114,266], le gonflement des
fibres, responsable de I’apparition des microfissures, notamment au niveau de la matrice, et des
interfaces fibre-matrice et intra-fibres, peut engendrer des endommagements irréversibles
[68,91,93,119]. Le caractére hydrophile de la fibre de lin peut favoriser d’autres
endommagements irréversibles tels que [I’hydrolyse et le lessivage au niveau de ses
constituants [95,96,264].

Tableau 5.1: Propriétés élastiques et a la rupture des matériaux non vieillis et vieillis

puis séchés.

Conditionnement E(GPa) O o (MPa) &, (%)
Non vieilli 21,10+0,85 225,51+13,28 1,27+0,03
[La4]s Vieilli 12,23+1,05 185,77+23,54 2,01+0,19
Vieilli puis séché 17,80+2,12 198,35+18,67 1,11+0,21
Non vieilli 28,76x0,61 346,94+15,56 1,42+0,14
[L2V2)s Vieilli 21,52+1,79 296,04+15,20 1,41+0,08
Vieilli puis séché 26,30+0,84 315,32+17,43 1,35+0,17
Non vieilli 29,27+0,94 314,23+27,90 1,35+0,13
[VL2]s Vieilli 21,73+1,74 235,90+10,66 1,19+0,14
Vieilli puis séché 26,35+0,47 282,52+16;65 1,22+0,21
Non vieilli 38,08+0,96 681,52+26,86 2,00+0,16
[Vals Vieilli 37,25+1,94 505,42+31,78 1,48+0,28
Vieilli puis séché 38,00+0,88 599,44+24,12 1,71+0,31
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Figure 5.9:Variations des propriétés mécaniques des composites non vieillis, vieillis et
vieillis puis séchés: (a) Module d’Young, (b) contrainte maximale, (c)
déformation maximale.
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5.3.2. Analyse microscopique de I’endommagent

Dans cette partie nous analysons la microstructure des composites de 1’é¢tude a des niveaux de
chargement différents. Le choix de ces niveaux de chargement est basé sur I’allure des courbes
de traction.

Nous présentons dans la figure 5.10 les images des sections transversales de certains
échantillons, réalisées a 10% de la contrainte maximale de traction. Les resultats obtenus
révelent de nombreuses microfissures au sein de la matrice époxyde (Figure 5.10.a étiquette 1).
Les observations microscopiques ont également indique la présence de microfissures, incluant
des fissures transversales et longitudinales dans les faisceaux de fibres de lin (figure 5.10.b
étiquette 2 et 5.10.c étiquette 2), et des microfissures initiées a I’interface fibre/matrice (figure
5.10.c étiquette 3). De ce fait, on peut conclure que le premier mécanisme d’endommagement
pouvant se produire est le phénomene de fissuration matricielle.

Les observations microscopiques effectuées a 80% de la contrainte maximale de traction, sur
des composites non vieillis et vieillis, montrent la présence de divers mécanismes
d’endommagements tels que le délaminage (figure 5.11.a étiquette 4) et la décohésion fibre-
matrice (figure 5.11.b étiquette 5). Elles illustrent également le détachement des fibres
élémentaires de lin au sein des mémes faisceaux, en raison de la rupture de la lamelle mitoyenne
(figure 5.11.c étiquette 6)). A cela s'ajoute I’arrachement des faisceaux de lin (figure 5.11.d) et
la rupture des fibres de lin (figure 5.11.e étiquette 7) et de verre (figure 5.11. f étiquette 8).
Les images des figures 5.10 et 5.11 permettent d’apporter un complément d’information sur le
comportement mécanique des composites hybrides. En effet, les microfissures qui apparaissent
pour des faibles niveaux de contrainte ne peuvent généralement pas réduire de maniére
significative la rigidité du matériau composite, contrairement au délaminage, a I’arrachement
et a la rupture des fibres qui diminuent considérablement la résistance a la traction des
matériaux composites [267]. Ces derniers mécanismes sont plus prononceés dans les composites
a fibres de lin en raison du gonflement hygroscopique de ces dernieres qui entraine de fortes
concentrations de contraintes [68]. De plus, le délaminage peut impliquer d'autres mécanismes
d'endommagement tels que le décollement interfacial fibre-matrice et la rupture des fibres

[268], réduisant ainsi la résistance de la structure composite.
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Figure 5.10: Mécanismes d’endommagements associés au premier niveau de chargement :
(a) fissuration de la matrice, (b) fissuration au niveau des faisceaux de lin, (c)
microfissures au niveau des faisceaux de lin et a I'interface fibre-matrice.

Pour conclure, les résultats des essais de traction montrent que le composite hybride [L2/V2]s
est moins affecté par le vieillissement que 1’hybride [V2/L2]s. Ceci peut étre expliqué par le
gonflement hygroscopique qui reste plus important dans le [L2/V2]s qui pouvant parfois
contribuer a I’amélioration de I’interface fibre de lin/ matrice, assurant ainsi un bon transfert de
charge [269].

Ce résultat indique clairement que pour les mémes constituants de base, la méme fraction
volumique de fibres et le méme nombre de couches, la séquence d'empilement jouent un role
clé dans le comportement mécanique des composites stratifiés hybrides.

Dans ce qui suit, en raison de ces propriétés mécaniques élevées, le composite hybride [L2/V2]s

est choisi pour une analyse de son comportement cyclique en traction.
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Figure 5.11

100pm JEOL 23/09/2021
SEM WD 6.5mm 14:09:57

Mécanismes d’endommagements associés au deuxieme niveau de
chargement: (a) délaminage, (b) décohésion de I’interface fibre-matrice,
(c) détachement des fibres de lin élémentaires du faisceau, (d) arrachement
de faisceaux de lin, (e) rupture d’une fibre unitaire, (f) rupture des fibres
de verre.
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5.4.Caractérisation en traction charge-décharge des matériaux composites
L'objectif de cette section est d'analyser I'effet du vieillissement a I'eau sur le comportement en
charge-décharge des composites lin-époxyde, verre-époxyde et [L2/V2]s . A cette fin, des cycles
de traction ont été considérés pour couvrir suffisamment les différentes phases qui décrivent
leur comportement mécanique. Les essais de chargement-déchargement ont été réalises avec
des niveaux de contrainte croissants. La figure 5.12 illustre les courbes de traction en charge-
décharge des composites non vieillis et vieillis ([L4]s, [L2/V2]s et [V4]s) avec une superposition
des essais de traction statique.

Les essais montrent qu'une courbe enveloppe cyclique est formée aprés les boucles de charge-
décharge. L'écart entre les courbes enveloppes cycliques et statiques du stratifié lin-époxyde
non vieillis est important. Il est caractérisé par une perte de linéarité de la courbe d'enveloppe
cyclique plus apparente que celle de la courbe statique, en particulier a la fin de I'essai de
traction, conduisant a une légére baisse (moins de 2%) de la résistance a la traction cyclique
(figures 5.12.a).

La méme remarque s’applique au stratifié [L2/V2]s non vieilli, avec une diminution plus
significative (~12%) de la résistance a la traction en charge-décharge par rapport a la résistance
a latraction monotone (figure 5.9.b). D'autre part, il apparait également que les aires des boucles
d'hystérésis sont proportionnelles a la charge imposée, en particulier pour le stratifié lin-
époxyde qui présente des cycles d'hystérésis nettement larges (figure 5.12.a). Cependant, la
courbe d'enveloppe cyclique et la courbe statique composite verre-époxyde sont parfaitement
superposées, ce qui montre le caractere élastique de ce matériau (figure 5.12.c).

Les aires des boucles d'hystérésis sont aussi proportionnelles a la charge imposée pour les
stratifiés [La4]s et [L2/V2]s, en particulier pour le composite [La]s qui présente des cycles

d'hystérésis tres larges (figure 5.12.a).

Ceci est probablement di a I'accumulation des endommagements pendant les cycles de
chargement-déchargement, en particulier pendant la phase post-élastique.

La forme apparente des boucles d'hystérésis est décrite par une phase initiale parabolique suivie
d'une phase linéaire. Généralement, ces boucles apparaissent lorsque la fibre glisse par rapport
a la matrice dans la region de décollement de l'interface [270-272]. Ce qui entraine une
augmentation de I'énergie dissipée. Les boucles d'hystérésis sont moins larges et complétement
fermées pour les stratifiés [Lo/V2]s et [Va]s (figures 5.12.b et 5.12.¢), indiquant qu'il y a moins

de décollement interfacial et de glissement, avec moins d'énergie dissipée.
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De plus, on observe une augmentation progressive de la déformation résiduelle a la fin de
chaque phase de déchargement. Cette déformation plastique croit avec les cycles de chargement
en engendrant une deformation supplémentaire supérieure a la déformation maximale obtenue
en statiques. Cette déformation supplémentaire est généralement connue dans le domaine des

alliages métalliques sous le nom de déformation "anélastique” ou "quasi-plastique-élastique”

[273-275].
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Figure 5.12: Courbes de traction en charge-décharge des échantillons non vieillis et
vieillis & 70 jours : (a) [La]s, (b) [L2/V2]s et (C) [V4]s.

Dans le cas du composite verre-époxyde, la déformation plastique est proche de zéro durant les
cycles charge-décharge, ce qui montre un comportement linéaire, de type fragile, jusqu’a la
rupture. Par conséquent, on peut conclure que la contrainte de chargement-déchargement des
composites renforcés de fibres de lin a induit non seulement un flux plastique, mais aussi une
composante de déformation anélastique supplémentaire. Les déformations inélastiques
(déformations plastiques et anélastiques) sont généralement dues a des endommagements tels

la fissuration matricielle, le decollement de I'interface et/ou la plasticité de la matrice [276].
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On peut constater sur la figure 5.12 que le vieillissement a I'eau affecte considérablement le
comportement cyclique charge-décharge des trois composites. En effet, bien que I'écart entre la
courbe de traction statique et la courbe en charge décharge des composites lin-époxyde et verre-
époxyde ne soit pas tres apparent, leurs résistances maximales a la traction en charge-décharge
sont, respectivement, inférieures de 9% et 13%, respectivement, a celles obtenues lors des essais
statiques (figure 5.12.a et 5.12.c). L'effet du vieillissement a I'eau sur le stratifié hybride [Lo/V2]s
est caractérisé par un écart accru entre les courbes enveloppes cycliques et statiques (figure
5.12.b). Ceci engendre un déplacement de la déformation maximale en charge-décharge vers
une déformation plus élevée (un déplacement d'environ 7%), et conduit également & une légere

diminution (environ 4%) de la résistance a la traction en charge décharge.

Ces résultats peuvent étre attribués a l'effet des types de chargement en traction sur le
mécanisme de déformation [273]. A cela s'ajoute I'effet de I'eau absorbée qui peut affaiblir
I'interface entre les fibres et la matrice, en particulier pendant les cycles de chargement-
déchargement, diminuant le transfert de charge par friction entre les fibres et la matrice et
influencant la capacité de charge-décharge des composites stratifiés étudiés. En outre, il a été
constaté qu'apres 70 jours de vieillissement, la déformation plastique obtenue a partir d'essais
de charge-décharge tend vers des valeurs plus élevées par rapport aux matériaux non vieillis,
notamment pour le stratifié lin-époxyde. Cette tendance peut étre principalement justifiée par
la plastification des constituants du composite (matrice et fibres) causée par l'infiltration de

molécules d'eau en leur sein rendant alors le matériau plus ductile [68,114,126].

Pour une analyse plus approfondie du comportement cyclique des trois stratifiés considérés, les
courbes contrainte-déformation en charge-décharge ont été étudiées en suivant I'évolution de la
perte de rigidité pendant les cycles de traction. La perte de rigidité est une information vitale
pour mesurer les endommagements et indiquer I'aptitude des matériaux a supporter une charge
[197]. La figure 5.13 montre I'évolution de la perte de rigidité d'éprouvettes composites non
vieillies et vieillies a 70 jours. L'axe des abscisses représente le pourcentage du niveau de
contrainte obtenu dans chaque cycle avant le début de la phase de déchargement. Il est
intéressant de noter que le niveau de contrainte est défini par rapport a la contrainte maximale
des essais de charge-décharge. En outre, les valeurs associées a la perte de rigidité ont été
normalisées par rapport a celles obtenues lors d'essais de traction monotone. La figure 5.13.a
montre que la diminution de la rigidité du composite lin-époxyde non vieilli augmente
progressivement avec l'augmentation de la contrainte, avant de se stabiliser autour de 8% pour

des niveaux de contrainte supérieurs a 40%. Cette perte de rigidité reflete I'accumulation des
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endommagements
Globalement, la perte en rigidité des composites peut étre liée & I'apparition de plusieurs
mécanismes d'endommagement pendant les essais de charge-decharge, tels que la fissuration
de la matrice, le decollement interfacial fibre-matrice et la rupture des fibres [68]. En outre,
l'augmentation des endommagements dans les premiers cycles est probablement associée au
comportement viscoélastique des composites a fibres de lin [195]. En effet, en raison de la
différence de viscosité entre la fibre de lin et la matrice époxyde, la contrainte et la déformation
dans les fibres de lin et la matrice époxyde sont partiellement découplées, ce qui induit une
accumulation de contraintes de cisaillement dans les régions ou se produit le décollement de

I'interface, entrainant davantage de fissuration [195].
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échantillons non vieillis et vieillis 70 jours : (a) [La4]s, (b) [L2/V2]s et (¢) [Va]s.
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Pour le composite [L2/V2]s, une diminution rapide de la rigidité d'environ 10% par rapport a sa
rigidité initiale a été observée jusqu'a un niveau de contrainte appliquée d'environ 60% (figure
5.13.b). Par la suite, cette rigidité demeure globalement constante jusqu'a la rupture finale du
composite. La diminution plus prononcée de la rigidité du stratifié [L2/\2]s par rapport a celle
du composite lin-époxyde peut s'expliquer par sa fraction volumique, plus importante (environ
3 % de plus que celle du [Lg4]s). Cette différence importante peut engendrer plus
d’endommagements, de type décollement interfacial fibre-matrice, détachement et rupture de
fibres. A cela s'ajoute la probabilité d’un délaminage plus important entre les couches de verre
et de lin. En effet, le délaminage est connu comme l'un des mécanismes d’endommagement
potentiels induisant une diminution de la rigidité [276]. Contrairement aux deux composites
[L4]s et [Lo/V2]s, le composite stratifié [Va]s n'a montré pratiquement aucune perte de rigidité

avec un comportement linéaire jusqu’a la rupture (figure 5.13.c).

S’agissant des composites vieillis, une perte de rigidité tres rapide est observée pour des niveaux
de charge inferieurs & 20 %, allant de 16% a 10 % pour les stratifiés [La]s et [L2/V2]s,
respectivement (Figures 5.13.a et 5.13.b). Le composite verre-époxyde a montré une sensibilité
moindre aux molécules d'eau avec une réduction de la rigidité stabilisée de I'ordre de 2% de sa
rigidité initiale (figure 5.13.c). La dégradation rapide de la rigidité enregistrée pendant les
premiers cycles de chargement/déchargement des matériaux composites vieillis (70 jours
d’immersion dans 1’eau) peut étre expliquée par I'absorption d'eau et la présence de molécules
d'eau a différentes échelles, en particulier pour les composites contenant des fibres de lin
[68,114,257]. Néanmoins, alors que la rigidité restant assez stable dans le [V4]s, celle des
stratifiés [La4]set [L2/V2]s se rétablie et dépasse méme, cas de la séquence d'empilement [La4]s, la
rigidité initiale au voisinage de la rupture (jusqu'a 12%) (figure 5.13.a). Ce phénomeéne de
rigidification n'a été observé que dans les composites a fibres de lin vieillis. Cette rigidification
est plus accentuée dans le composite lin non-hybride. Pour cette raison, I'augmentation de la
rigidité peut étre attribuée a la réorientation considérable irréversible des microfibrilles de
cellulose en glissant les unes sur les autres au sein de la matrice lignine-hémicellulose [197].
Le rétablissement de la rigidité peut également s'expliquer par I'extension en forme de ressort
spiralé des microfibrilles de cellulose et la cristallisation de la cellulose amorphe induite par la

contrainte de cisaillement [48,197].
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5.4.1. Analyse des signaux d'émission acoustique sur des essais charge-décharge

Afin d'étudier les mécanismes d'endommagement des composites lin-époxyde, verre-époxyde
et hybride [L2/V2]s, I'émission acoustique a été utilisée pour la détection en temps réel des

mécanismes d’endommagements pendant les essais de traction en charge-décharge.

Les figures 5.14 et 5.15 illustrent la chronologie de I'apparition des événements acoustiques
pendant les essais cycliques de charge-décharge sur les composites non vieillis et vieillis.
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Figure 5.14: Chronologie de I'apparition des évenements acoustiques pendant les essais
de traction charge-décharge des échantillons non vieillis: (a) [La4]s, (b)
[L2/V2]s et (C) [Va]s.

D'apreés la figure 5.14, I’activité acoustique des stratifiés [La]s et [L2/V2]s apparait initialement
a la fin de la phase élastique et augmente continuellement durant le processus de chargement
des echantillons non vieillis, jusqu'a la rupture finale. Nous constatons aussi que 1’activité

acoustique enregistrée durant les deux derniers cycles représentent 45% a 55% de 1’activé
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globale des stratifiés [La]s et [L2/V2]s, montrant une accélération significative des
endommagements, avec la rupture des stratifiés en ligne de mire. Pour le composite verre-
époxyde non vieilli (figures 5.14.c), ’activité acoustique apparait dés le début de I’essai et
continue a progresser jusqu’a la rupture, sans présenter de plateau d’équilibre. Cela illustre une

présence d’activité méme en phase de déchargement.

Une évolution similaire a été observée dans le cas des composites vieillis, mais avec une
variation dans la contribution des activités acoustiques par cycle de charge-déecharge. Par
exemple, les deux derniers cycles des stratifiés vieillis [L4]s et [L2/V2]s représentent 55% a 70%

de I’activité acoustique globale, montrant une hausse de 10% a 15% par rapport aux stratifiés

non vieillis.
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Pour une description plus approfondie de I’endommagement en charge décharge des
composites non vieillis et vieillis, I'évolution de leur activité acoustique a été caractérisée par
le rapport de Felicity, comme le montre la figure 5.16. Ce rapport traduit la détection de
I’activité acoustique entre deux niveaux de chargement successifs P1 et P2 lors des cycles de
charge-décharge [253,256,277]. Il peut étre quantifié de rapport entre la contrainte actuelle,
lorsque les evénements AE commencent & augmenter de maniére significative, et le niveau de
contrainte maximum précedent. Une valeur du rapport de Felicity inférieure a 1 indiquerait une
accumulation significative des endommagements dans le composite. En revanche, I'effet Kaiser
apparait lorsque le niveau de contrainte appliquée précédemment ne produit pas d'activité
acoustique. Il est souvent associé a des matériaux présentant des dommages insignifiants
[68,253,256].
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Avec un rapport de Félicity proche de 1, I'activité acoustique des composites [La]s et [L2/V2]s
non vieillis présente un effet Kaiser jusqu'a des niveaux de contrainte d'environ 60% et 30%.
Au-dela de ces niveaux de contrainte, leurs rapports de Felicity ont Iégerement diminué pour
atteindre des valeurs de I'ordre de 0,85 et 0,75, respectivement, indiquant de surcroit une plus
grande accumulation d’endommagements au voisinage de leur rupture finale. Pour le composite
[V4]s non vieilli, le rapport de Félicity est sensiblement inférieur a 1 dés les premiers cycles de
chargement. Il a diminué progressivement lorsque les cycles et les charges ont augmente,
convergeant continuellement vers une valeur trés faible. En outre, la forte croissance des
événements AE apparaissant au début de chaque phase de rechargement est pratiquement liée
a I'endommagement des microfissures. La littérature indique que plus le rapport de Felicity est
petit, plus les dommages structurels des matériaux composites sont severes [68,256,277,278].
Cependant, le composite [V4]s présente un comportement linéaire élastique avec des cycles
superposés et des boucles fermées, engendrant un endommagement mécanique négligeable (
pas de perte de rigidité). Ce phénomeéne peut étre expliqué par le fait que pendant les cycles de
charge-décharge, les microfissures engendrées ont tendance a se refermer aprés chaque phase
de déchargement, ce qui limite leur propagation dans les composites. La réduction
d’endommagements mécaniques peut étre également due au faible nombre de cycles de

chargement-déchargement appliques [256].

Pour ce qui est des composites vieillis, I'évolution du rapport de Felicity a montré une baisse
rapide avec des valeurs inférieures a 1 des le début des essais de charge-décharge, en particulier
pour les composites [La]s et [L2/V2]s. Cela indique un état d’endommagement important et des
défaillances structurelles dans ces composites. Ces dégradations sont principalement associées
a la diffusion de l'eau dans les fibres de lin et les interfaces fibre-matrice, générant des
contraintes internes et favorisant ainsi les endommagements microstructuraux tels que la
fissuration de la matrice, I'arrachement des fibres et le délaminage. Dans les composites a fibres
de verre, la dégradation apparait principalement dans la matrice époxyde et l'interface fibre-

matrice, car les fibres de verre sont hydrophobes aux molécules d'eau.

5.5.Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié I'effet du vieillissement hydrique sur le comportement
mécanique endommageable des composites non hybrides et hybrides lin-verre. L’étude a été
conduite au travers d’essais de traction monotone et cycliques en charge-décharge. Comme
prévu, le vieillissement induit une diminution des modules élastiques et de la contrainte

maximale et une augmentation de la déformation a la rupture du composite lin-époxyde. Cette
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variation est principalement due aux endommagements induits par la dégradation des fibres de
lin et a la décohésion de l'interface fibre-matrice. Comparés au composite lin-époxyde, les
stratifiés hybrides sont peu impactés par le vieillissement. En effet, une hybridation lin-verre-
époxyde réduit sensiblement I’effet de vieillissement sur la variation des propriétés mécaniques

des matériaux aprés immersion.

Pour le composite lin-époxyde et le stratifié hybride, les essais de charge-décharge ont mis en
évidence une apparition progressive de la déformation plastique ou anélastique a la fin de
chaque phase de déchargement. Ces essais ont également révélé une perte de rigidité plus
accentuée avec le vieillissement au début de chargement suivant d’une zone de rigidification.

Les résultats obtenus ont montré que les composites lin-époxyde et hybrides non vieillis
présentent un comportement mécanique proche de I'effet Kaiser, notamment pour les premiers
cycles de chargement. Cependant, les composites vieillis présentent clairement un effet Felicity,

ce qui indique la présence significative d’endommagements induits par 1’absorption d'eau.
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Conclusion générale
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Conclusion générale

Cette étude doctorale constitue une contribution a 1’analyse expérimentale et numérique du
comportement hygroscopique de composites non hybrides et hybrides, a matrice époxyde
renforcée par des fibres de lin et de verre UD, soumis a un vieillissement hydrique par
immersion totale dans 1’eau du robinet a température ambiante jusqu’a saturation. Dans un
premier temps, une caractérisation mécanique a été menée sur différents stratifiés non-hybrides
hybrides lin-verre. L’objectif est d’en sélectionner les plus performants en termes de propriétes
mécaniques. Les composites ainsi choisis ont fait par la suite 1’objet d’une étude approfondie
de la cinétique de diffusion d’eau au sein de leur structure et de I’'impact de plusieurs paramétres
géométriques sur leur comportement diffusif. La cinétique de diffusion de 1’eau a été ensuite
modélisée par éléments finis a travers le développement et I’'implémentation dans ABAQUS de
deux éléments finis hygroscopiques de membrane basés sur les modéles de Fick et de Langmuir.
Une deuxiéme analyse par éléments finis a ét¢é menée dans 1’objectif de modéliser le
comportement hygro-élastique des composites de 1’étude a travers 1’extension des formulations
des deux élements finis hygroscopiques. Enfin, I'évolution de leurs propriétés mécaniques avec
le vieillissement hygroscopique a été évaluée en effectuant des essais de traction monotone et
de charge-décharge, suivis par la technique d’émission acoustique combinée a des observations

microscopiques.

La synthese bibliographique réalisée au chapitre 1 a montré que la nature hydrophile des fibres
de lin peut induire des variations importantes des propriétés mécaniques de leurs composites en
raison essentiellement de la dégradation de I’interface fibre-matrice. Cette étude a montré aussi
que I’hybridation « fibres de lin-fibres synthétiques » telles que le verre, peut améliorer les
propriétés mécaniques et la résistance a I'absorption d'eau des composites a fibres de lin. La
mise en ceuvre et la caractérisation mécanique des différents composites non-hybrides et
hybrides lin-verre présentés au chapitre 2 a montré que 1’ajout des couches de verre aux plis de
lin entraine une augmentation des propriétés mécaniques des matériaux composites hybrides,
du fait que les fibres de verre sont plus rigides que les fibres de lin. Ces reésultats ont egalement
montré que les stratifié hybrides [L2/V2]s et [V2/L2]s présentent des propriétés mécaniques
spécifiques intéressantes, comparé au composite verre-époxyde mais avec seulement 18% en

fraction volumique des fibres de verre. Par conséquent, nous avons choisi d’étudier la durabilité
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de deux composites hybrides [L2/V2]s et[V2/L2]s, en plus des stratifiés lin-epoxyde et verre-

époxyde, apres une immersion totale dans 1’eau du robinet.

L’¢tude expérimentale de la cinétique d’absorption d’eau des composites non hybrides et
hybrides de 1’étude, présentés dans le chapitre 3, ont montré que la diffusion d’eau au sein de
ces deux matériaux est fortement influencée par la nature des fibres. Nous avons également
vérifié que I’hybridation avec des fibres de verre a pour effet de baisser la sensibilité a
I’humidité des composites lin-époxyde. Cette baisse est essentiellement liée a la nature
hydrophobe des fibres de verre induisant un effet barriére. Le développement des deux eléments
finis hygroscopiques de membrane dans la deuxiéme partie du chapitre 3, a permis de d’obtenir
une estimation des parameétres de diffusion de la fibre de lin selon les modeles de Fick et de
Langmuir ,difficiles a prédire expérimentalement. Cette analyse par éléments finis a permis
¢galement de mieux visualiser 1’effet hydrophile des fibres de lin et I’effet barriére des fibres

de verre.

L’analyse par ¢léments finis du comportement hygroélastique des composites de I’étude a fait
I’objet du chapitre 4. Nous avons présenté les formulations de deux éléments finis hygro-
¢lastiques, de membrane triangulaire a trois nceuds, basés sur les modeles de Fick et de
Langmuir. Le but était d’estimer les contraintes mécaniques internes liées au vieillissement
hydrique, en particulier dans les échantillons composites lin-époxyde et hybrides lin-verre-
époxyde. Nous avons remarqué que le modéle de Langmuir permet d’obtenir une estimation
des contraintes mécaniques beaucoup plus « raisonnable » que le modéle de Fick. Bien que le
modele de Langmuir améliore notablement la description du comportement hygro-élastique des
composites de 1’étude, quelques pistes d’amélioration de cette modélisation sont a considérer

dans les travaux futurs.

Dans le cinquieme chapitre, nous avons étudié l'effet du vieillissement hydrique sur le
comportement mécanique endommageable des composites non hybrides et hybrides lin-verre.
Les résultats ont montré que le vieillissement induit une diminution des modules élastiques et
de la contrainte maximale et une augmentation de la déformation a la rupture du composite lin-
époxyde. Cette variation est principalement due aux endommagements induits par la
dégradation des fibres de lin et a la décohésion de l'interface fibre-matrice. Comparé au
composite lin-époxyde, les stratifiés hybrides sont peu impactés par le vieillissement. Les essais
de charge-décharge effectues sur les composite lin-époxyde et le stratifié hybride ont mis en

évidence une apparition progressive de la déformation plastique et anélastique a la fin de chaque
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phase de déchargement. Ces essais ont également révélé une perte de rigidité plus accentuée

avec le vieillissement au début de chargement suivant d’une zone de rigidification.

Les résultats obtenus ont montré que I’activité acoustique des composites lin-époxyde et
hybride [L2/V2]s non vieillis met en évidence 1’effet dit de « Kaiser » jusqu’a des niveaux de
contrainte d’environ 30 %. Cet effet est souvent attribué au processus d’endommagement du
matériau qui présente des defauts mineurs ou insignifiants. Cependant, les composites vieillis
présentent clairement un effet « Felicity » dés les premiers cycles de charge-décharge, ce qui
montre un état de santé indésirable de point de vue mécanique et indique la présence

d’endommagements précoces au sein des composites vieillis.

Ce travail de thése ouvre plusieurs perspectives, dont certaines pourraient faire 1’objet de

développement a court et moyen termes. Nous en citons quelques-unes :

o Une classification et identification des mécanismes d’endommagements a ’aide de
méthode de classification pour les séparer finement, notamment ceux dus au vieillissement.

o Une caractérisation expérimentale approfondie du phénomeéne de gonflement différentiel,
via des techniques d’imageries comme la nano tomographie

o Une caractérisation en fatigue des composites hybrides en vue d’estimer leur durée de vie
et son évolution avec le vieillissement.

o Une modélisation 3D du phénomeéne de diffusion en considérant I’aspect hétérogeéne des
composites hybrides
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Modélisation du comportement mécanique de biocomposites hybrides en présence du vieillissement

Les composites renforcés par des fibres végétales s’'imposent aujourd’hui progressivement comme une alternative a certaines fibres
synthétiques. L'utilisation des fibres végétales comme renfort permet de combiner le respect de I'environnement et d’avoir de matériaux
composites présentant des propriétés mécaniques spécifiques intéressantes. Toutefois, la sensibilité des fibres végétales a I’humidité limite leur
utilisation dans les applications structurales. De ce fait, I’hybridation des fibres végétales avec des fibres synthétiques, comme la fibre de verre,
peut constituer une des solutions a la variation des propriétés mécaniques des composites a fibres végétales. Dans ce contexte, nous proposons
dans cette étude doctorale d’évaluer la durabilité de matériaux composites a fibres de lin, de verre et hybrides lin-verre aprés leur exposition a
un milieu humide a température ambiante. Tout d'abord, les comportements statiques de la résine et des composites hybrides et non hybrides
sont analysés. Par la suite, nous évaluons la cinétique de diffusion d'eau dans les composites par identification de leurs paramétres de diffusion
1D et 3D, via une approche d’optimisation basée sur les modeles de Fick et de Langmuir. Ensuite, nous développons et nous implémentons dans
le logiciel de calcul par éléments finis ABAQUS deux éléments finis triangulaires de membrane a trois noeuds pour modéliser le comportement
hygroscopique des composites de I'étude. Cette modélisation nous permet entre autres d’estimer les parameétres diffusifs radial et longitudinal
de la fibre de lin, difficile a déterminer expérimentalement. Apres, nous développons et nous implémentons dans ABAQUS des éléments finis
triangulaires de membrane a trois nceuds afin de modéliser le comportement hygro-élastique des composites de I'étude. L'objectif de cette
partie est d’estimer leur durabilité a travers le calcul des contraintes et des déformations hygroscopiques. Pour cela, des modeles hygro-
élastiques découplés, basés sur le modele de Fick et de Langmuir, sont considérés. Enfin, nous étudions I'impact de I'humidité sur le
comportement mécanique, a travers I'étude de la perte progressive des propriétés élastiques de ces composites.

Mots-clés en frangais : Fibre de lin, composites hybrides, durabilité, modélisation par éléments finis

Modelling the mechanical behaviour of hybrid biocomposites in the presence of ageing

Natural fibre-reinforced composites are progressively becoming an alternative to certain synthetic fibres. The use of vegetal fibres as
reinforcement makes it possible to combine respect of the environment with having composite materials presenting attractive specific
mechanical properties. However, the sensitivity of vegetal fibres to moisture limits their use in structural applications. Therefore, the
hybridization of vegetal fibres with synthetic fibres, such as glass fibre, can be one of the solutions to the variation of mechanical properties of
vegetal fibre composites. In this context, we propose in this PhD study to evaluate the durability of flax, glass and flax-glass hybrid composites
after their exposure to a humid environment at room temperature. First, the static behaviour of the resin and the hybrid and non-hybrid
composites are analysed. Then, we evaluate the water diffusion kinetics in the composites by identifying their 1D and 3D diffusion parameters,
using an optimisation approach based on the Fick and Langmuir models. Then, we develop and implement in the ABAQUS FEA software two
triangular three-node membrane finite elements to model the hygroscopic behaviour of the studied composites. This modelling allows us, among
other things, to estimate the radial and longitudinal diffusive parameters of the flax fibre, which are difficult to determine experimentally. Then,
we develop and implement in ABAQUS three-node triangular membrane finite elements to model the hygroelastic behaviour of the studied
composites. The objective of this part is to estimate their durability through the calculation of hygroscopic stresses and strains. For this purpose,
decoupled hygroelastic models, based on the Fick' and Langmuir's model, are considered. Finally, we study the impact of moisture on the
mechanical behaviour, through the investigation of the progressive loss of elastic properties of these composites.

Mots-clés en anglais : flax fibre, fabric biocomposites, durability, damage events, acoustic emission, finite elements
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